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「超高圧プロセスによる天然ダイヤモンド単結晶・多結晶体の成因解明」

１．研究実施の概要

超高圧合成技術を駆使し、非金属触媒を用いたダイヤモンド合成研究を発展させ

て、天然ダイヤモンド単結晶・多結晶体の成因を解明する。成因解明研究を通して、

天然に産出する高純度ダイヤモンド多結晶体"バラス"類似の新硬質材料を合成し、

次世代硬質材料の開発を目指す。成因解明を目的に、天然ダイヤモンドの生成環境

に存在すると考えられている、C-O-H流体相触媒によるダイヤモンドの生成メカニ

ズムを明らかにするとともに、CO2そのものがダイヤモンド合成触媒となることを

実験的に証明した。酸素を全く含有しないC-Hからなる有機物からのダイヤモンド

合成及び炭酸塩融体からの炭素の供給によるダイヤモンドの結晶化に成功した。天

然ダイヤモンドの生成環境である上部マントルから地表へのダイヤモンドの上昇時

の融食プロセスを検討した。非金属触媒である炭酸塩に水を添加し、これを焼結助

剤に使用し、0-1μmの微粒ダイヤモンド多結晶体の合成法を確立した。今後、新し

いダイヤモンド合成触媒の探索、出発物質の検討、生成機構の解明、高純度多結晶

体の合成研究を推進する。

２．研究実施内容

　《超高圧実験技術》

前年度に開発したシリンダー内径44mmベルト型超高圧合成装置を用いて、大

型ダイヤモンド多結晶体を合成するために必要な技術開発を行った。一例を挙げ

ると、従来流体相を封入するためにMoのダブルカプセルを使用していたが、試料

のサイズが小さくなってしまう。より大きな試料を取るためには、シングルカプ

セルが有利である。Mo及びTaのシングルカプセルを設計・試作し、流体相を含む

焼結助剤を用いてダイヤモンド多結晶体の合成実験を行い、流体相を確実に封入

する技術を開発した。その結果、外径10mmの試料を高圧高温処理することが可

能となり、再現性良くダイヤモンド多結晶体を合成することができるようになっ

た。

　《天然ダイヤモンドの生成プロセス解明》

天然ダイヤモンド結晶中の包有物の分析から、C, H, Oからなる各種流体相がダ
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イヤモンド中に確認されている。前年度にC, H, Oからなる各種有機酸及び水ー黒

鉛系からのダイヤモンド合成に成功し、合成したダイヤモンド結晶が天然ダイヤ

モンドと同等な八面体のモルフォロジーを持っていることを明らかにした。C-O-

H流体相を用いたダイヤモンドの生成メカニズムを明らかにするため、黒鉛の代

わりに炭素の同位体の13Cを用いてダイヤモンド合成実験を行い、流体相の組成

を分析し、12CO2と13CO2を流体相中に確認し、炭素原料と流体相の間に交換反

応が起こっていることを明らかにした（図１）。C-O-H流体の端成分であるCO2及

びC-H流体がダイヤモンド合成触媒として機能するかどうか確認するための実験

を行い、何れの流体相もダイヤモンド合成触媒となることを明らかにした。天然

ダイヤモンドの炭素源を明らかにすること及び新しいダイヤモンド合成法の確立

を目的に、炭酸塩-Siからのダイヤモンド合成実験を7.7GPa, 1500-1800℃ の条件で

行った。この系から再現性良くダイヤモンド結晶を合成することができた。

これらの研究の中から代表的研究の一例として、炭酸塩-Si系からのダイヤモン

ド合成について以下に簡単に紹介する。（Mg,Ca）CO3（ドロマイト）及びSi混合

粉末をPtカプセルに封入し、7.7GPa,1500-1800℃ の条件で処理した。粉末X線回折

法、走査型電子顕微鏡及び顕微ラマン分光法により実験生成物の評価を行い、ド

ロマイト組成融体からの自発核発生によりダイヤモンドの晶出を確認した。生成

したダイヤモンドは最大径約30μmの｛111｝面の良く発達した八面体を呈し、そ

の一部はスピネル型双晶をなしていた。稀には｛100｝面の発達した六ー八面体結

晶も観察された。今回の実験は、国内外で初めて、炭酸塩融体からの炭素の供給

によるダイヤモンドの結晶化を確認したもので、天然ダイヤモンドの生成機構の

解明に貢献する重要な研究成果である。

上部マントルから地表へのダイヤモンド上昇時の融食プロセス解明研究の一環

として、横浜国立大学に導入したピストンシリンダー型高圧装置を用い、１

GPa,1300℃ で二重カプセル法による酸素分圧制御下でダイヤモンド結晶の溶解

実験を行った。ダイヤモンド含有岩石として良く知られているキンバライト、ラ

ンプロアイト、及びドロマイト組成の融体溶媒を用い、ダイヤモンド結晶の溶媒

中への溶解プロセスを実験的に検討した。ダイヤモンドのメルト中への溶解度は、

溶媒の化学組成、特に溶媒中の炭素の存在量に大きく依存することが明らかに

なった。ダイヤモンドの融食速度は、キンバライトがランプロアイトに比べ１オー

ダー高い融食速度を示した。ドロマイト組成の融体のダイヤモンドの融食は認め

られなかった。ダイヤモンド結晶の表面観察から、天然ダイヤモンド結晶表面に

普遍的に観察される融食ピット（トライゴン）等の融食組織が、10-20分の短時間

で容易に生成されることが明らかとなった。天然ダイヤモンドに認められる融食

による形態変化と同様の形態変化がダイヤモンド結晶で観察された。
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　《天然ダイヤモンドの生成プロセスを利用した新硬質材料の開発》

炭酸塩を焼結助剤とするダイヤモンド多結晶体は、耐熱性や耐摩耗性に優れて

いることは既に明らかとなっている。しかしながら、これらの多結晶体の粒子径

は、炭酸塩融体の粘性が高いため、5-10 μm以上の粗粒に限定されていた。前年

度MgCO3にH2Oを添加し、これらの粉末上に微粒ダイヤモンド粉末を積層し、ダ

イヤモンド多結晶体の合成を試みた結果、粒径2-4 μm及び0-1 μmのダイヤモン

ド多結晶体の合成できることを報告した。0-1 μmのダイヤモンド多結晶体工具の

切削性能は、市販品に比較し劣っていた。0-1 μmのダイヤモンド多結晶体工具の

切削性能向上等を目的に、新たに技術開発したTaのシングルカプセルを用いて、

0-1 μmのダイヤモンド粉末を流体相添加炭酸塩粉末上に積層し、7.7 GPa, 2300℃

の条件で多結晶体を合成した。図２に示すダイヤモンド多結晶体破面の走査型電

子顕微鏡像から明らかなように、均質な組織を持っている多結晶体である。多結

晶体の硬度はダイヤモンド単結晶と同等なビッカース硬度を持っていること、硬

度測定後の多結晶体表面観察においても全くクラックの導入が認められなかった

こと等が明らかとなった。これらの結果は、合成した多結晶体は靭性に富んだ高

硬度材料であることを示唆している。

これらの多結晶体の切削工具特性を評価するため、三菱マテリアルで切削工具

に加工した。各種形状の工具に加工したが、超精密加工用工具としても鋭利な刃

先形状に加工することができた。天然ダイヤモンド単結晶を用いた超精密加工用

工具と同等な工具への応用が期待される。

　《天然ダイヤモンド生成プロセスに　関するワークショップ》

　　本年度は研究の進行状況等を判断し、ワークショップは開催しなかった。

－555－

図１　13C- シュウ酸無水和物をPtカプセルに封入後、7.7GPa、1500℃、36Hr処理し

　　　た。処理後のカプセル中の流体相のマススペクトルを示す。
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図２　ダイヤモンド多結晶体破面の二次電子像。多結晶体は、粒径0-1μｍのダイヤ

　　　モンド粉末を炭酸塩一流体相上に積層し、7.7GPa、2300℃、10minの条件で

　　　合成した。


