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La presente patente se relaciona con un mé-
todo para la conversidn de materiales carhondceos en diamante.

Con anterioridad a 1a presente patente, se
habla realizado una considerable cantidad de tentativas para
convertir formas méds abundantes y menos cnstosas de carbaone a
la forma de dismante, Con referencia a estns esfuerzos, se ha-
bia dirigido una considerable atencidn hacis 1las esneculaciones
referentes al método por el cual se forma el dismante en la na-
turaleza. Sin embarso, no se habla dado hasta shora uma expli-
cacidn satisfactoria del proceso matural por el cusl se forma
el diamsnte, y es poco probable cue se Llegue s comprender en
un futuro cercano el proceso natural de 1a formacidn del Aiamar
te,

La necesidad de una fuente fAcilmente Ais-
ponible de dismante ha sursido debido » su creciente uso y a
la muy reduclda cantidad de fuentes de Aiamentes que se conocer
actualmente en el mundo. Las tentativas para preparar diamantes
a partir de formas menos costosas de carbono tuvieron con ante-
riorifdad ﬁor 1o reneral 1a forma de tentativas consistentes en
apliecar calor y presidn a carbone amorfo o grafito, rara nrodud
cir una transformacidn desde una forma alotrdrice a otra, Tam-
bién se realizd tentativas nara convertir otras formas de car-
bono en diamante, por transformaciones cataliticas que emplean
diversos metales y sales como catalizador de transformacidn,

En 1n sintesis de diamantes & rartir de me
terinles carbondceos, resulta deseable proveer métodos aue pue-
dan utilizar presiones inferiores a 75.000 atmdsferas, de maned

ra de reducir el desgaste del anarato cue se utiliza en la sind
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tesis. -
Esta finalidad se logra sometiendo un mate-

Tial carbondceo a una presidn elevada y temperatura elevada en

presencia de un catalizador que es operativo por encima de cier
tos mInimos de presidn y de temperatura en la regidn esteble de
diamante, para catalizar la reaccién formadora de diamante., Se
elige la presién y la temperatura de la reaccién de modo que
esten comprendidas dentro de la gama en la cual es operativo
el catalizador particular., El catalizador comprende una alea-
cidn preformada de por lo menos dos metales, uno de los cuales
es un miembro que consiste de los metales del Grupo VIII de la
Tabla Periddica, es decir cromo, tdntalo y mangeneso., En gene-
ral, el procedimiento de la presente invencidn se lleva a cabo
a presiones de aproximadamente 50,000 a 115.000 atmésferas y

a temperaturas de aproximadamente 1.200 a 2,600 eC.

Se podré comprender mejor la presente pa-
tente a través de la siguiente descripeidn que se dard con re-
ferencia al dibujo que se acompefia, cuya ¥nica figura es un
diagrama de fase de presidn-temperatura para el carbono.

Los investigadores tedricos y experimenta-
les, que actdan en el campo de las sintesis de dismante que se
intentaron, han afirmado desde largo tiempo atrds que existe
una linea termodindmica de equilibrio presién-temperatura en-
tre el carbono que es diamante y el carbono que no es dismante
A esta 1lInea de equilibrio hacen referencia Bridgman, Journal
0f Chemical Physics, 15, 92-98 (1947) y los artlculos que se
citan. Una de las 1lIneas mds recientes de equilibrio dismante-

grafito es la que se propone en Berman y Simon, Zeit. f£. Elek-
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trochemie, 59, 355 (1955). Estos investigadores afirmsn que se
producird la conversidén de carbono que no es diamante a carbong
que es diamente al comprimir carbono a una presién y una tempe-
ratura que estdn comprendidas en la regidn estable de diamante
del diagrama de fase del carbono. Sin embargo, ninguno de los

investigadores asociados con este campo han sido capaces de lo-
grar dicha conversidn. Se pudo establecer ahora que hey al mis+
mo tiempo regiones estables de diasmante y regiones estables de
carbono que no es diamante, en el diagrama de fase presidn-tem-
peratura del carbono, Pero, contrariamente a las teorlas de lo
investigadores anteriores, se pudo comprobar que el simple some
timiento de carbono que no es dismante a condiciones tales que
el carbono que no es diamante se encuentre en la regidn estable
de diamante del diagrams de fase, no es.suficiente para conver-
tir a diemante el carbono que no es diamante. Se ha sugerido

también otros casos que se basan en la comprobacidn de que, en
ciertas porciones de la regidén estable de diamante del diagrama
de fase del carbono y en presencia de ciertos catalizadores ele
gidos, se puede lograr f4cil y reproduciblemente la conversidn
de material carbonfceo a diamante., Sin embargo, estas otras su-
gestiones estdn limitadas a catalizadores que son operativos,
en las regiones estables de dismante, solsmente a presiones su~
;eriores a por lo menos aproximadamente 75.000 atmésferas, Uti-
lizendo los catalizadores de la presente invencidn, es posible
lograr fdcil y reproduciblemente la conversién a dismente del
material carbonéceo a presiones ten reducidss como aproximada-

mente 50,000 atmésferas.

En toda esta descripeidn se utilizard
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" 1las condiciones de presidén y de temperatura que estdn en la

la expresidn "regién estable de dismante" para describir las
condiciones de presién y de temperatura a las cuales se puede
convertir tedricamente en dismante el material carbonéceo. Lsts
expresién podréd comprenderse mejor haciendo referencia a la fid
gura del dibujo que se acompafia, la cual constituye un trazado
de la temperaturg en grados centigrados como abscisas er fun-
cién de la presién en atmdsferas como ordenades. El 4rea sombrla-
da en el dibujo, que estd comprendida entre la 1lInea de puntos
VWV ¥y la 1lInea de puntos WW representa una zona de equilibrio o
una zona cuyos lImites no pueden determinarse con completa exa¢-
titud entre las condiciones de presién y de temperatura a la
cual el dismante es la forma estable del carbono y las condicig-
nes de presidn y de temperatura a la cual el grafito es la fort
ma estable de carbono. Para los fines de la presente invencién
se considerard que el 4rea sombreada representa la zona real
de equilibrio, aunque trabajos esperimentales posteriores pue-
den indicar que la ubicacién y forma de esta zona son un poco
diferentes de lo que se indica en el dibujo.

La regidn estable de diamante est4 repre-
sentada por aquellas condiciones de presidn y de temperatura
en la zona de equilibrio o por encima de la misma, en el dibu-

jo. La regidn estable del grafito estd representada por aque-

zona de equilibric o por debajo de la misma, en el dibujo. Por
consiguiente, al someter diamente puro a las condiciones de
presidn y de temperatura en la regidn estable de diamante, el
diamante no se convertird a grafito. De manera similar, al ment

tener grafito puro bajo las condiciones de presién y de tempe-
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ratura en la regidn estable del grafito, este dltimo no se’ con-
vertird a diamante,

La 1Inea XX del dibujo indica la gema
inferior de presién (sproximadamente 50.000 atmdsferas) y ia
1lfnea VV indics la gama inferior de temperatura (aproximadamen-
te 1.200 °C), a las cueles el carbono que no es diamante es con
vertible a diamante mediante el procedimiento de la presente
invencién. Sin embargo, se comprenderd que los materiales care
bondceos no se convertirdn a dismante simplemente por mantener-
los en la regién estable de diamante a presiones y temperaturas
que son superiores a los mInimos definidos por las linees XX e
VV, en el dibujo. Se puede mantener el grafito y otros materia-
les carbondceos a estas presiones y temperaturas durante un pe-
rIodo indefinido de tiempo, sin que se produzca conversién al-
guna. Es solamente al someter los materiales carbondceos a las
condiciones apropiadess de presién y de temperatura, en presen-
cia de catalizadores particulares de acuerdo con la presente
invencidén, que tendr4 lugar a conversidn a diamante.

Para ilustrar ﬁejor la presente paten-
‘te se darén mds adelante ejemplos detallados de la conversidén
de grafito a diamante, principalmente debido a que el grafito
es el material de partida mfs conveniente para la sintesis de
diementes. Sin embargo, se comprenderd que también es posible
convertir a diamante materiales carbondceos distintos del gra-
fito, Por consiguiente, el procedimiento de la presente patente
es aplicable a carbono amorfo, carbdn, coque, carbén de lefia,
etc. Ademds, el procedimiento de la'p:esente invencidn es apli-

cable a materiales que contienen carbono quimicamente ligado.
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Este tipo de material incluye compuestos orgdnicos e inorgdni-
cos que contienen carbono, que son de estructura y composicién
conocidas, como asl también materiales orgdnicos de composicidn
especIfica: indeterminada. lLos ejemplos ilustrativos de materia«
les carbonéceos de diversos tipos que son operativos en la pre-
sente invencién y que contienen carbono quimicemente unido, ind
cluyen materiales'ho relacionedos tales como alquitrdn de car-

bén, madera, papel, carburo de litio y naftaleno. Aunque este

procedimiento es aplicable para la conversidn a diamante de can
bono quimicemente combinado, no se supone por eso que el carbo-

no quimicamente combinado se convierta directamente en diamante.

Se cree que el carbono quimicamente combinado se descompone pri
meramente en carbono libre bajo los efectos de la presidén y de
la temperatura de la reaccidn, y que luego este carbono libre

se convierte en diamante,

Las aleaciones preformadas que se uti-

lizan como catalizadores en la presente patente se describen co
mo una aleacidén de por 1o menos dos metales, habiéndose elegido

uno de ellos de los metales del Grupo VIII de la Tabla Periddi-

ca, es deecir cromo, téntalo y manganeso. En lo que sigue, se de
nominard a veces "metales catalizadores" a este grupo enumera-
do de metales. En el caso de 1la presenteinvencién, estos meta-
les catalizadores se encuentran bajo la forma de aleaciones pre-

formadas con por lo menos un otro metal.
Bajo la expresién "aleacidn" preforma-

da" debe entenderse aqui un material formado de mds de un metal,
en el cual los 4£tomos de cada metal estédn fntimemente asocia-

dos con los 4tomos de cada otro metal, y los dtomos de cada ung
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talizador. Se cree también que la transformacidn a dismante del

de los metales se retienen con los 4tomos de los otros metglés,
por ligadura metdlica, Esta fase sirve pars distinguir las aleg-
ciones preformadas que se utilizan en la presente patente con
respecto a las simples mezclas mecdnicas de partlculas de dos
o més metales puros. El tipo de aleacidn preformada que se en-
cuentra comprendida dentro del alcance de la presente patente,
puede variar dentro de lImites extremsdamente amplios. Por e-
Jjemplo, las aleaciones preformadas que estdn comprendidas den-
tro del verdadero alcance de la presente patente incluyen las
aleaciones de un metal catalizador y un metal que no es catali-
zador, las aleaciones de un metal catalizador y dos o méds metay
les que no son catalizadores, o aleaciones de dos o més metales
catalizadores y dos o mds metales no catalizadores. Aunque no
se alcanza a explicar todavia plenamente la razén exacta de la
superioridad de las aleaciones preformadas con respecto a los
metales catalizadores puros, se cree que esta superioridad se
debe, por lo menos en parte, al hecho de que muchas de las aleg-
ciones que contienen dos o mds metsles, uno de los cuales es
un metal catalizador, poseen puntos de fusidn que son més bajos
que los puntos de fusién de los metales catalizadores puros o

las mezclas de metales que contienen por lo menos un metal ca-

material carbondceo se ve facilitada por la fusién de la alea-

¢idn preformada a condiciones més bajas de presién y temperatu

ra que en el caso del metal catalizador puro. Esto permite a
su vez la conversidn a diamante del cerbono que no es dismante
bajo condiciones menos severas de presidén y de temperatura de

1o que es posible al utilizar un metal catalizador puro o una




10

15

20

25

20

mezcla de metales que contiene un metal catalizador puro. Ista
creencia se ve reforzada, ademds, por el hecho de gue se puede
utilizar condiciones mds bajas de presidn y de temperatura en
la conversién de material carbonéceo a diamante, cuando la alea
cidn preformads tiene un punto més bajo de fusidn a la presidn
atmosférica que el punto de fusidn del correspondiente metal ca
talizador que constituye un componente de la aleacidn.

Otra razén para la superioridad de las
aleaciones preformadas con respecto a los metales catalizadores
puros, se cree que es debida a un efecto de nucleacidén provisto
por las aleaciones, que permite que se formen los dismantes a
condiciones mds bajas de presidn con la aleacién preformada
qQue con el catalizador de metal puro, y al mismo tiempo da por
resultado mayores conversiones de material carbondceo a diaman-
te, especialmente a las presiones y temperaturas préximas a.i
umbral de la regidn estable de diamente,

La composicién de las aleaciones de la
presente patente queda limitada solamente por el hecho de que
deben estar presentes dos metales, uno de los cuales es un me-
tal catalizador. En general, cada uno de los componentes de la
aleacifn preformada estd presente en una cantidad igual a 2 %
o0 mAs, y de preferencia 10 % o mds, por peso, basado en el pe-
s0 total de la aleacidén preformada,

De acuerdo con las observaciones prece
dentes, puede verse que las aleaciones preformedas de la pre-
sente patente incluyen aleaciones tales como niquel-cromo, hie-
rro-manganeso, hierro-nlquel, hierro-cobalto, hierro-niquel-co-

balto, aluminio-nlquel~-cobalto, hierro-iridio, hierro-paladio,
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hierro-platino, hierro-rubidio, hierro-rodio, hierro—rutehio;

hierro-antimonio, hierro-estafio, hierro-titdnio, hierro-vanadio,
hierro-tungsteno, hierro-cinc, iridio-platino, magnesio-mengene-
so, niquel~-magnesio, manganeso-paladio, mangeneso-platino, mo-
libdeno~niquel, niquel-paladio, niquel-platino, niquel-téntalo,
niquel-estafio, niquel-titénio, niquel-tungsteno, nfquel-cinc,

platino-rodio, plata-niquel, plata-paladio, plata-platino, alu-

minio-cobalto, aluminio-cromo, aluminio-hierro, aluminio-iranga-

neso, oro-hierro, oro-niquel, oro-paladio, oro-platino, bismuto
hierro, cobalto-cobre, cobalto hierro, cobalto-niquel, cobalto-
platino, cobalto-tungsteno, cromo-hierro, cromo-molibdeno, cro-
mo-paladio, cromo~platino, cromo-tungsteno, cobre-hierro, cobre-
menganeso, cobre-niquel, cobre-paladio, plata-cobre-paladio,

aluminio-cobre-niquel, aluminio-hierro-niquel, aluminio-magnesilp-

mangeneso, berilio-cobre-niquel, cromo-hierro-niquel, cobre~man
geneso-estafio, cobre-niquel-estafio, cobre-niquel-cinc, hierro-
molibdeno-niguel, hierro-niquel~titéanio, magnesio-manganeso-ciJc,
hierro-niquel-tungsteno, etc. Entre las aleacionnes especiticas
que han resultado especialmente Utiles en la préctica de la pre-

sente invencidn, se puede mencionar, por ejemplo, 80 % de ni-

quel - 20 % de cromo, 95 % de niquel - 5 % de cromo, 40 % de nil
quel - 60 % de manganeso, 50 % de hierro - 50 % de manganeso, .
—§O % de hierro - 30 % de niquel, 40 % de niquel - 60 % de cohre,

50 % de nlIquel - 50 % de cobre, 66 % de hierro - 30 % de niquel,

4 % de cromo, etc,
Los catalizadores de aleacién preforma-
da de la presente patente han sido descriptos como operativos

por encima de ciertos mInimos de presién y de temperatura en 17
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regién estable de diamante, para catalizar la reaccidn formado-

ra de disnante. Por lo general, los minimos de presidén y de tem
peratura son 50.000 atmdsferms y 1.2009C, respectivamente. Esto
no significa que la totalidad de los catalizadores de aleacién
preformada sean operativos a la totalidad de las presiones y

temperaturas en la regidén estable de dismante por encima de

50,000 atmdsferas y 1.2002C, como minimo. Para que se pueda com
prender con mAs claridad la operabilidad de los catalizadores

dentro de la regién estable de diemante, se hard nuevamente re-

ferencia a la figura del dibujo que se acompafia. Las lIneas cur
vadas que estén indicadss AA y BB, en el dibujo, indican para
dos catalizadores particulares de aleacién preformada, los mi-
nimos aproximados de presidn y de temperatura y el 4rea general
de la regién estable de diesmsnte en la cual se ha comprobado
que resultan eficaces estos catalizadores para la conversidn de
material carbonéceo a diamente. Tal como se indica mediante las
curvas AA y BB, no parece haber un lImite méximo de la presidn
a la cual resulta operativo un determinado catalizador en la

presente invencidn. Sin embargo, las curvas indicen, en grado

varieble, limitaciones de temperatura méximsa, dentro de las cua
les puede tener lugar la reaccidn formedora de diamante. Aunque
como cuestidn préctica, los factores econdmicos impondrian el
uso de temperaturas y presiones no demasiado por encime de los
minimos indicados, resulta evidente, de acuerdo con la figura,
que existe una emplia gema de presidn y de temperatura dentro
de la cual se puede llevar a la prédctica en la forma méds conve-
niente el procedimiento de la presente invencidn.

La curva AA define el minimo aproximado
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de presidn y de temperatura, indicando también el 4rea general
en la cual una aleacién preformada, de 66 % de hierro, %0 % de
nlquel y 4 % de cromo, cataliza la conversidn de grafito a die¢
mente., La curva BB define, en una manera similer, estos mini-
nos de presidn y de temperatura y un 4rea general pera una alea--
cién de 80 % de niquel y 20 % de cromo.

Por lo tanto, las curvas AA y BB indican
que existe una cierta presidn y temperatura mfnimes por debajo
de las cuales cada catalizador particular resulta inoperativo
en el procedimiento de la presente invencién. Por ejemplo, la
presidn mfnima a 1la cual resulta operativo un catalizador de
66 % de hierro, 30 % de niquel y 4 ¥ de cromo, resulta ser a-
proximadamente 55.000 atmésferas. Para una aleacidén de 80 % de
nfquel y 20 % de cromo, la presién mInima resulta ser aproxima-
dsmente 6%.000 atmésferas.

Las curvas AA y BB, de la fig, 1, son
tIpicas de las correspondientes curvas para muchos otros cata-

lizadores de aleaciones preformadas que se pueden utilizer,, gun-

que, segdn se podrd comprender fécilmente, las geames operativag
serdn diferentes para cada catslizedor particular., La siguien-
te tabla enumera una cierta cantidad de catalizadores de la pre-
 sente patente e ilustra la gema aproximada de presiones y la
gama aproximada de temperaturas a las cuasles se comprobd que
resulta eficaz cada uno de estos catalizadores para la conver-

8idén de grafito a diamente.
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plenamente el mecanismo exacto del procedimienio de la presen=-

Gama Aprox. Gama Aprox,

de Presiones, de tempera-
Catelizador Atmdsferas turas, 2C
80 % Ni-20 % Cr 63.000-100,000 1.400~2,200
95 ¢ Ni- 5 % Cr 65.000-90.000 1.500-1.500
40 % Ni-60. % Mo 70.000~100.000 1.300~1.600
70 % Fe=30 % Ni 63.000-90.000 1.300~-1.700
50 % Cu-50 % Mn 75.000-92.000 1.200~1.700

En le forma preferida de realizacidn de la
presente patente, se lleva a cabo la reaccidn a una presidén de
aproximadamente 50.000 a 110.000 atmésferas o mds y temperatu-
ras de aproximadamente 1,200 a 2.600 ¢C o més, eligiéndose di-
chas presiones y temperatures de modo que estén comprendidas
dentro de la gema en la cual resulta operativo el catalizador
particular que se utiliza. Una gama especialmente ¥til de pre-
siones se extiende desde aproximadamente 70.000 a 100.000 at-
mésferas, con una temperatura de aproximadamente 1.400 a 1.800
2C, eligiéndose también en este caso la presién y la temperatu-
ra, & la cual se lleva a cabo la reaccidén, de acuerdo con el
catalizador particular que se utiliza,

Aunque no se alcenza a comprender todavia

te patente, se cree que, para todos los catalizadores de alea-
cidn preformeda de la presente invencidn, uno de los requisitos
del procedimiento es que la presidn y la temperatura de la read-
cidn deben elegirse de manera que el catalizador de aleacién

preformada se encuentre en el estado lfquido. Por consiguiente,

con todos los catalizadores de aleacidn preformada de la pre-
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sente patente, todas las conversiones de meterial carbondceo a
diamante han tenido lugar mientras el catalizador estsba en es-
tado 1Iquido. Se cree ademds que las condiciones mds eficaces
para la conversién de material carbondceo a diemsnte se presen-
tan por encima del punto de fusidn del catalizador de aleacidn
preformada particular que se utiliza, preferentemente 50 & %00
2C aproximademente por encima del punto de fusién. Por ejerplo,
cuando se emplea como catalizador una aleacidn de 80 % ds ni-
quel y 20 % de cromo, y con una presidén de aproximadamente
95.000 atmésferas, la aleacién parece fundirse a una temperatu-
ra levemente inferior a 1.350 2°C en presencia de grafito. Por
consiguiente, con esta aleacidn particulsr como catalizador; se
prefiere llevar a cabo la reaccién a una temperatura de aproxi-
madamente 1,400 a 1.650 ¢C.
' En la siguiente tabla se indican los pun-
tos aproximados de fusidn de una cantidad ilustrativas de cata-
lizadores de la presente patente a una presién de aproximadamer-
te 95.000 atmdsferas con el catalizador en contacto con grafi-
to. Los puntos de fusidn de estos catalizadores de aleacidn pre-
formada varian en cierta medida de acuerdo con la presién, au~-
mentando a medida que aumenta la presién. Sin embargo, el .cam-
bio del punto de fusién alcanza por lo general a solamente 0,5

a2 0C por cada 1.000 atmdsferas.
Punto Aprex. de

Catalizadoxr Fusidn, °C
80 % Ni-20 % Cr 1.%50
95 % Ni- 5 % Cr 1.400

70 % Fe=30 % Ni 1.250
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" la presente patente, resultard satisfactorio cualquier aparato

40 % Ni-60 % Mn 1,200
50 % Ni-50 % Cu 1.250
50 % Cu=50 % Mn 1.100

Se ha comprobado que es posible variar
dentro de lImites extremadsmente amplios las proporciones del
catalizador de aleacidén preformadsa y del material carbondceo
que se emplean para poner en préctica la presente patente; por
ejemplo, dichas proporciones pueden variar desde 0,1 hasta 10
partes por volumen de catalizador por cada parte de material
carbondceo; sin embargo, se prefiere disponer de aproximadamen-
te 0,5 a 2 partes por volumen de catalizador por cada parte de
meterial carbondceo.
Al llevar a la préctica el procedimiento de
la presente patente, se ponen en contacto el catalizador de ale
cién preformadas y el material. carbondceo, para calentarlos en-
tonces hasta la temperatura deseada, someterlos a la presidn ne
cesaria y mantenerlos bajo estas condiciones de reacecidén hesta
que esta Ultima se ha completadoe, El1 tiempo necesario para la
reaccidn es extremadamente breve y, prdcticamente en todos los

casos, la conversién queda terminade en un tiempo aproximado de
currir un tiempo de aproximademente 2 a 4 min, a la presidn y
versidén ha sido completa. No se comprobaron desventajes en el

tura durante perfodos extensos de tiempo.

Al llevar a la prdctica el procedimiento de

de 1 a 2 seg hasta unos pocos minutos. En genersl, se deja tren
a la temperatura de conversidn, de manera de asegurar que la cop-

producto al exponer los reactivos a elta presién y alta tempera+:

B~

I

L
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que sea capaz de producir las presiones necesarias a las témpe-
raturas exigides, puesto que la presente invencidn no depende
evidentemente de ningdn tipo particular de aparato.

Independientemente de la disposicidnvpar-
ticular de la carge en el recipiente de reaccidn, se comprebtd
que la conversidén de los materiales carbondceos a dismante de-
pende solamente de la presidn y de la temperatura reinantes en
el recipiente de reaccién, y que no depende de la modificacidn
particular que se emplea., Sin embargo, se comprobd que la con-
versién de la presente patente resulta considerablemente més e-
ficaz cuando el suministro total del catalizador de aleacidn pre-
formada y material carbondceo estd presente en el recipienteAd:r
reaccidn en solemente unc o dos cuerpos. Esto se diﬁerencié del]
empleo de una mezcla de polvos de catalizador de aleacidén y de
material carbondceo en el recipiente de reaccidn.

Los siguientes ejemplos permiten ilus-
trar la menera de llevar a la prédctica la presente patente, El
grafito que se utilizdé en estos ejemplos era ya sea de calidad
espectroacdpica o de calidad de reactor. En todos los ejemplos
era uniforme la presién reinsnte en el recipiente de reaccidn,
La temperatura a que se hace referencia en los ejemplos es la
temperatura més caliente en la interfase del catalizador de alea-
—Eidn preformeda y del material carbondceo. Se comprenderd que
la temperatura puede variar hasta varios centenares de grados
centlgrados entre puntos espaciados en el recipiente de reaccidn
¥, en efecto, la conversién parece verse facilitada por este

gradiente, de temperatura.

En todos los ejemplos, se tratd los con
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tenidos del recipiente de reaccidn con 4eido nftrico rojo fuman-

te, que tenla por efecto disolver 1la totalidad de los materia-

les del producto, con excepcidn del dismante, Se examiné el dia-
mente, formado en estos ejemplos, mediante por lo menos uno de
los siguientes métodos para asegurarse que el producto, asl for-
mado, era realmente diamsnte, cristalograffa con rayos X, fandi+
ce de refraccidn, densidad, anflisis qufmico, anflisis infrarot
Jo y ensayos de dureza.

En todos los ejemplos los Qiamantes se
formaron en 1a interfase (o en las interfases) entre el catalit
zador de aleacidn preformada y el materisl carbonédceo.

EJEMPLO I

Este ejemplo ilustra el uso de una alead¢
cidn preformada de 80 % de nfquel y 20 % de cromo en la convert
8idn de grafito a diamante. En este ejemplo, el recipiente de
reaccidn tenfa un diémetro interno de 4,57 mm, E1 tercio cen-
tral de 1la perforacién del eilindro de pirofilita que formsba
el recipiente se 1lend con una barra cilindrica de la aleacién
preformada. Se llend con barras cilIndricas de grsfito espec-

trosedpico el resto del volumen definido por la pared interna

¥

del c¢ilindro de pirofilita, Se formaron diamentes en las inter
fases entre la aleacidn y el grafito, al someter este conjunto
—a una presidn de aproximademente 65,000 atmésferas y a una tem~
peratura de aproximasdamente 1.500 ¢C, durante ?min. También se
formaron dismantes en las interfases sl someter conjuntos simi+

lares a las siguientes condiciones:
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Presidn Aprox,, Temperatura Tiempo

Atmésferas Aprox.,2C min
63.000 1.400 s
70.000 1.400 -3
70.000 1.600 3
85.000 1.400 3

100..000 1.400 3

100.000  2.100 1/3

Los diamentes, formados de acuerdo con
lo descripto més arriba a una presién de 70.000 atmdsfefas y
una temperatura de 1.400 9C, fueron medidos en luz blanca Yy se
comprobd que tenfen un fndice de refraccién comprendido en la
gama de 2,40 a 2,50, E1 Indice de refraccién de trozos de dia-
mante naturasl, examinados simulténeamente, también estaba com-
prendido en la gama de 2,40 a 2,50. Se obtuvo diagramas de re-
fraccidn por rayos X, con diamantes preparados en esta opera-
c¢ién, tomendo una fotografia Debye-Scherrer en una cémara cilix
drica de un radio de 5 em con radiacidn.CuKé. Este diagrama de
difraceién demostrd sin lugar a dudas que se habia formado dia-
mantes. Los espaciados interpleneres (d en unidades Angsirom),
medidos en base a estas fotografias, se comparan en la siguien-
te tabla con los valores tedricos correspondientes a diamantes:

Espaciados Interplanares
(48 en Unidades Angstrom)

Plano Medido: Dismante Natural
(220) 1,26 1,262

(311) 1,07 1,076
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(400) 0,890 0,8920

(330} 0,818 0,8185
BJENPLO II.- Se repitid el procedimiento del Ejemplo I,

con la excepcidn de que se utilizé como ecatslizadores otras
eleaciones niquel-cromo preformedas. La giguiente tabia indica

el porciento por peso del niquel en las sleaciones, le presidn;

la temperatura y el tiempo de las reacciones en el cuol se for:

maron los diamsntes:

Niquel Presidén Aprox. Temperatura Aprox. Tiempo
% __ Atmdsferas 2C min
70 87.000 1.600 3
70 100..000 1.500 3
95 65.000 1.600 3
95 90.000 1.500 3
98 7Q.000 1.550 3
EJEMPLO IIT

Siguiendo el procedimiento del Ejemplo I,
con la excepcidn de que se utilizd catalizadores de aleaciones
niquel-manganeso preformadas, se formaron diamantes bajo las

condiciones que se indican en la siguiente tabla:

Niquel Presién Aprox. Temperatura Aprox. Tiempo
% Atmésferas o2C min,
40 70.000 1.600 10
40 80.000 1.500 3
40 90..000 1,300 17
40 100.000 1.400 7
50 87.000 ) 1.300 13

50 91.000 1.500 14
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70 87.000 1.400 >

70 87.000 1.800 3

96 65.000 1.400 9

96 85.000 1.600 3
EJEMPLO IV

Siguiendo el procedimiento del Ijemplo
I, se convirtid grafito en diamante utilizando una aleacidn
preformada de partes iguales, por peso, de hierro y mangeneso
en vez de la aleacidn del Ejemplo I. Se 1llevs a cabo'esté TeacH
cién a una presidn de aproximadamente 75,000 atmdsferas y una
temperatura de aproximademente 1,700 ¢C.

EJEMPLO V

Este ejemplo ilustra el uso de diver-
sag aleaciones de niquel y de hierro como catalizadores, en la
conversién de grafito a diamante. El procedimiento utilizado
fué el del Ejemplo I. La siguiente tabla indica el porciento
por peso de niquel en la aleacidn nfquel-hierro, la presidn de
la reaccidén, la temperatura de la reaccidn, y el tiempo de reag-
cidn durante el cual se mantuvo la mezcla bajo las condiciones

de reaccidén:

Niquel Presién Aprox. Temperatura Aprox. Tiempo
% Atmésferas °C mind
8 81.000 1,550 .. 15
8 93.000 1.850 3
16 81.000 1.600 15
16 93,000 1.500 13

25 81.000 1.400 20
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30 © 63.000 1,300 3

30 90.000 1.450 3
30 90.000 1,700 3
33 75.000 1.300 1
33 90.000 _ 1.400 6
33 90,000 1.700 5
35 71.000 1.500 8
35 93.000 1.750 5
67 81.000 1.600 10
90 75.000 1.400 6
90 85.000 1.500 3
EJEMPLO VI

Este ejemplo ilustra el uso de una alea-
cién preformada de un metal catalizador y un metal no cataliza-

dor, en la conversién de grafito & dismante. En cada una de lag

de pirofilita, provisto de una perforacidn cilindrica, con una
barra cilfndrica de carbdn eépectroscdpico, mientras que en ca-
da extremo de la barra de grafito se utilizd una aleacidn de
nfquel-cobre preformada en forma de barras cilindricas. Se ce-
rré entonces herméticamente este conjunto ya sea con discos
terminales de tdntalo o de nlquel, y se le sometié a diversas
—presiones y temperaturas. En todos los casos, se formsron dia-
mantes en la interfase entre el grafito y la aleacidn. La si-
guiente tabla indica el porciento por peso detniquel en la ales

¢idn, la presidn y la temperatura utilizadas, y el tiempo de

cada operacidén:

operaciones de este ejemplo, se llené el centro de un cilindro|.

L
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NiIquel

15
20
30
30
33
40
40
50
50
57

VI con las diversas aleaciones cobre-manganeso preformadas, pa-

ra convertir grafito a diamante, Los resultados se indican en

Presidén Aprox.

Temperatura Aprox. Tiempo

Atmdsferas °C min,
86,000 1.600 14
86.000 1.600 13
86.000 1.600 8

100.000 2.000 3
86.000 1.600 9
86.000 2.000 8
98.000 2.050 4
86,000 1.300 14
96.000 2.000 3
86.000 1.500 9

EJEMPTO_VII

. Se repitid el procedimiento del Ejemplo

la siguiente tabla:

Cobre

%
50
50
50
50
65
65
83,3

Presién Aprox.

Temperatura Aprox. Tiempo

Atmésferas °C mirr, |
75.000 1.300 12
87.500 1.200 13
92.000 1.200 14
92.000 1.700 8
83.000 1.300 11
91.000 1.300 - 7
92.000 1.350 3

EJEMPLO VIIT

Siguiendo el procedimiento del Ejemplo I
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se convirtid grafito a diamente utilizando una cantided de di-
ferentes catalizadores preformados de aleacidén binaria. La si-
guiente tabls indice la composicidn, en porciento por peso, de

cada aleacidn, asl como la presidn, la temperatura y el tiempo

utilizados:

Composicién de

la aleacidn

95 Ni

95 Ni
90 Ni
70 Ni
50 Ni
70 Ni

3% Ge
90 Co
50 Sn
50 Ag
5 Cr
50 Fe

I, se

-5 Ti

"

L}

5 2r
10 Mo
- 30 Mo
50 Ge
%0 Co

- 50 Mn
67 Mn
10 Cr
= 50 Mn
- 50 Mn
- 50 Ge
- 50 Ge

utilizd como catalizedores, para convertir grafite a

Presidn Aprox. Temperatura Aprox. Tiempo,
__Atndsferas eC . _min,
65.000 1.450 5
704000 1.550 3
90.000 1,500 3
80.000 1.750 2,5
70.000 1.400 6
87.000 1.600 3
77.500 1.600 6
87.000 1.600 3

100.000 1.300 3
84.000 1.600 8
91.000 1.300 11
92,000 1.9%0 12
80..000 1,700 3
91.000 1.350 12
92.000 1.650 8
86.000 1.600 7
86.000 1.400 17
86.000 1.800 T

BJENPLO IX

Siguiendo el procedimiento del Ejemplo
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diamante, aleaciones preformadas de més de dos metales, La si-
guiente tabla indica la composicidn, en porciento por peso, de

la sleacidn, asi como la presidn, temperatura y tiempo utiliza-

dos:
Composicién de Presidn Aprox. Temperatura Aprox. Tiempd,
la Aleacidén Atmésferas ¢ ming
54 Fe-28 Ni-18 Co 90,000 - 1.500 11

" 97.000 1.400 3

" 100,000 1.700 15
66 Fe-30 Ni-4 Cr 55.000 1,300 9

" 65.000 1,350 6

" 80,000 1.600 3
74 Fe-18 Ni- 8 Cr 90,000 1.600 6
90 Ni-5 Cr ~5 Mn 65.000 1.450 3

Puesto éue los diamantes, preparados
por el método de ia presente invencidn, no pueden distinguirse
de los diesmantes naturales, tienen evidentemente la misma uti-
lidad que estos ultimos, por ejemplo como gemas para el uso en
Joyeria y otros articulos ornameptales, asi como usos industrig-
les como ser el elemento de corte en un cortavidrios, el ingre-

diente abrasivo en formulaciones para piedras abrasivas, etc,

e @ 9 S T o st S S G e S S0
——mEmREREEsEsRRmER

La presente patente de introduccidn com-
prende las siguientes reivindicaciones:
1.~ Método para producir sinteticamentd

diamantes por calentamiento de unmsterial carbonoso a temperaty-
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ras y presién elevadas, caracterizado por comprender la conver—
sidn del material carbonoso en dismante a una presidén de por lo
menos alrededor de 50.000 atmésferas en presencia de una alea~
¢ién de un metal que em un catalizador pare la antes mencionads
reaccidn de conversidn, estando seleccionado dicho metal de la
clase consistente en hierro, cobalto, niquel, rutenio, rodio,
paladio, osmio, iridio, platino, cromo, tantalio y manganeso.
2.- Método segin la reivindicacidn 1, ca
racterizado porque el material carbonoso es carbono que no es

diamante,

5.~ Método segin la reivindicacién 1, cad
racterizado porque el material carbonoso es grafito.

4,- Método seguin la reivindicacion 1, ca-
racterizado porque el catalizador es una aleacidn pro-formada
de niquel y cromo.

5.~ Método segun la reivindicacién 1, ca-
racterizado porque el catalizador es una aleacidn pre-formada
de niquel y mangsneso. .

6.~ Método segun la reivindicacién 1, ca-
racterizado porque el catalizador es una aleacidén pre-formada
de hierro y manganeso.
o T.~ Método segun la reivindicacidén 1, ca-
racterizado porque el catalizador es una aleacidén pre-formada
de hierro y niquel,

8.~ Método segun la reivindicacidén 1, ca-
racterizado porque el catalizador es una aleacidén preformada dé
niquel y cobre.

9.~ Método seguin la reivindicacién 1, ca-
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racterizado porque uno de los metales en dicha aleacidn es ni-
quel,

10.~ Método segun las reivindicacipnes pret
cedentes, caracterizado por comprender las operaciones dé'(l)
definir una zona de reaccidn, (2) situsr en dicha zona de reac-
cién una mezcla de carbono que no es dismante y un catalizédor
comprendiendo una aleacion preformada de por lo menos dos meta-
les, siendo uno de dichos metales un miembro seleccionado de la
clase consistente en hierro, cobalto, niquel, rutenio, rodio,
paladio, osmio, iraidio, platino, cromo, tantalio y manganeso,
(3), someter dicha mezcla a una presion elevada de por lo menos
alrededor de 50.000 atmosferas y a una temperatura elevada de
por 1o menos alrededor de 12002 en la regidn esteble de dismant
para catalizar la reaccién formadora de dismante, seiecciondndor
se dicha presidén y temperatura para estar en el alcance, en que

es operativo dicho catalizador, (4) mantener dicha presidén y tes

1

peratura hasta que dicho carbono que no es diasmente, sea conver:

tido a diamante, (5) sacando dicha mezcla de dicha zona de reac:

cién y (6) recuperando los dismantes formados de dicha mezcla,

11,- Método seguin las reivindicaciones pref

cedentes, caracterizado por comprender las operaciones de (1) d?~

finir una zona de reaccidn sustancialmente c¢ilindrica, (2) colo
cando en dicha zona de reaccidn cuerpos alternantes de material
carbonoso y un catalizador activo por encima de ciertos minimos
de presidén y temperatura en la regidn estable de dismante, para
catalizar la reaccidn formadora de diamente, siendo dichas pre-
sidén y temperatura respectivamente, por lo menos alrededor de

50.000 atmbéeferas y por lo menos alrededor de 1.2009C, compren-
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diendo dicho catalizador una aleacién pre-formada de por lo mes
nos dos metales, siendo uno de dichos metales un miembro select
cionado de la clase consistente en hierro, cobalto, niguel, rus
tenio, rodio, paledio, osmio, iridio, platino, cromo, tantalio
y mangeneso, (3) someter dichos cuerpos alternsntes & uns pre-
sidn y temperatura, en el alcance, en que dicho catalizador es
operativo, hasta que dicho material carbonoso sea convertido
en diemante, (4) sacar de dicha zona de reaccidn la composicién
fresente en la misma y (5) recuperar los diamantes formados.
12.- Método segun las reivindicacio-
nes precedentes, caracterizado por comprender las operaciones
de (1) confinar en un recipiente inerte una mezcla de material
carbonoso y un catalizador operativo a una presidﬁ de por lo

menos alrededor de 50.000 atmdsferas y a una temperatura de

por lo menos 1,2002C en la regidn estable de diamante, pera caj
talizar la reaccidén formadora de diamante, comprendiendo dicho
catalizador una aleacidn preformada de por lo menos dos mete-
les, siendo uno de dichos metales un miembro seleccionado de

la clase consistente en hierro, cobalto, nifquel, rutenio, ro-
dio, paladio, osmio, iridio, platino, cromo, tantalio y menga-
neso, (2) someter dicha mezcla a @na presidn de por lo menos

50.000 atmésferas y a una temperatura de por lo menos 1,200%C,
estendo seleccionada dicha presién para estar en el alcance,

en que es operativo el catalizador, (3) sacar dicha mezcla de
dicho recipiente inerte después de haber sido convertido dicho
material carbonoso en dismente, y (4) recuperar los dismentes

formados de diche mezcla.

15.~ Método para producir sintetica

mente diamantes.
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Segin se describe y reivindica en la

presente memoria descriptiva,

Consta dicha nlemoris de veintisiete ho-
jas foliadas y escritas a mfquina pgr una gdéla de sus caras.

Madrid, a 29| de Nogviembre de 1,966
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