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論文内容の要旨

グラファイトを原料として用い，溶融金属が共存する静的超高圧力下でのダイアモンド合成方法は，

195 5 年に GE社によって開発され，現在では完全に確立された技術と見られている。この合成方

法においては，溶媒(融剤，触媒)金属が溶融状態にあることが必須条件とされており，グラファイ

トからダイアモンドへの変換機構についても， GE社の技術者による提言が広く信じられている。一

方ソ連では固相での核形成の可能性を指摘した報文があるものの，実験的な確認、はされていない。

本研究では，固相状態の溶媒金属中でも，ダイアモンドの核形成，成長が行われることを実験によっ

て確かめた。また本実験に用いた高圧装置の特'性についても述べた。

本研究で得られた主な知見は次の通りであるO

1.ダイアモンドが熱力学的に安定な条件下で，グラファイトに接した固相金属中でダイアモンド

の形成を認めた。これらのダイアモンドは固相金属中で核形成，成長したものと認められる。核形

成反応は，鉄の炭化物といった炭素と金属との化合物を経由する可能性が大きい。

2. 固相核形成を促進する溶媒金属として，浸炭コバルトが有効であるO この場合超高圧力下にお

いて昇温する過程で，炭素-金属の共品温度以下でダイアモンドの核が生じ，共品温度以下では固

相金属中を拡散する炭素の供給により，共品温度以上では融液中を運ばれる炭素による成長反応と

なる。後者の場合は既製核上への成長反応のため，核形成のために必要とされている過剰圧力(余

分な化学ポテンシャル)が不要となる特徴が見られた。 一方板状の Fe-Ni 合金を溶媒金属と

して用いた場合には，金属の粒界上にダイアモンドが形成する傾向が認められ，核形成密度の制御

のためには，粒界密度すなわち金属結晶粒の大きさを制御することも有効であることを認めた。

3. グラファイトを分散させたコバルトを作製し，これを超高圧力下で炭素-金属の共晶温度以下
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に保つことによって固相金属中でダイアモンドの形成を行い，回収品の観察を行った。

論文審査の結果の要旨

ダイアモンド砥粒は研磨材として また切削・切断工具用原料として広い用途を持つが，需要のほ

とんどが合成品で賄われる現状であるO 合成では炭素に選移金属あるいはそれらの合金を加えた原料

を高温・高圧力で処理するが，反応の際には必ず溶融状態を経由すると考えられ，添加金属は融剤と

して作用すると見なされてきた。本論文は炭素-添加金属 2 成分系の共晶点以下の温度で，国相状態

のまま炭素からダイアモンド結晶の核を生成させ，これを成長させることが可能であり，添加金属は

融剤ではなく触媒として作用することを実証した研究を纏めたものであるo

研究実施にあたっては反応効率の高い加圧セルと触媒の開発，生成した微小結品の同定と評価に適

した分析手段の適用が要求される。本研究ではアルミナを外壁に使用したセルにより圧発生効率を高

めると同時に圧力容器の長寿命化を図った。触媒としては新たに炭素を含浸させた浸炭コバルトを開

発した。生成物の解折と同定は電子顕微鏡 EPMA とともに炭素のKーエミッションバンドの波長

対比により行い，僅少かっ微小結晶の検出を可能とした。

上記の手法に従って出発物質をダイアモンドが安定な温度・圧力領域に保持することにより，原

料炭素に接した金属内にダイアモンドの生成を確認した。金属相には処理中に溶けた痕跡の認められ

ないことから，固相反応により試料中に核発生を生じこれが次第に成長した結果と考えられ，その機

構は固相拡散によると結論づけられた。また浸炭コバルトは固相のみならず共晶点以上の高温でも効

率の高い触媒であることが立証された。さらに本実験で使用されたセルは工業生産にも適する性能を

持つことが示された。

以上のようにこの論文に発表された研究は固相反応によってダイアモンドが合成される事実を見い

出すとともに，その反応過程も明らかにしたものであって，実用材料製造への応用にも役立つ内容を

持ち，無機材料分野における貢献が著しく学位論文として価値あるものと認める。
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