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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　単結晶ダイヤモンドを合成する方法であって、
　（ａ）２つの直交する寸法がａ*とｂ*である成長表面を有する単結晶ダイヤモンド種子
を選択する工程であって、ここで、ａ*は前記成長表面の平面内の＜１００＞方向または
＜１１０＞方向に沿って実質的に配列する、前記成長表面の最長寸法であり、ｂ*は、前
記成長表面の平面内にあるａ*に直交する方向の、前記成長表面の最長寸法であり、ａ*／
ｂ*で定義される前記成長表面のアスペクト比は少なくとも１であり、前記成長表面は｛
１１０｝結晶面と実質的に平行である工程と、
　（ｂ）前記種子の成長表面が露出され、前記種子の成長表面が実質的に基板の表面と平
行になるように、前記基板の表面上または中に前記種子を取り付ける工程と、
　（ｃ）単結晶ダイヤモンドが少なくとも前記種子の成長表面上で生成される条件下で、
１２８０℃から１３９０℃の温度範囲の高圧高温環境で結晶成長を生じさせる工程と、を
含み、
　合成された単結晶ダイヤモンドは、＜１００＞または＜１１０＞方向に沿って配列する
、少なくとも２ｍｍを超える最長寸法ａ#を有する方法。
【請求項２】
　請求項１に記載の方法であって、
　前記単結晶ダイヤモンド種子の前記成長表面のエッジは、＜１００＞方向または＜１１
０＞方向のいずれか、若しくは＜１００＞方向と＜１１０＞方向の混合方向から約２０°



(2) JP 5759903 B2 2015.8.5

10

20

30

40

50

以内である方法。
【請求項３】
　請求項１または請求項２に記載の方法であって、
　工程（ｃ）では、１２８０℃から１３２０℃の温度範囲で結晶成長させる方法。
【請求項４】
　請求項１または請求項２に記載の方法であって、
　工程（ｃ）では、１３５０℃から１３９０℃の範囲温度で結晶成長させる方法。
【請求項５】
　請求項１乃至４のいずれかに記載の方法であって、
　前記単結晶ダイヤモンド種子の前記成長表面の寸法ａ*が、少なくとも０．２５ｍｍで
ある方法。
【請求項６】
　請求項１乃至５のいずれかに記載の方法であって、
　前記単結晶ダイヤモンド種子の前記成長表面に対する法線が＜１１０＞方向から２０°
以内にある方法。
【請求項７】
　請求項１乃至６のいずれかに記載の方法であって、
　工程（ｃ）では、５ＧＰａから６ＧＰａの圧力範囲で結晶成長させる方法。
【請求項８】
　請求項１乃至７のいずれかに記載の方法であって、
　選択された前記ダイヤモンド種子は、前記種子の成長表面の面積の少なくとも約３０％
が単一成長セクターである方法。
【請求項９】
　請求項１乃至８のいずれかに記載の方法であって、
　選択された前記ダイヤモンド種子の表面粗さＲaは約１００ｎｍ未満である方法。
【請求項１０】
　請求項１乃至９のいずれかに記載の方法であって、
　選択された前記ダイヤモンド種子の歪みは、前記種子の成長表面の少なくとも５０％の
領域の複屈折が５×１０-3未満であるような低レベルである方法。
【請求項１１】
　請求項１乃至１０のいずれかに記載の方法であって、
　前記単結晶ダイヤモンド種子の前記成長表面のａ*／ｂ*で定義される前記アスペクト比
は１．５未満である方法。
【請求項１２】
　請求項１乃至１１のいずれかに記載の方法によって得ることができる合成単結晶ダイヤ
モンドであって、＜１００＞または＜１１０＞方向に沿って配列する最長寸法ａ#が２ｍ
ｍを超える合成単結晶ダイヤモンド。
【請求項１３】
　成長表面と実質的に平行な主面、及び前記主面の平面内の＜１００＞方向または＜１１
０＞方向に沿って実質的に配列した最長寸法ａ#を有する合成ＨＰＨＴ単結晶ダイヤモン
ドであって、｛１１１｝成長セクターおよび｛１００｝成長セクターによって囲まれた｛
１１０｝成長セクターを有し、最長寸法ａ#が２ｍｍを超える合成ＨＰＨＴ単結晶ダイヤ
モンド。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、ダイヤモンド材料の生成方法に関する。特に、本発明は、切断用途で使用さ
れる、大型単結晶ダイヤモンドを生成するためのＨＰＨＴ方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
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　温度勾配ＨＰＨＴ方法によるダイヤモンドの合成は当該技術分野において知られており
、最初に米国特許第４，０３４，０６６号に記載された。
　ダイヤモンド合成の従来の方法では、数カラット（約８ｍｍの最大横寸法）までの単結
晶ダイヤモンドを生成できる。いくつかの例外的に大型のストーンがＲ．Ｃ．Ｂｕｒｎｓ
　ｅｔ　ａｌ，　Ｄｉａｍｏｎｄ　ａｎｄ　Ｒｅｌａｔｅｄ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ，８（
１９９９）、１４３３～１４３７に報告されたが、これは製造が非常に複雑なために日常
的には利用できない。
　各結晶の総体積の、最終製品に使用できる割合を最大化することは、ダイヤモンド合成
では重要な課題である。合成宝石からホモエピタキシャル成長の基板に及ぶ範囲の製品で
は、目標用途での使用に好ましい結晶面にアクセスするために、最小労力で加工できる、
成長ダイヤモンドの最終的な形状を有するダイヤモンド材料を製造する傾向がある。さら
に、これらの製品の多くには、特定のサイズしきい値を超える結晶にとって、該形状が達
成されることを有利にするサイズ要件がある。
【０００３】
　さらに、いくつかの用途では、最終製品のダイヤモンド材料が均一な光学特性を持つこ
と重要である。ダイヤモンドの光学特性（たとえば光吸収）は、その窒素含有量に強く影
響されること、および、同様に成長した結晶の成長セクターに感受性があることがよく知
られている。たとえば、｛１１１｝成長セクター中の単置換型窒素の溶解度は、｛１１０
｝成長セクター中よりも１００倍大きい係数よりも大きい。それ故に、いくつかの機械用
途を含むいくつかの用途では、１つ、または主に１つの成長セクターから成る材料によっ
て、性能の改良がもたらされる。
　成長温度を変化させることによって、ＨＰＨＴ合成ダイヤモンド結晶の形態をある程度
までは調整できる。しかしながら、形態を調整するために温度だけを使用して、極端に立
方体または八面体に結晶を製造するには限界がある。
【０００４】
　再構成または温度勾配方法による大型ダイヤモンド結晶の成長では、温度勾配の下端で
種晶の位置を維持することが重要である。このために、ダイヤモンド結晶が成長する種子
（ｓｅｅｄｓ）は、一般にセラミック担体の中に保持される。担体の存在は、結晶が一般
に完全立体角の半分にだけ成長できることを意味する。成長後種晶は成長した大型結晶の
種子（ｓｅｅｄ）面上に露出したままである。さらに成長する結晶は、典型的には｛１０
０｝面、｛１１１｝面および｛１１０｝面の組み合わせを示すが、典型的には「立方体」
形状の異なる型を表し、立方体面の１つが種子面と平行な、または立方体面を横切る対角
面に続いて種子面がある半立方体である。
【０００５】
　産業用ダイヤモンド市場では、アクリル製品、望遠鏡鏡面、樹脂成形の機械加工、およ
び最近ではＬＣＤパネル表示ユニットの機械加工を含めたさまざまな用途のために、エッ
ジ長さが１ｍｍ以上の合成ダイヤモンドプレートが継続して要望されている。さらに、プ
ロファイルカッターは、貴金属の切断から光学製品まで、さまざまな用途で使用される。
供給市場での主な問題点は、入手性の制限と品質である。しばしば特定の結晶方位が望ま
れ（｛１１１｝，｛１１０｝，｛１００｝面の順に耐摩耗性が減少することを示す）、研
磨性がより良いので、工具制作者は＜１００＞の上に＜１１０＞エッジがある製品を好む
。さらに、１つの長いエッジ長を有する工具部品が要求され、これらの製品の多くはアス
ペクト比が大きく、等軸面近傍から非効率的に切除される。
【０００６】
　特に工具用途での使用のために、少なくとも１つの長い寸法を有する高品質合成ダイヤ
モンドを製造することに関連していくつかの問題点がある。
　適切な大きさの材料を製造するためには、一般に、ハードウェア制御の失敗と成長のば
らつきの危険性が高まる、長い合成サイクル時間が必要である。さらに、成長空間を確保
するために種子数が大きく減らされる。この併用効果によって、産業用合成能力のかなり
集中的な使用をもたらし、市場での入手性を著しく低減させる。
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　大型ダイヤモンドの成長に関連する第２の問題点は、形状、サイズのばらつき、および
包含物の取り込みの両方で結晶品質を制御することであり、一般にストーンが大きくなる
ほど、１つまたは複数のこれらの品質の問題点が発生する可能性が高くなる。
　第３の問題点は、所望の工具を製造する前に発生する必要がある、前準備または材料除
去の量である。合成したままの材料が、所望の工具部品の正味の形状に近い形状で提供さ
れれば、合成ダイヤモンドのバルクから工具部品に変換するよりも、処理コストが低減さ
れる。これによって材料の利用を増し、合成能力を増加でき、正味の形状要件近くに合致
するように材料をより効率的に合成できるので、結果として種子の密度を高くし、サイク
ル時間を短縮し、それ故に合成サイクル当たりの適切なダイヤモンドの数を増大させる。
【０００７】
　米国特許第４，８３６，８８１号は、従来技術で報告された２つの問題に取り組み、特
に過剰な包含物の形成を最小化しながら高品質を維持する、大型単結晶ダイヤモンドを合
成する方法を記述する。本文書では、３ｍｍより大きい直径を有する大型種子からダイヤ
モンドを合成することが記述される。
　米国特許第４，８３６，８８１号の方法では、過剰な包含物の形成を避けながら、高品
質な単結晶ダイヤモンドを製造するためには、プロセスの初期段階中に、エッチングおよ
びその後に種子表面から損傷を除去することにつながる、種子の真上に溶解層を与えるこ
とが必要であることを教示している。第２の段階は、溶媒スラッグの形状と寸法をあつら
えることによって、表面への炭素の流れを制御することである。
　国際特許出願公開番号ＷＯ２００８／１０７８６０号では、アスペクト比が少なくとも
１．５を有する成長表面を持つ種子が選択された、単結晶ダイヤモンドを製造するための
ＨＰＨＴ方法が記述されている。ここでは、金属包含物含有量を低減する合成単結晶ダイ
ヤモンド材料を製造することが報告されている。
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【０００８】
　長いエッジ長を有し、それが用いられる用途に対してあつらえられた結晶方位特性を有
する、高品質単結晶ダイヤモンド材料を製造することができる簡単な方法に対する需要が
ある。
【課題を解決するための手段】
【０００９】
　この点に関して、本発明は単結晶ダイヤモンドを合成する方法を提供し、該方法は、
（ａ）２つの直交する寸法がａ*とｂ*である成長表面を有する単結晶ダイヤモンド種子を
選択する工程であって、ここで、ａ*は前記成長表面の平面内の＜１００＞方向または＜
１１０＞方向に沿って実質的に配列する、前記成長表面の最長寸法であり、ｂ*は、前記
成長表面の平面内にあるａ*に直交する方向の、前記成長表面の最長寸法であり、ａ*／ｂ
*で定義される前記成長表面のアスペクト比は少なくとも１であり、前記成長表面は｛１
１０｝結晶方位を有する工程と、
（ｂ）種子の成長表面が露出され、種子の成長表面が実質的に基板の表面と平行になるよ
うに、基板の表面上または中に種子を取り付ける工程と、
（ｃ）単結晶ダイヤモンドが少なくとも種子の成長表面の上で生成される条件下で、１２
８０℃から１３９０℃の温度範囲の高圧高温環境で結晶成長を生じさせる工程であって、
合成された単結晶ダイヤモンドの最長寸法である＜１００＞または＜１１０＞方向に沿っ
て配列するａ#は、少なくとも２ｍｍを超える工程と、を含む。
【００１０】
　本発明の発明者らは、驚いたことに、制御された温度範囲内のＨＰＨＴ条件下で、結晶
を成長させることと組み合わせて、｛１１０｝成長表面を有する種子の使用を選択するこ
とによって、少なくとも１つの寸法が大きなサイズを有する、合成したままの形態の高品
質単結晶ダイヤモンドを製造することができ、たとえあったとしても、高耐摩耗性｛１１
０｝結晶面を露出するための最小限の処理だけが必要とされることを見出した。これは、
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本発明の方法によって製造された単結晶ダイヤモンドは、耐摩耗性が要件であり、長いエ
ッジであることが望ましい工具用途で特に有用であることを示す。さらに、単結晶ダイヤ
モンドは多くの異なる用途に適切である形状および寸法を有するので、大量のダイヤモン
ド材料を浪費することになり時間がかかる、合成後の切断工程は減少する。
　本発明の発明者らは、合成単結晶ダイヤモンド材料によって表される形態、すなわち立
方体面または八面体面の組み合わせは、種子の結晶方位の選択によって影響を及ぼすこと
ができることを見出した。たとえば、結果的に立方体成長を維持する成長環境で、立方体
種子（すなわち｛００１｝成長表面を有する種子）から成長したダイヤモンドは、最終的
な形状として正方形面ブロックを生成し、その一方で｛１１０｝配向面から成長したダイ
ヤモンドは、その６つの面の１つの対角からスライスされた｛１００｝面半立方体と等価
である最終的な形状を生成できる。
【００１１】
　好都合にも、本発明の１２８０℃から１３２０℃の温度範囲で結晶成長を生じさせるこ
とによって、合成したままの単結晶ダイヤモンド材料は「コールド（ｃｏｌｄ）」形態を
有する。これは合成したままの材料が「立方体」形態であることを示す。これは、半立方
体に近いことで、一方の＜１００＞エッジよりも高耐摩耗性である長い＜１１０＞エッジ
を有するので、ノミの目直し用途に役立つことが利点である。
　または、結晶成長中に１３５０℃から１３９０℃の範囲に温度を制御することによって
、生成された単結晶ダイヤモンド材料は「ホット（ｈｏｔ）」形態を有する。これは、合
成したままの材料は「八面体」形態を有することを示す。これは、八面体に近いので、単
一ポイントの目直し用途に役立つことが利点である。該工具は、一般にピラミッド形状の
先端を有し、このピラミッド形状の先端の端部に小さな平面が形成される。本発明の方法
によって生成された、合成したままの材料の八面体形態は、該用途で通常見られる低耐摩
耗性｛１００｝表面とは対照的に、先端端部に｛１１０｝面が形成されることを意味する
。
【００１２】
　単結晶成長の所定期間に本発明の方法を使用すると、従来技術に開示された方法によっ
て得られた生成物と比べると、大きな寸法で合成された単結晶ダイヤモンドが得られる、
というさらなる利点が観察された。
　合成したままのストーンの形態を、その「結晶形態指標」または「ＣＭＩ」で表すこと
ができる。これは、ここ数年間本発明の分野において使用されたきた尺度である。本質的
に、ＣＭＩは、０から８までの尺度のマッチング｛１１１｝面によって作られる平面で見
られる、各立方角の小部分のカットバック（ｃｕｔ　ｂａｃｋ）である。完全な立方体（
６個の｛１００｝ファセットを含む）のＣＭＩは０であり、完全な八面体（８つの｛１１
１｝ファセットを含む）のＣＭＩは８である。完全な立方八面体（６つの｛１００｝ファ
セットと８つの｛１１１｝ファセットを含む）のＣＭＩは４である。｛１００｝型面と｛
１１１｝型面の混合面で囲まれる結晶のＣＭＩ値は、０より大きく８未満である。
【００１３】
　本明細書で使用される場合に「立方体」という用語は、その６つの面の１つの対角で切
断された半立方体と等価な形態を表す。該形態は、半立方体の底面を形成する｛１１０｝
を有する、｛１００｝ファセット（当業者は、しばしば「４ポイント面」と称する）によ
って主に囲まれている。メジャーファセットの交点には、｛１１０｝、｛１１１｝、｛１
１３｝、｛１１５｝等の他のマイナーファセットが存在してもよい。
　本明細書で使用される場合に「八面体」という用語は、＜１００＞エッジおよび＜１１
０＞エッジを有する｛１１０｝結晶方位を持つ成長表面の種子から成長し、｛１００｝面
、｛１１０｝面および｛１１１｝面を組み合わせた表面であるピラミッド形状を含む、単
結晶ダイヤモンド材料を表す。特に、底面は｛１１０｝面と平行で、＜１００＞方向と平
行に底面と交差する錐面は｛１００｝面であり、＜１１０＞方向と交差する錐面は｛１１
１｝面である。ピラミッドの頂点には、底面と平行な小さな｛１１０｝ファセットがしば
しば存在する。メジャーファセット交点に、｛１１０｝、｛１１３｝、｛１１５｝等の他
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のマイナーファセットが存在してもよい。
　この形態は、理想的な場合には、外側表面のすべての８表面が、｛１１１｝を形成する
天然の八面体ストーンとは、同一ではないことに留意されたい。
【００１４】
　当業者は、｛１１０｝面を「２ポイント面」と、＜１１０＞方向を「２ポイント方向」
と、｛１１１｝面を「３ポイント面」と、＜１１１＞方向を「３ポイント方向」と、｛１
００｝面を「４ポイント面」と、＜１００＞方向を「４ポイント方向」と言う場合がある
。該使用法は、特にダイヤモンド工具製造産業および宝石研磨産業で多い。
　本明細書で使用される場合に「最長寸法」という用語は、結晶方位などの所定の追加条
件を満たす、最大または最も大きい寸法をいう。
　本発明の方法の第１のステップは、成長表面が｛１１０｝結晶方位であり、アスペクト
比が少なくとも約１である単結晶ダイヤモンド種子を選択することである。
【００１５】
　種子は単結晶ダイヤモンドであり、好ましくは合成単結晶ダイヤモンドである。合成単
結晶ダイヤモンド種子は、高圧高温（ＨＰＨＴ）ダイヤモンド、または化学蒸着（ＣＶＤ
）ダイヤモンドのいずれかであり得るが、好ましくはＨＰＨＴダイヤモンドである。ＨＰ
ＨＴダイヤモンドが使用される場合には、タイプＩｂ若しくはタイプＩＩａまたはタイプ
ＩＩｂ合成ダイヤモンドであってもよいが、好ましくはタイプＩｂ合成ダイヤモンドであ
る。
　本発明の方法に使用される単結晶ダイヤモンド種子は、未加工のダイヤモンド材料から
、｛１１０｝面に近い表面を有するダイヤモンド片を切断することによって製造されても
よい。たとえば機械式ブレードまたは適切なレーザーを使用して、ダイヤモンドの｛１１
０｝面から、最終的には｛１１０｝面と平行な、対向する＜１１０＞エッジおよび＜１０
０＞エッジ対によって囲まれる成長表面を形成する表面を有する正方形または長方形「ブ
ロック」に種子が切断されてもよい。または、異なる面およびエッジで囲まれる種子を使
用することもできる。または、さらに、通常の晶癖を有し、｛１１０｝面を溶質に曝し、
セラミック種子担体表面と平行に配置することによって、｛１１０｝面の成長を促進する
指向性を有する合成または天然のダイヤモンドグリットから、種子が供給されてもよい。
【００１６】
　本明細書中で使用される用語「成長表面」は、本発明の方法によって成長が生じ、従っ
て新材料が成長する種子の表面を表す。典型的には、種子の成長表面は、一般に種子が取
り付けられる、基板の表面とおおよそ平行であり、ＨＰＨＴプロセス中に存在する溶媒触
媒および炭素成長種に提示される表面である。特定方向の成長速度は、成長する成長セク
ターと成長条件に依存するが、基板の表面上のすべての方向で、種子の成長表面から離れ
るように成長が発生する。成長表面は種子の主面であることが好都合であるが、これは本
発明の要件ではない。
【００１７】
　選択された単結晶ダイヤモンド種子は、｛１１０｝面に近い成長表面を有する。これは
、製造された単結晶ダイヤモンドが、成長したままの｛１００｝面、｛１１１｝面および
｛１１０｝面を有することを示す。この点に関して、好ましくは単結晶ダイヤモンド種子
の成長表面の法線は、＜１１０＞方向からおよそ２０°以内である。一層好ましくは、単
結晶ダイヤモンド種子の成長表面の法線は、＜１１０＞方向からおよそ１５°以内である
。一層好ましくは単結晶ダイヤモンド種子の成長表面の法線は、＜１１０＞方向からおよ
そ１０°以内である。一層好ましくは、単結晶ダイヤモンド種子の成長表面の法線は、＜
１１０＞方向からおよそ５°以内である。単結晶ダイヤモンド種子の成長表面の法線は、
＜１１０＞方向から０°であってもよい。成長表面のエッジは、＜１００＞方向または＜
１１０＞方向の何れか、若しくは＜１００＞と＜１１０＞の混合方向から、約２０°以内
であり、好ましくは約１５°以内、好ましくは約１０°以内、好ましくは約５°以内、ま
たはさらに０°であってもよい。好ましくは、種子の２つの対向するエッジは、＜１００
＞方向に対して約２０°以内、好ましくは約１５°以内、好ましくは約１０°以内、好ま
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しくは約５°以内またはさらに０°であり、さらに種子の２つの対向する他のエッジは、
＜１１０＞方向に対して約２０°以内であり、好ましくは約１５°以内、好ましくは約１
０°以内、好ましくは約５°以内またはさらに０°であるので、種子は略正方形または略
長方形である。単結晶ダイヤモンド種子の側面ファセットは、成長表面に対する法線から
約２０°以内であり、好ましくは約１５°以内、好ましくは約１０°以内、好ましくは約
５°以内またはさらに０°である。
【００１８】
　種子は、アスペクト比が１またはそれ以上を有するように選択される。本明細書で使用
される場合に「アスペクト比」という用語は、種子の成長表面の最長または最大の長さま
たは寸法のａ*／ｂ*比を意味し、実質的に＜１００＞または＜１１０＞方向に沿って配列
する成長表面の面ａ*と、成長表面の面にあって直交または垂直方向にあるｂ*との比であ
る。本明細書で使用する場合に用語「実質的に配列する」は、参照される方向に対する平
行方向からおよそ２０°以内、好ましくはおよそ１５°以内、好ましくはおよそ１０°以
内、好ましくはおよそ５°以内、またはさらに０°の寸法が要求される。
　単結晶ダイヤモンド種子の成長表面のアスペクト比、ａ*／ｂ*は、少なくとも約１、好
ましくは少なくとも約１．５、好ましくは少なくとも約２．０、好ましくは少なくとも約
２．５、好ましくは少なくとも約３、好ましくは少なくとも約４、好ましくは少なくとも
約５、好ましくは少なくとも約１０である。単結晶ダイヤモンド種子のアスペクト比の選
択は、目標となる単結晶ダイヤモンド生成物の寸法アスペクト比に依存する。
【００１９】
　一実施形態では、単結晶ダイヤモンド種子の成長表面のアスペクト比、ａ*／ｂ*は、約
１から約１．５未満の範囲であってもよい。この点に関しては、単結晶ダイヤモンド種子
のアスペクト比、ａ*／ｂ*は、約１から約１．４の範囲、約１から約１．３の範囲、約１
から約１．２の範囲であってもよい。
【００２０】
　いくつかの実施形態では、高アスペクト比の種子を選択することによって、種子の成長
表面のエッジ長を最大化し、種子の成長表面の表面積を最小化してもよい。エッジ長の最
大化によって、たとえば、単一ポイントの旋削工具として使用することに適切な、合成単
結晶ダイヤモンドに望ましい目的物が得られる。表面積の最小化によって、従来技術で報
告されている、大型基板の使用に関連して一般的に遭遇する問題である、合成の初期段階
での多重核形成および金属溶媒の包含物の問題が、実質的に低減、または取り除かれる。
これは、特に単結晶ダイヤモンド種子の成長表面の寸法ｂ*が特別に小さい場合である。
【００２１】
　好都合にも、本発明の単結晶ダイヤモンド種子の成長表面の寸法ｂ*が約２ｍｍ未満、
好ましくは約１．５ｍｍ未満、好ましくは約１ｍｍ未満、一層好ましくは約０．５ｍｍ未
満の場合に、金属包含物の含有量を低減できることが見出された。どのような特定の理論
にも拘泥するわけではないが、これは多重核形成の発生の可能性を低減させる結果と考え
られる。
　種子のアスペクト比が非常に大きい場合には、非静水圧応力が種子にかかり、特に合成
温度および圧力の傾斜中に、曲げ、またはクラッキングの何れか、または両方が種子にで
きる。この効果は、種子の深さ（すなわち、合成中に成長表面となることが意図される表
面に対して、垂直方向の種子の寸法）を増すことによって部分的に緩和できる。そうであ
っても、成長表面のアスペクト比に対する実質的な上限が存在する。成長表面のアスペク
ト比は、好ましくは約３０未満、好ましくは約２０未満である。
【００２２】
　種子の成長面の形状は制限されない。しかしながら、典型的にかつ好ましくは、種子の
成長面は、実質的に＜１００＞または＜１１０＞に沿って配列するエッジを有する正方形
または長方形であり、この場合にはｂ*は種子の成長面の最小寸法である。種子は面取り
されたコーナー、すなわち種子成長面が完全矩形ではないことを意味する他の特徴を使用
してもよい。好ましくは、面取りされたコーナーはない。以降の議論は、簡単にするため
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に正方形および長方形種子に焦点を合わせて論じるが、これによって本発明の普遍性は損
なわれない。
　さらなる態様では、本発明は、ダイヤモンドの高圧高温合成方法を使用した、成長表面
に｛１１０｝結晶方位を有し、アスペクト比が少なくとも約１．０である単結晶ダイヤモ
ンド種子の使用に関する。
【００２３】
　単結晶ダイヤモンド種子の成長表面は、大きな最長寸法ａ*を有することがさらにより
望ましく、ａ*は＜１００＞方向または＜１１０＞方向に沿って実質的に配列する成長表
面の最長寸法である。好ましくは、単結晶ダイヤモンド種子の成長表面のａ*寸法は、少
なくとも約０．２５ｍｍ、好ましくは少なくとも約０．５ｍｍ、好ましくは少なくとも約
１ｍｍ、好ましくは少なくとも約２ｍｍ、好ましくは少なくとも約３ｍｍ、好ましくは少
なくとも約４ｍｍ、好ましくは少なくとも約５ｍｍ、好ましくは少なくとも約６ｍｍであ
る。
　種子から種子上に成長した材料に欠陥が伝搬する傾向があるので、選択された種子が含
む欠陥は、最小数であることが好ましい。さらに詳しくは、総合倍率が１０倍の光学顕微
鏡を使用して観察する場合に、種子の成長表面である表面の、包含物による表面欠陥の平
均個数は、１ｍｍ2当たり約３００個未満であることが好ましく、好ましくは１ｍｍ2当た
り約１００個未満、好ましくは１ｍｍ2当たり約８０個未満、好ましくは１ｍｍ2当たり約
６０個未満、好ましくは１ｍｍ2当たり約３０個未満、好ましくは１ｍｍ2当たり約１０個
未満、好ましくは１ｍｍ2当たり約５個未満、好ましくは１ｍｍ2当たり約２個未満、好ま
しくは１ｍｍ2当たり約１個未満、好ましくは１ｍｍ2当たり０個である。
【００２４】
　好都合にも、単結晶ダイヤモンド種子は、合成が開始されると、成長表面となる種子の
表面の面積の少なくとも約３０％、一層好ましくは少なくとも約５０％、一層好ましくは
少なくとも約７５％、一層好ましくは少なくとも約８０％、一層好ましくは少なくとも約
８５％、一層好ましくは少なくとも約９０％、一層好ましくは少なくとも約９５％が単一
の成長セクターとなるように選択される。拡張欠陥は典型的には種子の高歪み領域、特に
種子中の成長セクター境界に隣接する領域から伝搬するので、種子の上に成長した単結晶
ダイヤモンドは、より少ない拡張欠陥を含むことを意味するので有利である。
　好都合にも、選択された単結晶ダイヤモンド種子の歪みレベルは小さい。これによって
多重核形成の発生可能性を低減し、従って種子上に成長させることによって生成される、
単結晶ダイヤモンド材料中の金属包含物の含有量を低減するので有利である。ダイヤモン
ド中の歪みは、最も簡単には、偏光顕微鏡または類似の技術（たとえば、広い領域にわた
って結晶の光遅延を決定できる、「Ｍｅｔｒｉｐｏｌ」（Ｏｘｆｏｒｄ　Ｃｙｒｏｓｙｓ
ｔｅｍｓ，オックスフォード，英国）などの機器を使用する）を使用して評価される。完
全に歪みの無いダイヤモンドは立方体なので、一対の交差極線間を通過すると黒く見える
。不均一歪みを加えると、結晶の立体的対称性が失われ、試料は複屈折を持つようになる
。複屈折のレベルは定量化できる。さらに、記録される複屈折のレベルは、材料の中に存
在する金属包含物の数に関連している。金属包含物の含有量が多くなるほど、記録される
複屈折が大きくなる。従って低複屈折レベルは、包含物の含有量が少ないことを示す。
【００２５】
　好ましくは、種子は、種子の成長表面の面積の少なくとも約５０％、一層好ましくは種
子の成長表面の面積の少なくとも約６０％、一層好ましくは少なくとも種子の成長表面の
面積の約７０％、一層好ましくは少なくとも種子の成長表面の面積の約８０％を超える領
域の複屈折が、種子の成長表面に対して垂直方向で観察する場合に、約５×１０-3未満、
一層好ましくは約１×１０-3未満、一層好ましくは約５×１０-4未満、一層好ましくは約
１×１０-4未満である。
　本発明の方法の工程（ａ）で選択された単結晶ダイヤモンド種子は、その成長したまま
の状態で使用されてもよい。または、種子は、本発明の方法にそれを使用する前に、処理
工程を経てもよい。該工程が含まれると、種子の表面およびエッジの品質の改良が達成さ
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れる。たとえば、エッジ欠けを低減するために、１つまたは複数の工程が含まれてもよい
。
【００２６】
　好ましくは、該方法の工程（ａ）で選択された単結晶ダイヤモンド種子のエッジには、
小さいエッジ欠けがある。さらに詳しくは、総合倍率が１０倍の光学顕微鏡を使用して観
察した場合に、種子の成長表面のエッジの目に見えるエッジ欠け、または欠陥の平均個数
は、１ｍｍ当たり約３０個未満、好ましくは１ｍｍ当たり約１０個未満、好ましくは１ｍ
ｍ当たり約５個未満、好ましくは１ｍｍ当たり約３個未満、好ましくは１ｍｍ当たり約２
個未満、好ましくは１ｍｍ当たり約１個未満、好ましくは１ｍｍ当たり０個である。
【００２７】
　本発明の方法で使用される前に種子が処理されるべき場合には、該処理工程には、１つ
または複数の以下の工程を含んでもよい：スケイフ研磨工程、および、他の機械処理工程
、例えばラップ仕上げ、プラズマ処理、反応性イオンエッチング、高圧高温アニーリング
（２５００℃までの温度）、高真空条件（それは、約１０-4ミリバール未満の圧力で）で
の高温アニーリング、保護用の、非酸化性大気（たとえばアルゴンまたは１％の水素を含
むアルゴン）での高温アニーリング。
【００２８】
　好ましくは本発明の単結晶ダイヤモンド種子の成長表面の表面粗さＲaは、約１０００
ｎｍ未満、好ましくは約５００ｎｍ未満、好ましくは約１００ｎｍ未満、好ましくは約８
０ｎｍ未満、好ましくは約６０ｎｍ未満、好ましくは約５０ｎｍ未満、好ましくは約３０
ｎｍ未満、好ましくは約２０ｎｍ未満、好ましくは約１０ｎｍ未満である。必要があれば
、種子を研磨することによって、該表面粗さを達成できる。
　用語「表面粗さ、Ｒa」（時々「中心線平均」または「ｃ．ｌ．ａ．」と称する）とは
、スタイラス表面形状測定装置によって、０．０８ｍｍ長にわたって、英国工業規格ＢＳ
１１３４パート１およびパート２に従って測定された平均線からの表面プロファイルの絶
対偏差の算術平均を示す。Ｒaの数学的記述（「Ｔｒｉｂｏｌｏｇｙ」，Ｉ．Ｍ．　Ｈｕ
ｔｃｈｉｎｇｓ，Ｅｄｗａｒｄ　Ａｒｎｏｌｄ（ロンドン）発行，１９９２年、８～９頁
によると）は、以下の式である。

【数１】

【００２９】
　種子の選択後に、本発明の方法は、種子を洗浄する追加の工程を含んでもよい。この工
程を含める場合には、この工程では、たとえば、約１５０℃を超える温度での、濃硫酸と
硝酸カリウムの混合物などの熱酸化酸混合物が使用されてもよい。
　本発明の方法は、工程（ａ）の後であって工程（ｃ）の前に、種子の成長表面が露出さ
れ、種子の成長表面が基板の表面と実質的に平行になるように、基板の表面上または中に
種子を取り付ける第２の工程（ｂ）を含む。当該技術分野において、基板はしばしば「種
子パッド」と称される。
　単結晶ダイヤモンド材料の高圧高温（ＨＰＨＴ）合成では、基板は一般に種子パッドで
あり、種子の成長表面を形成する面が、種子パッドの表面の平面内におおよそ横たわるよ
うなやり方で、その中に種子を圧入する。
【００３０】
　この工程では、種子が上に取り付けられる基板は、ＨＰＨＴ合成分野で、基板を製造す
るために、常用されるいかなる材料から製造されてもよい。たとえば、基板は、ケイ酸ア
ルミニウム、酸化アルミニウム、酸化ジルコニウムまたは酸化マグネシウムなどのセラミ
ック材料から製造されてもよい。さらに適切な材料は、アルカリ金属ハロゲン化物（塩化
ナトリウムはその例である）などの塩を含む。
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　本発明の方法の効率を改良するために、２つ以上の単結晶ダイヤモンド種子を基板に取
り付けることが好ましく、従って多くの単結晶ダイヤモンドの同時成長ができるようにな
る。
　基板に２つ以上の種子が取り付けられる場合には、基板上に種子を配向させることがで
きる、多くの方法が存在する。より再現性があることから、種子を規則的に配列させるこ
とが好ましい。種子の可能な配置の実施例を図１（ａ）から図１（ｆ）に示す。種子は、
他の列と互い違いであっても、互い違いでなくともよい、直線状の列に配置することがで
き、或いは放射状に、または放射状と直線状の列の組み合わせの配置であってもよい。好
ましい配置は、図１（ｂ）に図示する、互い違いの列の配置を使用することである。
【００３１】
　種子の間隔は、同一の列にある２つの隣接する種子の間の距離が、種子の隣接した列間
の間隔の約２５％以内であることが好ましい。間隔の絶対値は、種子のサイズおよびスト
ーンの所望の最終的なサイズによって決定される。当然のことながら、成長後のストーン
は相互に衝突するべきではない。ストーン側面への炭素の流れが影響を受け、望ましくな
い程度にまで形状が不規則になることがないように、成長するストーンを近づけすぎない
ことがさらに重要である。
　最初の種子の寸法がａ*×ｂ*であって、隣接する種子と距離ｄだけ離れ、最終的なスト
ーンの寸法がＡ×Ｂ（ＡおよびＢが測定される方向は、それぞれａ*およびｂ*と同一の方
向）であって、良好な成長を保証するためには少なくともＤと等しい距離だけ離れなけら
ばならない場合には、以下の式になる。
ｄ≧Ｄ－（Ａ－ａ*）かつｄ≧Ｄ－（Ｂ－ｂ*）
本発明の方法の工程（ｃ）は、単結晶ダイヤモンドが生成されるような条件下で、高圧高
温（ＨＰＨＴ）環境で結晶を成長させる工程を含む。
【００３２】
　一般にＨＰＨＴプロセスでは、種子を上に取り付ける基板は、炭素源、好ましくは高純
度黒鉛またはダイヤモンド、および溶媒触媒金属合金を用いて、合成カプセルに組み立て
られる。ダイヤモンドが炭素源として使用される場合には、ダイヤモンドは一般に微細に
粉砕されたダイヤモンドである。炭素源としてダイヤモンドを使用すると、いくつかの利
点を伴う。第１に、炭素源として黒鉛が使用される場合には、ＨＰＨＴプロセス中に体積
が有意に変化する。対照的に、炭素源としてダイヤモンドを使用することによってこれが
避けられ、ＨＰＨＴプロセス中に正味の体積変化が生じない。第２に、炭素源としてダイ
ヤモンドが使用される場合には、合成された単結晶ダイヤモンド材料の不純物が低減する
。
　当業者であれば、種子パッド、炭素源および溶媒触媒の正確な配置は、使用される特定
の高圧高温装置に特異的であることが分かるであろう。
【００３３】
　溶媒触媒は、当該技術分野において知られているいずれのものでもよいが、好ましくは
、マンガン、コバルト、鉄およびニッケルを含有する。さらに、コバルト、ニッケルおよ
び鉄の２種以上を主に含有する合金が使用されてもよい。一層好ましくは、溶媒触媒は、
鉄およびニッケルを含有する合金である。一層好ましくは、溶媒触媒は、ニッケル、鉄お
よびコバルトを含有する合金である。一層好ましくは、溶媒触媒は、ニッケル、鉄および
コバルトから成る合金である。好ましくは溶媒触媒成分は、当業者に知られた方法で調製
され、精製され、および予備合金されるので、特に金属包含物を排除するという意味で、
十分な透明度のダイヤモンド結晶の成長を保証する。
　工程（ｃ）のＨＰＨＴプロセスは、好ましくは最長寸法が少なくとも約２ｍｍの種子の
成長表面と、実質的に平行な平面内にある面を有する単結晶ダイヤモンドが生成される条
件で、実施される。ＨＰＨＴ方法は、温度駆動型であっても、または再構成手段によって
もよい（当該技術分野においては「再構成方法」としても知られている）。
　または、ＨＰＨＴプロセスは相平衡などの圧力駆動型、または当業者によく知られてい
る黒鉛変換プロセスであってもよい。
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　本発明の工程（ｃ）のＨＰＨＴプロセスは、１２８０℃から１３９０℃の温度範囲で実
施される。
【００３４】
　本発明の一実施形態では、ＨＰＨＴプロセスは、１２８０℃から１３２０℃の温度範囲
、または、１２９０℃から１３１０℃の温度範囲で実施される。これによって、合成した
ままの「コールド」形態を有する単結晶ダイヤモンド材料を生成する。該材料は、特に、
高耐摩耗性が要求されるノミの目直し用途に適切である。
　代替の実施形態では、ＨＰＨＴプロセスは、１３５０℃から１３９０℃の温度範囲、ま
たは、１３６０℃から１３８０℃の温度範囲で実施される。これによって、合成したまま
の「ホット」形態を有する単結晶ダイヤモンド材料を生成する。該材料は、特に、先端に
高耐摩耗性が要求される単一ポイントの目直し用途に適切である。
【００３５】
　好都合にも、ＨＰＨＴプロセスは、約５ＧＰａから約６ＧＰａの圧力で、プロセス中の
圧力と温度の安定化に適したシステムを使用して実施される。成長時間は、所望の結晶の
サイズによって決まる数十時間から数百時間まで延長してもよいが、典型的には約５０時
間から約２００時間である。
　当業者には当然のことであるが、上述して特定された尺度の中で、正確な操作条件は、
合成されるべきダイヤモンドの種類によって異なる。たとえば、上記の条件はタイプＩｂ
ダイヤモンドの合成に適切であるが、タイプＩＩａおよびＩＩｂダイヤモンドの合成のた
めのプロセスウィンドウは、ウィンドウの位置およびウィンドウのサイズの両方の面から
異なるであろう。
【００３６】
　本発明の方法の工程（ｃ）の結晶成長の完了後、合成された単結晶ダイヤモンドは、一
般に基板から簡単に取り除くことができる。または、本発明の方法は、必要に応じて、工
程（ｃ）の後に基板から単結晶ダイヤモンドを分離する追加の任意の工程を含んでもよい
。
　さらに、本発明の方法は、工程（ｃ）の後に残存溶媒触媒を除去する追加の工程を含ん
でもよい。この工程は、たとえば、熱王水に溶解、または当該技術分野において知られて
いるいずれかの他の技術によって達成されてもよい。
【００３７】
　本発明の方法によって、合成したままのアスペクト比Ａ#／Ｂ#が少なくとも約１である
合成単結晶ダイヤモンド材料であって、最長寸法が少なくとも約２ｍｍである単結晶ダイ
ヤモンド材料を生成することができる。
　好ましくは合成したままの単結晶ダイヤモンド材料は、種子の成長表面と実質的に平行
な主面を有し、主面の平面内の＜１００＞方向または＜１１０＞方向に沿って実質的に配
列する最長寸法は、少なくとも約２ｍｍを超える。
　従って、本発明は、主面を有し、合成したままのアスペクト比がＡ#／Ｂ#が少なくとも
約１であって、主面のエッジの最長寸法が少なくとも約２ｍｍである合成単結晶ダイヤモ
ンド材料を提供する。
【００３８】
　ＨＰＨＴ方法によって合成した結果、本発明の単結晶ダイヤモンド材料は、典型的には
、フーリエ変換赤外分光法スペクトル（ＦＴＩＲスペクトル）または二次イオン質量スペ
クトル（ＳＩＭＳ）のいずれかによって測定される少なくとも約５ｐｐｍの窒素を含有す
る。これは、単結晶ダイヤモンド材料が黄色であることを示す。
　ＨＰＨＴ方法によって製造された合成ダイヤモンドは、フォトルミネッセンス（ＰＬ）
スペクトルによって同定できる固有の特徴を有する。これらは、溶媒金属触媒から個々の
金属原子をダイヤモンド格子の中に取り込むことに関連する。該固有の特徴は、本発明の
材料中で観察される。
【００３９】
　たとえば文献では、３２５ｎｍ励起下で、Ｃｏと関連していると考えられるＰＬ特徴が



(12) JP 5759903 B2 2015.8.5

10

20

30

40

50

５２３．８ｎｍ，５４４．５ｎｍ，５６１．７ｎｍ，５８０．７ｎｍで観察されると報告
されている。６３２．８ｎｍの励起では、６５７．７ｎｍ，６６９．２ｎｍ，７２０．８
ｎｍ，７２２．８ｎｍ，７９３．２ｎｍ，８０７．６ｎｍ，８６３．９ｎｍ，８６８．８
ｎｍ，８８２．６ｎｍ，８８４．７ｎｍ，８８７．４ｎｍおよび９９２．３ｎｍでのさら
なるピークもＣｏと関連していると考えられる。
　ニッケル含有溶媒触媒を使用して合成されたダイヤモンドの６３２．８ｎｍでの励起は
、６５７．７ｎｍ，７２２．８ｎｍ，７９３．２ｎｍ，８０７．６ｎｍ，８６８．８ｎｍ
，８８２．６ｎｍおよび８８４．７ｎｍでニッケル関連の特徴を示す。さらにニッケル関
連の特徴は、５３２ｎｍ励起で７２８ｎｍ，７０７ｎｍ，７５１ｎｍで観察される。８８
１ｎｍで格子間位置のＮｉ+によると考えられる特徴がある。ＨＰＨＴ合成ダイヤモンド
のＦＴＩＲスペクトルでは、１３３２ｃｍ-1でＮ+（イオン化された単置換型窒素）によ
る吸収特徴を有することがあり；これは、Ｎ+およびＮｉ-を生成するＮｉとＮとの間の電
荷移動によって形成されると考えられる。２者の間に関係があるので、１３３２ｃｍ-1で
の吸収係数は、Ｎｉ-の濃度を決定することに使用できる。ある従来技術では、特定のス
トーンで局所的なＮｉ濃度が１００ｐｐｍより高いと報告されている。
【００４０】
　好都合にも、本発明の単結晶ダイヤモンド材料は、主に立方体の外的形態を有し、すな
わち成長したままのストーンの表面積の少なくとも約３５％、好ましくは少なくとも約４
５％、好ましくは少なくとも約５０％は、｛１００｝型面を含む。残余の表面は、｛１１
０｝型面、｛１１１｝型面、｛１１３｝型面および｛１１５｝型面の混合面を含む。｛１
００｝型面ではない領域であって、｛１１０｝ではない割合は表面積の約２０％未満が好
ましく、好ましくは約１５％未満、好ましくは約１０％未満である。
　または、本発明の単結晶ダイヤモンド材料の外的形態は主に八面体であり、すなわち成
長したままのストーンの表面積の少なくとも約１０％、好ましくは少なくとも約１５％、
好ましくは少なくとも約２０％は、｛１１１｝型面を含む。成長したままのストーンの表
面積の好ましくは約１５％、好ましくは少なくとも約２０％、好ましくは少なくとも約２
５％は、｛１００｝型面を含む。残余の表面は、｛１１０｝型面、｛１１３｝型面および
｛１１５｝型面の混合面を含む。｛１００｝型面または｛１１１｝型面ではない領域であ
って、｛１１０｝ではない割合は表面積の約２０％未満が好ましく、好ましくは約１５％
未満、好ましくは約１０％未満である。
　主に立方体または主に八面体の外的形態を有する単結晶ダイヤモンドを生成することに
よって、ダイヤモンド材料を、関心のある用途で使用できる形態に加工するために要求さ
れる工程の数が最小化される。
【００４１】
　本発明の単結晶ダイヤモンド材料の合成したままのアスペクト比は約１０以下、または
、約５以下、または、約４以下、または、約３以下、または、約２．５以下、または、約
２以下、または、約１．５、または、約１．２以下である。用語「合成したままのアスペ
クト比」が使用される場合には、アスペクト比、Ａ#／Ｂ#を示し、Ａ#およびＢ#は単結晶
ダイヤモンド材料の概念的表面Ｓ#を定義し、合成したままの単結晶ダイヤモンド材料の
種子面と実質的に平行な｛１１０｝面と実質的に平行であり、Ａ#は実質的に＜１００＞
または＜１１０＞方向に沿って配列する、表面Ｓ#内の合成したままの単結晶ダイヤモン
ド材料の最長寸法であり、Ｂ#は実質的に＜１００＞または＜１１０＞方向に沿って配列
する表面Ｓ#内でＡ#に対して直交する合成したままの単結晶ダイヤモンド材料の最長寸法
である。概念的表面Ｓ#は現実の外側表面または概念上の内側表面であってもよい。
【００４２】
　一実施形態では、合成したままのアスペクト比Ａ#／Ｂ#は約１から約１．５未満の範囲
である。この点に関しては、本発明の単結晶ダイヤモンド材料のアスペクト比、Ａ#／Ｂ#

は、約１から約１．４の範囲、約１から約１．３の範囲、約１から約１．２の範囲であっ
てよい。
　本明細書で使用する場合の用語「実質的に平行」は、その方向または面が、参照される
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方向または面に対して平行から、およそ２０°以内、好ましくはおよそ１５°以内、好ま
しくはおよそ１０°以内、好ましくはおよそ５°以内または０°であることを要する。
　本明細書で使用する場合の用語「実質的に垂直」は、その方向または面が、参照される
方向または面に対して垂直から、およそ２０°以内、好ましくはおよそ１５°以内、好ま
しくはおよそ１０°以内、好ましくはおよそ５°以内または０°であることを要する。
　技術用語「合成したままの」は、単結晶ダイヤモンド材料がこの成長したままのアスペ
クト比を有し、かつ言及されたアスペクト比を得るためにさらに処理工程を要しないこと
を要する。
【００４３】
　合成したままの単結晶ダイヤモンド材料の最長寸法ａ#は、実質的に＜１００＞または
＜１１０＞方向に沿って配列し、実質的に表面Ｓ#と平行であり、少なくとも約２ｍｍ、
好ましくは少なくとも約３ｍｍ、好ましくは約少なくとも４ｍｍ、好ましくは少なくとも
約５ｍｍ、好ましくは少なくとも約６ｍｍ、好ましくは少なくとも約７ｍｍ、好ましくは
少なくとも約８ｍｍ、好ましくは少なくとも約１０ｍｍ、好ましくは少なくとも約１２ｍ
ｍである。好ましくはこの最長寸法は概念的表面Ｓ#上にあり、Ａ#はａ#であり、Ｂ#はａ
#に対して直交するダイヤモンド材料の最長寸法である。好ましくはこの最長寸法は主面
と平行であり、一層好ましくは主面内にある。本明細書で使用する場合の用語「主面」は
、最大表面積を有するその材料の面をいう。材料の主面は、一般に最長寸法を含み、ダイ
ヤモンドが上に合成される種子の成長表面と実質的に平行な平面内にある。
【００４４】
　一実施形態では、合成したままの単結晶ダイヤモンド材料の最長寸法ａ#は、実質的に
＜１００＞または＜１１０＞方向に沿って配列し、実質的に表面Ｓ#と平行であり、約８
ｍｍ未満、または、約７ｍｍ未満、または、約６ｍｍ未満、または、約５ｍｍ未満である
。
　該寸法を有する単結晶ダイヤモンドは特に切断用途で望ましい。
　本発明の方法によって製造された合成したままの単結晶ダイヤモンド材料は、さらに１
つまたは２つの支配的な成長セクターを含むことによって特徴付けられる。好都合にも、
合成したままの単結晶ダイヤモンド材料の最長寸法は概念的表面Ｓ#上にあり、表面Ｓ#が
、実質的に種子面と平行である、単結晶ダイヤモンド材料の合成したままの外側表面と少
なくとも１つのポイントで接触する。
【００４５】
　好ましい成長セクターの割合は、たとえば、Ｄｉａｍｏｎｄ　Ｔｒａｄｉｎｇ　Ｃｏｍ
ｐａｎｙ（メイデンデッド、英国）から入手されるＤｉａｍｏｎｄＶｉｅｗTM機器などの
紫外線ルミネッセンス顕微鏡を使用して決定できる。本質的に同一の成長環境にさらされ
た場合に、異なる成長セクターは窒素関連欠陥を異なる割合で取り込むので、窒素関連欠
陥によってルミネッセンス強度は成長セクター間で異なる。したがって異なる成長セクタ
ーはルミネッセンス画像によって同定できる。成長表面に対する法線にほぼ（すなわち、
約２０°以内）沿って観察し、画像中の成長セクターの面積を画像中のストーンの総面積
と比較することによって得られるルミネッセンス画像から、支配的成長セクターの割合が
決定される。
【００４６】
　本発明の合成したままの単結晶ダイヤモンドは、｛１００｝成長セクターおよび／また
は｛１１１｝成長セクターの少なくとも約５０体積％、好ましくは少なくとも約６０体積
％、好ましくは少なくとも約７０体積％、好ましくは少なくとも約８０体積％、好ましく
は少なくとも約８５体積％、好ましくは少なくとも約９０体積％、好ましくは少なくとも
約９５体積％、好ましくは少なくとも約９８体積％を含む。
　本発明の合成したままの単結晶ダイヤモンドから調製される生成物は、好ましくは、｛
１００｝成長セクターおよび／または｛１１１｝成長セクターの少なくとも約６０体積％
、好ましくは少なくとも約７０体積％、好ましくは少なくとも約８０体積％、好ましくは
少なくとも約８５体積％、好ましくは少なくとも約９０体積％、好ましくは少なくとも約
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９５体積％、好ましくは少なくとも約９８体積％を含む。
【００４７】
　上述したように、本発明の方法によって製造された合成単結晶ダイヤモンド材料の利点
は、多くの用途でさらなる処理をしないで直接使用することに適切であることを意味する
、合成したままのサイズおよび形状を有することである。長い、耐摩耗性エッジが必要と
される工具用途で特に適切である。
　または、使用されることが意図されている用途で必要とされる場合には、本発明の単結
晶ダイヤモンド材料は、面状に切断、または鋸引きされてもよい。ダイヤモンドが切断さ
れる場合には、当該技術分野において知られている方法が使用されてもよい。たとえば、
従来のダイヤモンドソーヤーブレード（微細なダイヤモンド粒子を含浸させたリン青銅デ
ィスク）を使用して、および／または、典型的には１．０６μｍの波長で動作するＮｄ：
ＹＡＧレーザーを使用するレーザー鋸引きシステムによって切断される。典型的に成長し
たままのストーンを鋸引きして、種子面（すなわち種子の成長表面に平行かつ近接して鋸
引きする）を除去する。
　従って、さらなる態様では、本明細書で定義される合成単結晶ダイヤモンド材料から切
断される、合成された単結晶ダイヤモンド生成物が提供される。
【００４８】
　本発明の合成単結晶ダイヤモンド材料は、液晶ディスプレイスクリーン機械加工、貴金
属部品（宝石類、「美術品（ｏｂｊｅｔｓ　ｄ’ａｒｔ）」等）機械加工、鏡およびビー
ムスプリッターなどの光学部品などの、必要なワークピースの表面仕上げを達成するため
に、単一の長い切断エッジが必要な機械加工用途の使用に特に適切である。
　本発明の合成単結晶ダイヤモンド材料は、さらに単一ポイントの目直し用途およびノミ
の目直し用途に特に有用である。
　この点に関しては、さらなる態様では、本明細書で定義される合成単結晶ダイヤモンド
材料を含む切断工具が提供される。
　本発明の合成単結晶ダイヤモンド材料は、化学蒸着プロセスによる、ホモエピタキシャ
ルダイヤモンドの合成用の基板として使用されることにさらに好都合である。
　本発明を以下の図および実施例を参照して以下に記載するが、いかなる場合にも特許請
求の範囲に記載した保護の範囲を制限するものではない。
【図面の簡単な説明】
【００４９】
【図１】図１（ａ）～図１（ｆ）は、基板上に取り付けられた種子の異なる配置を示す。
【図２】図２（ａ）および図２（ｂ）は、本発明の方法によって製造された八面体および
立方体単結晶ダイヤモンド材料の概略図である。
【図２ｃ】図２（ｃ）は、本発明のプロセスによって製造された研磨面の概略図である。
【図３】図３（ａ）および図３（ｂ）は、本発明の方法によって製造された単結晶ダイヤ
モンド材料の参照面および種子面のフォトルミネッセンス画像であり、ＤｉａｍｏｎｄＶ
ｉｅｗTM機器を使用して得られた。
【図４】図４（ａ）および図４（ｂ）は、それぞれ本発明の方法によって製造された立方
体単結晶ダイヤモンド材料の側面および平面図画像である。
【発明を実施するための形態】
【００５０】
　上述したように、図１（ａ）～図１（ｆ）は基板（３）上の種子（２）の異なる配置を
示す。これらの実施例のすべてでは、基板（「種子パッド」）は、２つの平坦な面の１つ
に種子が配置されている、略円筒形状である。これらの実施例では、種子は碁盤目模様（
種子間と種子の列間は適切な間隔である）で、本質的に基板の全表面を覆う。図１（ａ）
では、種子は列になって配列され、所定の列の種子は、隣接した列の種子と位置を合わせ
て整列する。
　図１（ｂ）では、種子は列になって配列され、ある列の種子は隣接した列の種子に対し
て位置がずれている。
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　図１（ｃ）では、種子は基板上の中心点から放射状に外側に広がるように配列される。
【００５１】
　図１（ｄ）では、種子は基板（３）上に４つの別々のブロック（４）で配列される。１
つのブロックでは、種子は列（６）に配列され、ブロック内の所定の列の種子は該ブロッ
ク内の隣接した列の種子とは位置を合わせて整列する。所定のブロックのすべての種子は
、隣接するブロックの種子に対して９０°の方向に位置する。
　図１（ｅ）では、種子（２）は基板（３）上に列になって配列される。それぞれの列の
種子は、他の２つの列の種子と隣接している。所定の列（８）のすべての種子は隣の列（
１２）の種子と位置を合わせて整列し、他の列（１０）の種子との関係では位置がずれて
配列される配置となる。
　図１（ｆ）では、種子（２）は円形の基板（３）の周りに円周方向に配列される。
【００５２】
　図２（ａ）では、本発明の方法によって成長したホット（主に八面体）単結晶ダイヤモ
ンド材料の形態を示す。単結晶ダイヤモンドは｛１１０｝面、｛１００｝面および｛１１
１｝面（それぞれ１４、１６および１８）を有する。
　図２（ｂ）は、本発明の方法によって成長したコールド（主に立方体）単結晶ダイヤモ
ンド材料の形態を示す。単結晶ダイヤモンドは｛１１０｝面および｛１００｝面（それぞ
れ１４および１６）を有する。
　図２（ｃ）は、本発明の方法を使用して生成された単結晶ダイヤモンド材料の研磨面の
概略図である。合成中は種子と実質的に平行な面（２０）は、｛１１０｝結晶方位を有す
る。
【００５３】
　図３（ａ）および図３（ｂ）は、本発明の方法によって製造された単結晶ダイヤモンド
材料の参照面および種子面のフォトルミネッセンス画像（ＤｉａｍｏｎｄＶｉｅｗTM機器
を使用して得られる）であり、存在する異なる成長セクターを参照することができる。中
央の鮮やかな青の成長セクター（２２）は｛１１０｝であり、強く緑色で発光する｛１１
１｝成長セクター（２４）と暗い｛１００｝セクター（２６）で囲まれる。
【００５４】
　図４（ａ）は、本発明の実施例１によって製造された立方体単結晶材料の側面図である
。
　図４（ｂ）は、本発明の実施例２によって製造された立方体単結晶材料の平面図である
。
【実施例】
【００５５】
（実施例１）
　ＨＰＨＴ合成ダイヤモンドから製造された８９個の種子の組が選択された。種子は研磨
された上端（成長）表面（スタイラス表面形状測定装置を使用して測定されたＲaは１０
０ｎｍ未満である）を有し、大きな＜１１０＞配向面からＮｄ：ＹＡＧレーザーを使用し
てレーザー切断された。種子は寸法が約０．５ｍｍ×０．５ｍｍ×０．５ｍｍであるほぼ
等軸であるので、アスペクト比は１に近い。種子形状は、成長表面が｛１１０｝結晶面か
ら１０°以内であり、成長表面のエッジの２つが＜１１０＞方向から１０°以内である一
方、成長表面のエッジの２つが＜１００＞方向から１０°以内であった。
　種子の間の間隔がおよそ６．４ｍｍであり、列の間の間隔がおよそ６．４ｍｍである正
方形配置を使用して、種子を種子パッドに配列した。
　種子を搭載した種子パッドを、Ｎｉ、ＦｅおよびＣｏ（Ｎｉ６９重量％、Ｆｅ２６重量
％、Ｃｏ５重量％）から成る溶媒金属触媒とともにＨＰＨＴプレスカプセルの中に組み込
んだ。
　組み立てられたカプセルをＨＰＨＴプレスの中にロードして、合成圧力５．５ＧＰａお
よび温度１３８０℃に徐々に上げて「ホット」形態の目標合成ダイヤモンドを生成した。
　８９個のストーンを合成運転から回収した。回収したストーンのサイズは３．５×４．
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。
【００５６】
（実施例２）
　ＨＰＨＴ合成ダイヤモンドから製造された１６０個の種子の組が選択された。種子は研
磨された上端（成長）表面（スタイラス表面形状測定装置を使用して測定されたＲaは１
００ｎｍ未満である）を有し、大きな＜１１０＞配向面からＮｄ：ＹＡＧレーザーを使用
してレーザー切断された。種子は寸法が約０．５ｍｍ×０．５ｍｍ×０．５ｍｍであるほ
ぼ等軸であるので、アスペクト比は１に近い。種子形状は、成長表面が｛１１０｝結晶面
から１０°以内であり、成長表面のエッジの２つが＜１１０＞方向から１０°以内である
一方、成長表面のエッジの２つが＜１００＞方向から１０°以内であった。
　隣接する種子の間の間隔がおよそ５．０ｍｍである三角形配置を使用して、種子を種子
パッドに配列した。
　種子を搭載した種子パッドを、Ｎｉ、ＦｅおよびＣｏ（Ｎｉ６９重量％、Ｆｅ２６重量
％、Ｃｏ５重量％）から成る溶媒金属触媒と共にＨＰＨＴプレスカプセルの中に組み込ん
だ。
　組み立てられたカプセルをＨＰＨＴプレスの中にロードして、合成圧力５．５ＧＰａお
よび温度１３１０℃に徐々に上げて「コールド」形態の目標合成ダイヤモンドを生成した
。
　１６０個のストーンを合成運転から回収した。回収したストーンのサイズは、２．５×
２．９×２．０ｍｍから３．３×３．８×２．６ｍｍの範囲であり、図４（ａ）および図
４（ｂ）に図示する「コールド」形態であった。

【図１ａ】 【図１ｂ】
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【図１ｃ】 【図１ｄ】

【図１ｅ】 【図１ｆ】
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【図２ａ－２ｂ】

【図２ｃ】

【図３（ａ）】

【図３（ｂ）】

【図４（ａ）】

【図４（ｂ）】
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