
JP 2010-537926 A 2010.12.9

(57)【要約】
　本発明は、多結晶ダイヤモンド複合材料において、相
互成長ダイヤモンド粒子と、金属の溶媒／触媒と共に形
成されたスズベース金属間化合物又は三元炭化物化合物
を含有する結合材相とを含有する、上記複合材料に関す
る。本発明は、前記複合材料を含有する多結晶ダイヤモ
ンド研磨用成形体、及び、前記ダイヤモンド研磨用成形
体を含有する工具インサートに及ぶ。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　多結晶ダイヤモンド複合材料において、
　相互成長ダイヤモンド粒子と、金属の溶媒／触媒と共に形成されたスズベース金属間化
合物又は三元炭化物化合物を含有する結合材相とを含有する、上記複合材料。
【請求項２】
　前記の金属の溶媒／触媒は、Ｃｏ、Ｆｅ、Ｎｉ及びＭｎから成る群から選ばれている、
請求項１に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料。
【請求項３】
　前記の金属の溶媒／触媒は、Ｃｏ又はＮｉである、請求項１又は２に記載の多結晶ダイ
ヤモンド複合材料。
【請求項４】
　前記結合材相は、遊離の（未反応の）溶媒／触媒、並びに／又は、Ｃｒ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔ
ａ及び／若しくはＴｉと共に形成された更なる炭化物を更に含有する、請求項１～３のい
ずれか１項に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料。
【請求項５】
　前記のスズベースの金属間化合物又は三元炭化物は、前記結合材相の少なくとも４０体
積％を構成する、請求項１～４のいずれか１項に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料。
【請求項６】
　前記のスズベースの金属間化合物又は三元炭化物は、前記結合材相の少なくとも５０体
積％を構成する、請求項１～４のいずれか１項に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料。
【請求項７】
　更なる炭化物はいずれも、前記結合材相の５０体積％超を構成しない、請求項４～６の
いずれか１項に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料。
【請求項８】
　前記結合材相は、前記多結晶ダイヤモンド複合材料の２０％以下を構成する、請求項１
～７のいずれか１項に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料。
【請求項９】
　請求項１～８のいずれか１項に記載の多結晶ダイヤモンド複合材料を含有する多結晶ダ
イヤモンド研磨用成形体。
【請求項１０】
　請求項９に記載の多結晶ダイヤモンド研磨用成形体を有する工具において、
　切削、フライス削り（milling）、研削、穿孔又は他の研磨用途で用いることができる
上記工具。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、改善された熱安定性を有する多結晶ダイヤモンド（ＰＣＤ）複合材料に関す
る。
【背景技術】
【０００２】
　多結晶ダイヤモンド（ＰＣＤ）は、それが高耐摩耗性及び高強度であるために、切削工
具、フライス削り（milling）工具、研削工具、穿孔工具及び他の研磨用工具として広く
用いられる。とりわけ、ＰＣＤは、地下穿孔のために用いられるドリル用ビットに含まれ
る剪断切削要素（shear cutting elements）の中に用途を見出だすことができる。
　一般に用いられる、ＰＣＤ複合材料の研磨用成形体を有する工具は、基体（substrate
）に結合されたＰＣＤ層を有するものである。これらの層のダイヤモンド粒子含有量は、
典型的には大きく、一般的には、多量の直接的ダイヤモンド－ダイヤモンド結合、又は直
接的ダイヤモンド－ダイヤモンド接触が存在する。ダイヤモンド成形体は、一般に、ダイ
ヤモンド粒子が結晶学的に又は熱力学的に安定である高温高圧条件下で焼結される。
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【０００３】
　複合材料の研磨用成形体の例は、米国特許第３，７４５，６２３号、同第３，７６７，
３７１号及び同第３，７４３，４８９号明細書に記述されているのを見出すことができる
。
　この種の研磨用成形体のＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）層は、典型的には、ダイヤモン
ド粒子の他に、触媒／溶媒又は結合材の相を含有する。これは、典型的には、粒子状ダイ
ヤモンド材料の相互成長網状組織（intergrown network）と混じり合う金属結合材マトリ
ックスの形をとる。該マトリックスは、通常、コバルト、ニッケル、鉄、又は、そのよう
な金属の１種類以上を含有する合金のような、炭素に対して触媒活性又は溶媒和活性（so
lvating activity）を示す金属を含有する。
【０００４】
　ＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）複合材料の研磨用成形体は、一般に、超硬合金（cement
ed carbide）基体上にダイヤモンド粒子と、溶媒／触媒、焼結助剤又は結合助剤との非結
合集合体を形成することによって作られる。この非結合集合体は、次いで、反応カプセル
中に置かれ、次いで、該反応カプセルは、従来の高圧／高温装置の反応域に置かれる。次
いで、該反応カプセルの内容物は、全体構造の焼結が生じ得るように、高温高圧の適切な
条件にかけられる。
　焼結された多結晶ダイヤモンドのための金属性結合材料の源として、少なくとも部分的
には、超硬合金基体に由来する結合材に依存することが、一般的方法である。しかし、多
くの場合、焼結工程の前に追加の金属結合材粉末が、ダイヤモンド粉末と一緒に混合され
る。その場合、この結合相金属は、加えられた焼結条件の下、ダイヤモンド部分の焼結を
促進するための液相媒体として機能する。
【０００５】
　ダイヤモンド－ダイヤモンド結合によって特徴付けられるＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド
）材料を形成するために用いられる好ましい溶媒／触媒又は結合材系であって、Ｃｏ、Ｎ
ｉ、ＦｅのようなVIIIＡ族元素、及びＭｎのような金属をも包含するものは、これら元素
の、溶融時における高炭素溶融度に依るところが大きい。このことによって、一部のダイ
ヤモンド材料は溶解して再びダイヤモンドとして再析出し、従って、（高温高圧での）ダ
イヤモンドの熱力学的安定の状況の間、結晶間ダイヤモンド結合を形成することが可能と
なる。この結晶間ダイヤモンド－ダイヤモンド結合は、結果としてＰＣＤ材料の高強度及
び耐摩耗性が得られるので望ましい。
　溶媒／触媒として、Ｃｏのような溶媒／触媒を用いる残念な結果は、文献において熱劣
化（thermal degradation）として知られているプロセスである。この劣化は、ＰＣＤ材
料が、工具使用条件又は工具形成条件の下、典型的には７００℃より高い温度にさらされ
るときに生じる。この温度は、例えば、削岩又は材料の機械加工のためにＰＣＤ材料を使
用する場合、厳しい制限である。
【０００６】
　ＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）材料の熱劣化は、２つの機構によって生じるものと見
なされている。
　・　第１の機構は、金属質溶媒／触媒の結合材と相互成長ダイヤモンド（intergrown d
iamond）との熱膨張係数の差異に起因する。高温におけるこの異なる膨張は、相互成長ダ
イヤモンドの微小割れを引き起こすことがある。そのことは、４００℃を超える温度でさ
えも特別の懸念材料となり得る。
　・　第２の機構は、炭素系における金属質溶媒／触媒の固有の活性に起因する。金属質
結合材は、約７００℃を超えて加熱されるとき、ダイヤモンドを非ダイヤモンド状炭素に
転化し始める。このことによって、結果的に、低圧において、即ち、黒鉛の安定状況の下
、非ダイヤモンド状炭素、とりわけ黒鉛状炭素が形成される。それの形成によって、最終
的に機械特性のバルク劣化（bulk degradation）が引き起こされ、壊滅的な機械的破損（
catastrophic mechanical failure）の原因となる。
【０００７】
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　この熱劣化の問題を解決する初期の方法の１つは、米国特許第４，２２４，３８０号明
細書に開示され、また米国特許第６，５４４，３０８号明細書にも開示されており、酸に
よる浸出によるか又は電気化学的方法によって、溶媒／触媒を除去することを含み、結果
的に、熱安定性の改善を示す多孔性のＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）材料を得た。しか
し、結果として得られたこの多孔性は、該ＰＣＤ材料の機械特性の劣化を引き起こした。
加えて、浸出プロセスは、結晶間ダイヤモンド結合によって完全に取り囲まれる、隔離さ
れた溶媒／触媒の溜り（pool）を完全には除去することはできない。従って、該浸出によ
るアプローチは、諸特性について妥協的な結果をもたらすと思われる。
【０００８】
　熱劣化の問題を解決するための更なる方法には、非金属質の結合材系、又は非触媒／非
溶媒の結合材系を用いることが含まれる。これは、米国特許第３，２３９，３２１号、同
第４，１５１，６８６号、同第４，１２４，４０１号、同第４，３８０，４７１号明細書
に教示され、更に、低圧を用いる米国特許第５，０１０，０４３号明細書にも教示される
ように、例えば、ダイヤモンド成形体に溶融ケイ素又は共晶性ケイ素（eutectiferous si
licon）を浸透させることによって達成される。その場合、溶融ケイ素又は共晶性ケイ素
は、一部のダイヤモンドと反応し、その場で（in situ）炭化ケイ素結合剤を形成する。
このＳｉＣ－結合ダイヤモンドは、熱安定性の明確な改善を示し、溶媒／触媒を用いて作
られたＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）材料であって、７００℃を超える温度に、感知で
きる如何なる時間の間も耐えることができない溶媒／触媒を用いて作られたＰＣＤ材料と
比べて、１２００℃もの高い温度に数時間の間耐えることができる。しかし、ＳｉＣ－結
合ダイヤモンド成形体には、ダイヤモンド－ダイヤモンド結合が全く存在しない。従って
、これらの材料の強度は、ＳｉＣマトリックスの強度によって制限され、そのことによっ
て、結果的に、強度及び耐摩耗性が減少した材料が生じる。
【０００９】
　熱劣化の問題を解決する他の方法は、米国特許第３，９２９，４３２号、同第４，１４
２，８６９号及び同第５，０１１，５１４号明細書によって教示されている。これら明細
書において、ダイヤモンド粉末の表面は、先ず、タングステン、又はIVＡ族金属のような
炭化物形成剤（carbide-former）と反応し、次いで、被覆されたダイヤモンド粗粒子の間
の隙間は、ケイ化物又は銅合金のような共晶金属組成物で充填される。この場合もダイヤ
モンドの熱安定性は改善されるものの、ダイヤモンド－ダイヤモンド結合は全く存在せず
、また、この材料の強度は、金属合金マトリックスの強度によって制限される。
　もう１つのアプローチとして取られるのは、標準的溶媒／触媒の挙動をその場で（in s
itu）修飾する試みである。米国特許第４，２８８，２４８号明細書は、Ｆｅ、Ｎｉ及び
Ｃｏのような溶媒／触媒とＣｒ、Ｍｎ、Ｔａ及びＡｌとが反応して、金属間化合物を形成
することを教示する。同様に、米国特許第４，６１０，６９９号明細書では、標準的な金
属触媒が、ダイヤモンドの安定帯域においてIV、Ｖ、VI族金属と反応して、結果的に不特
定の金属間化合物が形成される。しかし、触媒内部にこれら金属間化合物が形成されるこ
とは、ダイヤモンドの相互成長（intergrowth）を妨げ、従って、材料の強度に悪影響を
及ぼす。
【００１０】
　金属間化合物を用いて熱安定性を提供するが、それにもかかわらずダイヤモンドの連晶
によって高強度材料を達成する、より最近の教示は、米国特許出願第２００５／０２３０
１５６号明細書に解説されている。この特許出願は、混合された金属間化合物形成性化合
物と相互作用する前に多結晶ダイヤモンドの相互成長を可能にするためには、ダイヤモン
ド粗粒子をコバルト触媒で被覆する必要があることを解説する。所望のダイヤモンド連晶
が生じた後、該コバルト触媒は、続いて、それを相互成長ダイヤモンドに対して非反応性
にする金属間化合物を形成することを前提としている。
　この特許出願の典型的な具体例において、所望のダイヤモンド相互成長が生じた後、結
合材中に保護のためにケイ化コバルトを形成する意図で、ケイ素が、コバルト被覆済みダ
イヤモンドと混合される。しかし、実際には、ケイ素化合物がコバルトコーティングより
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も低い温度で溶融し、結果的に、ダイヤモンド連晶が溶融コバルトの存在下で生じ得る前
にコバルトとケイ素との間に第１の反応が生じることは周知である。加えて、実験結果は
、これらのケイ化コバルトが、それらが溶融する条件の下でさえも、ダイヤモンド相互成
長を促進することはできないことを示した。この特許出願において特定された、更に混合
された金属間化合物形成性化合物もまた、コバルトコーティングの溶融温度よりも低い溶
融温度を有する共融合金を形成することが知られている。従って、最終結果は、ダイヤモ
ンド相互成長が生じ得る前にかなりの量の金属間化合物が形成され、そのことによって、
結果的に、相互成長の減少／不存在に起因して脆弱なＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）材
料が生じるということである。
【００１１】
　スズ化物のような特定の他のタイプの金属間化合物もまた、ダイヤモンド系において用
いられてきた。米国特許第３，３７２，０１０号、同第３，９９９，９６２号、同第４，
０２４，６７５号、同第４，１８４，８５３号、同第４，３６２，５３５号、同第５，０
９６，４６５号、同第５，８４６，２６９号及び同第５，９１４，１５６号明細書は、粗
粒子含有研磨用工具の製造において、特定のスズ化物金属間化合物（例えば、Ｎｉ３Ｓｎ

２及びＣｏ３Ｓｎ２）を用いることを開示する。しかし、これらは、ＨｐＨＴ（高圧高温
）条件下では焼結されていない。従って、ダイヤモンド連晶は全く期待されない。
　米国特許第４，４３９，２３７号及び同第６，１９２，８７５号明細書は、冶金学的に
（metallurgically）結合したダイヤモンド－金属複合材料であって、Ｓｎベース、Ｓｂ
ベース又はＺｎベースの金属間化合物が分散されているＮｉベース及び／又はＣｏベース
を含む該複合材料を開示する。しかし、これらもまた、ＨｐＨＴ条件下では焼結されてい
ないので、ダイヤモンド相互成長は全く期待されない。
【００１２】
　米国特許第４，５１８，６５９号明細書は、ダイヤモンドベース複合材料を製造するた
めのＨｐＨＴ（高圧高温）プロセスであって、溶媒／触媒金属の最適触媒挙動を促進する
ために、ある種の溶融非触媒金属（例えば、Ｃｕ、Ｓｎ、Ａｌ、Ｚｎ、Ｍｇ及びＳｂ）が
、ダイヤモンド粉末の予備浸透掃引（pre-infiltration sweepthrough）に用いられるプ
ロセスを開示する。この米国特許明細書において、低レベルの残余の非触媒の存在は、Ｐ
ＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）本体の内部に残存するものと予想されているものの、これ
らの存在は、結果的にかなりの量の金属間化合物が形成するのに十分な量であるとは予想
されない。
【先行技術文献】
【特許文献】
【００１３】
【特許文献１】米国特許第３，２３９，３２１号明細書
【特許文献２】米国特許第３，３７２，０１０号明細書
【特許文献３】米国特許第３，７４３，４８９号明細書
【特許文献４】米国特許第３，７４５，６２３号明細書
【特許文献５】米国特許第３，７６７，３７１号明細書
【特許文献６】米国特許第３，９２９，４３２号明細書
【特許文献７】米国特許第３，９９９，９６２号明細書
【特許文献８】米国特許第４，０２４，６７５号明細書
【特許文献９】米国特許第４，１２４，４０１号明細書
【特許文献１０】米国特許第４，１４２，８６９号明細書
【特許文献１１】米国特許第４，１５１，６８６号明細書
【特許文献１２】米国特許第４，１８４，８５３号明細書
【特許文献１３】米国特許第４，２２４，３８０号明細書
【特許文献１４】米国特許第４，２８８，２４８号明細書
【特許文献１５】米国特許第４，３６２，５３５号明細書
【特許文献１６】米国特許第４，３８０，４７１号明細書
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【特許文献１７】米国特許第４，４３９，２３７号明細書
【特許文献１８】米国特許第４，５１８，６５９号明細書
【特許文献１９】米国特許第４，６１０，６９９号明細書
【特許文献２０】米国特許第５，０１０，０４３号明細書
【特許文献２１】米国特許第５，０１１，５１４号明細書
【特許文献２２】米国特許第５，０９６，４６５号明細書
【特許文献２３】米国特許第５，８４６，２６９号明細書
【特許文献２４】米国特許第５，９１４，１５６号明細書
【特許文献２５】米国特許第６，１９２，８７５号明細書
【特許文献２６】米国特許第６，５４４，３０８号明細書
【特許文献２７】米国特許出願第２００５／０２３０１５６号明細書
【発明の概要】
【発明が解決しようとする課題】
【００１４】
　従って、本発明によって取り組まれる課題は、ダイヤモンド共晶がダイヤモンド合成条
件の下でのダイヤモンドの相互成長を可能にし、相互成長ＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）
を形成させるがであるが、結果として得られるＰＣＤが外気圧（ambient pressure）の下
、高温（７００℃を超える温度）で用いられるとき、熱劣化を引き起こさないものである
ことを可能にするような溶媒／触媒金属結合材を特定することである。
【課題を解決するための手段】
【００１５】
　本発明によると、多結晶ダイヤモンド複合材料は、相互成長ダイヤモンド粒子と、金属
の溶媒／触媒と共に形成されたスズベース金属間化合物又は三元炭化物化合物を含有する
結合材相とを含有する。
　前記結合材相は、遊離の（未反応の）溶媒／触媒と、Ｃｒ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ及び／又は
Ｔｉと共に形成された更なる炭化物との両方を更に含有することができる。
　前記金属間化合物は、好ましくは、前記結合材相の少なくとも４０体積％を構成し、よ
り好ましくは、前記結合材相の少なくとも５０体積％を構成する。
【図面の簡単な説明】
【００１６】
　次に、本発明は、添付図面を参照して、単なる一例として、より詳細に記述される。
【図１】予想される様々なＣｏ－Ｓｎ金属間化合物を例示する単純Ｃｏ－Ｓｎ系のための
二元状態図である。
【図２】様々な金属間化合物の形成に加えて、本発明のダイヤモンド複合材料の好ましい
具体例に組み入れられた３元炭化物の形成を例示するＣｏ－Ｓｎ－Ｃ系のための三元状態
図である。
【図３】本発明のＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）複合材料の好ましい具体例の高倍率走査
電子顕微鏡写真である。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　以下、本発明の実施の形態について、詳細に説明する。
【００１８】
　本発明は、複合の溶媒／触媒結合材系を有するＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）材料に向
けられている。当該結合材系は、ＰＣＤ材料の熱安定性を著しく改善する溶媒／触媒金属
との反応によって形成された、スズベースの金属間化合物及び／又は三元炭化物化合物を
含有する。これらの化合物は、（ダイヤモンドとの熱膨張係数の差異が小さいことに起因
して）ＰＣＤの熱安定性を提供するか又は改善し、更に、低圧又は外気圧（ambient pres
sure）の高温（＞７００℃）の下ではダイヤモンドと全く反応しない。それら化合物は、
液体状態では、ダイヤモンド／炭素の溶解を許容することによって、ダイヤモンドの相互
成長（intergrowth）を更に促進する。
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　従って、金属の溶媒／触媒－ベース結合材相は、好ましくは、当該結合材相の少なくと
も４０体積％、より好ましくは、当該結合材相の少なくとも５０体積％を構成する、スズ
ベースの金属間化合物又は三元炭化物化合物を含有する。それは、結果として得られる炭
化物が、結合材相の５０体積％以下となるような具合に、Ｃｒ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔａ及びＴｉ
から成る群からの更なる炭化物形成性元素を更に含有することができる。
【００１９】
　金属間化合物は、典型的には、Ｓｎと従来の溶媒／触媒金属との相互作用によって形成
される。その反応は、完全であることがある、即ち、溶媒／触媒は、その反応に完全に消
費されるか、又は、結合材相の中に、約６０体積％以下の、より好ましくは約５０体積％
以下の未反応溶媒／触媒が残留することがある。本発明において、化学量論的及び非化学
量論的のいずれの金属間化合物及び三元炭化物化合物も、結果的に改善された特性を生じ
ることが見出だされた。
【００２０】
　結合材の体積が大き過ぎると、適切な粒子間ダイヤモンド接触が妨げられることがある
ため、結合材含有量が過剰であると、結果的にダイヤモンド－ダイヤモンド結合が減少す
ることがある。従って、結合材の最適な体積分率は、典型的には、２０体積％以下である
べきである。金属間化合物ベース結合材の体積分率がより低いと、効果的なダイヤモンド
相互成長を得るのに十分な質量輸送を可能にするためには、より長い焼結時間を必要とす
るものと予想される。
　本発明の好ましい具体例は、スズが主にＣｏ及びＮｉと一緒に金属間化合物を形成する
ものである。これらのスズベース結合材系は、Ｆｅ、Ｃｒ、Ｍｏ、Ｍｎ、Ｖ、Ｎｂ、Ｔｉ
、Ｚｒ、Ｈｆ及びＴａを添加することによって、更に改善されることがある。Ｓｎベース
金属間化合物は、ＨｐＨＴ（高圧高温）でダイヤモンド相互成長を促進することが見出だ
された。Ｓｎベース金属間化合物結合材を有するＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）成形体
は、熱的に安定であることが更に観察される。
【００２１】
　典型的な、適切なＳｎベースの熱的に安定な結合材は、外気圧（ambient pressure）で
約９３６℃の包晶溶融温度（peritectic melting temperature）を有する金属間化合物Ｃ
ｏＳｎである。ＨｐＨＴ（高圧高温）で金属間化合物の融点よりも十分に高いとき、ダイ
ヤモンド相互成長が生じる。しかし、ある金属間化合物種は、ダイヤモンド焼結助剤とし
て有効に作用するためには、より高い圧力、温度の条件を必要とすることがあるというこ
とが見出だされた。これは、融点による制限に起因するとされている。例えば、Ｃｏ－Ｓ
ｎ系で生じる２種類の金属間化合物種、ＣｏＳｎ（大気圧で９３６℃の融点）及びＣｏ３

Ｓｎ２（大気圧で１１７０℃の融点）のうち、ＣｏＳｎのみが温度が典型的には、約１３
００～１４５０℃の間であり、且つ、圧力が５０～５８ｋｂａｒの間である標準的ＨｐＨ
Ｔ条件で、ＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）の焼結を促進することが見出だされた。著しく
増大する融点における圧力の典型的な効果を考えると、ＣｏＳｎはＨｐＨＴ条件下で溶融
するが、Ｃｏ３Ｓｎ２は溶融しないか、又は少なくともあまり十分には溶融しないようで
ある。（溶融挙動に関する１つの理論によると、溶融生成物の溶液物性／拡散特性を十分
に達成するように化合物の構造を乱すために、著しい温度の逸脱（excursion）が、該化
合物の融点より高い温度になされなければならないということが予想される。）従って、
この場合、焼結を達成するのに必要な炭素の拡散及び会合を妨げるのに十分な量で、Ｃｏ

３Ｓｎ２の構造が存続するという仮説が立てられる。従って、他の適切なＳｎベース結合
材は、Ｎｉ３Ｓｎ２及びＣｏ３Ｓｎ２のような金属間化合物〔外気圧（ambient pressure
）で、それぞれ、約１２７５℃及び１１７３℃の一致溶融点（congruent melting point
）、高圧でのダイヤモンド安定領域において、圧力の上昇と共に上昇する）を有する〕を
包含してもよいが、ダイヤモンド相互成長を助長するためは、合成温度を高めることが必
要である場合がある。
【００２２】
　ある種の金属間化合物ベースの三元炭化物が形成されることもまた非常に望ましい場合
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があることが、更に観察された。例えば、Ｃｏ－Ｓｎ系中にＣｏ３ＳｎＣ化合物が形成さ
れることは、所与のＨｐＨＴ（高圧高温）条件に対して達成され得るダイヤモンド連晶の
程度を増大させるのに非常に好都合であることが見出だされた。
　現在、望ましい相を最大限に形成することに対応できる、最も効果的な手段は、Ｓｎ及
び溶媒／触媒金属に関して適切な組成物を選定することにある。この原理を例示するため
に、Ｃｏ－Ｓｎ系を用いる。
【００２３】
　添付図１に関連し、Ｃｏ１００％～Ｓｎ１００％の全範囲にわたって予想される様々な
Ｃｏ－Ｓｎ金属間化合物を示す、単純Ｃｏ－Ｓｎ系のための二元状態図が示される。典型
的には、３種類のベース（base）金属間化合物種：即ち、
　　　　　Ｃｏ：Ｓｎ原子比が１：２である、ＣｏＳｎ２

　　　　　Ｃｏ：Ｓｎ原子比が１：１である、ＣｏＳｎ
　　　　　Ｃｏ：Ｓｎ原子比が３：２である、Ｃｏ３Ｓｎ２

が観察される。
　標準的な金属学的原理によると、これらの個々の金属間化合物のいずれか１種類の形成
を最大化することは、適切なＣｏ：Ｓｎ比領域（window）（及び、図示される相線による
適切な温度条件）を単純に選択することによって達成することができる。
【００２４】
　次に、添付図２に関連し、Ｃｏ－Ｓｎ－Ｃ系のためのより複雑な三元状態図は、これら
の同様のベース金属間化合物のうち２種類の形成と、更なる三元炭化物の存在、即ち、
　　　　　Ｃｏ：Ｓｎ原子比が１：１である、ＣｏＳｎ
　　　　　Ｃｏ：Ｓｎ原子比が３：２である、Ｃｏ３Ｓｎ２

　　　　　Ｃｏ：Ｓｎ原子比が３：１である、Ｃｏ３ＳｎＣ０．７

を示す。
　二元相混合物に関しては、適切なＣｏ：Ｓｎ比の領域（window）を選定することによっ
て、金属学的性質（meatllurgy）を１つの特定化合物に向けて選択的にバイアスをかける
（bias）ことができる。
【００２５】
　ダイヤモンド焼結に関連するある種のＣｏ－Ｓｎ系、即ち、過剰炭素の存在下で、最大
量の三元炭化物（Ｃｏ３ＳｎＣ０．７）が望ましいとされうる場合に関し、Ｃｏ：Ｓｎの
比は、従って、できるだけ３：１に近づけることが望ましい、換言すれば、Ｃｏ－Ｓｎ－
Ｃ系についての、この最適化された組成は、Ｃｏ７５原子％及びＳｎ２５原子％の近くに
存在する。
　・　組成がこの比よりもＳｎに富む（即ち、Ｓｎが２５原子％より大きい）傾向がある
場合、このことは、Ｃｏ３Ｓｎ２形成量の増大を引き起こす傾向があることが見出だされ
た。〔とりわけ、ＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）を焼結するためのＣｏ－Ｓｎ系において
、この金属間化合物種が形成されることは、標準的ＨｐＨＴ（高圧高温）条件で最適に焼
結されたＰＣＤ最終生成物を得るという点で、あまり望ましくないことが見出だされた。
〕
　・　組成がこの比よりもＣｏに富む（即ち、Ｃｏが７５原子％より大きい）傾向がある
場合、最終のダイヤモンド生成物は、「遊離の」コバルト（即ち、熱的に安定な化合物中
には拘束されないコバルト）の量が増大するので、熱的にあまり安定ではなくなる傾向が
あることが見出だされた。実際には、最終生成物にかなりの熱劣化の影響が観察される前
に、かなりの量の遊離コバルトが収容され得るような具合に、Ｃｏ－Ｓｎのためのこの後
者の閾値については、かなりの程度の柔軟性が存在することが見出だされた。従って、Ｃ
ｏ－Ｓｎ系については、ある範囲領域（range window）のみが実際的に達成可能な条件が
好ましく、その場合、これは好ましい組成（Ｃｏ：Ｓｎ原子比は７５：２５）に集中する
ものの、該組成範囲のコバルトに富む部分に及ぶことがある。
【００２６】
　対照的に、ＣｏＳｎ金属間化合物種の形成を利用する最適化組成物が望ましい場合、Ｃ
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ｏ：Ｓｎ比は、ＣｏＳｎが形成される量を最大化するために、できるだけ１：１に近いこ
とが望ましい。
　・　組成がこの比よりもＳｎに富む（即ち、５０原子％より大きい）傾向がある場合、
金属間化合物種ＣｏＳｎ２もまた形成し始め、それ故に、ＣｏＳｎの量が減少し望ましく
ない。
　・　組成がこの比よりもＣｏに富む（即ち、５０原子％より大きい）傾向がある場合、
あまり望ましくない金属間化合物Ｃｏ３Ｓｎ２が同時形成（co-formation）されることに
よって、標準的ＨｐＨＴ（高圧高温）条件での結合材系の触媒効果が減少することがある
。
【００２７】
　上記に解説される典型的な組成範囲は、あまり望ましくない種が形成されることに対す
る感受性という点で、Ｃｏ－Ｓｎ系に特有である。しかし、これらの観察結果は、他の適
切な化学系のための一般的原理にまで容易に拡張され得る。
　ダイヤモンド相互成長が工業的に容認可能な温度で生じるのを助長するために、クロム
、鉄及びマンガンを包含する、上記に記載されたもののような、もう１つの炭化物形成元
素が更に添加されることがある。
【００２８】
　本発明のダイヤモンド複合材料は、ＨｐＨＴ（高圧高温）条件の下、適切な金属学的性
質（metallrugy）の存在下で、ダイヤモンド粉末を焼結させることによって生成される。
それら材料は、孤立した焼結（standalone sintering）によって生成されることがある。
即ち、ダイヤモンド粉末と結合材系との混合物を除く更なる成分は全く存在しないか、又
は、それら材料は、適切な超硬合金材料の裏当てへの上に生成されることがある。後者の
場合、それら材料は、典型的には、ＨｐＨＴサイクルの間、超硬合金裏当てからの更なる
触媒／溶媒源によって浸透される。
【００２９】
　用いられるダイヤモンド粉末は、起源が天然であっても合成であってもよく、また、典
型的には、多モードの粒度分布を有する。ＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）が形成される
前に、三元炭化物の構成成分が過剰に酸化されてその有効性が低減しないことを確実にす
るため、ダイヤモンド粉末の表面化学としては、酸素含有率を確実に低下させることが好
都合であるということも見出だされた。従って、金属とダイヤモンド粉末との両方は、予
備焼結プロセスが行われる間、最小限の酸素汚染が確保されるような適切な注意を払って
取り扱われることが望ましい。
【００３０】
　スズベース結合材の金属学的性質（metallurgy）は、例えば以下に示す様な幾つかの一
般的アプローチによって形成され得る。
　・　典型的には、真空加温下で行われるスズと溶媒／触媒との予備反応であって、その
後ＨｐＨＴ（高圧高温）の条件の下、ダイヤモンド粉末の供給原料の中に混合されるか又
は浸透されるもの。
　・　ＨｐＨＴ焼結条件下でのその場（in situ）反応であって、好ましくは、典型的に
は単体である必須成分の密接な関係のある（intimate）均質混合物を用いる反応。これは
、ダイヤモンド粉末混合物の内部で提供されるか、又は、該混合物に隣接する浸透層若し
くは浸透床から提供されることがあり、また、炭素成分を含有することがあるか、又は、
これは、ダイヤモンド粉末から供給されることがある。
　・　スズとダイヤモンド粉末との混合物を用いる、ＨｐＨＴ焼結条件下での段階的なそ
の場（in situ）反応、並びに、それに続く浸透及び（炭化物の裏当て基体によって提供
されることがある）外部浸透源からのとのその場反応。
【００３１】
　ダイヤモンド粉末混合物の中にスズベース金属間化合物若しくは三元炭化物種又は前駆
体を導入するための適切な調製技術には、粉末混合、溶射、析出（precipitation）反応
、蒸着技術、等が包含される。浸透源は、更に、テープキャスティング（tape casing）
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、予備合金化、等の方法を用いて、調製され得る。
　ダイヤモンドが安定である状況において、標準的ダイヤモンド合成条件を用いて、Ｃｏ
Ｓｎの包晶組成は、工業的製造プロセスのためにはとりわけ適切であることが見出だされ
た。なぜなら、用いられた典型的な焼結条件は、金属間化合物の液相線よりも十分に上方
にあったからである。標準的ダイヤモンド合成条件が行われる間、ダイヤモンドが溶解し
て再析出（re-precipitate）するのを可能にするために、使用温度は、使用圧力で、金属
間化合物の混合物の融点よりも十分高いことが望ましい。
【００３２】
　本発明のダイヤモンド複合材料を評価するために、（走査）電子顕微鏡検査法（ＳＥＭ
）及びＸ線回折（ＸＲＤ）分析に加えて、熱安定性（ＳＴ）試験、応用ベースでの熱摩耗
挙動（thermal wear behaviour application-based）（フライス削り（milling））、及
び応用ベースでの摩耗（wear application-based）（丸削り（turning））の各試験を用
いた。
　熱安定性試験は、典型的には、独立型の（即ち、裏当てなしの）小さいＰＣＤ（多結晶
ダイヤモンド）試料の有効熱安定性を調査する手段として用いられる。試験される適切な
寸法の試料は、真空下、約１００℃／時間で８５０℃まで加熱することによって熱応力が
加えられ、８５０℃で２時間保持され、次いで、室温まで徐々に冷却される。冷却後、ラ
マン（Raman）分光法を実施して、ダイヤモンドの熱劣化に起因する非ｓｐ３炭素又は黒
鉛質炭素の存在を検出する。この種の熱処理は、非常に過酷であるものと考えられ、市販
のＣｏベースＰＣＤは、そのような処理の後、著しい黒鉛ピークを示した。ダイヤモンド
の黒鉛への転換が減少することは、該材料の熱安定性が増大することを表す。
【００３３】
　応用ベースでの熱摩耗挙動試験は、ＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）ベース材料が熱的に
厳しい環境で存続する度合いの指標として用いられることがある。
　その試験は、竪軸を備えたフライス盤であって、それの作動上の下端部にフライカッタ
ー・フライスヘッド（fly cutter milling head）を備えたフライス盤の上で行われる。
岩石、とりわけ花崗岩は、ドライサイクル高回転破砕法によって破砕される。破砕は、花
崗岩が１回転の４分の１で切断される衝撃点で始まり、次いで、該花崗岩は更なる４分の
１回転で工具によって擦られ、次いで、該工具は２分の１回転で冷却され、その時点で該
工具は、衝撃点に到達する。裏当てなし切削工具では、岩石の浅深度フライス削り（shal
low depth milling）が実施され、典型的には、約１ｍｍの切削寸法が用いられる。裏当
てあり切削工具では、切削寸法は、典型的には約２．５ｍｍに増大する。
【００３４】
　次いで、工具が破損する前に切削された岩石の長さを測定する。その場合、高い値は、
より長い移動距離と優れた工具性能とを示し、また、より低い値は、より乏しい工具性能
を示す。試験は乾式試験であるので、工具の破損は、摩耗によって引き起こされるという
よりむしろ熱的に引き起こされるものと判断される。従って、この試験は、工具材料が、
熱応力が加えられた状態で摩耗する度合いの測定である。
　応用ベースでの耐摩耗性試験は、ＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）材料の全耐摩耗性の指
標として用いられ得る。この性質に関する試験は、当該技術分野では周知である。それは
、本質的に、花崗岩素材丸削り配置（granite log turning set-up）で工具を連続的に摩
耗させることを含む。それらの結果は、工具上に観察される摩耗痕跡の長さに対する除去
された岩石の体積の間の比として記載される。より大きい比は、工具のより少ない摩耗に
対して除去されたより多くの岩石、即ち、より大きい耐摩耗性の材料を示す。
　次に、本発明を、単なる一例として、次の非限定的実施例を参照しながら、より詳細に
記述する。
【実施例１】
【００３５】
　Ｃｏ－Ｓｎ系を用いて製造された裏打ちなしＰＣＤ試料
　Ｃｏ－Ｓｎベース結合材の存在下で焼結された様々なＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）試
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料を調製した。一連のＣｏ：Ｓｎ比を有する、Ｃｏ金属粉末とＳｎ金属粉末との幾種類か
の混合物を製造した。
　次いで、各々の試料を得るために、平均ダイヤモンド粒度が約２０μｍの多モードダイ
ヤモンド粉末の床をニオブ金属容器の中に置き、次いで、ダイヤモンドの１０体積％を構
成する結合材を提供するのに十分な金属粉末混合物の層を、この粉末床の上に置いた。
　次いで、該金属容器を排気して空気を除去し、密封し、次いで、約５５ｋｂａｒ及び１
４００℃の標準的ＨｐＨＴ（高圧高温）条件で処理して、ＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド
）を焼結した。
　焼結されたＰＣＤ成形体は、次いで、該金属容器から取り出して、
　・　相互成長の証拠を得るための走査電子顕微鏡検査法（ＳＥＭ）、及び
　・　結合材中に存在する相を決定するためのＸＲＤ（Ｘ線回折）分析
を用いて試験を行った。
　この特性評価の結果は、下の表１に要約される。
【００３６】

【表１】

【００３７】
　これらの結果から、Ｃｏ－Ｓｎ状態図の中に、標準的ＨｐＨＴ（高圧高温）条件の下、
ＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）を焼結することのできる少なくとも２つの明瞭な領域が
存在することは明らかである。これらは、
　・　ＣｏＳｎが形成する、Ｃｏ：Ｓｎ比が１：１の所、又はその近辺、及び
　・　Ｃｏ３ＳｎＣ０．７が形成する、Ｃｏ：Ｓｎ比が３：１の所、又はその近辺に存在
する。
　例えば、添付図３に関連し、試料３の走査電子顕微鏡写真は、隣接するダイヤモンド粒
子の間における連晶の明らかな証拠を示す。また、明らかにＣｏ３Ｓｎ２のような、より
高い融点の金属間化合物の場合、標準的ＨｐＨＴ条件は、優れた焼結を達成するためには
不十分であるように見受けられる。
【００３８】
　この一連の実験の間に行われた更なる観察結果は、（ダイヤモンドとＣｏ／Ｓｎ粉末と
の）予備合成混合物は、あるレベルの酸素汚染に対して非常に敏感であるので、酸素が増
大すれば、目的としていない金属間化合物と最適でない形で焼結された材料との発生が増
大することに繋がる傾向があるということであった。
　次いで、上述の熱安定性試験において、試料３の熱安定性を、標準的ＣｏベースＰＣＤ
（多結晶質ダイヤモンド）材料と比較した。試料３は、観察される黒鉛化が標準的なＣｏ
焼結済みＰＣＤ（多結晶質ダイヤモンド）の黒鉛化の３０％未満であるような具合に、黒
鉛質炭素の発生が非常に減少したことを示した。
【実施例２】
【００３９】
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　ＣｏＳｎ系を用いて製造された、炭化物基体で裏打ちされたＰＣＤ試料
　超硬合金の基体の上に焼結された、Ｃｏ－ＳｎベースＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）の
幾つかの試料を調製した。いずれの場合にも、スズ粉末を、コバルト金属粉末と予備反応
させて、特定の原子比１：１を持つＣｏＳｎ合金／金属間化合物を製造した。この予備反
応済み源は、次いで、合成前の混合又はその場（in situ）浸透を行うことによって、未
焼結ダイヤモンド粉末集合体の中に導入された。Ｃｏ粉末及びＳｎ粉末を遊星型ボールミ
ルの中で一緒に粉砕することによって、１：１のＣｏＳｎの予備反応済み粉末混合物を調
製した。次いで、該粉末混合物を、真空炉（６００℃～８００℃）中で熱処理して、反応
済みＣｏＳｎ材料を作った。次いで、この予備反応済み材料を更に粉砕／破砕して集塊を
破壊し、粒度を小さくした。
【００４０】
　使用されたダイヤモンド粉末は、特性が多モードであり、約２２μｍの平均粒度を有し
た。（ダイヤモンド粉末集合体の重量％として表される）このＣｏＳｎ材料の選定量を、
ＨｐＨＴ（高圧高温）反応体積内部の未焼結ダイヤモンド粉末と接触させた。これは、ダ
イヤモンド粉末塊に隣接する不連続の粉末層として存在した（この場合、溶融後のＨｐＨ
Ｔ条件の間にダイヤモンドに浸透する。すなわちその場（in situ）浸透である。）か、
又は、該ＣｏＳｎ材料は、金属容器が装填される前、ダイヤモンド粉末混合物に直接混合
された。
　次いで、ダイヤモンド粉末／ＣｏＳｎの集成体は、結合材の金属学的性質（metallurgy
）が、ＨｐＨＴ条件で超硬合金基体から更なるコバルトが浸透することによって更に拡大
されるような具合に、超硬合金基体に隣接して置かれた。このようにして、一連のＣｏ：
Ｓｎ比の結合材系及び結果として生じるＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）材料が製造された
。
【００４１】
　次いで、これらの試料の各々の熱的摩耗挙動は、上述のフライス削り試験（milling te
st）及び応用ベースでの丸削り試験を用いて試験された。
　この一連の実験で作られた一連の試料に対する結果は、表２に要約される。Ｃ１で表さ
れるＣｏベースＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）試料は、比較目的のために含められる。
【００４２】
【表２】

【００４３】
　応用ベースのフライス削り試験（application-based milling test）において、諸Ｃｏ
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Ｓｎベース材料の全てが、標準的ＣｏベースＰＣＤ（多結晶ダイヤモンド）Ｃ１よりも性
能が優れていることは、これらの結果から明らかである。また、他の相を犠牲にしてある
種の相を最適化することによって、性能の差異を更に強化することができることも明らか
である。
　製造された材料の総合的耐摩耗性に関連する、行う必要のある更なる批判的所見は、丸
削り試験で示されるように、熱的問題の他に、ＣｏＳｎベース材料の総合的耐摩耗性は、
標準的ＣｏベースＰＣＤ（結晶質ダイヤモンド）の総合的耐摩耗性と比べたとき、僅かに
低下するように見うけられるということである。このことは、製造された材料の実験的性
質を鑑みれば、予想できるものとは言えず、該材料は、更に最適化することができる。し
かし、このことは、ＣｏＳｎ系を用いて、熱安定性が標準的ＰＣＤ材料よりも著しく増大
したＰＣＤ材料を製造することができるものの、このことによって、総合的耐摩耗性が僅
かに犠牲にされることがあるという事実を更に示すであろう。

【図１】

【図２】

【図３】
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