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Beschreibung
HINTERGRUND DER ERFINDUNG

[0001] Diese Erfindung betrifft die Synthese von Di-
amantkristallen.

[0002] Die Synthese von Diamanten mittels einer
Hochdruck/Hochtemperatur-Technologie ist kommer-
ziell sehr gut eingefiihrt. Dieses Verfahren umfasst
die Einwirkung von Temperaturen und Dricken im
Bereich der thermodynamischen Stabilitdt von Dia-
mant im Phasendiagramm von Kohlenstoff auf eine
Kohlenstoffquelle in Gegenwart eines geeigneten
Katalysators/Ldsungsmittels. Zur Diamantsynthese
brauchbare Katalysatoren/Lésungsmittel sind wohl-
bekannt und schliellen Metalle der Gruppe VIII des
Periodensystems ein.

[0003] Obwohl bei vielen kommerziellen Verfahren
zur Synthese von Diamant kleine oder relativ kleine
Teilchen erzeugt werden, sind Verfahren zur Herstel-
lung viel groRerer Diamanten bekannt. Diese Verfah-
ren umfassen gewohnlich die Herstellung des Dia-
manten in einem Reaktionsbehalter, in dem Dia-
mant-Impfmaterial von einer Kohlenstoffquelle, vor-
zugsweise im wesentlichen reinem Kohlenstoff,
durch eine Masse aus metallischem Katalysator/L6-
sungsmittel so getrennt wird, dass wahrend der Syn-
these ein vorbestimmter Temperaturgradient zwi-
schen dem Diamant-Impfmaterial und der Kohlen-
stoffquelle erzeugt wird. Das Diamant-Impfmaterial
befindet sich an einem Punkt, an dem die Temperatur
des Reaktionsmediums sich am Mindestwert befin-
det, wahrend die Kohlenstoffquelle an einem Punkt
positioniert wird, an dem die Temperatur fast ihr Ma-
ximum erreicht. Veranschaulichend in dieser Hinsicht
kann auf die Offenbarungen der US-Patentschriften
Nr. 4 340576, 4 073 380, 4 034 066, 4 301 134, 3 297
406, 4 322 396 und 4 287 168 verwiesen werden, auf
die hier ausdricklich Bezug genommen wird.

[0004] Bei Diamanten, die durch die oben beschrie-
benen Syntheseverfahren erzeugt werden, handelt
es sich hauptsachlich um Einkristalle, wobei nur ein
sehr kleiner Anteil von Zwillingskristallen erzeugt
wird. Bei Zwillingskristallen handelt es sich um dieje-
nigen, bei denen sich eine Zwillingsebene durch we-
nigstens einen Teil des Kristalls erstreckt. Einige Zwil-
lingskristalle weisen einspringende Flachen auf, an
denen die Zwillingsebene aus dem Kristall austritt.
[0005] EP-A-O 322 217 offenbart das Wachstum
von Diamantkristallen auf einem Impfkristall, aber
nicht einen Diamant-Impfkristall. Es offenbart auch
die Positionierung von Impfkristallen in einer Kerami-
kauflage so, dass eine grole ebene Stirnflache verti-
kal ist und sich in Kontakt mit einer Metallmasse be-
findet. In einem Beispiel wiesen zwei der Impfkristalle
Zwillingsebenen auf, die die in Kontakt mit der Metall-
masse befindlichen Stirnflachen schnitten. EP-A-0
523 923 offenbart die Verwendung eines Dia-
mant-Impfkristalls jedoch nur allgemein.

[0006] In "Twinning and faceting in early stages of
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diamond growth by chemical vapor deposition", J. C.
Angus et al., Journal of Material Research, Band
7(11), 1992, S. 3001-3009, wird das Ziehen von Dia-
mantkristallen mit Abmessungen von etwa 2,5 pym auf
einem Siliciumsubstrat mittels Abscheidung aus der
Gasphase ohne Impfkristalle diskutiert. Es wurde be-
obachtet, dass einige der mit diesem Verfahren her-
gestellten Kristalle eine Plattchenform aufwiesen.
[0007] Die vorliegende Erfindung macht ein Verfah-
ren zur Herstellung einer Vielzahl von Diamanten ver-
fugbar, von denen jeder ein Aspektverhaltnis grofier
1 aufweist, einschlielRend die Schritte des:
Bereitstellens einer Vielzahl von hemitropen Dia-
mant-Impfkristallen, die wenigstens eine Zwillingse-
bene und damit zusammenhangende einspringende
Wachstumsflachen aufweisen;

Anordnens der Impfkristalle auf einer Auflage in einer
Reaktionskapsel, so dass die einspringenden Fla-
chen sich in Kontakt mit einer Masse eines Katalysa-
tor/Lésungsmittels befinden, das die Kristalle von ei-
ner Kohlenstoffquelle trennt und so, dass die Zwil-
lingsebene oder -ebenen sich senkrecht oder im we-
sentlichen senkrecht zur Oberflache der Auflage, auf
der sie angeordnet ist bzw. sind, befinden;
Positionierens der Reaktionskapsel in der Reaktions-
zone einer Hochtemperatur/Hochdruck-Vorrichtung;
Einwirkenlassens von Temperatur- und Druckbedin-
gungen im Bereich der thermodynamischen Stabilitat
von Diamant im Kohlenstoff-Phasendiagramm auf
den Inhalt der Reaktionskapsel so, dass ein Tempe-
raturgradient zwischen den Impfkristallen und der
Kohlenstoffquelle erzeugt wird, wobei die Impfkristal-
le sich an einem Punkt neben der Mindesttemperatur
fur den Gradienten befinden und die Kohlenstoffquel-
le sich an einem Punkt neben dem Hoéchstwert der
Temperatur fur den Temperaturgradienten befindet,
und des

Aufrechterhaltens dieser Bedingungen fiir einen Zeit-
raum, der ausreichend ist, um ein Wachstum von Di-
amant auf den Impfkristallen so zu erzeugen, dass
ein Wachstum von Diamant vorzugsweise an den
einspringenden Flachen erfolgt.

[0008] Die Erfindung findet ihre Anwendung im Zie-
hen von Diamant auf Diamant-Impfkristallen, die vor-
zugsweise zwei oder mehr Zwillingsebenen enthal-
ten. Das bevorzugte Diamantwachstum auf den ein-
springenden Flachen von Impfkristallen fihrt zur Er-
zeugung eines Diamantkristalls mit einem hohen As-
pektverhaltnis, d.h. einem Verhaltnis von Lange zu
Breite von mehr als und gewohnlich signifikant gro-
Rer als 1. Solche Kristalle weisen normalerweise eine
Platten-, Tafel-, Sdulen- oder Nadelform auf.

KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0009] Beiden Fig. 1 und 2 handelt es sich um seit-
liche bzw. vordere Schnittansichten einer beflllten
Reaktionskapsel zur Verwendung in einer Ausfih-
rungsform der Erfindung.
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BESCHREIBUNG VON AUSFUHRUNGSFORMEN

[0010] Die Erfindung erméglicht das Wachstum von
Diamantkristallen, die ein Aspektverhaltnis von mehr
als und gewohnlich signifikant grofier als 1 aufwei-
sen. Die Form der Kristalle ist somit normalerweise
plattenférmig, tafelférmig, saulenartig oder nadelfor-
mig. Dies wird bewerkstelligt, indem Zwillings-Impf-
kristalle bereitgestellt werden, wobei die Impfkristalle
vorzugsweise so angeordnet werden, dass das domi-
nierende Wachstum auf den einspringenden Flachen
erfolgen kann. Die Impfkristalle kénnen zwei oder
mehr Zwillingsebenen mit dazugehdrigen einsprin-
genden Flachen aufweisen, auf denen das Wachs-
tum vorzugsweise erfolgt. Wenn zwei oder mehr Zwil-
lingsebenen vorliegen, sind diese vorzugsweise ko-
harent hemitrop. Ein hemitroper Zwilling liegt vor,
wenn die Gitterpunkte auf beiden Seiten der Zwil-
lingsgrenze durch eine kristallographische Symmet-
rieoperation, z. B. eine Spiegelung oder Rotation, in
Bezug stehen.

[0011] Bei den Hochtemperatur/Hochdruck-Bedin-
gungen zur Erzeugung eines Diamantwachstums auf
Diamant-Impfkristallen handelt es sich vorzugsweise
um diejenigen, die im Fachgebiet zur Erzeugung ei-
nes hohen Diamant-Kristallwachstums bekannt sind,
wie diejenigen, die in den oben erwdhnten US-Pa-
tentschriften beschrieben sind. Eine Mehrzahl he-
mitroper Diamant-Impfkristalle kann auf der Impfauf-
lage positioniert werden, wobei jeder wenigstens ein
Satz hemitroper Flachen des Diamant-Impfkristalls
gegeniber dem Diamant-Wachstumsbereich einer
solchen Kapsel frei liegt. Die Impfkristalle werden so
auf der Impfauflage angeordnet, dass die Zwillingse-
bene oder -ebenen senkrecht oder im wesentlichen
senkrecht zur Auflage oder Oberflache der Auflage,
in oder auf der sie sich befinden, angeordnet sind.
Die einspringenden Flachen liegen gegenuber dem
Wachstumsbereich der Kapsel frei.

[0012] Das Wachstum von Diamant erfolgt in Ge-
genwart eines metallischen Katalysators/Lésungs-
mittels. Solche metallischen Katalysatoren/Lésungs-
mittel sind im Fachgebiet bekannt und in den oben
beschriebenen US-Patentschriften  beschrieben.
Beim metallischen Katalysator-Losungsmittel handelt
es sich vorzugsweise um ein geeignetes Metall der
Gruppe VIII wie Eisen, Nickel oder Kobalt oder eine
Legierung davon. Es ist gefunden worden, dass es
sich bei Eisen/Nickel-Legierungen und Eisen/Ko-
balt-Legierungen um besonders geeignete Legierun-
gen handelt.

[0013] Die Bedingungen des erhéhten Drucks und
der erhéhten Temperatur, die fir das Wachstum von
Diamant erforderlich sind, sind im Fachgebiet wohl-
bekannt. Normalerweise handelt es sich bei den ein-
gesetzten Dricken um 50 bis 70 kbar, und bei den
eingesetzten Temperaturen handelt es sich um 1350
bis 1600°C.

[0014] Durch das Verfahren der Erfindung kénnen
Diamanten mit einem Aspektverhéltnis signifikant

3/6

gréRer als 1 in hoher Ausbeute hergestellt werden.
Gewohnlich wird eine Vielzahl diskreter, hemitroper
Diamant-Impfkristalle auf einer Auflage in einer Re-
aktionskapsel angeordnet. Die Diamant-Impfkristalle
werden rdumlich so voneinander getrennt angeord-
net, dass an jedem Impfkristall ein geregeltes Dia-
mantwachstum erfolgen kann. Es ist gefundenwor-
den, dass es moglich ist, Diamanten mit einem As-
pektverhaltnis von 2 : 1 bis 10 : 1 in hoher Ausbeute
herzustellen. Erreichbar sind Ausbeuten von 50%
oder mehr solcher Diamanten.

[0015] Die Temperatur- und Druckbedingungen der
Diamantsynthese werden fiir einen Zeitraum auf-
rechterhalten, der ausreichend ist, um die GréRRe des
gewunschten Kristalls zu erzeugen. Die Bedingun-
gen der erhdhten Temperatur und des erhdhten
Drucks werden normalerweise fiir einen Zeitraum in
der GroRenordnung wenigstens von Stunden auf-
recht erhalten.

[0016] Eine Ausflhrungsform der Erfindung wird
jetzt unter Bezugnahme auf die beiliegende Zeich-
nung beschrieben. Unter Bezugnahme auf die Zeich-
nungen weist eine Reaktionskapsel 10 die Seiten 12
und die Endverschlisse 14 auf. Eine Impfauflage 16,
die aus einem Material wie Pyrophyllit besteht, wird
auf dem unteren Endverschluss 14 positioniert. Die
Kapsel enthalt eine erste Masse aus metallischem
Katalysator/Lésungsmittel 18 in Kontakt mit der
Impfauflage und der Kohlenstoffquelle 20. Bei der
Kohlenstoffquelle handelt es sich typischerweise um
eine Schicht von aus Teilchen bestehendem Graphit.
Eine zweite Masse des metallischen Katalysators/L6-
sungsmittels 22 befindet sich auf der Kohlenstoff-
quelle 20.

[0017] Eine Mehrzahl von Diamantkeimen 24 befin-
det sich in der Impfauflage 16. Zur formschlissigen
Lokalisierung der Impfkristalle 24 erfolgt ein veran-
schaulichtes gewisses Eindringen der Impfkristalle in
die Auflage. Bei jedem dieser Impfkristalle handelt es
sich um einen hemitropen Diamantkristall mit wenigs-
tens einer, vorzugsweise zwei oder mehr Zwillingse-
benen 26, die sich durch den Kristall erstrecken und
einspringende Flachen 28 darstellen, an denen die
Zwillingsebene oder -ebenen aus dem Kristall austre-
ten (siehe Fig. 1).

[0018] Die Reaktionskapsel wird in der Reaktions-
zone einer Hochtemperatur/Hochdruck-Vorrichtung
positioniert, und Temperatur- und Druckbedingungen
der Diamantsynthese wirken auf den Inhalt der Kap-
sel ein. Die Bedingungen der Diamantsynthese sind
so, dass ein Temperaturgradient so in der Kapsel er-
zeugt wird, dass die Kohlenstoffquelle 20 eine Tem-
peratur neben dem Hoéchstwert des Temperaturgradi-
enten aufweist und die Impfkristalle 24 eine Tempera-
tur neben dem Mindestwert des Temperaturgradien-
ten aufweisen. Die Weise, auf die dies erreicht wird,
ist im Fachgebiet wohlbekannt. Kohlenstoff aus der
Kohlenstoffquelle 16st sich im metallischen Katalysa-
tor/Lésungsmittel, wandert zum Diamant-Impfkristall
und fallt aus oder wachst als Diamant auf dem Impf-
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kristall. Dieses Wachstum erfolgt vorzugsweise an
den einspringenden Flachen 28, wie durch die ge-
punkteten Linien in Fig. 1 veranschaulicht ist. Die so
erzeugten Kristalle weisen ein hohes Aspektverhalt-
nis auf und kénnen eine Platten-, Tafel, Saulen- oder
eine ahnliche Form einnehmen. Mit dem Verfahren
der Erfindung kann eine Produktion solcher Kristalle
mit Ausbeuten von wenigstens 50% und bis zu 80%
oder mehr erreicht werden.

[0019] Die Erfindung wird jetzt durch die folgenden
Beispiele veranschaulicht.

BEISPIEL 1

[0020] Die oben beschriebene Reaktionskapsel
wurde zur Herstellung einer Mehrzahl von Dia-
mant-Zwillingskristallen verwendet. Eine Mehrzahl
hemitroper Diamant-Impfteilchen mit einer Groflie
von etwa 500 pm wurde auf einer Impfauflage so po-
sitioniert, dass sich zwei parallele Zwillingsebenen
senkrecht zur Oberflache der Auflage befanden, so
dass das Wachstum vorzugsweise an den einsprin-
genden Flachen erfolgte, wie in Fig. 1 dargestellt ist.
In der Reaktionskapsel wurde ein Kobalt/Eisen-Kata-
lysator/Lésungsmittel-System eingesetzt. Der Inhalt
der Kapsel wurde auf Temperatur- und Druckbedin-
gungen von etwa 55 kbar und etwa 1400°C gebracht,
und diese Bedingungen wurden fiir einen Zeitraum
von 45 h beibehalten. Bei den resultierenden Kristal-
len handelte es sich um Platten oder Zwillingskristalle
mit einem hohen Aspektverhdltnis, die z. B. Abmes-
sungen von etwa 1 mm x 2 mm x 2 mm aufwiesen.

BEISPIEL 2

[0021] Die oben beschriebene Reaktionskapsel
wurde zur Herstellung einer Mehrzahl von Dia-
mant-Zwillingskristallen verwendet. 19 hemitrope Di-
amant-Impfteilchen mit einer Gré3e von etwa 500 ym
wurden auf einer Impfauflage so positioniert, dass
sich zwei parallele Zwillingsebenen eines Zwillings-
kristalls senkrecht zur Oberflache der Auflage befan-
den, so dass das Wachstum vorzugsweise an den
einspringenden Flachen erfolgte, wie in Fig. 1 darge-
stellt ist. In der Reaktionskapsel wurde ein Kobalt/Ei-
sen-Katalysator/Losungsmittel-System  eingesetzt.
Der Inhalt der Kapsel wurde auf Temperatur- und
Druckbedingungen von etwa 55 kbar und etwa 1380
°C gebracht, und diese Bedingungen wurden fir ei-
nen Zeitraum von 45 h beibehalten. Bei den resultie-
renden Kristallen handelte es sich um Platten oder
Zwillingskristalle mit einem hohen Aspektverhaltnis,
die z. B. Abmessungen von etwa 1 mm x 1,5 mm x
2,5 mm aufwiesen. Alle 19 Impfkristalle erzeugten
Zwillingskristalle.

[0022] BEISPIEL 3 Weitere 19 Diamant-Impfteil-
chen mit einem GréRenbereich von 420 bis 500 pm
wurden auf der Impfauflage positioniert. 7 Impfkristal-
le waren hemitrop, und sie wurden wie im ersten Bei-
spiel ausgerichtet. Die anderen 12 Impfkristalle wa-

4/6

ren Einkristalle, wobei 6 davon so ausgerichtet wa-
ren, dass ihre kristallographische (100)-Richtung sich
senkrecht zur Oberflache der Impfauflage befand,
und die anderen 6 so ausgerichtet waren, dass ihre
kristallographische (111)-Richtung sich senkrecht zur
Oberflache der Impfauflage befand. Auf den Inhalt
der Kapsel wurden Temperatur- und Druckbedingun-
gen wie in Beispiel 2 einwirken gelassen mit der Aus-
nahme, dass die Temperatur auf 1420 °C erhdht wur-
de. Ein Diamantwachsum erfolgte an 18 der 19 Impf-
kristalle. Das Diamantwachstum an den Zwil-
lings-Impfkristallen fihrte zu Platten oder Zwillings-
kristallen mit einer ungefahren Grofle von 1,5 mm x
2,5 mm x 2,5 mm. Das Diamantwachstum an den
Einkristall-Impfkristallen wies eine regulare Morpho-
logie auf und war nicht hemitrop, und die resultieren-
den Diamanten wiesen auch kein hohes Aspektver-
haltnis auf.

[0023] Inden oben beschriebenen und in den Zeich-
nungen veranschaulichten Ausfiihrungsformen wer-
den die Diamant-Impfkristalle so auf der Impfauflage
positioniert, dass sich die Zwillingsebenen senkrecht
zur Oberseite 16a der Auflage 16 befanden.

Patentanspriiche

1. Verfahren zur Herstellung einer Vielzahl von
Diamantkristallen, von denen jeder ein Aspektver-
haltnis gréRer 1 aufweist, einschliefend die Schritte
des:

2. Bereitstellens einer Vielzahl von hemitropen
Diamant-Impfkristallen (24), von denen jeder ein-
springende Wachstumsflachen (28) aufweist;

3. Anordnens der Impfkristalle (24) auf einer Auf-
lage (16) in einer Reaktionskapsel (10), so dass die
einspringenden Flachen (28) sich in Kontakt mit einer
Masse eines Katalysatorlésungsmittels (18) befin-
den, das die Kristalle (24) von einer Kohlenstoffquelle
(20) trennt und so, dass die Zwillingsebene oder
-ebenen (26) sich senkrecht oder im wesentlichen
senkrecht zur Oberflache (16a) der Auflage (16), auf
der sie angeordnet ist bzw. sind, befinden;

4. Positionierens der Reaktionskapsel (10) in der
Reaktionszone einer Hochtemperatur/Hoch-
druck-Vorrichtung;

5. Einwirkenlassens von Temperatur- und Druck-
bedingungen im Bereich der thermodynamischen
Stabilitdt von Diamant im Kohlenstoff-Phasendia-
gramm auf den Inhalt der Reaktionskapsel (10) so,
dass ein Temperaturgradient zwischen den Impfkris-
tallen (24) und der Kohlenstoffquelle (20) erzeugt
wird, wobei die Impfkristalle (24) sich an einem Punkt
neben der Mindesttemperatur flir den Gradienten be-
finden und die Kohlenstoffquelle (20) sich an einem
Punkt neben dem Hoéchstwert der Temperatur flir den
Temperaturgradienten befindet, und des Aufrechter-
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haltens dieser Bedingungen flir einen Zeitraum, der
ausreichend ist, um ein Wachstum von Diamant auf
den Impfkristallen (24) so zu erzeugen, dass ein
Wachstum von Diamant vorzugsweise auf den ein-
springenden Flachen (28) erfolgt.

6. Verfahren nach Anspruch 1, wobei wenigstens
einige der Diamant-Impfkristalle (24) wenigstens
zwei Zwillingsebenen (26) aufweisen.

7. Verfahren nach Anspruch 2, wobei die zwei
oder mehr Zwillingsebenen (26) der Kristalle (24) ko-
harent hemitrop sind.

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3,
wobei der metallische Katalysator/das metallische
Lésungsmittel (18, 22) aus Eisen, Nickel, Kobalt und
Legierungen davon ausgewahlt ist.

9. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 4,
wobei es sich beim metallischen Katalysator/dem
metallischen L&sungsmittel (18, 22) um eine Ei-
sen/Nickel- oder Kobalt/Eisen-Legierung handelt.

Es folgt ein Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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