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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　超臨界流体中で１種以上の材料を処理する圧力容器（１０）であって、
　ａ）実質的に空気を含まない環境で１種以上の材料と超臨界流体を収容する自己加圧型
カプセル（１２）、
　ｂ）カプセル（１２）を包囲し、カプセル（１２）に対する外圧を維持する圧力伝達媒
体（１４）、
　ｃ）カプセル（１２）に近接するように圧力伝達媒体（１４）に挿入できる１個以上の
発熱体（１８）と該発熱体（１８）に電気的に接続し該発熱体（１８）に電力を供給する
電力制御システム（１６）とを備える、カプセル（１２）加熱用の加熱システム、
　ｄ）カプセル（１２）と圧力伝達媒体（１４）と発熱体（１８）とを所定の位置に収容
・保持し、カプセル（１２）と圧力伝達媒体（１４）と発熱体（１８）を一定圧力に維持
する拘束部（２４）、及び
　ｅ）拘束部（２４）と圧力伝達媒体（１４）の間に配置され、圧力伝達媒体の漏れを防
止する１個以上のシール（１２０，１２２）
を備える圧力容器（１０）。
【請求項２】
　前記加熱システムがさらに、カプセル（１２）の温度を測定するためカプセル（１２）
に近接して配置された１個以上の温度センサ（２０）を備える、請求項１記載の圧力容器
（１０）。
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【請求項３】
　超臨界流体中で１種以上の材料を処理する圧力容器（１０）であって、
　ａ）実質的に空気を含まない環境で１種以上の材料と超臨界流体を収容する自己加圧型
カプセル（１２）であって、１種以上の材料と超臨界流体を収容するチャンバ（５４）を
画成する１以上の壁（５２）と閉端部（５８）と封止端部（５６）とを備える自己加圧型
のカプセル（１２）、
　ｂ）カプセル（１２）を包囲し、カプセル（１２）に対する外圧を維持する圧力伝達媒
体（１４）、
　ｃ）カプセル（１２）に近接するように圧力伝達媒体（１４）に挿入できる１個以上の
発熱体（１８）と、カプセル（１２）の温度を測定するためカプセル（１２）に近接して
配置された１個以上の温度センサ（２０）と、該発熱体（１８）及び温度センサ（２０）
に電気的に接続して該発熱体（１８）に電力を供給し、温度センサ（２０）を制御する電
力制御システム（１６）とを備える、カプセル（１２）加熱用の加熱システム、
　ｄ）カプセル（１２）と圧力伝達媒体（１４）と発熱体（１８）とを所定の位置に収容
・保持し、カプセル（１２）と圧力伝達媒体（１４）と発熱体（１８）を一定圧力に維持
する拘束部（２４）、及び
　ｅ）拘束部（２４）と圧力伝達媒体（１４）の間に配置され、圧力伝達媒体の漏れを防
止する１個以上のシール
を備える圧力容器（１０）。
【請求項４】
　１個以上の発熱体（１８）が、１個以上のホイル、１個以上のチューブ、１個以上のリ
ボン、１個以上の棒、１個以上のワイヤ及びこれらの組合せの少なくともいずれかを含む
電気抵抗発熱体（１８）である、請求項３記載の圧力容器（１０）。
【請求項５】
　超臨界流体の存在下高温高圧で１種以上の材料を処理するため圧力容器（１０）を用い
る方法であって、
ａ）１種以上の材料と超臨界流体を形成する溶媒とを収容した自己加圧型封止カプセル（
１２）を用意し、
ｂ）封止カプセル（１２）を収容する拘束部（２４）と、圧力容器（１０）内に配置され
た圧力伝達媒体（１４）と、圧力伝達媒体（１４）中に配置され電力制御システム（１６
）に電気的に接続した１個以上の発熱体（１８）とを備える圧力容器（１０）を用意し、
ｃ）封止カプセル（１２）を１個以上の発熱体（１８）に近接するように圧力伝達媒体（
１４）中に配置し、
ｄ）圧力伝達媒体（１４）と封止カプセル（１２）と１個以上の発熱体（１８）とを収容
した圧力容器（１０）をプレス内に配置し、
ｅ）プレスを加圧して圧力容器（１０）と圧力伝達媒体（１４）と封止カプセル（１２）
と１個以上の発熱体（１８）に所定圧力を加え、
ｆ）電力制御システム（１６）から１個以上の発熱体（１８）に電力を供給して封止カプ
セル（１２）を所定温度に加熱し、もって封止カプセル（１２）に収容された溶媒が超臨
界流体となって該超臨界流体が封止カプセル（１２）内に所定圧力を発生し、次いで
ｇ）拘束部（２４）で均等な圧力を維持して該均等な圧力を圧力伝達媒体（１４）を介し
て伝達することによって封止カプセル（１２）内の所定圧力と均衡させ、もって１種以上
の材料を高温高圧下、超臨界流体の存在下で処理する
工程を含む方法。
【請求項６】
　拘束部（２４）が１個以上のダイ（１０４）と１個以上のパンチ（１００、１０２）と
油圧プレスとを備え、圧力伝達媒体（１４）及び１個以上の発熱体（１８）がダイ（１０
４）内に配置され、封止カプセル（１２）を圧力容器（１０）内に配置する工程が、封止
カプセル（１２）を発熱体（１８）に近接するようにダイ（１０４）内に配置することを
含む、請求項５記載の方法。
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【請求項７】
　１種以上の材料を超臨界流体の存在下高温高圧で処理する方法であって、
ａ）１種以上の材料と超臨界流体を形成する溶媒とを収容した自己加圧型封止カプセル（
１２）を用意し、
ｂ）拘束部（２４）と、拘束部（２４）内に配置された圧力伝達媒体（１４）と、拘束部
（２４）内に配置された１個以上の発熱体（１８）とを備える圧力容器（１０）を用意し
、
ｃ）封止カプセル（１２）を１個以上の発熱体（１８）に近接するように圧力伝達媒体（
１４）中に配置し、
ｄ）１個以上の発熱体（１８）に電力を供給して封止カプセル（１２）を所定温度に加熱
し、もって封止カプセル（１２）に収容された溶媒が超臨界流体となって該超臨界流体が
封止カプセル（１２）内に所定圧力を発生し、次いで
ｅ）拘束部（２４）に圧力を加えて封止カプセル（１２）内の所定圧力と均衡させ、もっ
て封止カプセル（１２）中で１種以上の材料を超臨界流体と反応させる
工程を含む方法。
【請求項８】
　金属窒化物原料と溶媒を自己加圧型封止カプセル（１２）に装入し、封止カプセル（１
２）を、拘束部（２４）と、拘束部（２４）内に配置された圧力伝達媒体（１４）と、拘
束部（２４）内に配置された１個以上の発熱体（１８）とを備える圧力容器（１０）内に
配置し、封止カプセル（１２）を所定温度に加熱し、もって封止カプセル（１２）に収容
された溶媒が超臨界流体となって封止カプセル（１２）内に所定圧力を発生し、次いで拘
束部（２４）に圧力を加えて封止カプセル（１２）内の所定圧力と均衡させ、もって封止
カプセル（１２）中、高温高圧下で金属窒化物原料が超臨界流体と反応して金属窒化物単
結晶を形成する金属窒化物単結晶の形成方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、広義には圧力容器に関する。具体的には、本発明は超臨界流体中で１種以上
の材料を処理するための改良型圧力容器に関する。
【背景技術】
【０００２】
　多くの化学又は材料合成プロセスは、固体、液体又は気体媒体のいずれかを収容した容
器又はセル内で高温高圧下で実施すると最もうまくいくことがある。周知のセル設計、例
えば工業用合成ダイヤモンドの製造に用いられるものは、媒体が室温で固体である場合に
使用できる。媒体が室温で液体又は気体のときは、反応はオートクレーブ内で数キロバー
ル以下の圧力で実施できる。しかし、不活性ガス以外の媒体中で数キロバールを上回る圧
力で処理するのに適したオートクレーブの設計は現時点では得られていない。
【０００３】
　さらに高い圧力が必要とされる場合には、反応物質と溶媒をカプセル内に封入し、次に
ピストンシリンダープレス、ベルト型単軸プレス、マルチアンビルプレスなどのプレスに
よって印加される外圧に付される。外部から加える圧力が不十分であると、カプセルは破
裂する。逆に、外圧が大きすぎると、カプセルは押しつぶされる。いずれの場合も、反応
物質と溶媒はカプセルから放出されて加圧セル又は容器中に浸透する。
【０００４】
　高温高圧条件で材料を処理する現在の方法では、一般にカプセルが使用され、カプセル
に反応物質と溶媒を充填し、その後封止する。カプセルから空気を排除する汎用方法が得
られていないので、充填作業は一般に周囲条件下で実施される。そのため、このプロセス
では、充填作業中にカプセルに取り込まれた空気によって汚染されるおそれがある。
【特許文献１】米国特許第６１７７０５７号明細書
【特許文献２】国際公開第０１／２４９２１号パンフレット
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【非特許文献１】Ｈａｎｄｂｏｏｋ　ｏｆ　Ｈｙｄｒｏｔｈｅｒｍａｌ　Ｔｅｃｈｎｏｌ
ｏｇｙ，　Ｋ．Ｂｙｒａｐｐａ　ａｎｄ　Ｍ．Ｙｏｓｈｉｍｕｒａ，　“Ａｐｐａｒａｔ
ｕｓ”，　ｐｐ．８２－１６０，　２００１
【非特許文献２】Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　Ｓｃｉｅｎｃｅ，　Ｈ．Ｊａｃｏｂｓ　ａｎｄ　
Ｄ．Ｓｃｈｍｉｄｔ，　“Ｈｉｇｈ　Ｐｒｅｓｓｕｒｅ　Ａｍｍｏｎｏｌｙｓｉｓ　ｉｎ
　Ｓｏｌｉｄ－Ｓｔａｔｅ　Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ”，　Ｖｏｌ．８，　Ｃｈａｐｔｅｒ　
５，　ｐｐ．３８３－４２７，　１９８２
【非特許文献３】Ｊ．　Ｓｕｐｅｒｈａｎｄ　Ｍａｋｅｒ，　ＶＬ　Ｓｏｌｏｚｈｅｎｋ
ｏ，　ＡＢ　Ｓｌｕｔｓｋｉｉ　ａｎｄ　Ｙｕ．　Ａ．　Ｉｇｎａｔｉｅｖ，　“Ｏｎ　
Ｔｈｅ　Ｌｏｗｅｓｔ　Ｐｒｅｓｓｕｒｅ　ｏｆ　Ｓｐｈａｌｅｒｉｔｉｃ　Ｂｏｒｏｎ
　Ｎｉｔｒｉｄｅ　Ｓｐｏｎｔａｎｅｏｕｓ　Ｃｒｙｓｔａｌｌｉｚａｔｉｏｎ”，　Ｖ
ｏｌ．１４，　Ｎｏ．６，　Ｌｅｔｔｅｒｓ　ｔｏ　ｔｈｅ　Ｅｄｉｔｏｒ，　Ａｌｌｅ
ｒｔｏｎ　Ｐｒｅｓｓ，　Ｉｎｃ．，　ｐ．６４，　１９９２
【非特許文献４】Ａｍｅｒｉｃａｎ　Ｍｉｎｅｒａｌｏｇｉｓｔ，　Ｍａｒｋ　Ａ．　Ｓ
ｎｅｅｒｉｎｇｅｒ　ａｎｄ　Ｂｒｕｃｅ　Ｗａｔｓｏｎ，　“Ｍｉｌｋ　Ｃａｒｔｏｎ
ｓ　ａｎｄ　Ａｓｈ　Ｃａｎｓ：　　Ｔｗｏ　Ｕｎｃｏｎｖｅｎｔｉｏｎａｌ　Ｗｅｌｄ
ｉｎｇ　Ｔｅｃｈｎｉｑｕｅｓ”，　Ｖｏｌ．７０，　ｐｐ．２００－２０１，　１９８
５
【非特許文献５】Ｉｎｓｔｒｕｍｅｎｔｓ　ａｎｄ　Ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　Ｔｅｃ
ｈｎｉｑｕｅｓ，　ＥＳ　Ｉｔｓｋｅｖｉｃｈ，　“Ｈｉｇｈ－Ｐｒｅｓｓｕｒｅ　Ｃｅ
ｌｌｓ　ｆｏｒ　Ｓｔｕｄｉｅｓ　ｏｆ　Ｐｒｏｐｅｒｔｉｅｓ　ｏｆ　Ｓｏｌｉｄｓ　
（Ｒｅｖｉｅｗ）”，　Ｖｏｌ．４２，　Ｎｏ．３，　ｐｐ．２９１－３０２，　１９９
９
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　実質的に空気を含まない環境下の高温高圧条件で材料を処理することはできない。した
がって、材料を高温高圧条件で処理することができる改良圧力容器が必要とされている。
さらに具体的には、処理圧力が数キロバールを上回る状態で液体、ガス又は超臨界流体で
材料を処理することができる圧力容器が必要とされている。また、空気を含まない環境下
、高温高圧条件で材料を処理することができる圧力容器も必要とされている。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　本発明は、高温高圧条件下、実質的に空気を含まない環境で１種以上の材料を超臨界流
体と反応させる圧力容器を提供することによって、上記その他のニーズを満足する。また
この装置は、その内部で反応を起こし、実際の処理圧力に比較的影響されない自己加圧型
容器を備える。また、本発明は、圧力容器を使用する方法、並びに圧力容器内において超
臨界流体の存在下高温高圧で材料を処理する方法を含む。
【０００７】
　したがって、本発明の第一の態様では、超臨界流体中で１種以上の材料を処理する圧力
容器が提供される。この圧力容器は、実質的に空気を含まない環境で１種以上の材料と超
臨界流体を収容する自己加圧型カプセル；カプセルを包囲し、カプセルに対する外圧を維
持する圧力伝達媒体；カプセルに近接するように圧力伝達媒体に挿入できる１個以上の発
熱体と該発熱体に電気的に接続し該発熱体に電力を供給する電力制御システムとを備える
カプセル加熱用の加熱システム；カプセルと圧力伝達媒体と１個以上の発熱体を所定の位
置に収容・保持し、カプセルと圧力伝達媒体と１個以上の発熱体を一定圧力に維持する拘
束部；及び拘束部と圧力伝達媒体の間に配置され、圧力伝達媒体の漏れを防止する１個以
上のシールを備える。
【０００８】
　本発明の第二の態様では、実質的に空気を含まない環境で１種以上の材料と超臨界流体
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を収容するカプセルが提供される。このカプセルは、１種以上の材料と超臨界流体を収容
するチャンバを画成する１以上の壁と閉端部と封止端部とを備える自己加圧型のカプセル
である。
【０００９】
　本発明の第三の態様では、超臨界流体中で１種以上の材料を処理する圧力容器が提供さ
れる。この圧力容器は、実質的に空気を含まない環境で１種以上の材料と超臨界流体を収
容するカプセルであって、１種以上の材料と超臨界流体を収容するチャンバを画成する１
以上の壁と閉端部と封止端部とを備える自己加圧型のカプセル；カプセルを包囲し、カプ
セルに対する外圧を維持する圧力伝達媒体；カプセルに近接するように圧力伝達媒体に挿
入できる１個以上の発熱体と、カプセルに近接して配置されカプセル温度を測定する１個
以上の温度センサーと、１個以上の発熱体及び１個以上の温度センサーに電気的に接続さ
れて該発熱体に電力を供給し温度制御を行う電力制御システムとを備えるカプセル加熱用
の加熱システム；カプセルと圧力伝達媒体と１個以上の発熱体を所定の位置に収容・保持
し、カプセルと圧力伝達媒体と１個以上の発熱体を一定圧力に維持する拘束部；及び拘束
部と圧力伝達媒体の間に配置され、圧力伝達媒体の漏れを防止する１個以上のシールを備
える。
【００１０】
　本発明の第四の態様では、超臨界流体の存在下高温高圧で１種以上の材料を処理するた
め圧力容器を用いる方法が提供される。この方法は、１種以上の材料と超臨界流体を形成
する溶媒とを収容した自己加圧型封止カプセルを用意し；封止カプセルを収容する拘束部
と、圧力容器内に配置された圧力伝達媒体と、圧力伝達媒体中に配置され電力制御システ
ムと電気的に接続した１個以上の発熱体とを備える圧力容器を用意し；封止カプセルを１
個以上の発熱体に近接するように圧力伝達媒体中に配置し；圧力伝達媒体と封止カプセル
と１個以上の発熱体とを収容した圧力容器をプレス内に配置し；プレスを加圧して圧力容
器と圧力伝達媒体と封止カプセルと１個以上の発熱体に所定圧力を加え；電力制御システ
ムから１個以上の発熱体に電力を供給して封止カプセルを所定温度に加熱し、もって封止
カプセルに収容された溶媒が超臨界流体となって該超臨界流体が封止カプセル内に所定圧
力を発生し；次いで拘束部で均等な圧力を維持して該均等な圧力を圧力伝達媒体を介して
伝達することによって封止カプセル内の所定圧力と均衡させ、もって１種以上の材料を高
温高圧下、超臨界流体の存在下で処理する工程を含む。
【００１１】
　本発明の第五の態様では、１種以上の材料を超臨界流体の存在下高温高圧で処理する方
法が提供される。この方法は、１種以上の材料と超臨界流体を形成する溶媒とを収容した
自己加圧型封止カプセルを用意し；拘束部と、拘束部（２４）内に配置された圧力伝達媒
体と、拘束部内に配置された１個以上の発熱体とを備える圧力容器を用意し；封止カプセ
ルを１個以上の発熱体に近接するように圧力伝達媒体中に配置し；１個以上の発熱体に電
力を供給して封止カプセルを所定温度に加熱し、もって封止カプセルに収容された溶媒が
超臨界流体となって該超臨界流体が封止カプセル内に所定圧力を発生し；次いで拘束部で
均等な圧力を維持して該均等な圧力を圧力伝達媒体を介して伝達することによって封止カ
プセル内の所定圧力と均衡させ、もって封止カプセル中、高温高圧下で１種以上の材料を
超臨界流体と反応させる工程を含む。
【００１２】
　本発明の第六の態様では、金属窒化物単結晶が提供される。この金属窒化物単結晶は、
金属窒化物原料と溶媒を自己加圧型封止カプセルに装入し；封止カプセルを、拘束部と、
拘束部内に配置された圧力伝達媒体と、拘束部内に配置された１個以上の発熱体とを備え
る圧力容器内に配置し；封止カプセルを所定温度に加熱し、もって封止カプセルに収容さ
れた溶媒が超臨界流体となって封止カプセル内に所定圧力を発生し；次いで拘束部から加
わる圧力を封止カプセルに加えることによって封止カプセル内の所定圧力と均衡させるこ
とによって形成される。
【００１３】
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　本発明の上記その他の態様、効果及び特徴は、以下の詳細な説明、添付図面及び請求項
から明らかになる。
【発明を実施するための最良の形態】
【００１４】
　以下の説明では、添付図面の複数の図を通して、同じ参照符号は同一又は対応部分を示
す。また、「上」、「下」、「外」、「内」などの用語は便宜的な単語であり、限定的用
語と解すべきではない。
【００１５】
　ここで、図面全体、特に図１を参照するが、図面は本発明の好ましい実施形態を示すも
のにすぎず、本発明を限定するものではない。１種以上の材料を超臨界流体中で処理する
圧力容器装置（本明細書では、圧力容器ともいう。）１０を図１に示す。圧力容器１０は
セルを備える。１種以上の材料と溶媒を収容する自己加圧型の封止カプセル１２がセル内
に配置される。溶媒は高温高圧（本明細書では、ＨＰＨＴともいう。）で超臨界流体とな
る。ＨＰＨＴ条件は約１００℃を上回る温度及び約１気圧を上回る圧力からなる。セル内
に配置される圧力伝達媒体１４は自己加圧型カプセル１２を包囲し、自己加圧型カプセル
１２に対する外圧を維持して自己加圧型カプセル１２の破損又は破裂を防止する。必要な
圧力を外部からカプセルに加えるのではなく、１種以上の材料の処理に必要な高圧は自己
加圧型カプセル１２自体の内部で生じる。カプセルを加熱すると、溶媒の蒸気圧が高まる
。所定の温度における溶媒の蒸気圧とカプセル内に存在する溶媒の量（充填率ともいう）
は溶媒の相図から求めることができる。十分な高温高圧下では、溶媒は超臨界流体になる
。自己加圧型カプセル１２中の内圧が高まると、自己加圧型カプセル１２の壁は外向きに
変形し、圧力伝達媒体１４を加圧する。
【００１６】
　圧力伝達媒体１４は、超臨界流体中で１種以上の材料が処理される温度までは、熱的に
安定である。換言すれば、圧力伝達媒体１４は分解も、圧力容器１０の他の部材との反応
も、固体相転移も起こさない。圧力伝達媒体１４は好ましくは処理温度で固体状態に留ま
り、比較的低い剪断強さと内部摩擦を有する。例えば、内部摩擦は約０．２未満である。
圧力伝達媒体１４は、圧力容器１０のセルに収容する際、セル内に過度の多孔性が導入さ
れるのを避けるため、理論密度の約８５％を超えるまで圧縮するのが望ましい。圧力伝達
媒体１４は好ましくは約１０００℃まで固体であり、さらに好ましくは約１３００℃まで
固体である。一実施形態では、圧力伝達媒体１４は１種以上のアルカリハロゲン化物、例
えばＮａＣｌ、ＮａＢｒ又はＮａＦを含む。塩化ナトリウムはその融点に近い温度で特に
適切に良好に挙動するが、その融点は圧力約１０～２０キロバールで約１０００～１１５
０℃である。別法として、圧力伝達媒体１４はタルク、パイロフィライト、二硫化モリブ
デン、グラファイト、六方晶窒化ホウ素、塩化銀、フッ化カルシウム、フッ化ストロンチ
ウム、炭酸カルシウム、酸化マグネシウム、酸化ジルコニウム、メリリナイトクレイ、ベ
ントナイトクレイ及びケイ酸ナトリウムの少なくともいずれかを含む。
【００１７】
　１個以上の発熱体１８が、セル内の自己加圧型カプセル１２の近傍に配置される。１個
以上の発熱体１８は、グラファイト、ニクロム、ニオブ、チタン、タンタル、ステンレス
鋼、ニッケル、クロム、ジルコニウム、モリブデン、タングステン、レニウム、ハフニウ
ム、白金、炭化ケイ素及びこれらの組合せの少なくともいずれかを含む。１個以上の発熱
体１８は抵抗加熱チューブ、ホイル、リボン、棒、ワイヤ又はこれらの組合せの少なくと
もいずれかの形態を取り得る。
【００１８】
　電力制御システム１６は、１個以上の発熱体１８と電気的に接続され、自己加圧型カプ
セル１２の加熱用電力を供給する。さらに、電力制御システム１６は自己加圧型カプセル
１２の温度を直接又は間接的に制御し得る。一実施形態では、電力制御システム１６は、
１個以上の発熱体１８に電力供給し制御するコントローラ２２を備える。コントローラ２
２は好ましくは加熱電力の閉ループ制御を行う。一実施形態では、電力制御システム１６
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は、自己加圧型カプセル１２に関する温度信号を発生する１個以上の温度センサ２０を備
える。別の実施形態では、電力コントローラは、温度センサ２０が発生する温度信号に応
答して閉ループ温度制御を行う。一実施形態では、１個以上の温度センサ２０は自己加圧
型カプセルの近傍に位置し、好ましくは該カプセルに直接接触する。温度センサ２０は熱
電対、サーミスタ、光高温計に連結した光ファイバ又はこれらの任意の組合せの少なくと
もいずれかを含む。
【００１９】
　高温高圧での超臨界流体処理の種類によっては、等温セルが望ましいこともある。ただ
し、他の用途では、自己加圧型カプセル１２の両端間に温度勾配があるのが望ましい。例
えば、結晶成長は、温度勾配が望ましいこともある用途の一つである。一実施形態では、
自己加圧型カプセル１２をセルの一端に他端よりも近接させて配置することによって温度
勾配を達成し得る。別法として、長さ方向に不均一な抵抗率を有する１個以上の発熱体１
８を設けることによって温度勾配を生じさせる。１個以上の発熱体１８の抵抗率を不均一
にするには、例えば、厚さの不均一な１個以上の発熱体１８を設けるか、１個以上の発熱
体１８の複数の所定の位置に穴をあけるか、或いは１個以上の発熱体１８の長さ方向の複
数の所定の位置に抵抗率の異なる２種以上の材料の積層品を含む１個以上の発熱体１８を
設ければよい。一実施形態では、２個以上の独立した温度センサを設けて、自己加圧型カ
プセル１２の両端間の温度勾配を測定し制御する。一実施形態では、閉ループ温度制御は
セル内の２箇所以上の位置で行う。１個以上の発熱体１８は複数のゾーンを含んでいても
よく、そこに個別に電力を供給して自己加圧型カプセル１２の両端間に望ましい温度勾配
を達成することもできる。
【００２０】
　拘束部２４は、圧力伝達媒体１４の外面に相殺圧力を加えて、自己加圧型カプセル１２
、圧力伝達媒体１４、１個以上の発熱体１８及び温度センサ２０を所定の位置に収容・保
持し（すなわち、相対位置を保つ）、処理中の相互移動を防止するように、配置される。
拘束部２４は、高温で自己加圧型カプセル１２内部に発生する圧力を相殺することによっ
て、自己加圧型カプセル１２の破裂を防止する作用もなす。個々の構成部材、すなわち圧
力伝達媒体１４とカプセル１２は処理時に拘束部２４によって互いに所定の位置に保たれ
る。拘束部２４は自己加圧型カプセル１２に対して周囲温度で約１キロバール未満の外圧
を加える。
【００２１】
　自己加圧型カプセル１２は約１気圧（＝約１バール）から約８０キロバールまで自己加
圧できる。一実施形態では、自己加圧型カプセル１２は約５～８０キロバールまで加圧で
きる。別の実施形態では、自己加圧型カプセル１２は約５～６０キロバールまで加圧でき
る。自己加圧型カプセル１２は通例可鍛性金属（例えば、特に限定されないが、銅、銀、
金、白金、ステンレス鋼など）から形成される。さらに、自己加圧型カプセル１２は通例
、水素透過性が低く、超臨界流体と自己加圧型カプセル１２内で処理される材料に対して
化学的に不活性である。
【００２２】
　本発明の一実施形態では、図２に示すように、自己加圧型カプセル１２は、内部キャビ
テイ又はチャンバ５４を画成する壁５２と閉端部５８と封止端部５６とを有する環状ハウ
ジング５０を備える。典型的には、外壁５２、閉端部５８及び封止端部５６の各々の厚さ
は約０．５～２５ｍｍである。封止端部５６は、ＨＰＨＴ条件で処理すべき１種以上の材
料と溶媒を内部チャンバ５４に導入した後で形成される。封止端部５６は、内部チャンバ
５４を減圧下又は溶媒蒸気、不活性ガス又はこれらの組合せのいずれかを含有する雰囲気
下に維持しながら形成する。自己加圧型カプセル１２にバッフル（図示せず）を設けて、
バッフルに設けられた貫通孔を通して互いに流体連通する２以上の区域に内部チャンバ５
４を分けてもよい。こうして、内部チャンバ５４を封止すれば、ＨＰＨＴ条件下での超臨
界流体の存在下で１種以上の材料を処理するための、空気を含まない環境が得られる。そ
の結果、汚染のリスクを低減しつつ、１種以上の材料を処理することができる。
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【００２３】
　別の実施形態では、自己加圧型カプセル１２は不活性ライナ６０を備えており、ライナ
６０を内部キャビテイ５４に滑動挿入してから、１種以上の材料と溶媒を自己加圧型カプ
セル１２に投入する。不活性ライナ６０は、上記の１種以上の材料、溶媒又は超臨界流体
による自己加圧型カプセルの化学的浸食を防止又は最小限に抑制する追加バリアとして働
く。不活性ライナ６０の厚さは通例約１μｍ～約５ｍｍである。不活性ライナ６０は自己
加圧型カプセル１２とは異なる材料から形成され、金、白金、ロジウム、パラジウム、銀
、イリジウム、ルテニウム、シリカ及びこれらの組合せの少なくともいずれかを含む。
【００２４】
　自己加圧型カプセル及び自己加圧型カプセルへの充填と封止の方法は、“Ｈｉｇｈ　Ｔ
ｅｍｐｅｒａｔｕｒｅ　Ｈｉｇｈ　Ｐｒｅｓｓｕｒｅ　Ｃａｐｓｕｌｅ　ｆｏｒ　Ｐｒｏ
ｃｅｓｓｉｎｇ　Ｍａｔｅｒｉａｌｓ　ｉｎ　Ｓｕｐｅｒｃｒｉｔｉｃａｌ　Ｆｌｕｉｄ
ｓ”と題するＭａｒｋ　Ｐｈｉｌｉｐ　Ｄ’Ｅｖｅｌｙｎ他の米国特許出願第０９／６８
３，６５９号（出願日２００２年１月３１日）にさらに詳しく記載されており、その開示
内容は援用によって本明細書の内容の一部をなす。
【００２５】
　上述の通り、拘束部２４（図１）は、均衡圧力すなわち相殺圧力を圧力伝達媒体１４の
外面に加えて自己加圧型カプセル１２と圧力伝達媒体１４が所定の位置に収容・保持され
るように配置される。拘束部２４は、特に限定されないが、油圧プレス、プレート、クラ
ンプ、ベルト、ダイ、パンチ、アンビル、ピストンなどの任意の数の装置を組合せたもの
を含んでいてよい。
【００２６】
　一実施形態では、拘束部２４は単軸油圧プレス（図示せず）、１組の対向パンチ（例え
ば、上部パンチ１００と下部パンチ１０２）、ダイ１０４及び１個以上のコンプレッショ
ンリング１０６を備える。好ましくは、上部パンチ１００と下部パンチ１０２は平底パン
チである。対向パンチの代わりにアンビルを使用してもよい。１個以上のコンプレッショ
ンリング１０６は通常、硬化鋼製であり、ダイ１０４の破損を伴わずに、ダイ１０４を圧
縮して自己加圧型カプセル１２内でより大きな内圧が発生できるように作用する。ダイ１
０４を効率的に冷却するため、ダイ１０４と１個以上のコンプレッションリング１０６の
間に冷却スリーブ１０８を適宜配置してもよい。冷却スリーブ１０８は、冷却媒体の循環
する１以上の冷却流路を有していてもよい。冷却媒体は、アルゴン、ヘリウム、窒素のよ
うな気体でもよいし、或いは、特に限定されないが、水、塩水、水とエチレングリコール
の混合物のような液体でもよい。作動中、ダイ１０４は１個以上のコンプレッションリン
グ１０６に包囲され、下部パンチ１０２の上に置かれる。コンプレッションリング１０６
での包囲の代わり又は包囲に加えて、ダイ１０４は１個以上の張力巻取(tension-wound)
鋼線、１個以上の鋼製リボン及びこれらの組合せの中に収容してもよい。ダイ１０４は通
例、垂直壁のダイであり、特に限定されないが炭化タングステン系超硬合金及び硬化鋼の
ような様々な材料から製造できる。別法として、ダイ１０４は傾斜壁であってもよいし、
ダイ１０４の中心部の内径がダイ１０４の端部付近の内径よりも小さい凹面壁であっても
よい。圧力伝達媒体１４は通例塩化ナトリウム（ＮａＣｌ）であり、ダイ１０４内に収容
される。圧力伝達媒体１４とダイ１０４との化学反応性及び摩擦を最小限にするため、１
以上のライナー又は滑剤を圧力伝達媒体１４とダイ１０４の間に配置してもよい。適当な
ライナー又は滑剤には、鉛箔、金、銀、銅、タルク、パイロフィライト、二硫化モリブデ
ン、グラファイト、六方晶窒化ホウ素、塩化銀、炭酸カルシウム、酸化マグネシウム、酸
化ジルコニウム、メリリナイトクレイ、ベントナイトクレイ及びケイ酸ナトリウムがある
が、これらに限定されない。次に、１個以上の発熱体１８と１個以上の温度センサ２０を
圧力伝達媒体１４の中に挿入する。１種以上の反応物質と高温高圧で超臨界流体になる溶
媒とを収容した自己加圧型カプセル１２を圧力伝達媒体１４中に挿入する。最後に、上部
パンチ１００をダイの上部に置いて圧力容器装置１０を閉じる。
【００２７】
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　組み立て終ったら、圧力容器装置１０を単軸油圧プレスに移し、そこで対向する上部パ
ンチ１００と下部パンチ１０２に圧力を加える。プレスは最初に全部の力を加えることが
できる。別法として、所定レベルまで力を加えてもよいし、或いは圧力伝達媒体１４、上
部ガスケット１２４、下部ガスケット１２６などの部材を緻密化して圧力容器１０を封止
するため所定のストロークが得られるまで力を加えることもできる。次に、自己加圧型カ
プセル１２を加熱しながら追加の力を加えて、プレスが前後する（すなわち、上部パンチ
１００と下部パンチ１０２の変位位置を変える）のを防止し、こうして上部パンチ１００
と下部パンチ１０２を固定位置、即ち一定の位置に保つ。低温においては、自己加圧型カ
プセル１２内にはわずかな内圧（例えば、約１キロバール未満）しか存在せず、実質的に
全パンチ負荷がダイ１０４に加わる。例えば上部パンチ１００と下部パンチ１０２の間に
発熱体１８を介して電流を流すことによって自己加圧型カプセル１２を加熱する。自己加
圧型カプセル１２を加熱すると、溶媒は最初のうち蒸発するが、温度が高くなると超臨界
流体になる。それに応じて、自己加圧型カプセル１２中の内圧が高まる。所定温度での自
己加圧型カプセル１２内に生じる内圧の実際の大きさは、１種以上の材料を処理するため
の所定の溶媒の相図から求めることができる。自己加圧型カプセル１２は外向きに変形し
、圧力伝達媒体１４に負荷を加え、その結果上部パンチ１００の下側と下部パンチ１０２
の上側に圧力を加える。カプセル内及び圧力伝達媒体の内圧が高まると、パンチ負荷のう
ち内圧と均衡つまり内圧を相殺する部分が増大する。ただし、パンチ負荷のかなりの部分
（すなわち約３０％以上）はダイ１０４に残り、ダイ１０４の縦方向又は軸方向応力を減
らす。
【００２８】
　ＨＰＨＴ装置の性能は、基準の作動条件に対するその圧力応答（セル圧力の増加をもた
らすプレス力の増加率（％）で除したセル圧力の増加率（％）と定義される。）によって
特徴づけることができる。従来のＨＰＨＴ装置では、圧力応答は一般に高く、ピストンシ
リンダープレスの場合のほぼ１単位からベルト型プレス、マルチアンビルプレスの場合の
約５０％の範囲である。かかる状況下では、カプセルの破裂又は圧潰を防くためにプレス
力を介してカプセルに加わる圧力を精密に制御する必要がある。
【００２９】
　従来のＨＰＨＴ装置とは異なり、本発明の圧力容器装置１０は「ゼロストローク」装置
であって、圧力応答は０．２未満、さらに好ましくは０．０５未満である。ゼロストロー
ク装置は、超臨界流体処理用途での制御が格段に容易であり、カプセルを押しつぶす傾向
がほとんど又は全くなく、カプセル内に生じる圧力を取り込むか又は閉じこめることがで
きる。作動中に若干のストローク（例えば、パンチ又はアンビルの間隔の増減）が生じる
可能性があるが、ストロークの範囲は従来の設計よりも格段に小さい。
【００３０】
　本発明の圧力容器装置１０の形状から、パンチ上の負荷の増分はほぼ完全にダイ１０４
が分担し、セル圧力の増加は非常に小さい。その結果、圧力容器装置１０の圧力応答の値
は、作動中に０．２未満であり、特に好ましくは０．０５未満である。
【００３１】
　一実施形態では、上部シール１２０及び下部シール１２２はそれぞれ上部パンチ１００
及び下部パンチ１０２と圧力伝達媒体１４との間に介在し、圧力伝達媒体１４の漏れを防
止する。上部シール１２０と下部シール１２２は通例鋼製エンドキャップを備え、適宜こ
れに黄銅又は他の同様な変形性材料で作られたリングが装着される。ダイ１０４と、１個
以上の発熱体１８又は１個以上の発熱体１８と電源を接続する電気リードのいずれかとの
電気短絡を防止するため、上部シール１２０と下部シール１２２の少なくとも一方はブシ
ュ１２８によってダイ１０４と接触しないように隔てられる。絶縁ブシュは、作動条件下
での内部摩擦が好ましくは約０．２～０．７、さらに好ましくは約０．２５～０．５であ
る。絶縁ブシュは、パイロフィライト、タルク、カンラン石、酸化マグネシウム、炭酸カ
ルシウム、酸化カルシウム、酸化ストロンチウム、酸化バリウム、テクストライト及び同
様の接着複合紙、メリリナイトクレイ、ベントナイトクレイ、ケイ酸ナトリウム及び六方
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晶窒化ホウ素の少なくともいずれかを含む。
【００３２】
　上部ガスケット１２４と下部ガスケット１２６は通例それぞれ上部パンチ１００とダイ
１０４の間、下部パンチ１０２とダイ１０４の間に配置される。別法として、上部ガスケ
ット１２４と下部ガスケット１２６はそれぞれ上部パンチ１００と上部シール１２０の間
、下部パンチ１０２と下部シール１２２の間に配置し得る。上部ガスケット１２４と下部
ガスケット１２６の少なくとも一方は電気絶縁体であり、そのためダイ１０４は１個以上
の発熱体１８に対して電気短絡しない。一実施形態では、絶縁ガスケットは、天然ゴム、
合成ゴム、マイラー（登録商標）（ポリエステルフィルム）、ポリイミド、テフロン（登
録商標）（フルオロカーボンポリマー、テトラフルオロエチレンフルオロカーボン、フッ
素化エチレンプロピレンなど）、パイロフィライト、タルク、カンラン石、酸化マグネシ
ウム、炭酸カルシウム、酸化カルシウム、酸化ストロンチウム、酸化バリウム、テクスト
ライト及び同様の接着複合紙、メリリナイトクレイ、ベントナイトクレイ、ケイ酸ナトリ
ウム及び六方晶窒化ホウ素の少なくともいずれかを含む。一実施形態では、非絶縁性すな
わち導電性ガスケットは銅、黄銅、モリブデン、グラファイト、ニッケル、コバルト、鉄
及びステンレス鋼の少なくともいずれかを含む。上部ガスケット１２４が上部パンチ１０
０と上部シール１２０の間に配置され、下部ガスケット１２６が下部パンチ１０２と下部
シール１２２の間に配置される実施形態では、上部ガスケット１２４と下部ガスケット１
２６には絶縁性ガスケット部材内部に導電性部材１３０が形成されるので、ダイ１０４が
電気短絡部となることなく、パンチ１００から発熱体１８に電流を通すことができる。導
電性部材は、モリブデン、グラファイト、タングステン、タンタル、ニオブ、銅、銅合金
、ニッケル、ニッケル合金、鉄、鉄合金の少なくともいずれかを含み、一方絶縁性ガスケ
ット部材は、天然ゴム、合成ゴム、マイラー（登録商標）（ポリエステルフィルム）、ポ
リイミド、テフロン（登録商標）（フルオロカーボンポリマー、テトラフルオロエチレン
フルオロカーボン、フッ素化エチレンプロピレンなど）、パイロフィライト、タルク、カ
ンラン石、酸化マグネシウム、炭酸カルシウム、酸化カルシウム、酸化ストロンチウム、
酸化バリウム、テクストライト及び同様の接着複合紙、メリリナイトクレイ、ベントナイ
トクレイ、ケイ酸ナトリウム及び六方晶窒化ホウ素の少なくともいずれかを含む。一実施
形態では、上部ガスケット１２４と下部ガスケット１２６は、圧力伝達媒体１４の漏れを
防止するシールとしても作用し得る。
【００３３】
　図３に示す別の実施形態では、拘束部２４は４個以上のアンビルを有するマルチアンビ
ルプレスを備える。この実施形態では、自己加圧型カプセル１２と圧力伝達媒体１４と１
個以上の発熱体１８は、図１に示すものと同様に構成されるが、本例では４個以上のアン
ビルを有するマルチアンビルプレスに挿入される。圧力伝達媒体１４は支持板で包囲され
、カプセルが低温で内圧が低いときは、プレスによって加わる負荷を支持板が支持する。
支持板は、好ましくは電気絶縁性であるガスケット材料によって互いに隔離される。ガス
ケット材料は、天然ゴム、合成ゴム、マイラー（登録商標）（ポリエステルフィルム）、
ポリイミド、テフロン（登録商標）（フルオロカーボンポリマー、テトラフルオロエチレ
ンフルオロカーボン、フッ素化エチレンプロピレンなど）、パイロフィライト、タルク、
カンラン石、酸化マグネシウム、炭酸カルシウム、酸化カルシウム、酸化ストロンチウム
、酸化バリウム、テクストライト及び同様の接着複合紙、メリリナイトクレイ、ベントナ
イトクレイ、ケイ酸ナトリウム及び六方晶窒化ホウ素の少なくともいずれかを含む。単軸
プレス、球分割型プレスその他当技術分野で公知の同様な加圧装置の中に配置された４個
以上の独立のアンビルもしくはピストン又はマルチアンビルアセンブリのいずれかによっ
て、外圧を支持板に加えることができる。カプセルが加熱されると、自己加圧型カプセル
１２中の内圧が高まって、その壁が外向きに変形し、圧力伝達媒体１４を押圧する。圧力
伝達媒体１４の圧力が高まると、プレス力のうち内圧と均衡つまり内圧を相殺する部分が
増加し、プレス力のうち支持板が支える部分は減少する。セル圧力を実質的に増加させる
代わりに、プレス力の増分は大半を支持板が分担し、圧力応答値は０．２未満である。
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【００３４】
　図４に示すさらに別の実施形態では、拘束部２４はダイと補強エンドフランジを備える
。自己加圧型カプセル１２、圧力伝達媒体１４、ヒータ１８、上部シール１２０、下部シ
ール１２２及びダイ１０４は、１個以上の拘束部２４に包囲され、図１に示すものと同様
に構成されるが、本例では２個のエンドフランジ３４によって囲まれ、各エンドフランジ
３４はＩビーム３６又は同様の構造用サポートで補強される。ダイ１０４は、ガスケット
３２によってエンドフランジ３４から隔離される。一実施形態では、ガスケット３２はダ
イ１０４の上面及び下面と接触し、圧力伝達媒体１４を閉じ込めてダイ１０４からの圧力
伝達媒体１４の漏れを防ぐ。少なくとも１個のガスケット３２は電気絶縁性部分を有し、
ダイ１０４と、１個以上の発熱体１８又は発熱体１８と電源を接続する電気リードのいず
れかとの電気短絡を防止する。絶縁性ガスケット材料は、天然ゴム、合成ゴム、マイラー
（登録商標）（ポリエステルフィルム）、ポリイミド、テフロン（登録商標）（フルオロ
カーボンポリマー、テトラフルオロエチレンフルオロカーボン、フッ素化エチレンプロピ
レンなど）、パイロフィライト、タルク、カンラン石、酸化マグネシウム、炭酸カルシウ
ム、酸化カルシウム、酸化ストロンチウム、酸化バリウム、テクストライト及び同様の接
着複合紙、メリリナイトクレイ、ベントナイトクレイ、ケイ酸ナトリウム及び六方晶窒化
ホウ素の少なくともいずれかを含む。１個以上のガスケット３２は導電性ガスケットであ
っても、絶縁性ガスケット中に導電性部材１３０を含むものでもよい。導電性ガスケット
又は導電性部材１３０はモリブデン、グラファイト、タングステン、タンタル、ニオブ、
銅、銅合金、ニッケル、ニッケル合金、鉄及び鉄合金の少なくともいずれかを含む。エン
ドフランジ３４は、締結手段３８によって互いに又はダイアセンブリに連結される。かか
る締結手段３８には、ボルト、ねじ棒又は同様のファスナーがあるが、これらに限定され
ない。締結手段３８を締めると、エンドフランジ３４がダイアセンブリに圧縮荷重を加え
る。自己加圧型カプセル１２が低温で内圧が低いときは、エンドフランジ３４の負荷はほ
とんどがダイ１０４自体によって支持される。自己加圧型カプセル１２を加熱すると、自
己加圧型カプセル１２の内圧が高まってその壁が外向きに変形し、圧力伝達媒体１４を押
圧する。圧力伝達媒体１４の圧力が高まると、エンドフランジ３４からの負荷のうち自己
加圧型カプセル１２の内圧と均衡つまり内圧を相殺する部分が増加し、ダイ１０４で支え
られる部分が減少する。
【００３５】
　圧力容器１０は、窒化アルミニウムを含む金属窒化物、他の窒化物材料など（これらに
限定されない）の材料の単結晶の形成に使用することができる。かかる単結晶を形成する
ために、１種以上の原料とＨＰＨＴ条件下で超臨界流体になる溶媒とを自己加圧型カプセ
ル１２内に封入する。次いで、自己加圧型カプセル１２を圧力容器装置１０に装着し、Ｈ
ＰＨＴ条件に付すと、該条件下で溶媒は超臨界流体となる。すると超臨界流体は１種以上
の材料と反応して単結晶を形成する。
【実施例】
【００３６】
　以下に実施例で本発明の特徴及び効果を例示するが、実施例は本発明を限定するもので
はない。
【００３７】
　１００トン油圧プレスに用いる圧力容器装置を以下の通り作製した。内径約５．０８ｃ
ｍ（約２．０インチ）、外径１７．５３ｃｍ（約６．９インチ）、高さ９．４０ｃｍ（約
３．７インチ）の炭化タングステン系超硬合金ダイを鋼製ダイスリーブ内に焼嵌めした。
ダイスリーブには、ダイ水冷用の８つの軸方向冷却流路が設けられていた。ダイとダイス
リーブを、外径約２７．１８ｃｍ（約１０．７インチ）、３７．３４ｃｍ（約１４．７イ
ンチ）及び４８．２６ｃｍ（約１９インチ）の３つのコンプレッションフィッティング鋼
製リングからなるベルトに押し込んだ。ダイ、ダイスリーブ及び鋼製コンプレッションリ
ングは、ダイを圧縮するのに適当な締めしろを有していた。このベルトアセンブリを、次
いで、持ち上げや移送を可能にする外側リップを有する第四の鋼製「ガード」リングにプ
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レス嵌めした。内面に流路を切削加工した黄銅リングをダイスリーブの上下に取り付け、
その流路をダイスリーブの軸線方向冷却流路と整合させてサーペンタイン状流路に水を送
り込んで冷却できるようにした。ダイスリーブに水の流れを出し入れするために、銅チュ
ーブを黄銅上部リングにロウ付けした。アンビル面は、直径約９．６５ｃｍ（約３．８イ
ンチ）、厚さ約２．５４ｃｍ（約１．０インチ）の炭化タングステン系超硬合金ディスク
から構成し、これらを鋼製スリーブ及び鋼製ホルダーにプレス嵌めした。アンビルホルダ
ーの直径はアンビル面の平面で約１３．６７ｃｍ（約５．３８インチ）であった。
【００３８】
　約０．２０ｇのＡｌＮ及び０．１０ｇのＮＨ4Ｆ粉末をプレスして２個のピルとし、カ
プセルに入れた。１つのピルはカプセルの底に置き、次にバッフルをカプセルに挿入して
カプセルの内部を２室に分割した。次に２個目のピルをバッフルの上に置いて、２つのピ
ルをバッフルで分離した。カプセルは内面に厚さ約２５μｍの金コーティングを施した銅
から構成し、外径約１．２７ｃｍ（約０．５インチ）、高さ約３．３０ｃｍ（約１．３イ
ンチ）であった。約０．９１ｇのアンモニアをカプセルに添加した。次にカプセルの開口
端に金被覆銅プラグを押し込んで、カプセルを封止した。
【００３９】
　次に封止カプセルを図１に示すもののと同様の装置に配置した。封止カプセルをダイ内
のセルに挿入した。ＮａＣｌ圧力伝達媒体、グラファイトホイル、Ｍｏホイル及びＴａホ
イルからなる３層ホイルヒータチューブ、２つのＫ型熱電対、鋼製エンドキャップ及びガ
スケットもダイ内に配置した。アルミナ管に入れられた２対の熱電対ワイヤを、下部アン
ビルの中心の穴及び下部鋼製エンドキャップの穴に通した。次に裸線をＮａＣｌ圧力伝達
媒体の内径の小さい穴に通した。１つの熱電対接合部（即ちビード）を銅カプセルの底部
に配置し、第二の熱電対接合部をカプセルの頂部付近にカプセル外周に沿って配置した。
下部エンドキャップは軟鋼から作成し、上部エンドキャップはステンレス鋼から作成した
。上部エンドキャップの下側外周は４５°斜角で、ダイ壁への良好なシールを実現するた
めに黄銅リングをはめた。下部エンドキャップの外周はパイロフィライトスリーブによっ
てダイ壁から隔離した。上部アンビルをダイの上面及び上部エンドキャップから隔離する
銅製ガスケットは、電気接点を与えると共に負荷の分配をになう。下部エンドキャップは
下部アンビルと直接接触させた。マイラーガスケットによってダイの底部を下部アンビル
から隔離した。ヒータチューブは塩ブシュによってダイ壁から隔離した。グラファイト粉
末をＮａＣｌと配合し、等圧プレスし、切削加工して上記ブシュを作製した。実験終了時
にセルを取り出す際の摩擦を減らすために、黒い塩ブシュの外周を厚さ０．０５１ｃｍ（
約０．００２インチ）のＰｂホイルでダイ壁から隔離した。
 
【００４０】
　ヒータチューブに電流を流して、カプセルを温度約８００℃に加熱した。この温度にカ
プセルを約１６時間保持してから冷却した。次にセルをダイから押し出し、圧力伝達媒体
を水に溶解した。アンモニアの蒸気圧を下げるために、カプセルをドライアイス／アセト
ン浴で冷却し、次いでキリで穴をあけた。暖めると、アンモニアはカプセルから逃散した
。アンモニアの逃散による減量は約０．８７ｇであり、これは実験終了時にカプセル内に
存在するアンモニアの重量に相当した。実験の前後のアンモニアの重量がほぼ等しいこと
は、実験中カプセルが有意な破裂や漏れを起こさなかったことを示しており、ＡｌＮ粉末
を超臨界アンモニア中で溶存ＮＨ4Ｆの存在下温度８００℃で処理できることが分かる。
温度８００℃及びアンモニアで充満されたカプセルの自由空間の割合（７０％）での超臨
界アンモニアの相図に基づいて、８００℃でカプセルに生じる圧力は、Ｂｏｒｎ－Ｈａｂ
ｅｒ平衡が成立すると仮定し、溶存溶質の作用を無視すると、約１０キロバールであった
。
【００４１】
　具体的な説明を目的として幾つかの実施形態を示したが、以上の説明は本発明の範囲を
限定するものではない。例えば、本明細書に開示した圧力容器は、窒化アルミニウム以外
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の材料の単結晶の形成に使用できる。したがって、本発明の要旨から逸脱することなく、
様々な変更、改変、置換が可能である。
【図面の簡単な説明】
【００４２】
【図１】拘束部が１対のパンチ及びダイと共に油圧プレスを備えている、本発明の圧力容
器アセンブリの概略図。
【図２】本発明の一実施形態に係るカプセルの概略図。
【図３】拘束部がマルチアンビルプレスを備えている本発明の圧力容器の概略図。
【図４】拘束部がダイと補強エンドフランジとを備えている本発明の圧力容器の概略図。
【符号の説明】
【００４３】
１０　圧力容器（圧力容器装置）
１２　自己加圧型カプセル
１４　圧力伝達媒体
１６　電力制御システム
１８　発熱体
２０　温度センサ
２２　コントローラ
２４　拘束部
３４　サポート
３６　エンドフランジ
３８　ファスナー
５２　壁
５４　チャンバ
５８　閉端部
５６　封止端部
６０　不活性ライナ
１００　上部パンチ
１０２　下部パンチ
１０４　ダイ
１０６　コンプレッションリング
１２０　上部シール
１２２　下部シール
１２４　上部ガスケット
１２６　下部ガスケット
１３０　導電性部材
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