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REF: JB/am/17970

El invento se refiere a un procedimiento mejorado
para obtener la formacién de diamentes partiendo de cristales ini '
ciadores de formacién de diamantes en un aparato destinado a esta
finalidad, ' '

Antecedentes del Invento

La sintesis de los cristales de diamante mediante

" procedimientos de alta presién y alta temperatura, es bien conoci

da. Se describen y se reivindican unos métodos preferidos de fa-
bricacién de diamantes en las patentes de los Estados Unidos, &

nombre. de Hall y socios, mimero 2.947.610 y a nonbre de Strong,

mimero 2.947.609. En la patente de los Estados Unidos, mimero

2.941.248 a nombre de Hall, se describe y se reivindica un apara-

%0 para llevar a la prdctica estos procedimientos.

La formacién de diamente en los procedimientos men
cionados mds arribe se produce mediante la difusién de carbono a

través de una fina pelfcula metdlica de cualesquiera de los mate~

" riales de una serie de materiales catalizadores-solventes especf-
ficos. Aunque estos procedimientos se ubtilicen con mucho éxito pa

. ra la produccidén comercial de diamantes industriales, el tawafio

final del cristal del diamante asi obtenido estd limitado por el
hecho -de que el flujo de carbono a través de la pelicula de cata-
lizador se establece por medio de la diferencia de solubilidad en
tre el grafito (material inicial tipico) y el diamante que se for
ma. Esta diferencia de solubilidad es generalmente susceptible de
disminuir notablemente al cabo de un periodo de tiempo largo debi
do a una reduccién de la presién que reina en el sistemaiy/o de
los efectos de envenenamiento del grafito transformado.

Por otra parte, en el método de preparacién de dia

mante a partir de un cristal iniciador de formacifén de diamante de

acuerdo con la patente de los Estados Unidos, mimero 3.297.407 a
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nombre de Wentorf, Jr., ée utiliza una diferencia de temperatura
entre el cristal iniciador de formacién de diamante y la fuente
de carbono, para establecer un gradienfte de concentracién en el
carbono que se deposita en el cristal iniciador. En el método de

gradiente de temperatura de Wentorf, Jr., se ubtilizan igualmente

Lo catalizadores~solventes descritos en las patentes mencionadas

mgs arriba a nombre de Hall y socios y a nombre de Strong. ELl cre
cimiento del diamante sobre el material comstituido por el cristal
iniciador de formaci6n de diamante se efectua gracias a la diferen
cia de solubilidad del diamante en el metal catalizador-solvente
fundido en el elemento nmutritivo (fuente de carbono) y en el cris-
tal iniciador qe formacién de diamante, entre los emplazamientos
donde existe un gradiente de temperatura. Lo que es mds imporian-
te, este tipo general de configuracién de recipiente de reaccién,
constituye un sistema de presién estable de modo que la presién
puede mantenerse mds fdcilmente en la regién estable de formacién

del diamante.
Ajustando muy cuidadosamente la presibén y la tempe-~

.ratura y wtilizando gradientes de ‘temperatura relativamente peque~

flos con tiempos de crecimiento proiongados (con relacién al tiempo
de crecimiento utilizado en el método de pelicula fina), el método
ensefiado en la patente a nombre de Wentorf, Jr. permite obtener
didmetros de mayor tamafio que el método de pelicula fina.

- Sin embargo,hasta ahora, los intentos realizados pa
ra produéir la formacién de diamantes de calidad muy elevada y de
manera segura, han dado lugar a un cierto mimero de dificultades,
1as‘cuales, aunque aparentemente se excluyen mituamente, se produ-
cen simultdneamente. Las dificultades principales son (i) una fuer
te tendencia a formarse una nucleacidén espontdnea; (ii) la tenden-

cia que tiene el material constituido por el cristal iniciador de

- mrm——— age
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formacién de diamante a.disolverse de modo demasiado rdpidoje(iii)
la falta de posibilidad de controlar y producir una coloracién y
unas configuraciones de coiores de las gemas de calidad en los dia
mantes producidos. ’ ' ' |

La nucleacién espontdnea de los cristales de diaman

- te cerca del material de cristal inciador de formacién de diamante

" (que se produce cuando se aumenta el gradiente de temperatura por

encima del valor "seguro") es perjudicial porque, si el periodo de
crecimiento se alarga para producir, a partir del material consti-
tuido por un cristal iniciador de formacién de diamante, diamantes
de un tamafio superior aproximadauente a 1/20 quilate, la formacién
del nicleo compite con el crecimiento obtenido a partir del mate-
rial constituido por el cristal iniciador de formacién de diamante,
dendo lugar a continuacién a colisiones entre c¢ristales miltiples
que denlugar a roturas en éstos. _ )

La disolucién parcial o completa del material cons-~

tituido por el cristal iniciador de formacién del diamante en el

‘metal catalizador-solvente fundido es perjudicial éi se produce en

. el momento inadecuado, porque la disolucién del cristal inijciador

produce la formacidn no coordinad; de diamantes en emplazamientos
separados, y estas formaciones, al encontrarse, da lugar a la for-
macién de productos confusos y llenos de grietas.

. ) La falta de capacidad de efectuar un control reprodu
cible “sobre el procedimiento de formaciénAde diamante es perjudi-
cial pofque no es posible utilizar materiaiés de dopado, materia-
les de absorcién de gases, compensadores, etc ., para producir dia
mantes con tonalidades de color unicas, exentos de grietas, y dota
dos de propiedades fisicas 6ptimas.

La preparacién de diamantes de gran tamafio mediante

el ensanchamiento progresivo de un diamante pequefio, ha sido pro-
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puesta en el pasado. De acuerdo con este procedimiento, se sitda un .
pequefio diamante en una masa de unag mezcla de grafito?catalizador
(método de pelicula fina) y el diamante que se forma se deposita en
este pequefio diamante en el grado posible. Este cristal ensanchado
.se introduce % coﬁtiguacién de nuevo en el aparato para que se en-~
sanche nuevamente si se despa. Este crecimiento secuencial a mane-
ra de "piel de cebolla" presenta el inconveniente de que se intro~
ducen siempre oclusiones de impurezas en la superficie de separa-
cién entre el diamanté formado anterbormente y la nueva capa. Inclu
s0 81 se utilizan capas de diferentes colores de diasmante, se for-
ma entre las capas sucesivas una linea de demarcacién o frontera
neta,

Seria preferible evitar las oclusiones y obtener fron
teras difusas entre los colores. Un cristal de diamante de este ti-
po exige un crecimiento continuo durante el cual se introducen de
manera controlable las coloraciones deseadas. Un objeto del inven-
to consiste en utilizar capas debarrera para obtener este efecto.
Resumen del Invento )

Se ha descubierto ahora que diamantes de gran tama-

fio y de alta calidad se obtienen en procedimientos de alta tempera
tura y alta presién'que utilizan uﬁa fuente de carbono en un lado

de una masa de catalizador-solvente y un material constituido por

un criétal iniciador de formacién de diamante en el otro lado, ¥y

manteniendo una diferencial de temperatura entre la fuente de car-
bono y el material constituido por el cristal iniciador de diaman-—
te, si se interponen una o varias capas de barrera destinadas a su
primir la nucleacidén y la disolucién del cristal iniciador de for-
mecién de diamente, entre la masa de catalizador-solvente y el ma-
Terial constituido por el cristal iniciador de formacién de diaman

te. Se producen unos colores y unas configuraciones coloreadas pre
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determinadas en las gemas de calidad obtenidas con el procedimiento,
incluyendo materiales de dopado, colorantes y compensadores en la
fuente de carbono y/o catallzador—solvente.

Descr1p016n de los leugos

Bl invento se entenderd mds claramente examinando

‘los dibujos siguientes, en los cuales: .

~ la figura 1 ilustra, a titulo de ejemplo, un apara-
to de alta pr9516n y alta temperatura utilizado en el presente inven
to; .
la figura 2 ilustra en seccién transversal vertical
ampliada, un.cdnjunto de recipiente de reaccién de acuerdo con un
primer modo de realizacién del invento, en el cual se utiliza una
barrera de nucleacién que tieme un orificio;

- la figura 3 es una vista a escala todavia mds impor
tante de la zona situada en la proximidad del maferial constituido
por el cristal iniciador de formacién de diamante, en la figura 2;

la figura 4 represenfa la relacibén que existe entre

él crecimiento del nuevo diamante y el material constituido por el

‘crigtal inciador de formacién de diamante, en el modo de realiza-—

cién de la figura 2;

la_figura'5 ilustra en seceibén transversal vertical
ampliade otro recipiente de reaccién ensawnblado de acuerdo con un
segundo modo de realizacién del invento, en el cual se ha previsto
une prolongacién del catalizador-solvente para’ que esté interconec
tada con el material constituido con el cristal iniciador de forma
cién de diamante, a través de la barrera de nucleacién;

la figure 6 es una vista a escala todavia mds impor
tante de la zona préxima al material constituido por el cristel ini
ciador de formacidén de diamante, que se representa en la figura 5;

la figura 7 es una vista en seccién transversal ver
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tical ampliada de otro recipiente de reaccién de acuerdo con un ter
cer modo de realigacibén del invento, en el cuzl se ha previsto una
barrera de nmucleacitén con lineas de crecimiento limitadas para el
diamante producido;

la figura 8 es una vista a eccala todavia mds impor
tante de la zona préxima a las lineas de crecimiento del diamante de
acuerdo con el aspecto del invento que se ilustra en la figura 7T;

la figura 9 es una vista similar a la figura 8 que
representa las lineas de crecimiento del diamante bajo la forina de
'or1f1c1os que no contienen alambres en ellos, de acuerdo con un mo-

do de realizacién que se representa de manera general en la figura

.7,

la figura 10 es una vista en seccién Yransversal ver
tical ampliada del recipiente de reaccién ensamblado de acuerdo con
un cuarto modo de realizacién del invento, en el cual se utiliza una
barrera>aislante'para impedir la fusién prematura del cristal inicia
dor de formacién de diamante; -

- la figura 11 es una vista a escala todavia mds impor
tante de la zona préxima al material comstituido por un cristal ini-
ciador de formacién de diamante, qLe se representa en la figura 10;

las figuras 12, 13, 14, 15 y 16 son vistas a grén
escala de la zona préxima al material constituido por un cristal ini
ciador de formacién de diamante, tal como aparece en varias construc
ciones dlferenies ilustradas en la figura 10;

la figura 17 representa la relacmén gue existe en el
crecimiento del nuevo diamante, el cristal inciador de formacién de
diamante, y el bafio de catalizador-solvente, en los modos de reali-
zacién descritos en las figuras 10-16;

la figura 18 representa en seccién transversal verti

cal ampliada, un recipiente de reaccién bdsico destinado a contener
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varios modos de realigacidén de conjuntos de cargas para obtener la .
coloracién y/o la formaciéﬁ de zonas éoioreadas en una sola fase de

crecimiento, de acuerdo con un quinto modo. de realizacién del inven

to; )

la figura 19 es una vista a escala ampliada de un

_recipiente de reaccién destinado a ser utilizado en el modo de rea-

lizacién de la figura 18, para la preparacién de diamantes del tipo

‘gema “star"; y

i
1
i

las figuras-20, 21 y 22 son vistas a escala mds im-
portante de una serie de modos de realizacifén de conauntos de cargas

destlnadas a estar contenidas en un recipiente de reacc16n del tipo

representado en la figura 18, en el cual se obtienen zonas colorca-

das y/o conflguraelones de zonas segdn el invento.
DESCRIPCION DEL INVENTO ’

Introducecidn

. El invento se refiere a un método y el aparato co-
rrespondiente, para producir diamantes de calidad del tamafio gema.
Parg: facilitar el entendimiento del procedimiento general que se u-

tiliza, se presentard una breve introduccién subrayando las bases

" del procedimiento antes de pasar a la descripcién detallada de los

varios aspectos del invento. EL procedimiento bdsico consiste en
someter un recipiente de reaccién que contiene una mezcla de sinte-
sis de diamante a una presién y a una temperatura que tienen los va
lores de la regibén estable de formacién de dlamante del diagrama de
fases del carbono. La mezcla de sintesis incluye un material cons-—
Tituido por un cristal iniciador de formacién de diamante y una fuen
te de carbono, separados por una masa de catalizador-solvente. Es-
tos elementos estdn dispuestos en forma de capas o estdn apilados

de la manera que se indicard mds adelante, sin excluir otras dispo
siciones. El calentamiento del recidiente de reaccién se controla

vara obtener un gradiente de temperatura en la mezcla de modo que
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el material constituido por el cristal iniciador de formaciébn de
diamante esté a una temperatura préxima d valor minimo de la re-
gibén estable de  formacién de diamante y la fuente de carbono esté
a una temperatura préxima al valor mdximo. Ahora bien, inhibiendo

la reaccibn del catalizador-solvente en el emplazamiento del mate-

rial constituido por el cristal iniciador de formacién de diamante

¥y en su proximidad hasta que se haya producido un crecimiento sus-

. tancial del diamante, se reducen a un valor minimo la nucleacién

espontdnea y la erosién del cristal iniciador de formacién de dia-
mante qué'tiene un efecto perjudicial sobre el crecimiento de los
diamentes del bamafio de gema. Este resultado se obtiene interpo-
niendo capas de supresién o de aislamiento, o ambas, entre el cata
lizador-solvente y el material constituido por el cristal inicia-

’

dor de formacién de diamante.

Ademds de inhibir la reaccién dei catalizador-sol
vente, se afladen a la mezcla cantidades controladas de sustancias
de dopado, de absorcién de gases residuales, de agentes compensado

res, y mezclas de los mismos, para fabricar de manera reproducible

‘con seguridad, productos constituidos por cristales de diamante que

tienen una coloracién, unas configuraciones de colores, unas zonas
colopeadas predeterminadas, etc,

Preferentemente, la capa o las capas de barrera y
Ya masz de catalizador-solvetne estardn constituidas por materiales
difereﬂtgs'en cualguier construccidén de materiales de reaccidn.

x Preferentemente, la capa de supresién de nucleaciébn
se realizard con cobalto, hierro, manganeso, titanio, cromo, tungs—
‘teno, Qanadio, niobio, tédntalo, circonio, aleaciones de los melales
precedentes, mica natural, alumina policristalina de alte densidad,
alumina pulverizada, cuarzo, vidrio de silice, cristales hexagona-

les de nitruro de boro, cristales de nitruro de boro cubicos, cris-
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tales de nitruro de boro con estructura de Wurtzita, carburo de si- .

. licio protegido con un metal de la familia del platino, ete.

. Preferentemente, la barrera aislante estard hecha de
un material diferente del material utilizado pars la capa de supre-
sién de nuclea?lén, en caso de emplearla, y’eeelevlré entre platino,
molibdeno, titanio, téntalo, tungsteno, iridio, osmio, redio, pala-
dio, vanadio, rutenio, cromo, hafnio, renio, niobic, circonio, aleg
ciones de éstos, etc.

Ia fuente de carbono y las mezclas de catalizador-

- solvente estardn hechas de cualquier material convenientemente uti-

lizado para esta finalidad y que se ilustra abundantemente en dicha
patente a nombre de Wentorf, Jr. Los materiales preferidos se ilus-
trardn mds adelante. o

En el contexto del invento, se ha dado a las sigunien
tes palabras el significado que se resefia a contimacién:

a) sustancia de dopado: impureza, la cual, si estd
presente en el emplazamiento del diamante en curso de formacibn, pe-
netra en el reticulo del diamante que se forma e influye en las pro-
piedades mecdnicas, fisicas y/o del diamante formado;

b) sustancia de abéorcién de gases residuales: mate-
rial cuyos atémos, si estd presente;en el emplazamienfo del diamante
en curso de formacién, impiden o limitan la entrada de uno o varios
materiales de dopado en el diamante que se estd desarrollando; y

¢) compensador: material cuyos atémos, si estd pre-
sente en el emplazamiento del diamante en curso de formacién, pene~
tra en el reticulo del diamante que se forma y compensa parcial o
totalmente la influencia usual de uno o varios materiales de dopado
presentes en el reticulo con respecto a las propledades fismcas, ne
ednicas y/o eléctricas del diamante,

Estos materiales son bien conocidos por los peritos
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en esta técnica: luchos de ellos se ilustrardn mds adelante. Por ejen
plo pueden obtenerse gemas de color azul-blanco si se afiaden couo
agentes de dopado boro solo 0 en particular, combinado con aluainio.
Convenientemente, el aluminio puede estar aleado con el catalizador

solvente. Naturalmente, pueden utilizarse capas miltiples de mate-

rial mutritivo y catalizador-solvente, conteniendo cada una de ellas

uno o varios agentes de dopado, de absorcién de gases residuales,
compensadores, etc.,para producir los efectos deseados tal y como
se ilustrard mds adelante. Por ejemplo, en un modo de realizacién,
en una capa puede estar incluide aluminio, titanio, circonio o una

aleacién de estos metales, y en otra capa puede incluirse nitrdgeno,

‘boro o fuentes de estas sustancias. Si las lineas de difusién de ca

da uno son de longitudes diferentes,pueden obltenerse adecuadamente
zonas coloreadas en el diamante producido finalmente.

_ De manera preferida, el material constituido por el
cristal iniciador de formacién de diamante, estard constituido por
un cristal Unico. De manera también especialmente preferids, una

superficie cubica del cristal estard orientada para gue esté en

contacto con la capa de barrera o con la masa de catalizador-solven

te metdlico. En otros modos de realizacién preferidos, el material
constituido por el cristal iniciador de formacién de diamente con-
siste también en cristales unicos situados en emplazamientos separg
dos. ' ‘

Recipientes de Reaccién
En todos los modos de realizacién, puede utilizarse

una forma preferida de aparato de alta presién y alta temperatura

en el cual puede emplearse el procedimiento y el recipiente de reac
pién mejorado que constituye el objeto de la patente de los Estados
Unidos, mimero 2.941.248 a nombre de Hall, y que se ilustra esquemd

ticamente en la figura 1.
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En la figura 1, el aparato 10 incluye un par de pun |,

.‘'zones de carburo de tungsteno cementados 11 y 11' y un cinturon in-

termedio o elemento de troguel del mismo material . El elemento de
troguel 12 define un orificio situado éntricamente y en combinacién
con los punzon.s 11, }1' define dos volumenes amulares. Entre el pun
zén 11 y el troquel 12, y entre el punzén 11*' y el troquel 12 estdn
incluidos unos conjuntos de juntas aislanteé 13, 13', constituidos
cada uno por un par de elementos piréfilos 14 y 16 aislantes del ca~

lor y eléctricamente no conductores, asi como una junta metdlica in

- termedia 17. Cada punzén soporta un conjunto de caperuzas de extremi

dad que incluye un tapén piréfilo o disco 23 rodeado por un aro con-
ductor eléctrico 24. Los conjunitos mencionados mds arribva, 13 y 13¢,
conjuntamente con los conjuntos de caperuza de extremidad 19, 19t y

los discos de extremidad metdlicos conductores de la electricidad,

‘ 21, 21', sirven para definir el volumen 22 ocupado por el recipiente

de reaccibn 30,
SUPRESION DE LA NUCLEACION

En un primer modo de realizacién preferido, el proce

diﬁiento y el aparato segin el invento utilizan una capa de barrera
de nucleacibén que tiene por lo menés un orificio formado en ella. Co-
mo puede verse en la figura 2, el récipiente de reaccién 30 es del
tipo general descrito en la patente'de los Estados Unidos, minero
3.030.662 a nombre de.Strong, (incorporada agui a titulo de referen-
cia) modificada mediante adicién de aros de retencién de acero 31 y
32,

' El recipiente- 30 incluye un cilindro externo hueco
33.hecho preferentemente de clorurc de sodio puro, pero gue puede
hacerse con otro material, tal como.por ejemplo talco. Los amplios
criterios que presiden a la eleccién dé.mgterial destinado a consti-

tuir el eilindro 33 son los siguientes: a) el material no debe trang
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formarse bajo el efecto de la presién en un material mds resistente
y mds rigido mediante transforaacién de fase y/o coapactacién y b)
el materiai debe estar eustancialmente exento de discontinuidades de
volunen resultantes de la aplicacién de altas temperaturas y presio-
nes, como ocurre por ejemplo en el caso de la alumina piréfila y po-
rosa. Los materiales que satisfacen los criterios indicados en la pa
tente de los Estados Unidos, mimero 3.030.662 (columna 1, linea 59 a
columna 2, linea ?), gue se incorpora aqui a titulo de referencia,
son aplicables a la preparacién del cilindro 33. Dispuesto concéntri
camente en el interior del cilindro 33 y cerca del mismo, se halla
un tubo de grafito 34, que constituye un dispositivo de calentamien
to por resistencia eléctrica. Cuando el recipiente de reaccién 30
estd dispuesto en el espacio de reaccidn, 22 el tubo 34 del calentador
establece un contacto eléctrico entre los discos de extremidad 21,
21" de modo que sea posiblé aplicar calor de manera controlable du-
rante la realizacién del procedimiento. En el interior del tubo de
grafito 34 del calentador, estd un tapém de recubrimiento de s=al 36
de forma cilindrica y dispuesto concéntricamente, sobre el cual es~
t4 dispuesto un cilindro hueco de sal 37 y su contenido. Las téeni-
cas de utilizacién que consisten eﬂ aplicar a la vez altas presiones
¥y altas temperaturas en este aparato, son bien conocidas por los pe-
ritos en la materia. .
La descripcidén que antecede se refiere principalmen~

te a un . aparato de alta presién y alta temperatura. Varios otros a-
paratos son capaces de proporcionar las presiones y temperaturas re-
queridas_que pueden emplearse- dentro del alcance de este invento.
Las preésiones, las temperaturas, los catalizadores-solventes metdli-
cos y las técnicas de calibracién se describen en las patentes men-
cionadas mds arriba que se incorporan agui a titulo de referencia.

. En la figura 2, la parte inferior del cilindro 37
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contiene el disco de soporte 38 que tiene por lo menos un cristal

iniciador de formacién de diamante 39 empotrado en él. Las represen
taciones del cristal iniciador de formacién de diamante son esquemd
ticas. Como se ilustra, el cristal iniciadof de fofmacién'de diaman

te 39 estd situado en una poreién del disco 38 que sobresale de la

‘superficie 40 a una distancia suficiente para presentar la cara des

‘cubierts del cristal iniciador de formacién de diamante 39 a través

del agujero 41'en la capa de supresién de nucleacién 42 hecha de
una capé de material constituido por partfculas o un disco sélido.
El agujero 41 se llena con el cristal iniciador de formaci6n de dia
mante que presenta la superficie superior descubierta del material
39 de cristal iniciador de formacién de diamante (preferentemente

una superficie de cubo) en contacto con la superficie inferior del

- tapén 43 de catalizador-solvente metdlico (figura 3). El espesor

del tapén 43 ayuda a determinar la diferencia de’temperatura que rei
na en la célula. Con un tapén mds grueso, la diferencia de tempera-
tura es mds importante.

Situado también en el interior del cilindro de sal

-37 se hallan el suministro de elemento mutritivo 44 y el cilindro de

sal 46 dispuesto encima. El material nutritivo 44 es la fuente de
carbono y puede estar constituido por diamante, diamante mds grafi
to o puede estar constituido totalmente por grafito si se desea.
Cuando se mezcla con diamante, el grafito ocupa cualquier espacio
vacio.xEs breferible que el elemento nutritivo contenga principal—
mente diémante con el objeto de reducir la contraccién de volumen
que podria producirse durante la realizacién de la operacién, Duran
te la realizacién del proceso, el grafito presente a las teaperatu-
ras y presiones de funcionamienio se transforma en diamante antes
de formar una solucién en el metal catalizador-solvente. Por tanto,

la pérdida de presién debida al cambio de volumen del grafito que
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se transforma en diamante es reducida y por tanto la presién total ',

permanece en la regién estable de formacibén de diamante a la tempe-

~ ratura de utilizacién. La dimensién vertical del tapén 43 afecta

también el gradiente de temperaturs.
_ ' Los elementos de transmisién de presién, 36, 37, 38
¥y 46 estdn hechos de un material que satisface los mismos criterios

que el material del cilindro 33. Todas las piezas 33, 36, 37, 38 y

.46 se secan en el vacio, por lo menos duraante 24 horas a 100-20000

por ejemplo &a 124 C, antes de su montaje. Otras combinaciones y for-
has para los elementos de transmisién de presién 36, 37, 38 y 46,
bueden, naturalmente, ser utilizadas. Sin embargo, la disposicioén

de estas piezas que se ilustra en la figura 2 es la que su prepara-

- cibén y ensamblado ha demostrado ser mds adecuada. Por ejemplo, pue-

de ser mds sencillo realizar el cilindro 37 con una longitud justo
suficiente para contener los elementos 38, 42, 43 y 44 y en este ca
g0 el elemento 44 se hard con un didmetro justo suficiente para que
se adapte intimamente en el tubo 34 del calentador.

La capa de supresiébén de nuclea016n.42 estd constltul

da por un materlal diferente del catallzador-solvente utilizado, ¥

- se elige entre el grupo que con31ste en cobalto, hierro, manganeso,

titanio, cromo, tungsteno, vanadio, niobio, tdntalo, circonio, alea

leiones de los metales anteriores, mica natural, alumina policrista-

liqa de alta densidad, alumina pulverizada, cuarzo, vidrio de sili-
ce, cristales de nitruro de boro hexagonales, cristales de nitruro
de boro cybicos, cristales .de nitruro de boro con estructura de
wurt21ta, y carburo de silicio protegido con uno de los metales de
la familida del platino. Las particulas de carburo y silicio se mez
clan preferentemente con un material inerte tal como el cloruro de
sodio y se le da la forma de .un disco macizo, cuya superficie supe-

ria (en contacto con la cara inferior del tapém 43) estd cubierta
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con una capa fina de un metal de la familia del platino. El espesor .

" de la capa de supresién de nucleacién, estard incluido entre 0,0254

¥y 0,254 mn (1 y 10 milésimas de pulgada). La mica naturd, por ejem-
plo muscovita, se calentard en primer lugar aproximadamente a 800%
gurante 12-15 %oras. El espesor prefgrido de la mica es de 0,0508«
0,0762 mn aproximadamente (2-3 milésimnas de pulgada).

Se cubre con la capa 42 una extensién suficiente de
la superficie de la cara inferior del tapén 43 de metal catalizador-

solvente, paré obtener en la proximidad del cristal iniciador de for

" macién de diamante 39, un ambiente capaz de suprimir la nucleacién

espontdnea de diamantes a una distancia considerablé, alrededor del
cristal iniciador de formacidén de diamante 39, Preferentemente, toda
la cara inferior del tapéﬁ 43 estd cubierta con la capa 42, pero si
no se cubre toda la superficie, la capa 42 debe extenderse en todas
las direcciones a partir del cristal iniciador de formacién de diamen
te a una distancia superior en un 50% a la dimensién de crecimiento
lateral deseada pare el diamente, Si la capa 42 estd hecha de uno
de los materiales metdlicos enumerados mds arriba, deberd existir
un espacio entre el cristal inicigdor de formacién de diamente 39 y
la pared del agujero 41, en el cual estd situado el material del dis
co 38. Esta relacién se ilustra mészclaramente en la-figura 3. En el
disco metdlico, la relacién entre ei didmetro del agujero y la mayor
dimensién del cristal iniciador de formacién.de diamante, debe in-
cluirse en la gama de 1,5:1 = 5:1, cuando el agujero 41 estd desti-
nado a rodear el cristal iniciador de formacién de diamante.

El mecanismo exacto (o los mecanismos exactos) por
medio de los cuales los discos, o las capas de estos materiales de
supresién de nucleacidén de diamantes situados de la manera descrita

mds arriba, actian para reducir o eliminar la nucleacién del diaman

.te en la proximidad del cristal iniciador de formacidén de diamante
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39, no se conoce con geguridad. Sin embargo, se ha comprobado que
de este modo es posible demorar la nubleacién del diamante por lo
menos hasta que el -crecimiento a partir del cristal iniciador de
formacién de diamante se haya efectuado en grado bastante importan
te, dando lugar a un diamante perfectamente formado y capaz de acep
tar la totalidad .del flujo de carbono gue se le presenta durante la

operacién a diferenciales de temperatura, las cuales, en sistemnas

}idénticos desprovistos de disco de supresidén de nucleaciébn, dan lu-

! : .
gar a una nucleacién pardsita del diamante en una masa de diamantes

gque se forman en grupos.

Como se ilustra en la figura 4, el dismante recién

'

.désarrollado sobresale en el bafio 43 (la figura 4 ilustra un dispo-

sitivo en el cual la capa 42 estd disuelta por el metal catalizador-
solvente) mientras se desarrolla. Después de terminar la operacién

y reducir 15 temperatura & la presibn para permi%if la extraccién
del recipiente de reaccién 30, el diamante recién foriado empotrado
en el catalizador-solvente metdlico 43 ahora solidificado, se sepa~
ra .fdcilmente del emplazamiento donde estaba situado el cristal ini
ciador de formacién de diamante. E} diamante o los diamantes asi pre

' parados se extraen fécilmente rompiendo la masa 43. Cualquier rugosi

dad superficial puede ser eliminada mediante pulimentacién.

Las operaciones realizadas en un aparato de este ti-
po .se ilustran en los ejemplos i—S que se describen mds adelante.
SUPRE§iQN DE LA NUCLEACION Y EXTENSION DEL CATALIZADOR~SOLVENIE

En un segundo modo de realizacién preferido, el pro

cedimiento y el aparato segin el invento utilizan una barrera de .nu

cleacién dotada por lo menos de un orificio y existe por lo menos

~un pequefic blogue de material.catalizador-solvente que se extiende

a través del orificio para interconectar la masa de catalizador-sol

vente y un volumen que contiene el material constituido por el crig
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tal iniciador de formacién de.diamante. Haciendo referencia a la fi

-gura 5, el recipiente de reaccién tiene ciertas caracteristicas de

construccién comunes con las que se han descrito més arriba con re-
ferencia a la figura 2. Las técnicas operacionales son también las
mismas. En las descripciones que siguen, los elementos que corres-
ponden a los que han sido descritos anteriormente 1levan designacio
nes numéricas correspondientes,’

En la figura §, la capa de supresién de nucleacién

42 estd dispuesta en contacto con la parte inferior de la masa 43

-de catalizador-solvente metdlico y entre la masa 43 y el disco 38.

Un fragmento 43' de la masa 43 sobresale a través del agujero 41 for
mado-en la capa 42 y penetra en el disco 38 para establecer contac-

to con una superficie descubierta (preferentemente una cara del cubo)i

~ del cristal iniciador de formacién de diamante 39. El cristal inicia

dor de formacién de diamante 39 estd empotrado en el disco 38 debajo

de la superficie principal del disco, ccn una superficie descubierta

por el agujero 38' en la superficie principal.

Es posible utilizar mds de un fragmento 43' de este
tipo, si se desea, ¥ en este caso se utilizard para cada ffagmento
43' un cristal iniciador de formacién de diamante separado. Preferen
temente, los agujeros 38' y 41 son éoaxiales ¥ tienen el miswmo didme
tro. Esta disposicién de las piezas'se ve mds claramente en la figura
6. '

N, La diferencial de temperatura entre la parte calien-
te de la célula (aproximadamente a la mitad de la altura de la télu-
la) y el receptdculo del diamante, estd incluida preferentemente en
1a gama de 20~30°C. Esta diferencial depende de la construccién de
la célula, es decir del emplazamiento y de la profundidad de la ma~
ga de catalizador-solvente metdlico, de la resistencia diferencial

en el tubo calentador, de'la conductividad térmica de los discos de
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extremidad, etc. Por tanto, el espesor y la situacién vertical del

. bap6n 42 facilita la determinacién de la diferencial de temperatura

que reina en el recipiente de reaccibn. Con una nmaga nds gruesa de..
catalizador-solvente, la diferencid de temperatura es mds importan-
be. | ‘ |
. ! La construccién del reeiﬁiente de reaccién que se
ilusira en las figuras 5 y 6 sirve simultdneamente para suprinir

la nucleacién de diamantes espontdnea y reducir el conlenido de grie
Tus en el cuerpo principal del dlumanie formado g parbil de uw Gulse
tal inicisdor de formacién de diamante. Los criterios de dimensién pa
ra la capa o disco 42 son los misnos que los que se han indicado mds
arriba en el apartado Supresién de Nucleacibn, salvo que el fragmen-
to 43! nd estd cubierto por la capa 42. En la construccién de las fi
guras 5 y 6, si el disco 42 estd hecho de uno de los materiales metd
licos enunerados mds arriba, debe existir un espacio suficiente entre
el cristal iniciador de formacién de diamante 39 y la porcidn més
préxima al disco-42 para que el "material del disco 38" se extienda
en este espacio,

Los experimentos realizados COh diferentes construc-
ciones del recipiente de reaccién, han permitido verificar la exce-
lente capacidad de supresién de mucleacién del cobalto y de la mica
natural y las ufiles capacidades de:supresién de nucleacién del tungs
teno. De la misma manera, se ha demostrado lq inutilidad de la mica
sintéti?a, del platino y del niquel (lo mismo que el molibdeno, véa
se figura 6) como materiales de supresién de nucleacién.

Respecto a las grietas que se forman durante el cre
cimiento del diamante, se ha comprobado que situando €l pequefio frag
mento o bloque de catalizador-solvente metdlico 43' con el material
constituido por el cristal iniciador de formacién de diémante, las

grietas iniciales que ce producen durante este crecimiento se acwmu-

R oy e iy T vragmy e e S e e tact ity T T ATy st s T pmrr
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lan en este pequefio saliente.. Cvando el diamante se ha desarrollado .

- a través del fragmento 43' y ha alcanzado la extensién principal de

metal catalizador-solvente 43, se establece la configuracién de cpg'
cimiento adecuads y se produce un crecimiento exento de grietas (o
sgstancialmenté exentp de grietas) a partir de este pﬁnto mientras
el desarrollo del diamante continmdia, dando lugar a su ensachamien-
to y a que sobresalga en la extensién 43.

5i el fragmento 43' estd hecho bajo la forma de un
cilindro circular, el didmetro del mismo estd incluido en una gama
igual o superior a 0,508 - 2,54 mm (0,020 - 0,100 pulgada). Para
fragmentos preparados con otras configuraciones, la superficie trans
versal el eje del recipiente de reacci6n 30 en algin punto del frag-
menxo, serd equivalente a una seécién transversal circular de un did
metro incluido entre 0,058 y 2,54 mm (0,020 - 0,100 pulgada) o supe-
rior. Cuando se utilizan fragmentos cilindricos con un didmetro supe
rior a 0,762 mu (30 milésimas de pulgada) un saliente de diamante
firmemente sujeto en el diamante recien formado se desarrolla a par
tir del antiguo fragmento. Este saliente contiene las grietas de
crecimiento iniciales y habrd de ser eliminado por pulimentacién a
1a hora de transformar el diamante recién formado en cualquier confi
guracion deseéda, por ejemplo, en una gema tallada.

La altura (desde el cristal iniciador de formacién
de diamante 39 hasta la masa 43) del fragmento 43' debe estar inclui
da entre 0,762 y 1,52 mm (30 y 60 milésimas de pulgada), aproximnada-
mente. A titulo de ejemplo de un fragmento no cilindrico; este frag-
ménto 43t puede tener una forma cénicca con su punta en contacto con
el-cristal iniciador de formacién de diamante 39. Igualmente, el
fragmento 43' no necesita formar parte integrante de la masa 43, si-
no que inicialmente puede estar constituido por un blogue separado

del mismo y en contacto directo con él, siempre y cuando este hecho
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de catalizador-solvente o contenga una cantidad suficiente del mis-

. mo. Por ejemplo, un bloque de catalizador netdlico que interconecta

la masa 43 y el cristal iniciador de formacién de diamante 39, pue~
de tener la forma de un cubo, de una esfera, 0 puede tener otra for
na y estar hecho de nﬁquel o de ciertas aleaciones de niquel-hierro
siempre y cuando se utilice’una cantidad suficiente de cristal ini-
ciador de formacién de diamante para sobrevivir a la pérdida de car
bono en el bloque. El catalizador-solvente, con el cual dicho frag-
men:o separado 43' estd hecho (o que lo contiene) en una construc-
cién de recipiente de reaccidén dada, debe tener un punto de fusién,
cuando estd en contacto con el diamante, superior al punto de fusién
de metal catalizador 43 cuando estd en contacto con el diamance.
Debido a esta capacidad del fragmento 43' para reco-

ger las grietas del crecimiento inicial, -si se utiliza un cristal
iniciador de formacién de diamante de tamafio suficiente, puede tole
rarse un cierto grado de ataque del diamante por el metal del frag—
menlto a cambio de la ganancia de tiempo‘permitida por esta construc
cién, Bl procedimiento efectuado en un aparato de este tipo se ilug
tra en el ejemplo 7.

SUPRESION DE LA NUCLEACION COHN L&NEA DE CRECT.ITENTO CONTROLADA

En un tercer modo de realizacién preferido, el reci

piente de reaccién y el procedimiento utilizado con éste incluyen
un orificio formado en la cape de barrera de supresién de nuclea-

cién adaptade para incluir una linea limitada de crecimiento de dia

‘mante que se extiende a través de la barrera y que interconecta la

masa de catalizador-solvenie ¥y un volumen gque contiene el material
iniéiador de formacién de diamante. Haciendo referencia a la figura
7, el recipiente de reaccién 30 es .del tipo general ¥y de la cons~—
truceién que se describen mds arriba, Lac técnicas de utilizacién

para aplicar las presiones elevadas y las temperaturas elevadas en
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este aparato se describen mds arriba,

Haciendo referencia’a las figuras 7 y 8, el tapén
de sal 38 que contiene el receptdculo 39' de cristales de diamante
(o un solo diamante si se desea) estd situado dentro del manguito
de sal 37 que éescansg sobre el tapén de sal 36. Directamente enei
ma estd dispuesto el disco de barrera inerte 42 que tiene por lo
menos un alambre fino que se extiende a través de 6L y cuya extre-
midad inferior estd en contacto con el receptdculo 39' de crista-

les de diamante mientras que su extremidad superior estd en contac

- to con la superficie inferior de la masa principal de catalizador-

solvente 43 para servir como linea o lineas limitadas de crecimien

"to del diamante. Fl disco de barrera inerte 42' estd hecho de un

material insoluble en el catalizador-solvente fundido, preferente—

. mente cloruro de sodio. Sin embargo, este disco puede hacerse de

CaFQ(siempre y cuando el recipiente de reacci6n adyacente esté he-
cho con materiales compatibles con esta sustancis); de 6xidos refrac
tafios, tales como A1203, Mg0, Zroa, Ca0, SiOz, Tho2 ¥ BeQ, por ejen
plo, mica natural, vidrio de silicato con punto de fusién elevado
(por ejemplo, borosilicato) no reducido por carbono caliente; porce
lana o silicatos (por ejemplo MgSib3 0 pirofilita ca%entada a 750°C
para eliminar el agua). El espesor del disco 42 debe estar incluido
en la gama de 2,5 mm y 0,762 mn (0,01 y 0,03 milésimas de pulgada).

Los alambres 47, 48, tales como los gque se ilustran
en la figura 8, o los agujeros 49, 50 que se representan en la figg
ra 9 pueden extenderse directamente a través del disco 42, pueden
tener una configuracidén en zig-zag, 0 pueden situarse en una direc—
cidén diferente de la pérpendicular. En.el modo de realizacién de la
figura 8, los hilos 47, 48 tienen preferentemente un didmetro inclui
do entre 0,0254 y 0,0508 ma (0,001 y 0,020 pulgada) o una seccién

transversal equivalente en caso de hilos no circulares, y, cuando
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sea factible, se moldean en el tapén. La extremidad superior (més

. caliente)de los alambres 47, 48 debe estar en comfacto con el cata

lizador-solvente metdlico 43, y la extremidad inferior del alambre
debe estar en contacto con el diamante contenido en el receptdculo
39! (o con el grafito situado en el receptéculd 39' y que ha de
transformarse en diaménte. . |

El receptécﬁlo 39! contendrd por lo menos un cris-—
tal de diamante y puede contener hasta un 30% en peso de grafito.

Es preferible tener unz pequefis concentracién de metal-catalizador

- solvente, en el receptdculo 39' para reducir la erosién de 1os(hi-

los, tales como los hilos 47, 48. Este metal puede estar presente
bajo.la forme de un disco dispuesto entre el contenido del recepidcu
lo 39' y las extremidades de los hilos. La cantidad de metal catali
zador-solvente utilizada puede variar eqﬁre 10 y 50% en peso, cuan-
do se emplea,.

Ta linea o las lineas de crecimiento de diamante es
tén cosntituidas por un metal -catalizador—solvente (o en el caso
de los agujeros 49, 50 éstos estdn llenos con este metal) dotado
de un punto de fusidén cuando estd en contacto con el diamante, com-
parable con el punto de fusién de la masa de catalizador—-solvente
43 en contacto con el diamente. Es posible prever una sola linea
de crecimiento de diamante o una pluralidad de las mismas, segin el
tamafio del bafio de catalizador-solvente y el tamafio del diamante
que se' desea obtener. '

Bl material nutritivo 44 puede estar constituido
por una fuente de carbono del tipo descrito mds arriba.

‘ Cuando se alcanzan la presién y la temperatura de

funcionamiento, el catalizador-solvente metdlico 43 en contacto con
el diamante de la capa mutritiva 44 funde en.primer lugar. La fu-

sién se opera desde la parte superior hacia la parte inferior, el
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grafito contenido en la masa 44 de elemento mutritivo se convierte

. en diamante, y el diamante se disuelve en el catalizador-solvente.

Los hilos 47, 48 funden y finalmente el catalizador-solvente fundido
rico enAcarbono comunica con el reéeptéculo de diamantes 39' y el
carbono empieza a salir de la solucién bajo la‘forma de diamante uti
lizando la superficie'de diamante en contacto con la extremidad mds
fria de los “hilos fundidosé47; 48, como "plantilla*. El crecimien-
to del diamante contimda hacia arriba a lo largo de los hilos.fundi-

dos 47, 40 hacla el bafio 43 dGe cafalizaaor mevdlico, presentando ca

~da hilo en su extremidad superior, una zona iniciadora de formacién

de diamante dnica, que permite iniciar el crecimiento del cristal
de grandes dimensiones que sobresale en el bafio 43, conforme se va
desarrollando. El tamafio con el cual se desarrollan los cristales

de grandes dimensiones (no representados) depende del'volumen dispo

" nible en el bafio 43 para su ensanchamniento y el tiempo dedicado a

la operacién. Si se prepara mds de un cristal de grandes dimensio-
nes, el tiempo requerido para la operacién se terminard antes de
que se produzca una colisién entre los cristales formados.

En el caso del modo de realizacidén de la figura 9,
los canales abiertos 49, 50 con didmetros incluidos en la misza ga
ma que los hilos 47, 48 se utilizan en lugar de los hilos como en
la figura 8. Su funcionamiento es sﬁstancialmente el mismo, ya que
& las presionss y temperaturas de funcionamiento (si se utiliza un
material fuerte, tal como mica natural) los canales permanécen a~
biertos en grgdo suficiente para dar paso al catalizador solvente
fundido 43, hasta el receptdculo de diamante 39'. Este catalizador-
situado de este modo crea unos "hilos" fundidos in situ que facili-
tan el transporte del carbono hasta la extremidad fria, con lo cual
el crecimiento del diamante puede iniciarse y continuar s través de

los canales 49, 50 hasta el lado superior del disco 42! proporcionan
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do asi un solo cristal iniciador de formacién de diamante por cada
agujero o canal utilizado.

Las lineas de crecimiento de diamante (hilos 47, 48
o agujeros 49, 50) sobreviven bajo la forma de largas fibras finas
de diamante, por ejemplo,bigotes de diamante. Después de terminar
la operacitén y reducir la ltemperatura y la presién para peramitir ex
“traer el recipiente de reaccién 30, el diamante nuevamente foriado
empotrado en el catalizador-solvente metdlico solidificado 43, se
retira f4cilmente rompiendo la masa 43. Si se desea, los bigotes de
diamante pueden ser recuperados mediante la disolucién del disco de’
~-sal 38, ,

. Durante la decompresién, la conexién se interruipe
generalmente entre el bigote de diamante de cada linea de crecimien
to y el diamante formado a partir del cristal iniciador wtilizado,
aparentemente en razén de la concentracidén de fuerzas en este punto.
Segin la superficie de la seccién transversal de la linea de creci-
miénto, se rompe una cierta cantidad del diamante recién formado de-
Jjando una cara mellada rugosa., Tanto mds pequefia es la superficie de
-la seccién transversél de la linea de crecimiento, cuanto menos pro-
funda es la porcién rota. En el ca;o de diamantes de calidad gema,
esta cara deteriorada ha de ser pulida y los deterioros de este ti-
po mids pequefios permitirdn obtener gemas pulidas de mayor bLamafio.

El didmetro mdximo de 0,0508 ma (0,020 pulgada) (o su equivalente

en seccién transversal) de cualquier linea de crecimiento, permite

.2l mismo tiempo utilizar cristales mdiltiples de iniciacién de for-

macién de diamantes en el receptdculo 39',(asegurando sin embargo

“la presentacién de un solo cristal iniciador de formacidén, a la ma-
sa 43 a través de cada linea de crecimiento) y reduce también el
desperfecto mencionado mds arriba.

En el montaje del recipiente de reaccién del inven~
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to, deberdn tomarse precauciones. Un fracaso en la obtencidén del
crecimiento del diamante tendrd en muchos casos por motivo, un mon
taje defectuoso de.la célula en la cual se ha producido un despla-

zamiento de los hilos haciendo que no estén en contacto con el con

. tenido del receptdculo 39'.

Ia formacién de los materiales a base de diamante
por esta caracberistlca preferida del invento, se ilustra: en los
eaemplos 8 a 16 que se dan a contlnua016n

SUPRESION DE LA NUCLEACION Y SUPRESION DE LA EROSION DEL
CRISTAL INICIADOR

En un cuarto modo de realizacién preferido del in-

‘vento, el aparato incluye una barrera aislante que tiene un punio
i :

de fusién, cuando estd ercontacto con el diamante, que es superior

al punto de fusibén de la masa de catalizador-solvente, cuando la

masa estd saturada con carbono disuelto. Haciendo referencia a la
figura 10, el recipiente de reaccién 30 es del tipo y la construc-
cifén generales que se describen mds arriba. Las técnicas de opera=

cién que permiten aplicar las presiones y temperaturas elevadas en

este aparato, son las que se describen mds arriba.

Haciendo referencia a la figura 10, la extremidad
inferior del cilindro 37 contiene el disco de SOporté 38 que tiene
por lo menos, un cristal iniciador de formacién de diamante 39 em-
potrado en éL. En el caso de utilizar una multiplicidad de crista-
les iniciadores de formacién de diamante, éstos se situardn en em-
plazémiehtos separados uno en cada emplazamienfo. Los cristales
iniciadores de formacién de diamante tienen preferentemente un ta-
méﬁo de 1/4 & 1/2 mum y $ienen una cara cdbica, pero el diamante -
puede formarse a partir de cualquier cara. Preferentemente, toda
la parte inferior del tapén 43 de catalizador-solvente metdlico,

estd cublerta con un dispositivo para suprimir la nucleacidén del



10

15

20

25

30

- 27 -

diamante en una zona prédetermina&a (por ejemplo un disco o capa 42),
salvo, eventualmente, un agujero que la atraviesa segin se represen
ta en las figuras 12-16. El dispositivo aislante 51 estd dispuesto
inicialmente entre el cristal iniciador de formacién de diamante 39

y el catalizador-solvente, con el objeto de impedir el contacto pre

-maturo entre estos elementos, que podria dar lugar a la disolucién

(parcial o completa) del cristal iniciador de formacién de diamante
39. La superficie superior del material constituido por € cristal
iniciador de formacién de diamante 39 debe orientarse con una cara
perfectamente formada, por ejemplo una cara cibica, en contacto con-

la parte inferior del disco 51.

. El disco de aislamiento de cristal iniciador de for
macién de diamante (capa de barrera) 51 estd hecho preferentemente
de platino, pero puede hacerse con un metal elegido-en cualquiera
de los metales del grupo que contiene el platino, molibdeno, tita-
nio, tdntalo, tungsteno, iridio, osmio, rodio, paladio, vanadio, ru
tenio, cromo, hafnio, renio, niobio y circonio y aleaciones de estos

metales. Impidiendo los desperfectos en la cara descubierta del crig

tal iniciador de formacién de diammante, el metal aislante o de ba-

rrera impide que el crecimiento del diamante se produzca en mids de
un lugar de la cara del cristal iniciador de formacién. Cuando no
se prevé esta proteccidn, se produce la erosién del material consti
tuido por el cristal iniciador de formaci6n de diamente. Consideran
do un crisgtal iniciador de formacidn de diamante dado, la erosién
puede destruir completa o parcialmente el cristal iniciador de for
macién de diamante. En el primer caso, la mcleacibén del diamante

puede producirse en emplazamientos separados de la superficie infe~-

rior de la masa de catalizador-solvente y, en el ¥ltimo caso, el

crecimiento del diamante se efectua usualmente & partir de diferen~

tes emplazamientos sobre el cristal inicidor erosionado. ELl creci-
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miento resultante del muevo diamante carecs en cualquier caso de
coordinacidn entre los miltiples crecimientos y se forman nunero-
sas grietas en las superficies de separacién cuando estos diamantes
separados se encuentran. ' '

En cualquier construceidén dada del recipiente de reac
cién se utilizen diferentes materiales para cads uno de los elemen~—
%os sigdientes; a) material del catalizador-solvente, b) capa de ba
rrera ydp) capa de :supresién de nucleacibn. La capa de supresién
de nucleacidén 42 estd constituida por los materiales definidos nds
arriba. Cuando el disco 42 estd hecho de mica, de alumina polieris
talina de alta densidad, cuarzo, vidrio de silice u otro material
que presenta una capa con la cual el sistema de catalizador-solvente

fundido no puede alearse y/o no puede penetrar, es necesario prever

. el agujero 41 (segﬁﬁ se ve en las figuras 12-14) a través del disco

42, para asegurar el contacto entre el bafio fundido de catalizador-
solvente y el disco 51 para un contacto eventual con el eristal ini
ciador de formacibén de diamante 39. Naturalasente, el disco 42 puede
dotarse de un agujero cuando estd hecho de metal, si se desea.
Enfel caso del dispositivo aislante, para el mate-
rial constituido por el cristal iniciador de formacién de diamante
(disco 51), el contacto fisico entre el metal catalizador-solvente
y el cristél iniciador de forinacién de diamante, se impide hasta
después de que el metal catalizador-solvente 43 se haya fundido ¥y
se hayé'safurado.con el carbono vrocedente dé la masa de elemento
mutritivo 44. La programacién es.tal que esta saturacién de cérbo-
no se produzca después de que la capa de barrera 51 ha sido disuel
ta por'el catalizador-solvente fundido. Cuando la capa de barrera
51 ha sido disuelta en el catalizador-solvente fundido, la cara des
cubierta del cristal iniciador de formacién de diamante 39 determi-
napla'configuracién del crecimiento y el desarrollo del nuevo dia-

mante que se forma puede tener lugar.
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Inclﬁso,'aquellos materiales utilizados para el dis-
co de aislamiento que estdn enumerados y que forman carburos esta-
bles respecto al diamante a las presiones y temperaturas utilizadas,
funcionan perfectamente ya que el proceso de formacién de carburo es
lento en comparacién con la velocidad a la cual la exbensién de me-
tal catalizador-solvente se sabura con el carbén. Cualquier carburo
que se forme eventualmente se disuelve en la extensién de metal ca-
talizador-solvente. No hay prueba de que el platino forme un carbu-
ro mds estable que el diaanie.

. En cada una de las figuras 12 y 13, una porcién sa-.

liente del disco de soporte 38 presenta la capa de barrera 51 en

.contacto con la cara inferior de la masa 43 de catalizador-solvente.

El cristél iniciador de formacién de diamante 39 empotrado estd dis-

pussto directamente debajo del disco 51 con una sola cara en contac-

h to directo con el disco 51. En la figura 12, el material con el cual

estd hecho el disco 38 debe separar el cristal iniciador de Fforma-
cién de diamante 39 de la pared o de las paredes del agujero 41. Por
tanto, en el caso de las disposiciones de las figuras 12 y 13, cuan-
do el disco de supresifn de nucleacién 42 no es metdlico (y cuando
se presenta una cara cdbica del cristal iniciador de formacién 39
como "plantilla" para la fdrmacién del nuevo diamante) la relacién
entre el cristal iniciador de formacidén de diamante y el diamante
recién formado 54 serd la que se ilustra en la figura 17.Es ventajos
gue el- diamente recien formadouno envuelva de ninguna manera el crig
tal iniciador de formacién de diamante, porque de este modo se nece-
sitard unir una cantidad muy inferior del nuevo diamante para elimi-
nar las grietas, _

La disposici6n ilustrada en las figuras 11 y 14 per
mite producir diamantes de la nanera ilustrada en la figura 17, cuan
do la capa de supresién de nucleacién 42 es metdlica disolviéndola asi
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por medio del catalizador-solvente fundido. Como se ha indicado mds .

© arriba, la configuracién de crecimiénto que se ilustra se obtiene

cuando. una cara cibica del cristal iniciador de formacién de diamag'
te. 39 estd en contacto con la capa de barrera 51. Bl saliente 43!
del catalizado%—solvepte se adapta Intimemente & la pared o a las
paredes del agujero 41 y sobresale a través del agujero 42' entran
do.en’ contacto con la cape de barrera 51 encima del cristal inicia
dor de formacién de diamante 39.

La ventajs de la utilizacién simultdnea de la capa

- de barrera y de la capa de supresifén de nucleacién puede determinar

se de la siguiente manera. Cuando se utiliza solamente la capa éde
barrera, aproximadamente el T0% de los intentos de formnaciém de dia

mantes ¥nicos de alta calidad y de grandes dimensiones, tropiezan

‘con una nucleacién espontdnes de diamantes y con una interferencia

con el diamente formado & partir del cristal iniciador. A veces, es

te interferencia no es grave, pero muy a menudo, el crecimiento a

partir del cristal iniciador se ve seriamente mermado. Cuando se uti

-liza una capa de supfesién de nucleacién, la mejora es tan extraor-

dinaria que solamente un 30% aproximadamente de los intentos de fa-
bricacién de diamentes unicos de alta calidad y de grandes dimensio

nes tropieza con una nucleacién espontdnea del diamante. De hecho,

~desde que se ha comenzade a ubilizar mica natural, no se ha produci

do un solo caso de mucleacibn espontdnea del .diamante.
Las disposiciones ilustradas en las figuras 15 y 16
son Wtiles cuando se utilizan materiales de capss de supresién de nu

cleacién no metdlicas s6élidas, tales como mice o alumina mecaniza-

" ble. En cada caso, se perfora o -'se troguela un pequefio agujero 52 a

-~-través del disco 42. Este agujero tiene un didmetro incluido prefe-

rentemente entre 0,0254 y 0,0508 mm (0,001 y 0,020 pulgada). En la

disposicién de la figura 15, ‘cuando el material catdlizador~solven-
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te 43 funde, atraviesa el agujero 52, y después de un cierto tiempo,
se alea con el disco aislante 51 y funde con él, alcanzando asi el '
cristal iniciador de formacidén de diamante 39 para comenzar la for-
macién del diamante a través del agujero 52 con el objeto_de consti

fuir el cristal iniciador de formacién de diamznte encima de la ca-~

‘pa 42. En la disposicién de la figura 16, un hilo 53 ocupa el aguje

ro 52. El hilo pﬁede, por ejemplo, ser de niguel, de una aleacién

de Fe-Al, o de Fe-Ni y se extiende a través del disco 42 entrando
el conbacto al wiswo tieapo con el Vapdn 43 ¥ la bairvera & aisla-
miento 51. Cudﬁdo el material catalizador-solvente 43 y a continua-~.
cién el material del hilo 53 se funden y el carbbn se disuelve en
ellos, la barrera aislante 51 forma una aleacién y el diamante for~
medo suministra un cristal iniciador en la parte superior de la ca-
pa 42. ' ,

. El dispositivo utilizado para mantener la diferen-

cial de temperatura entre la parte caliente de la célula (aproxima~

Gamente a la mitad de la altura de la célula) y el receptdculo de

diamante, es el gue se describe mds arriba. En los ejemplos 17 a 24

que siguen se describen unos ejemplos ilustrativos de procedimientos

relacionados con esta caracteristica preferida.
COLORACION ¥ CONFORJACION
En un quinto modo de realizacién preferido, el re-

cipiente de reaccién y el procedimiento de utilizacién del mismo,
incluyen, -por lo menos, una barrera en comhlnacién con un componen-

te adicional elegido entre elementos de dopado, sustancias de absor

“cién de gases residuales, compensadores, mezclas de estos elementos

¥y sustbancias parecidas, para formar en el diamante fabricado los co

lores, las configuraciones, las zonas coloreadas, etc..Haciendo re-

ferencia a la figura 18, el recipiente de reaccidén 30 es del tipo

general y de la construccién descritos mds arriba.
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Haciendo referencia a la figura 18, el cilindro 37;7v

conjuntamente con el tapém 36 y el tapén cilindrico 46, definen el
volumen 55 adaptado pard contener un conjunto de.carga cilindrico,

tal como por ejemplo el que se representa en cada una de las figu-

. ras 19~22. Estos conjuntos de cargas permiten a) la introduccién de

canfidades de boro y aluminio para permitir la formacién de un dia

mante unico, fipo "star® y/o b) la introduccién sucesiva en el dia

‘mante en curso de formacibn, de una coloracién variable en un solo

fcristal de diamante de grandes dimensiomes. Cualquiera de los ele-
Ementos N coﬁbinaciones descritos mds arriba, pueden utilizarse pa-
gra formar dichos conjuntos de carga.
f ‘. Introduciendo simultdneamente en el diamante en
curso de desarrollo, por lo menos una parte por millén de boro ¥
2.500 partes por millén de aluminio, con relacién al peso del cata
lizador-solvente utilizado y orientando adecuadamente el cristal i
niciador -de formacibén de diamante, es posible formar una gema de
cristal de diamante simétricamente alrededor de un eje cibico es~
‘tando dicho diamante-desprovisto de color o dotado- de un par de
-cintas tridimensionales orientadag linealnente y cruzadas cuando
se observa el cristal a lo largo del eje de simetria dado, tenien-
do el resto del cristal un color azul., El aspécto general de la con
figuracidn parece simétrico. _
Ademds, puede formarse un cristal en el cual el dig
mante coloreado gue ha sido formado, estd contenido en el interior
de uh.diamante incoloro. De la misma manera, el.primer diamante co
1oreado puede estar contenido en un segundo diamante coloreado. Es
posible obtener una variedad de combinaciones de color de acuerdo
con la eleccién de elementos de dopado, sustancias de absorcién de
gases residuales y/o materiales compensadores. Por ejemplo, el ni-

trégeno producird diamantes desde amarillo a verde, el boro permi-
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tird obtener diamentes de un .color azul profundo y el alwninio, el

- titanio y el circonio favorecen cada uno la formacién de diamantes

\

incoloros, ) . ‘
Normalmente, existe nitrégeno en cantidad suficien
te en el metal| catalizador-solvente y en todos los componentes de
recipientes de reaccién para colorear fuertemente el diamante en a
marillo, ya esté producido por el método de capa fina o por el mé-
todo de gradiente de Temperatura. El contenido de nitrégeno tipico
es de aproximadamente 30-40 partes por millén. Por tanto, en la
préctica -del invento,en la cual los diamantes obtenidos por el mé-
todo de la pelicula finag se utilizan tipicamente en la masa de ele
mento nutritivo, el diamante resulbtante serd de color amarillo (ri
co en nitrégeno), en ausencia de adicibén de sustancias de absorcién

de gases residuales, compensador y/o agente dopante en el sistema.

El boro (y naturalmente el nitrégeno) funciona como .

agente de dopado. El aluminio sirve como sustancia de absorcién de

gases residuales para nitrégeno, y si estdn presentes cantidades

- suficientes de aluminio, penetrard en el reticulo del diamante en

formacién y actuard como compensador para el nitrdégeno que pueda pe
netrar en el reticulo. El titanioty el circonio funcionan cada uno
como sustancias de absorcidén de'gaées residuales. )

_ Contrariamente a las ensefianzas de la térnica ante
rior, .se ha comprobado gue el boro no da fédcilmente al diamante un
color hzul, si no se le ayuda. Por tanto, si una cantidad ﬁequeﬁa
de aluminio de aproximadamente 100 partes por millén estd presente

en el catalizador-solvente fundido, 20 microgramos de boro dan gl

-diamante un color azul profundo.3in la presencia del aluminio, el

diamante formado serd amarillo-verde, a no ser que grandes cantida
des (superiores a 20 mg) estén presentes en el bafio de catalizador-

solvente. Ya que los boros comerciales contienen hasta 900 partes

SR P e voriog ka4
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por millén de aluminio, este boro producird inherentemente wn dia-
mante de color azul, si se utiliza; en particular, el alumninio es-
t4 usualmente presente bajo la forma de impureza en el metal cata-
lizador-solvente. . '

- Por tanto, segin se ha descrifo en la patente de

" los Estados Unidos,nﬁméfo 3.148.161 -a noabre de Wentorf, Jf.'y 80

cios- (colwfima 5, lineas 42-46 y columna 9, lineas 43-46) utilizan

do boro con una concentracién de 0,1 a 20% en peso del grafito (que

T dn v dFmarmaP avameada A3 Avannda ~n n'h-l- r\mr’\!'vn‘ ano +nv\n" a Raﬂ An
TELCA L Ve Clddtd de W e sba0Ar A W u.u. WMo il & U PN WM W adtAd Vhadbitt W W d oo sie o SO PR oY
f .

Ecolor variable entre azul y pirpura profundo, pero el boro utiliza

gdo contiene trazas de impurezas incluyendo aluminio. Sin embargo,
gibs-célculos de la cantidad total de boro que ha de ser afiadido,

H M . . < sq s
‘gsegin Wentorf, Jr. y socios (suponiendo que se utilice boro comer-

cial coﬁ un contenido de 900 partes por millén de aluminio) indican
que la cantidad mdxima de aluminio que ha de ser. introducida em el
sistema utilizando el método de Wentorf, Jr. y socios, es de 200
partes por millén (basdndose en la masa de catalizador-solvente)
mientras que la cantidad minima de aluminio requerida para la for-
macibn dé diamante "star' (cintas blancas cruzadas en un fondo azul)
parece ser de aproximadamente 2.500 partes por millén, (baséndose
en la masa de catalizador-solvente).

' ' La produccién de colores sucesivos durante la for
macién del diamante, se obtiene mediante la utilizacién de combina~-
ciones de agentes de dopado, sustancias de absorcién de gases resi-
duales‘&/o nateriales compensadores dispuestos en la estructura del
-conjunto de la carga, de modo que el medio de crecimiento produzca
inicialmente un cierto crecimiento de diamante coloreado predeterai
nado, y después de un periodo predeterminado de crecimiento del dia
mante, la sustancia de absorcién de gases residuales y/o el material

compensador penetra en el catalizador-solvente fundido y produce la
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formacion de diamante incoloro (o la formacién de un diamante de co
lor diferente si se desea) alrededor del diamante inicial coloreado,
en ung secuencia ininterrumpida.

El conjunto de carga 40 (representado en la figura

. 19) ha sido utilizado satisfactoriamente para la produccién de dia

mantes "star" de color azul oscuro. Sin ewbargoe, utilizando una ca

pa de material de supresién de nucleacién no metdlica, por ejemplo

~de mica,(segin se describe con relacién a la figura 20) la disposi

fcién ilustrada en la figura 19 puede utilizarse de manera mds sesu
gra. BL cristal iniciador de formacibn de diamante 19 estd protesi~-
?dp por el disco de aislamiento de cristal de iniciaé¢ién (capa de
jbarrera)A51, gque estéd hecho preferentemente de platino ; pero gue
puede hacerse de cualquier metal descrito mds arriba, a este eecto,
Utilizando el disco aislante 51, el contacto fisico

entre la extensién fundide de metal catalizador-solvente y el cris-
tal iniciador de formacién de diamante se evita hasta después de que
la extensién de metal catalizador-solvente 43 haya sido saturada
con el carbono procedente de la masa mutritiva 44. La programacitén
es tal que esta saturacién con carbono se produce después de que-
la capa de barrera 51 ha sido disﬁelta mediante aleacibén con el ca-
talizador-solvente fundido. Cuando no se utiliza esta protecciéﬁ,
la erosi6én del material constituido por el cristal iniciador de for
macién de diamante se produce de la maners descrita mds arriba.

hX El cristal de iniciacién de formacién de diamante
39 estd émpotrado en la capa de soporte 38 con una cara cibica des
cubierta y en contacto conel.disco 51 para constituir la “planti-
1la" adecuada para el diamante que se desea formar. La masa 43 de
catalizador-solvente metdlico. estd dispuesta encima estando el dis
co 51 en contacto con su cara inferior, y una capa 44 de material

nutritivo (tal como una fuente de carbono descrita mds arriba, por
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ejemplo diamante mds una pequefia cantidad de grafifto encima del ce~ .

" talizador-solvente) que contiene boro.

El diamante gue contiene boro para la capa 44 puede
prepararse fdeilmente de la manera indicazda en la patente a nombre
de Wentorf,, J% ¥y socios mencionade mds arriba, que contiene una can

tidad suficiente de aluminio. La utilizacién de diemante dopado con

~boro es preferible, ya que se necesitan pequefias concentraciones de

boro (superiores a una parte por millén del peso del catalizador-

solvente), pero sin embargo el boro puede suministrarse de otra ma-

" nera. Por tanto, ﬁuede situarse en la capa 44 un pequefio cristal de

boro o de carburo de boro. )

v El contenido de aluminio necesario (por lo menos
0,25% del peso del catalizador-solvente) se obtendrd preferentemen-
te utilizando una aleacién de aluminio de los metales catalizadores,
por ejemplo Pe + 3% en peso de aluminio. )

Ademds del contenido de boro previsfo, el material
nutritivo 44 ﬁueae estar constituido por una fuente de carbono del
tipo descfito mds arriba. '

' Cuando se alcanzan la presién y la temperatura de
funcionamiento,el catalizador»sol&ente metdlico 43 en contacto con
el grafito contenido en la sustancia nutbritiva 44 se‘funde y este .
grafito se transforma en diamante..El catalizador-solvente en con-
tacto con el diamante de la capa 44 se funde.a temperaturas ligera
menze‘superiores ¥y disuelve el diamante. E1l cataliéador~solventaen

fusién se desplaza en la capa 44 y la fusién continda desde la par

te superior hasta la parte inferior en la capa 43. De este modo,

cuando el catalizador-solvente fundido rico en carbono alcanzs la
capa 51 y forma una aleacién con élla, contiene ya boro y aluminio
dispuestos para penetrar en el diamante recien formado gque se ini-

cia cuando el metal catalizador fundido alcanza el cristal de ini-
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ciacibén de formacién de diamante 39 mds frio y deposita el carbono
procedente de la solucién. Una parte del aluninio absorbe una cier

ta cantidad del nitrégeno contenido en el sistema, mientras que o-

_tra parte del aluminio penetra en el reticulo del diamante. Una

parte del aluminio que entra en el reticulo acta como compensador

‘para cualquier cantidad de nitrégeno presente en el reticulo,unien

‘do los electrones de los dtomos de nitrégeno, con lo cual estos 4%0

mos de nitrégeho gquedan 6épticamente inactivos. EL resto del alumi-
nio no estd compensado y por algin motivo desconocido se acwmila

en forma'de zonas planas alargadas y finas situadas verticalmente

¥y cruzadas las unasg respécto a las otras, Estas zonas parecen blan-
cas sobre el fondo azul oscuro del resto del diamante formado. Cuan
do se observa en la direccién del eje cubico decimétrico (es decir,
desde la parte superior del diamante formado en la capa 43) estas
zonas aparecen bajo la forma de bandas cruzadas perpendiculares las

unas a las otras y que se extienden hacia las esquinas opuestas del

cristal.
Los conjuntos de carga de las figuras 20-22, sirven

- para producir los sucesivos colores durante el crecimiento ininte-

rrwnpi@o de un solo cristal. En céda uno de estos conjuntos de cé-
lules,el cristal de iniciacién de formacién de dimmante 39 estd
protegido por el disco de aiglamiento 51 y estd empotrado en la ca
pa 38 con alguna orientacién deseada. EL elemento nubtritivo (sélvo
las adiciones de agentes de dopado, sustancias de absorcién de ga-
ses resi&uales y/o compensador) es el 03 smo gque el que se ha des-
crito para la capa 44. Igualmente, cada uno de estos conjuntos de

carga utiliza la capa de supresién de nucleacién de,diamante 42 (o

421).

La capa de supresidén de nucleacibn 42 estd consti-

tuida por un matérial diferente, tanto del catalizador-solvente uti
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lizado y del disco aislante empleédo en cualquier conjunto de car-
ga dado y se elige en el grupo de materiales descrito mds arriba.
La ventaja de la utiligacién simultdnea de la capa de barrera y de
la caps dé éupresién de mucleacidn he sido descrita méds arriba;

En la figura 20, los dispositivos que permitén pro

~ @ueir las sucesivas zonas de coloracién, son los tapones separados

' 43, 56 de éatalizador-solvente, las capas dobles de elementos nutri

tivos 44, 57 y las sustancias de:absorcién de gases résiduales v/o
el disco compensador 58.

N ‘Graciass a esta disposicién, para preparar un cris-
tal de diamante que tiene un micleo amarillo o verde cubierto con
una formacién incolora, el tapén de capa de catalizador-~solvente
metdlico 43 debe estar sustancialmente exento de aluminio, titanio,
circonio y mangeneso, pero puede estar constituido por uno cualguie
ra de los metales catalizadores y aleaciones mencionadas. Para éb-
tener un micleo amarillo, la capa nutritiva 44 deberd incluir un

contenido de nitrégeno no corregido. De manera similar, la capa de

catalizador-solvente 43 contendrd la contaminacién de nitrégeno

"que se presenta normalmente. Por tanto, en ausencia de un intento

particular de compensar el nitrégeno normalmente presente, este
contenido de nitrégeno actuard como agénte de-.dopado del diamante
formado inicialmente a vartir del cristai de iniciacién de foraa-
cién de dlamanLe 39 y dard a este diamante inicial un color amari
1lo profundo A continuaci6n, es posible hacer gque el diamante for
mado seaAlncoloro utilizando un tapén de cabalizador-solvente 56.
que no contiene aluminio, en combinacién con un disco 58 de alwmi-
nio, titario o circonio. Una elevada concentracién de aluminio (ce
1 a-10% en peso del catalizador-solvente metdlico) permitird obte-
ner la formacién de diamante incoloro después de gastarse el elemen

to. mtritivo de la capa 44.
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'8i se desea desarrollar el color amarillo inicial,
-se tomardn precauciones para asegurar una entrada retardada por di-
fusién de cualquier cantidad notable de aluminio, titanio o circo-

nio en la masa fundida antes de que se haya obtenido satisfactoria-

" mente la formac%én de diamante amarillo. Cuando el disco 58 se ha

aleado con la capa 56 de catalizador-solvente y ha atravesado el
circuito de difusién facilitado por la capa nutritiva 44, existe un
retardo de tiempo suficiente pafalztformacién del micleo amarillo,

Pars desarrollar un micleo verde, se necesitan con

-centraciones de nitrégeno muy importantes. Estas pueden obtenerse

introduciendo compuestos de nitrégeno, por ejemplo nitruro de hierro,
que se descomponen y que liberan una cantidad suplementaria de niﬁpg
geno en.’ el sistema de catalizador-solvente (capa 43).

Varios dispositivos pueden ser utilizados para au-

mentar el retardo de tiempo antes de la entrada de la sustancia de

absorcién de gases residuales y/o del compensador en el medio de
formacién de diamante. Por ejemplo, la sustancia de absorcién de ga
ses residuales y/o el compensador pueden alojarse en el tapéa de
transmisioén de presién 38 o en el tapén 46 bajo la forma de un hi~
lo, de una barra o de un lingote, 5 pueden estar separado del cata
lizador~-solvente por una fina capa;de un metal con punto de fusién

elevado, tal como el platino, el iridio o el tungsteno.
Con el objeto de obbener un micleo de diamante azul

cubierto por un diamante incoloro, se tomardn precauciones para gue

- el boro y el aluminio estén presentes al mismo tiempo para la forna

cién inicial del diamente y que todo el boro sea agotado antes de

que el tapén de catalizador-solvente 56 pueda ser contaminado. El

-catalizador-solvente para ambas capas 43 y 56 contendrd aluminio ,

(por ejemplo, hierro + 1-8% en peso de alwninio). El elemento de do

pado & base de boro, estard totalmente situado en la regién infe-
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rior de la capa nutritiva 44. Para la capa 42, se utilizardn mate- "

riales de supresidén de mucleacién no metdlicos, tales como mica.

Las disposiciones para la formacién ulterior del diamante incoloro

serdn las mismas que las que. se han descrito para la combinacién

de diamante amarillo y diamante incoloro.

La figure 21 represente de manera muy parecida a

1a figura 20 la p%eparacién de un micleo amarillo o verde. Se ufi

liza una sola capa de catalizador 43 en combinacién con capas nu~—
tritivas separadas 44, 57 con uns sustancia de absorcién de gases

resmduales y/o un disco compensador 58 dispuesto entre ellas Ia

comp031016n de la capa de catalizador-solvente 43 y de la cana e

trltlva 44 determlnaré si el micleo del nuevo diamante formado se
i
rd amarillo o verde, segin se describe con relacién a la figura 20.

La figura 22 se refiere particularmente a la pre-

paracién de un diamante d¢ micleo azulwilizando una concentracién

localizada de adtomos de borO'Situados en el disco 59 constituido
por una aleaclén.o un compuesto de boro.
El diamante formado a contlnua016n (después de que

se han agotado los .dtomos de boro)'puede ser incoloro, amarillo pé-

. lido o verde pdlido, si se desea. Ta capa metdlica de catalizador-

solvente 43 contiene preferentemente aluminio bara dar una colora-
¢ién azul por medio del boro. La capa de supresién de nucleacibn 42
ha de ser no metdlica. La capa mutritiva 44, en combinacién con la

cantldad de aluminio conmenlda en la capa 43, determinard si el dig

 mante formado ulteriormente serd incoloro, amarillo pdlido o verde

pdlido. Igualmente, si una coqcentracién de aluninio bastante impor
tante estd presente en la capa de catalizador-solvente 43, el dia;
mante formado inicialmente puede ser una gema "star",

‘ Los medios utilizados para conseguir la diferencial

de temperatura de la célula (aproximadamente a la mitad de la altura

-
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de la célula) y el receptdculo de diamantes, son los que se han des

“erito mds arriba.

Los catalizadores-solvente preferidos para la pues
ta en prdctica de las caracteristicas de coloracién del invento son
Fe, FelNi, FeNiqo, Fe~Al, Ni-Al, Fe-Ni-Al y Fe-Ni—Co—A%. Los elemen-
tos de supresién de nucleacién preferidos son la mica natual ¥y el
cobalto y la barrera de aislamiento preferida estd consfituida por
platino. Cuando se utiliza mica natural se someterd en primer lugar

a la acci6n del fuego de la manera descrita mds arriba. Cuando se

‘utilizan aleaciones con un contenido de hierro més elevado, los dig

mantes oblenidos tienen un color amarillo mds claro., Con mayores

cantidades de Ni y/o Co, los diamantes resultantes tienen un color

amarillo mds profundo.
Para la construccidén de recipientes de reaccién

descrita, 1a'gama de presiones preferida se extiende desde 55-a". 57
kilobars (kb) y las temperaturas preferidas estdn incluidas en la
gama de 1330-1430°.
| EJEPLOS

En cada uno de lo? siguienteé‘ejemplos 1-5, la con
figuracién de recipientes de reacceién proporcinaba una diferencial
de temperatura incluida entre 20 y 3000, el elemento ﬁu%rifivo con~
sistia en una parte en peso de grafito SP-1 y tres partés en peso
de dismante de malla 325 preparado por el método de pelicula fina,
los cristales iniciadores de formaci6n de diamante tenfan de 1/4 a-
1/2~mm, él catalizador-solvente era TONi3OFe y se midieron las tém

peraturas utilizando un termopar Pt/Pt 10 Rh.

EJBHPLO 1 ’ T a
Presién : o 57 kb
Temperatura (14,0-14,2 mv) " 1430-1450%G
Elemento nmutritivo . : 210 mg
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Capa de supresién de nucleacién ’ ninguna,
Tiempo ) L . 24 horas .
. .

Se.formaron conjuntamente por lo. menos 10 erista-

les de diamente amarillo. El cristal iniciador de formacién de dia

.mante de 1/2 mn se disolvié un poco y habifa disnimuido. Los cristz

les eran de forma octaédrica o cubo-octaédrica.

EJEIPLO 2

: Presién S 57 kb

f Temperatura (14,0-14,2 nv) . 1.430-1.450°¢C
5 " Elemento nutritive 210 mg

Capa de supresién de nucleacién - Disco.de Pe de 0,127 mn

’ (5 milésimaé de pulgada)
con un agujero de 2,03 mn
(80 milésimas de pulpada)
(como en figura 2)
—Eiémpo ' : 5 horas, 40 minutos

. Se formé a partir del cristal iniciador de forma-
ciég de di;mante un solo cristal de diamante amarillo. No hubo nu-

cleaci6n pardsita de diamante. El cristal era octaédrico con peque

\
"has superficies cubicas en.las puntas.

EJEMPLO 3
Presién ‘ x. . 5T kb
Temperatura (14,0-14,2 mv) . 1.430-1.450°¢
. Elemento mutritive - 210 ng
bapa de supresién de nucleacidn : éomo en el ejeaplo 2,
| \ rero de didmetro lige
ramente iﬁferior al
tapén 43
'Tiempo . 31,5 horas

Peso del diamante obtenido a partir

1
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del cristal iniciador - 43,7 ag
Se formé un solo cristal, bien conformado, simétri

.co y relativamente exento de grietas. El cristal era un octaedro a-
marillo con pequefias supérficies cibicas en las puntas. Se desarro-
L16 un pequefio cristal de diamanie en la parte inferior gdel tapén
43 no cubierta con el disco 42 de Fe. Este experimento confirmé la
capacidad de supresién de nucleacién del Fe. Sin embargo, se produ
_jo una disolucidn parcial del cristal iniciador antes de enpezar

él nuevo crecimiento.

ﬁJEMPLO 4 -

g-, B La presién, la temperatura y el peso del elemento
ﬁutritivo.eran los mismos que en el ejemplo 1 y no se utilizé nin-

guna capa de supresién de nucleacién. Elntiempo fue de 24,5 horas.

- Como en el ejemplo 1, se formé un grupo de cristales amarillos por

nucleacién espontédnea.
El cristal iniciador crecié hasta aproximadamente

2 x 2 mm con un diamante "percebe" sujeto en él. Igualmente, se for

maron otres cinco pequefios cristales individuales por mucleacién es

pontdnea. .
EJEHPLO 5 | _ \
Presién . 58 kb
Temperatura (14,0-14,2 mv) - 1.430-1.450°%
Elemento mutritivo ' 200 mg
~ \ Capa de supresién de nucleacién disco de Ti de 0,0254
B mn (1 milésima de pul-
Y gada) como en la figu~
re 2
Tiempo . 43 horas
Peso del diamante formado a partir
del cristal iniciador 147,6 mg
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" Se formé a partir del cristal iniciador um solo
cristal amarillo claro. No se produjb nucleacién espontdnea del

diamante. E1 contenldo de grietas era menor. El crlstal tenia un

" contenido de nltréveno muy pequeiio.

Los experlmentou efectuados con diferentes cons-

trucclones de reclplentes de rea0016n han confirmado las excelentes

capacidades de supresién de nucleacién del cobalto y de la mica na
tural y las utiles oapacidades de supresién de mucleacién del tungs
ﬁeno De la wismy maucit., su ha deiosirade la Lauviiidad ds la mic
51ntétlca, del platlno, del niguel y del molibdeno como materialesv
ae supre316n de nucleacién.

P » “En cada uno de los siguientes ejemplos 6 y 7, la
Eonfiguraéiéh del recipiente de reaccién facilité una diferencial

de temperatura en la gama de 20-30°C, el elemento mitritivo éonsig

" t{a en upa parfte en peso de grafito SP-1 (National Carbon Company)

¥ 3 partes en peso de dianante de malla 325 preparado por el método
de pelicula fina, los cristales iniciadores de formacién de diaman.
te utilizados fenia un tamafio de 1/4 a 1/2 mm, el catalizador-sol-

vente era'pl TONi30Fe y se midieron las temperatura‘utilizando‘un

i

EJEMPLO 6 .
Presién | 56 1b
Temperatura (14;2 mv) o - 1.430-1.450°¢
\, Elemento mutritivo | 210 ng
\‘Qapa de supresidén de nucleacién disco de io de 0,254 mn

. (10 milésimas de pulgade

con un agujero para'el
fragmento como en la fi
gura 9§,

Descripeién del fragmento didmetro de 1,01 mm
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: Tiempo

Peso del diamante formado a parfir -

- ded crisbal iniciador

(40 milésimas de pulga-
da) con una altura de |
0,254 mm (10 milésinas
de pulgada; formando par
te integranté de la masa
43 |

45 2/3 horas

g

O g

Moo st oan e 1 ve vn e m s
HSPUCRATAASHENV e &

4 pesar del fallo del disco de [lo como material de .

supresién de nucleacibn, se desarrollé a partir del cristal de ini~-

ciacién un bonito diamante amarillo claro. Otros cuatro cristales

de diamante se formaron espontdneamente, chocando e interfiriendo

con el crecimiento 6ptimo del cristal iniciador. ELl fragmento actué

 perfectamente para impedir la formacién de grietas en el diamante

que se form6 en el bafio 43. Bl diamante formado a partir del cris-

tal iniciador tenia la forme de un octaedro truncado con caras .cu-

bicas modificadas.

Presiébn |
Temperatura (14,1 mv)

Elemento nutritiv&

Capa de Supresién de nucleacién

57 kb
'1,420-1.440°C

210 ng
discos de Fe de 0,05-
O,1é7 mn (2-5 milésimas
de pulgada) el uno sobre
el otro, con un agujero
de 1,01 mn (40 milésinas
de pulgada) en su centro
para el fragmento comno

en la figura 5
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Descripeidn del fragnentb .diémgtro de;1,01 mm (40

' milésimas de pulgada) con

_una altura de 0,254 ma (10

milésimas de pulgada) de

una sola pieza'cpn_la masa

43 |

Tiempo 41 1/4 horas

Peso del diamante formado a pgrtir

. del eristol iniciader _ . 96 mg

Se formé6:  a pﬁrtir del cristal iniciador un bonito

cristal amarillo claro y limpido. No se produjo ninguna nucleacién
de diamanté espontdnea. El cristal tenfa la forma de un ociaedro
fruncado con caras cibicas modificadas. EL fraguento 43' impidié

con éxito la formacibén de grietas significativas envél crecimiento

T oinicial del cristal,

Por tanto, disponiento a la vez Ge la capacided de
supresién de nucleacién del diamante y de eliminacién de las grie-

tas del cuerpo del cristal del diamante nuevamente formado, se ha

obtenido una mejora muy importante en el crecimiento controlado de

diamantes de gran tamafio a partir del material constituido por un

cristal iniciador de formacién de diamante.

Cada uno de los siguientes ejemploses representa=~
tivo del crecimiento de gemas de calidad. En cada uno de los ejem-—
plos ngz,.la presién de funcionamiento era de 57 kilobars; la tem
peraturé-de funcionamiento era de 1.500°C, Y la capa muiritiva 44
estaba constituida por una mezcla de grafito y diamante con wna re-
lacién de 1:3 (salvo la adicién de pequefias cantidades de otros ma-
teriales en los ejemplos 8, 10 y 17).

EJEHPLO 8
Catalizador 700 ng (98% de hierro, 1% de alumi-
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nio, 1% de fésforo)

Disco de soporte 42 espesor 0,508 mn (0,020 pulgada),
. L NaCl .
‘Hilo . hilo de niquel de 0,254 ma (0,010
' . pulgada)
Receptéculo de dlamante 39! 25 mg. (75% de diamante, 25%

de grafito)
' _ Tiempo : 23.horas
§ .-, Peso del diamante -formado 14 mg
i Se formé a partir del cristal iniciador de diamante

bqnducido por hilo, un solo diamante claro (casi transparente como

el agua) con pocas grietas intermas. El cristal era un octaedro trun
! .

cado con caras cdbicas modificadas.

- EJEIPLO 9 ' . . .
Catalizador ) 700 mg(97,5% dé hierro y 2,5%
‘ ) aluminio) )
Disco de soporte 42 espesor 0,508 mm (0,20 "pulgada),
> Nacl
Hilo Hilo de niquel ﬁnlco de 0, 762 1M
. Se didmetro (0,003 pulgada)
Receptdculo de diamante 39' 25 mg (75% de dismante, 25%
v ’ _ de grafito) ’

Tiempo ‘ _ 25,5 horas

\, Peso del diamante formado’ 16,6 mg

hY
AN

Fl diamante unico obtenldo a partlr del crlstal 1n1

clador de forma016n de dlamante indueido por hllo, era un dlanante

amarillo my pdlido con solamente muy pocas pgrietas pequefias. Este
cristal presentaba un efecto de fosforescencia dando una luz azula-
da bajo el efecto de una iluminacién de 2537 K. Este diamante no era

semiconductor, tenfa un bajo contenido de nitrégeno y tenfa 1la for-
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ma. de un octaedro truncado con caras cubicas modificadas. . .

EJEMPLO 10

. Catalizador

Disco de soporte 42

b
P Hilos .

Receptdculo de diamante 39¢

Tiempo

Peso del diamante forizado

700 mg (92,5% de hierro, 7,5%
de aluminio) mds aproximadamnente
10 ppm de boro bajo la forma de
B4C

0,508 mm de espesor (0,020 pul-
gada), NaCl ‘

Hilo de niguel de 0,127 ma de

didmetro (0,005 pulgada) y in

‘hilo de invar de 0,177 ma de

didmetro (7 milésimas de pulga-

da)
25 mg (75% de diamante, 25% de

. grafito) mis un disco de niquel

de 0,050 mn (2 milésimas de pul
gada con un dié$etro de 4,74 am
(187 milésimas de pulgada)
aproximadamente 43 horas--

18 mg (solamente a partir del
hilo de niquel) '

El unico cristal de diamante se obtuvo a partir

del hilo de niquel. El examen permitié descubrir que el hilo de

invar nio habia entrado en contacto adecuadamente con el receptdcu~

lo dé diamante 39'. ELl cristal era azul profundo,’ semiconductor,

presentaba un débil efecto de-fosforescencia y tenia la forma de .

un octaedro fruncado con caras cubicas modificadas.

EJENPLO 11

Catalizador

700 mg (97% de hierro, 37 de

aluninio) mds 5 ppn de boro
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Disco de soporte 42

Hilo

Recept%eulo de diamante 39!

Tiempo

.Pego del diamante formado

0,508 mm de espesor (0,020 pulga

" das), NaCl

un solo hilo de niquel de 0,127
mn de .didnetro (0,005 pulgada)
25 mg (75% de diamante, 25% de
grafito) mds un disco de niquel
de 0,05 mm (2 milésimas de pul=—
gada) con un didmetro de 3,47 mm
(137 milésimas de pulgada)

93 horas’

52 mg

\ El Unico cristal formado a partir del cristal ini-

ciador inducido por hilo era de color azul pdlido, era semiconductor

«. ¥ tenfa un efecto de fosforescencia brillante bajo el efecto de luz

ultravioleta de 2537 X. Este cristal tenia la fofma de un octazedro

truncado con caras cibicas modificada.

EJEMPLO 12
Catalizador

Disco de soporte 42

Hilos

~\-'-‘:Recep1:é.cu.lo de diamante 39
N

A
\,

Tiempo
Peso del diamante formado

700 mg (97% de hierro, 3% de
aluminio) '

0,508 mm de espesor (0,020 pul
gada), NeCl

6 hilos de niquel de 0,127 ma
de didmetro (0,005 pulgada)

se ubtilizé un solo cristal ini-

_ciador de diamante de 2-3 mm,

orientado con su cara octaédrica
hacia arribva en contacto con los
hilos

52 horag

6 cristales con un peso medio
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de 14 mg
Se produjeron 6 cristales de diamante incoloros
(uno a partir de cada cristal inducido por hilo). Los séis diaman
‘tes se formaron con una: orientacién cristalogrdfica paralela y con
una cara octaédrica orientada hacia arriba. ’

En cada uno de losg siguientes ejemplos 13—17,'1a

,,presién:de funcionamiento era de 55 kilobars; la temperatura de

funcionamiento -estaba incluida en la gama de 1.450-1.500%, ¥ la
durapids de la-uperacién era Ge 5 horas. Ia capa ¢ cushancia matri
tiva 44 estaba constituida por una mezcla de grafito y de diamante
con una relacién de 1:3 y la masa de catalizador estaba hecha de u~
na aleacién de hiquel—hierro (51% de Ni y 49% de Fe). En todos los
ejemplos \en los cuales el hilo ha sido utilizado como linea de cre-
cimiento, se empleé hilo de niquel y un disco de aleacién de Férni
co (FeNiCo) (espesor de 0,050 mm -0,002 pulgada-; didmetro de 4,74
mm -0,187 pulgada~) se situbé en contacto y entre las lineas de cre
cimiento y el diamante contenido en el receptdculo de cristal ini~

ciador de formacién 39'. En algunos casos, no se efectudé el contac

to necesario durante -la operacién de carga de la célula y no se pro

dujo formacién de diamante. EL recéptéculo de cristal iniciador de
formacién 39' consistia en 0,025 g de una mezcla de aiamante y gra-
fito con una relacién ponderal de 3:1. En todos los ejemplos,los
cristales obtenidos a par%ir de las lineas de crecimiento de diaman
te limitadas, tenian un tamafio variable»entré 3/4 y 1 nn y eran de

color amarillo claro.

EJEHPLO 13 .
. Disco de soporte 42 ‘ Espesor de 0,711 ma (0,028 pulga-
| da), NaCl .
Lineas de crecimiento un hilo de 0,127 mmn de didaetro

(0,005 pulgada)



10

15

20

25

30

- 5] -

Formacién de diamante

BJEIPLO 14

. Disco de soporte 42

Lineas de formacién de

diamante

Formacidén de diamantes:

EJEAPLO 15

EDisco de soporte 42

‘ Lineas de formacién

un hilo de 0,254 ma de didmetro
(0,010 pulgada)

un hilo de 0,50 mm de didmetro
(0,020 pulgada)

se obbtuvo un solo cristal a partir
de los dos hilos de mayor didmetro;
no se obtuvo ningin cristal a partir
Adel hilo de 0,127 mm de didmetro
(0,005 pulgada)

Pirofirita (silicato de aluaina) de
0,517 mm de espesor (0,023 pulgada)
calentada a 75000

un hilo de 0,127 mm de didmetro
(0,005 pulgada)

un hilo de 0,245 mm de didmetro
(0,010 pulgada)

un hilo de 0,50 mm de didmetro
(0i020 pulgada)

cada hilo de crecimiento dio lugar a

la formacidén de un cristal Ynico

Alumina mecanizable de 0,528 mm de

-espesor (0,028 pulgada)

un hilo de 0,127 mm de didmeiro
(0,005 pulgada)

“un"hilo de 0,254 mm de didmetro

(0,010 pulgada)

unlhilo de 0,50 mm de diéme%ro



Formaqién de diamante

| EJEMPLO 16

Disco.de soporte 42

.10 Lineas de formacién

(0,020 pulgada)

se obtuvo un cristal a partir del hi '
lo de 0,127 mm (0,005 puigada) ¥y no

se formé ningun diamante a partir de
los demds hilos (éstos se habfan des-

plazado durante el montaje)

ilg0 mecanizable de 7,11 mm de espesor
(0,27 pulgnda)

un hilo de 0,254 mm de didmetro
(0,010 pulgada)

‘un agujero de 0,50 mm de didmetro

Formacidén de diasmantes: No se desarrollé ningin cristal a

15

20

partir del hile de 0,254 mn de didme
tro (0,010 pulgada); se formé un solo
cristal a partir del agujero y se for
maron varios cristales pequefios a lo
largo de una grieta en el g0 que'se
habfa producido durante la carga del

recipiente de reaccién

La longitud de la linea de formacién limitada del

diamante a partir del receptdculo del cristal iniciador de forina-

cién hasta el bafio de catalizador-solvente, no es critica sienpre

25 vy cuando la distancia hasta el receptdculo de diamante 39' a par-

tir de la regidén caliente del recipiente de reaccién, permita una
Ay

temperatura suficientemente elevada para fundir el circuito de ca

talizador-solvente (por ejemplo los hilos 47, 48) donde estd en

" contacto con el material constituido por el cristal iniciador de

30 formacién de diamante. La longitud preferida estd incluida en la

-
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gome. de 0,508-1,016 mm (20-40 milésimas de pulgada).

En cada uno de los ejemplos 17-24, la configura-
cién del recipiente de reacciém facilité una diferencial de tempe
ratura incluida en la gama de 20—3000, el elemento nutritivo con-

sistia en una parte en peso de grafito SP-1 (National Carbon Com-

- pany) y tres partes en peso de diamante de malla 325 preparado por

" el método de pelicula fina, los cristales iniciadores tenfan dimen

siones de 1/4'a 1/2 mm y se midieron las temperaturas utilizando

un termopar Pt/Pt 10 Rh.
EJEMPLO 17
Presién
JTemperatura (13,2 mv)
Catalizador
Elemento nutritivo
Capa de supresi6én de nucleacién

Barrera aislante

\‘ .
N

\
S
\

Disposicién de los cristales

iniciadores -

Duracién

'57 kb
1.340~1.360°¢
51Ni49Fe

' 210 mg
Disco de Fe de 0,127 mm
(5 milésimas de pulgada)

cubriendo la totalidad de

la parte inferior de la

masa de catalizador-sol~
vente
Disco de Ta de 0,127 mm

. (5 milésimas de pulgada)

extendiéndose sobre toda
la superficie del disco

de Fe y contiguo al mismo.

5 cristales iniciadores
separados, en contacto
con el disco de Ta
22 horas 40 mimutos
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Se produjeron 4 cristales amarillos, cada uno a

partir de cada uno de cuatro de los crisbales iniciadores. Un cris

*

tal iniciador dié lugar a la formacibn de un grupo de diamantes,

Los diamantes formados tenian un tamafio variable entre 10 y 20 mg

(1/20~1/10 quilate). Los cristales tenlan pequefias inclusiones cer

modificadas.

EJEMELC 18
.Presién
Temperatura (13,9 nv)
Catalizador
‘Elemento mutritivo -
Capa de supresién de nucleacién

Barrera de aislamiento

1
\
Disposicidén de los cristales

iniciadores

\
\,

hY
Duracién

ca de una cara, pero por lo demds eran transparentes. En cada caso,

. la forma de un cristal era de un cubo octaédrico con caras cibicas

54 kb
1.400-1.420°C
51Ni49Fe

210 mg

ninguna
un disco de W de 0,0254
mn (1 milésima de pulsa
da) cubriendo toda la
parte inferior de la na
sa de catalizador-solven
te

5 cristales iniciadores
separados, en contacto
con el disco de TW -

5 horas

Se obtuvieron 5 cristales de color amarillo claro,

uno en cada cristal iniciador. Los diamantes formados tenian un

tamafio medio de 1,52 mg y cada uno medfa aproximnadamente un mm a

1o largo de una cara cdbica. Los cristales estaban perfectamente

formados, transparentes, y relativamente exentos de inclusiones.

-
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En cada caso, el cristal tenia una forma

ras cubicas modificadas.

cibica-octaédrica con ca- .

Con la utilizacién de mﬁltipiés cristales de inicia

cién de formacién de ‘diamantes,se reduce

la necesidad de suprimir

la nucleacién y con unas condiciones de funcionamiento adecuadas y

- una densidad de cristales iniciadores de

un cristal iniciador por

cada 8~10 mm2 es posible dispensarse de la utilizacién del disco

de nucleacién.
BEJEMPLO 19
Presién
Temperatura (13,4 mv)
Catalizador
Elemento mutritivo

Capa de supresién de nucleacién .

|‘.

Barrera de aislamiento

56 kb
1.360-1.380°C
51Ni49Fe

450 mg
disco de Co de 0,127 mm
(5 milésimas de pulgada)

con un agujero de 0,381 mn

(150 milésimas de pulgada)

de didmetro
disco de Pt de 0,0254 mm
(1 milésima de pulgada),

_ como en la figura 12

Disposicién de los cristales 'ini-
ciadores
“, Tiempo

beso del diamante formado

Como en la figura 12
67 horas
213 mng

Los diamantes formados tenian un color amarillo y

eran de calidad gema. Otros tres cristales muy pequefios se forma-

_ron en la regién ocupada por los diamantes obtenidos a partir de

los cristales iniciadores. ILa forma de los cristales era la.de un

octaedro truncado con caras cybicas modificadas.
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' EJEMPLO 20 _ , .

Presi6n . A ' : . 5T kb

Temperatura (13,3-13,6 nv) . 1.360-?.40000

Catalizador : - 51Ni49pe

Elemento mutritivo 400 mg .

Cap@ de ;upresidn de nucleaciébn disco de Fe de 0,127 ma
’ '(Srmilésimas de pulgada)

. (figura 11)
Barrera deaidlamiento disco de ifo de 0,127 am

(5 milésimas de pulsada)
(figura 11)

Disposicién de los cristales

- iniciadores ' " como en la figura 11
Duracién - 85 horas
Peso de diamante formado 190,4 mg - .

' Se formé un bonito cristal Unico de calidad gema y
de color amarillo. La forma del cristal era octaédrica cibica.
EJENMPLO 21 )

. Presién ; . . 56 Kb

Temperatura (13,7 mv) \ A "1.390-1.405°C

Catalizador - . 51Ni4STe

Elemento mitritivo _ - | 400 mg

Capa de supresién.dé nucleacién Disco de Co de 0,228 mm
N E (9 milésimas de pulgada.)

N ' con un agujero de 0,381

N mm de didmetro (150 mi-
' lésimas,de pulgada)
Barrera de aislamiento ' Disco de Pt de 0,0254 mn

(1 milésime de pﬁlgada)

en el agujero de 0,381
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mn de didmetro (150 milésimas de

pulgada
Disposicién de los crista—v
les iniciadores como en la figura 12
Duracién _ 68 3/4 horas

Peso del diamante formado 156 mg
Se obtuvo una tnica gema de bonito color amarillo

dorado de forma octadédrica cubica con bordesoctaédricos modificados.

EJELPLO 22
Presioh ’ 56,5 kb
Temperatura (13,2 mv) ‘ 1.345-1.360°C
Catalizador ’ Pe + 3% en peso de Al
ﬁlemento mtritivo - - 500 mg

Capa de supresién de nucleacién ninguna
_Barrera de aislamiento Disco de Pt de 0,025 x
0,50 x 0,50 mm (1 x 20 x

20 milésimas de pulgada)

Disposicibr de los cristales ini-

ciadores ‘ ‘Como en la figura 12
Duracién , \ 160 horas
Peso de diamante formado 206 mg

ge obtuvo un solo cristal bonito y casi’incoloro.
la forma del cristal era de un octaedro cﬁbico truncado con caras
cubicas modificadas; este cristal presenta un efecto de fosfores-
cencia durante mds de una hora de exposicién a una luz de 2537'2;
permite una transmisitén elevadé y sustancialmente uniforme de.lugz
uwltravioleta desde aproximadémente 2250 & - 3,30M y desde 6,00 M
hasta 50 4 ; es semiconduétor y termoluniniscente. La conductivi~

dad térmica del cristal a 80%K era de por lo menos 180 watios/cm’K.

-
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EJEAPLO 23
Presién ~ Como en el ejemplo 22
Temperatura (13,2 mv) como en el ejemplo 22
Catalizador . ’ como en el ejemplo 22
Elemento nutritivo » "~ como en el ejemplo 22 -

.Capa de supresién de ﬁucleacidn ninguna
. Barrera ée aislamiento ~ disco de Pt de 0,025 x 0,50 x
0,50 mm (1 x éO x 20 milésimas

de pulgadaa)

Disposicién de los cristales '

iniciadores _ ’ Como en la figura 12
puraciéh 161 horas
Peso de diamante formado -256 mg

Ademds del diamante formado a partir del cristal
iniciador se formé otro pequefio cristal de diamante (22 mg) que
interferfia ligeramente con el crecimiento del diamante obtenido

a partir del cristal iniciador Yy que'era incoloro y de calidad gg

- ma. Se pulieron las grietas para oblener un cristal de 194 mg. Es

"te cristal tenfa propiedades de fosforescencia, transmisién de ra

diaciones ultravioletas, conductividad eléctrica, conductividad

térmica y termoluminiscencia como en el ejemﬁlo 22. la resistencia
& la abrasién era muy elevada. Ya que se retiran muy pequefias can-
tidades de diamante para efectuar la prucba de abrasién con esmeri

ladora, las mediciones son dificiles de realizar con precisién cuan

do se retiran grandes cantidades de corindén. Los resultados de las

pruebas indicaron relaciones de esmerilado variables entre 120.000
a 168.000 en tres gramos de cristales iniciadores de formacién de

diamante.

. EJEIPLO 24

Presidén ‘ * 55 kb
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Temperatura . o : 1.300°C
Catalizador ) 95Fe5AL (pfealeado)
Elemento nutritivo . 500 ng

Capa de supresién de nucleacién ilica natural (tratada al

fuego) de 0,054 ma (2 mi
lésimas de pulgada) en
forma de disco con un asu
jero de 0,177 ma de didme
tro (7 milésimas de pul-
gada)
Barrera aislante Disco de Pt de 0,025 x

' 0,50 x 0,50 mm (1 x 20 x

20 milésimas de pulgada)

4

. Disposicién de los cristales ini- .

ciadores - Como en la figura 15
Duracidn : 190 horas
Peso de diamante formado 140 mg

Se formé un solo cristal casi totalmente exento
de grietas. El cristal tenia una forma de un octaedro truncado. A~
demds de las caras (111) el crlstal tenia caras cﬁblcas (100), ca-
ras dodecaddricas (110) y caras (113)

Los experimentos han demostrado la falta de utili-
dad de 1la nica sintética, del platino, del niguel y del molibdeno
como materlales de supresién de mucleacién. |

. Después de terminar cada operacién y después de
reducir la temperaturs y la presi6n para permitir la extraccién
dei recipiente de reaccién_30,'el diamante formado que estd empo-
trado en el catalizador—sol%ente metdlico 43 solidificado, se se-
para fdcilmente del emplazamiento de formacién. EL diamante o los

diamantes asi preparados pueden retirarse fdcilumente rompiendo la
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masa 43, Las designaciénes de los cristales iniciadores de forma-
cién de diamante son esquemdticas y no pretenden representar la
disposicién preferida, )

_ Los cristales resultantes de la prdctica del inven
to desarrollan simetrias determinadas por la cara del cristal ini-
ciador de formacién de diamante, seleccionada como patrén. Por tan
fo, um cristal de diamante formado a partir de una cara cibica (100
del eristal ihiciador, serd simétrico alrededor del eje del cubo,
y en el caso.de diamantes casi incoloros, dicho eristal producird
la propiedad vinica de fosforescenciaidescrita mds arriba. Aungue
puedan encontrarse cristales siméiricos alrededor de otros ejes

utilizando otras caras del cristal iniciador de supresién de dia-

.mante[:por ejemplo (110), (111), (113i} para determinar la confi-

_ guradién de desarrollo del diamante, los diamantes simétricos al-

rededor del eje del cubo proporcionan la mayoria de los cristales
¥y son de la mejor calidad por un volumen de célula de reaccidn
dado durante un tiempo de crecimiento dado.

Una caranteristlca inportante del 1nvento consis-—

te en que el crlstal iniciadoxr de formacién determina la confisu-
!

racién de crecimiento del nuevo diamante, pero no forma parte de
éste, asegurando asi un crecimiento simétrico sin gque su interior
sea oscurecido por la presencia del cristal iniciador.”

En cada uno de los ejemplos siguientes 25;29, la
configuracién del recipiente de reaccién facilité una diferencial
de températura ineluida en la gama de 20—3000, el elemento mitri-:
tivo consistia en una parte en peso de -grafito SP-1 y tres partes
en peso de diamante de malla 325 preparado por el método de peli-
cula fina, los cristales iniciadores utilizados tenian un tamafio
de 1/4 a 1/2 mn y se midieron las temperaturas utilizando un ter-
mopar de Pt/Pt 10 ah. |
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BJEIPLO 25
Presién ' 56 kb
Temperatura (13,3-13,3 mnv) 1.340-1, 370%
Catalizador . © Fe + 3% en peso de Al
Elemento mitritivo: © 500 mg + 0,05 mg de cristal
o By°
. Capa de supresién de nucleacién Ninguna
Barrera de aislamiento  Disco de Pt de 0,025 mm (1
wilésima) como en lu Tigura
. 19
Disposicién de los cristales
iniciadores Como enla figura 19
'buracién . —165 horas
Peso de diamante formado 287,5 ng

; El diamante formado a partir del cristal inicia-
dor era azul oscuro con unas bandas o zonas crizadas caracteristi

cas descritas mds arriba. El cristal de albta calidad tenia pocas

. grietas internas, presentaba un cierto efecto de fosforescencia

- después de someterlo a uma luz de 2537 £ y era fuertemeﬁte semicon

ductor. Un segundo pequefio cristal se formé en el campo de forma-
cién del cristal de grandes dimensionas obbenido a partir del cris

tal iniciador. El diamante de grandes dimensiones era un octaedro

~truncado ' con caras cubicas modificadas -y simétrico alrededor del

eje dgl eubo paralelo al eje vertical del recipiente 30.
EJENPLO 26 _
Presién ' . Como en el ejemplo 25 ‘

Temperatura (13,2~13,3 mv) Como en el ejemplo 25
Catalizador Como en el ejemplo 25
Elemento nutritivo 500 mg + 0,05 mg B1O

Cape de supresidn de nucleacibn Ningune

+
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Barrera de aislamiento ) Disco de Pt de 0;0254 an (1.
3milésimé de pulgada) como en
la figura 19

Disposicién de los cristales

iniciadores . - como en-la figura 19
Duracién - 163,2/3 horas
Peso de diamante formado 194,7T ng

_ Se obbuvo un solo cristal--relativamente exento de
{ grietas con una ampliaciénfdé 15X. Bl coloxr era azul oscuro con
i una ‘banda cruzada blancé todavia mds distinta que en el diamante
. producldo en el ejemplo 25. Este cristal presentaba tamblén un
;-egemplo de fosforescencia en cierto grado a partlr de 1a totalldad
de su masa salvo las bandas que parecian oscuras y la piedra pre—
sentaba uﬁa elevada semiconductividad. EL diamante tenia la foraa
" de un octaedro truncado con caras cubicas modificadas.

Haciendo experimentos similares con un smsteﬂa sus
tan01a1mente exento de aluminio el diamante obtenido a partir del
cplstal,lnlclador resulté ser de color amarillo-verde.

- BJEMPLO 27 -
‘Presién \ L 57 kb

Temperatura (aproximadamente 14,1 mv) 1.420~1.440°C
Catalizador . 30Pe70Wi conteniendo a-

. ' . proximadanente 10 ppm
N ‘ ' . de Al
* Elemento mutritivo 200 mg 5‘2,4 mg BAC
Capa de supresién de nucleacién Disco de Co de 0,127 mn
' (5 nilésimas de pulgada)
: . con en su centfo, un aguje
" ro de 0,203 mn (80 milési~

mas de pulgada)
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Barrera de aislamiento

Disposicién de los cristaleé

iniciadores

Duracién |
Peso del diamante formado
ve formd un diamante d
partir del cristal iniciador, con forma

quefilas caras cibicas en sus puntas. Se

Disco de Pt de 00,0127 mm
(1/2 milésima de pulgada)

los cristales cubiertos con
Pt sobresalen en el agujero
formado en d disco de Co

46 horas

- 66,5 mg

e color amarillio-verde a
de octaedro dotado de pe-~

comprobé que el contenido

de boro era importante y no uniforme y que el cristal era fuerte-

mente semiconductor. El cristal no pres
absorcién en la regibén infrarroja con 1
cm_1, indicando que no contenia alumini
do).
EJEIPLO 28
Presién V c
Temperatura (aproximadamente 14,
Catalizador b c

enté ninguna evidencia de
ongitudes de onda de 2800

o no ionizado (no compensa

omo en el ejemplo 27
1 mv) Como en el ejemplo 27

omo en el ejemplo 27
10

Elemento nutritivo 200 mg + 5 mg B

Capa de supresién de nucleacién

A
\

- Barrera de aislamiento

Disposicién de los -cristales ini -

ciadores

Disco de Co de 0,127.mm
(5 milésimas de pulgada)
con un agujero de 0,203 mn
. (80 milésimas de pulgada)
en su centro
Disco de Pt de 0,025 mm
(1 milésima de pulgada)

Como en el ejemplo 27

A T T AR

L D TN
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Duracidén

‘Peso de diamaente formado

78 horas

11

4 mg

Se-obtuve un solo diamante de color amarillo-ver=—

de con estrias azmul-verde oscuras. Bl contenido del boro (del or-

den de 500 ppm) era elevado,aunque no wniforme. La forma del cris-

tal, la conductividad‘eléctricas‘y la absorcién de radiaciones in-

frarrojas eran similares a las del producto del ejemplo 27.

Los diamantes amarillo-verde que se encuentran en

la naturaleza no son semiconductores. Lsios cristules presenian la

i combinacién dnica de tamafio, semiconductividad, resistencia y ausen
§cia de absorcién en la banda de absorecién de 3,30 -~ 3,75 . Por es

§te'motivo, estos cristales pueden ser empleados como veéntanas en re

cipientes de reaccién de alta presién con el objeto de supervisar

las bandas de absorcién de materiales, bajo presién y tensién mds

elevada.

EJEIPLO 29
Presién )
Temperatura (13,3-13,4 mv)

Cétalizador
[}

\

[y

56 kb
1.360-~1.380°¢C
16,7 Co, 41,3 Fe,
42 Ni

Elemento mutritivo (como en la figura'S) 120 mg parala -capa

57 ¥ 340 mg para la
capa 58.

\, Sustancia de absorcién de gases residuales Disco de 0,254 mn

., \
A

A\
\

Capa de supresién de nucleacién

Barrera de aislamiento

(10 milésimas de pul

gada) pare Zr

disco de Co de 6,127
ma (5 milésimas de
pulgada) 7

ﬁisco de Pt de 0,025:
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mm (1 milésime de pulgada>.
Disposicién de los cristales
iniciadores Cristal iniciador de 1/2
' mm como en la figura 21
Duracién o Aproximadaﬁente 20 horas
Debldo a la utilizacidén de una temperatura demasia
do baja se obtuvo la formacién de un grupo. Alnunos cristales eran
incoloros. Algunos eran amarillos ¥y un seolo eristal tenfa una por-
cién incolora adyacente a una porcién amarilla, La formacibn ini-

cial era de color amarillo. Todos los diamantes eran pequefios con

un tamano de aproximadamente 1 mm. 3

N Los diamentes de calidad gemd han 51do obtenidos
en la préctica de este invento bajo la forma de piedras casi inco-
loras, piedras amarillo claro transparentes y amarillo claro oscu-
rag., La expresién "incoloro" se utiliza de manera intercambiable
con la expresién "blanco" o la expresién "transparente coimo el
agua", Los cristales casi incoloros son tipicamente dctaédros trun
cados con caras cubicas modificadas, mientras que las piedras ama-
rillas son octaedros perfectamente fornado» con zonas truncadas ne
nores y con una punta reducida. Esta dltlma forma es excelente pa~-
ra obtener un peso elevado cuando se cortan bajo la forms de un

diamente redonsdo.

_ Las piedras casi incoloras tenian una valoracién
variable entre H ¥y J en la escalas de valoracién GIA que tiene va-
lores qﬁe se extienden desde D (incoloro) hastabN (anarillo).
producen ocasiona}mente inclusiones de catalizador-solvente en los
cristales extraidos delAaparato, pero muchas de estas inclusiones
pueden ser cortadas en la preparacién de un diamante tallado. Bajo
ampliacibén de 45% estos cristales pueden presentar diminutas incng

siones blancas no visibles con una ampliacién normal de 10X que se
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utiliza en la calificacién de los diamantes. Estas inclusiones di-

minutas no afectan el brillo de los cristales y no se consideran
como grietas.
Los diamantes casi incoloros obtenidos a partir

de una cara cubica presentan vn efecto de fosforescencia después

‘de su excitacién-con luz ultravioleta (2537 R)con un dibujo carac

teristico en el cual un parjde bandas lineales no fosforescentes
cruzadas aparecen en contraste con el resto del cristal que fosfo
rece. Conirarlamente a los diasmantes naturales gue presentan un
efecto de fosforescencia, estos diamentes casi incoloros presenr
tan este efecto de fosforescencia durante un tiempo- muy larso, por
ejemplo del orden de una hora. Los diamantes fosforescentes tienen
un.baao contenido de nitrégeno. 4

Aungue todas las pledras naturqles que tienen una
puntuac16n de ¢ o inferior (progresando hacia N) en el sistema de
puntuacién de color GIA tienen una emplia banda de absorcién de ra

diaciones ultravioleta aproximadamente en 4159 K, ninguno de los

diamentes casi incoloros con calificacién H~J preparados de acuer

" do con el invento, presenta esta banda de absorcién de radiaciones
i

ultravioletas,es decir que estos cristales presentan una respues-
ta sustancialmente plana desde 2250 R hasta mds de 4500 £. Este fe

némeno hace que estas piedras sean particularmente tiles como

" crlsbales para espectrémetros destinados a controlar rad1ac1ones

en la gama que se extiende desde 'las radiaciones visibles hasta

- las radiaciones ultravioletas,

Adends, los diamentes incoloros de la gama, H-dJ

(escala GIA) preparados de acuerdo con el invenio son buenos semi

- conductores cuando presentan trazas de boro. Una cantidad mds im-

portante de boro (aproximadamente 1/4 ppu o mds) da lugar a una

coloracidén azul del cristal. 1La combinacién del tamafio del cristal
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(superior a 1/20 quilate, en particular los que tienen un tamafio
superior a 1/5 quilate), la semiconductividad y la claridad casi
incolora permitida por estos diamantes y que no se observa en los
diamantes naturales proporciona una excelente capacidad para cons
truir células de alta presién destinadas a controlar las bandas
de absqreién de materiales sometidos a la aplicacién simulidnea
de presibn elevada y de una tensién. Por tanto, estos diamantes
de cristal Unico de gran tamafio y casi incoloros pueden utilizarse
en ventanas para células de alta presién que permiten realizar bg
servacibnes durante operaciones de alta presién.

Igualmente, aparentemente debido as a) la dife~
rencia en el contenido de nitrégeno y b) la manera con la cual el
nitrégeno estd presente, los diamantesrcaéi incoloros producidos
de acuerdo con el invento presentan una conductividad $érmica muy
superior a las incluidas en la gama de aproximadamente 10~100°K
¥y una resistencia a la abrasién superior a la que se encuentra en

los diamantes naturales de cristal unico sometidos a la prueba de

“abrasién. E1 contenido de nitrégeno inferior a 1016 dtomos de ni-

. ¥régeno nor cm3 (infefior a 20 ppm de N) de los diamantes segin el

invento,. es particularmente eficaz para aumentar tanto la conduc-
tividad térmica como la resistencia a la abrasién.

Si bien la conductividad térmica del diamante na
tural no rebass aproximadamente 120 watios/cmoK (a 80°K) el dia~
mente “incoloro ségin el invento %tiene un valor de 180 watios/cmoK

a la misme temperatura. 4
Para determinar la calidad de resistencia a la

abrasién en la prueba de abrasién con muela abrasiva (relacién de

_ esmerilado) se tiene en cuenta el volumen de corindén (retirado

de una muela abrasiva de particulas de tamafio 60) en pulgadas ci-
bicas, retirado por cada graso de diamante consumido. Durante es-

ta prueba se orienta el diamnante de modo que la direccifén mas re-
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sistente a la abrasién sea orientada hacia la rueda [dlrecc16n
(110) en la cara cﬂblcaj Durante 1a prueba, el avance de la
muela abrasiva ha-sido de 0,025 mm (0,001 pulgada) a cada pasa-
da. El dismante casi ihpoldro segin el invento (céntenido de N
-inferior a 20 ppm) presentd relaciones de abrasién variables en~
tre 32.000.y 200.000 pulgada cubica/gramo de diamante, mientras
que el diamante nétural incoloro dié iugar a relaciones de abra-
sidén incluidas entre 12, OOO y 64 000 pulgadas cibicas/gramo de
; diamante.
‘ Los diamantes casi incoloros segin el invento no
E'presenﬁan efecto de fluorescencia bajo el efecto de la luz ultra-
4 violeta - de.longitud de onda larga (3660 X) Sin embargo, bajo el
efecto de luz ultravioleta de onda corta (2537 X) estos diamantes
presentan un fuerte efecto de fluorescencia en tonalidades anari-
llas y verdes. ' ‘

Por tanto, puede concluirse gque los diamantes
casi incoloros (H a J en la escala de valoracién GIA) con reducido
contenldo de nitrégeno, segin el 1nvento, son superiores al diasan

- te natural para ser utlllzados cofo radiadores térmicos a teitpera-
turas criogénicas y proporcionan pledras més resistentes a la gbré
sién (y pof tanto mds duraderas). ‘

. En resumen, la presente patente de invencién gque

ge .solicita deberd recaer en las siguientes:

A\
\\

N
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REIVINDICACTORES

1. Aparato para la produccién de materiales consti

tuidos por diamante que incluye un recipiente de reaccidn que -

contiene un material constituido por un cristal iniciador de —

formacién de diamante y un material que incluye una fuente de

_carbono o una fuente de carbono que contiene una impureza para

colorear el digmante durante su formacidn, separados por una -
masa de material que incluye un catalizador-solvente o un cata
lizador-solvente que contiene una impureza para colorear el —
diamante durante su formééién; un dispositivo para someter di-

cho recipiente a una presidn situada en la regidén de formacidn

:estable de diamante del diagrams de fases del carbono; unos me

dios para calentar dicho recipiente, al mismo tiempo que se ~

efectla su presurizacidén, de tal manera que el material consti

tuido por un cristal iniciador de formacién de diamante esté a

una temperatura proéxima a la temperatura minima de dicha regién
y de tal manera que dicha fuente de carbono esté a una tempera-
tura préxima a la temperatura maxima de dicha regidén, con lo -

cual se crea un gradiente de temperatura entre dicho matefial -
constituido por un cristal iniciador de formacién de diamante y
la fuente de carbono; caracterizado por unos medios interpues—

tos entre dicho material constituide por un cristal iniciador -

de formacidén de diamante y el catalizador-solvente para inhibir

lg-Teaccion -del -catalizador-solvente con dicho material consti-

tuido por un cristal iniciédor de formacién de diamante y en la
proximidad_de su periferia, en las condiciones de funcionamien-
to del procedimiento de faﬁricacién de diamante hasta que se ha
ya desarrollado un perfil sustancial de crecimiento de diamante
a partir de dicho material constituido por un cristal iniciador

de formacién de diamante.
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1 ' 2. Aparato seglin la reivindicacién 1, caracterigado -

porque dicho dispositivo de inhibicidn estd adaptado y dispues
to para suprimir la nucleacibén esponténea en la préximidad de

dicho material constituido por un cristal iniciador de forma—

5 cién de diamante.

7 3. Aparato segin la reivindicacibn 2, caracterizadb -
porque’ dicho dispositivo de inhibicidn esta adaptado y dispues
to para suprimir la nucleacidén en la mayor parte de .dicho mate

riai constituido por un cristal iniciador de formacidn de dia-

It
105{/ mente y permite el crecimiento del diamante a 1o largo de un -

recorrido predeterminado.
+ 4. Aparato segin la reivindicacibn 3, caracterizado -
porque dicho dispositivo de inhibicién es ademés un dispositi-

vo adaptade y dispuesto para aislar dicho material constituido

15 por un cristal iniciador de formacidn de diamante de dicho ca-

~ ~talizador-solvente, -hasta-que dicho cataligador-solvente, haya
. sido saturado con carbono, con lo cual se impide la erosidbén de
"dicho material constituido por un cristal iniciador de formacidn

i
‘de diamante.

20 5. Aparato segin la reivindicacién 1, caracterizado -

25

30
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porque dicho dispositivo de inhibicidén estd adaptado y dispues-

to para aislar dicho material constituido por un cristal inicia

dor dexformacién de diamante de dicho catalizador-solvente has-

" ta qué dicho catalizador-solvente haya sido saturado con carbo-

no, con lo cual se evita la erosién de dicho material constitui
--~do- por un cristal iniciador de formacidén de diamante.

6. Aparato segln las reivindicaciones 1-5, caracteri

zado.porque dicho material constituido por un cristal iniciador

de formacidén de diamante es un cristal Unico.

7- Aparato segin las reivindicaciones 1-6, caracteri

P 3
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zado porque la impureza se elige entre el grupo que consiste

en un material de dopado, un material de absorcién de gases
residuales, un material compensador y una mezcla de cualquiera
de los materiales anteriores en una cantidad por lo menos sufi-
ciente para dotar el diamante producido de un color predstermi-
nado, de una configuracién de colores o de una coloreacién en
zonas.

8. Aparato segin las reivindicaciones 1-7, coracteri
zado porque dicho material constituido por un cristal iniciador
de formacidn de‘diamante, la fuente de carbono y el catalizador
solvente estdn apilados en el interior de dicho recipiente.

9. Aparato segin la reivindicacién 8, caracterizado

porque dicho-dispositivo de inhibicién es una capa interpuesta

entre dicho material constituido por un cristal iniciador de fop
macién de diamante y dicho catalizador-solvente.

10. Aparato segin la reivindicacién 1, que inclﬁye:

(i) una capa interpuesta en dicho 'recipiente de reac-
cibn entre dicho material constituido por un cristal iniciador
de formacién de dismante y dicha masa de catalizador-solvente, -
estando dicha capa elegida por lo menos a partir de una de las
signientes capas:

a. una capa de suspensidn de nucleacidén sustancialmente
inerte al recipiente de reaccidn y a su contenido en dichas con-
diciones de funcionamiento, y que tiene por lo menos un orificio
formado en dicha capa entre dicho material constituido por un -
cristal iniciador de formacidén de diamante y dicha masa de cata-
1izador-solventé en dichas condiciones de funcionamiento;

b. una capa de supresién de mucleacitn que funde a una

temperatura superior a la de dicha masa de catalizador-solvente



10

15

20

25

30

- 72 -

y constituida por un material diferente de dicha masa; y

€. una capa aislante que tiene un punto de fusitdn,
cuando estd en contacto con dicho diamante, que es superior al
punto de fusién de dicha masa de catalizador-solvente cuando
dicha masa estd saturada con carbdén disuelto.

11. Aparato segﬁn las reivindicaciones 1 y 10, carac
terizado porque dicha capa es una capa de éupresién de nuclea-
cibn sustancialmente inerte al recipiente de reaccién y 2 su -
contenido en dichas condiciones de funcionamiento y que tiene
por lo menos un orificio formado en dicha capa entre dicho ma-
terial constituido por un cristal iniciador de formacidn de dia
mante y dicha masa de catalizadorésolvente en dichas condicio-
nes de funcionamiento. .

12. Aparato segin la reivindicacién 11, caracterizado
porque el material catalizador-solvente incluye por lo menos un
pequefio- bloque que se extiende a través de un orificio formado
en dicha capa de barrera delsupresién de nucleacibn para infeg
conectar dicha masa de dicho material catalizador-solvente y -
dicho material constituido por un cristal iniciador de formacibn
de diamante.

13, Aparato segin la reivindicacidn 11, caracterizado
porgue por lo menos uno de dichos orificios esta adaptado para
incluir un recorrido limitado de crecimiento de diamante que se
extiende a través de dicha barrera y que interconecta dicha ma-
sa de dicho material catalizador-solvente y un volumen gque con
tiene dicho material constituido por un cristal iniciador de -
formacidn de diaﬁante.

14, Aparato segin la reivindicacidn 13, caracterizado

porgue dispuesto en dicho orificio estd un alambre macizo de ma
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terial catalizador-solvente para la reaccidén de fabricacidn de
diamante.

6 15. Aparato segin las reivindicaciomes 1 y 10 y es -
una capa de supresidn de nucleacidén que funde a una temperatu-
ra superior a la de dicha masa de catalizador-solvente y cons—
tituida por un material diferente de dicha masa.

16. Aparato segin las reivindicaciones 1 y 1C, carac-
terizado porque dicha capa es una capa aislante que tiene un pun
to de fusibn, cuando estd en contacto con el diamante, que es
superior al punto de fusién de dicha masa de catalizador-solven-
te, cuando dicha masa estd saturada con carbono disuelto.

17. Aparato segin la reivindicacién 10, caracterizado
porque incluye dos capas diferentes en una combinacidn que in-
cluye:

a. una capa de supresién de nucleacién sustancialmen-
te inerte al recipiente de reaccién y a su contenido en dichasg
condiciones de funcionamiento, y dispuesta en contacto con dicha
masa de material catalizador-solvente.

b. una capa aislante que tiene un punto de fusidn cuan
do estd en contacto con el diamante, que es superior al punto
de fusidén de dicha masa de catalizador-solvente, cuando dicha ma
sa estd saturada con carbono disuelto, y que estd dispuesta en-
tre dicho material constituido por un cristal inicilador de for-
macién de diamante y dicha masa de material catalizador-solventes

. 18. Aparato segin la reivindicacidn 17, caracterizado
porque dicha capa aislante estd separada de dicha masa de cata-
lizador~solvente por dicha capa de supresibn de nucleacidén y por
que dicha capa de supresibén de nucleacidén incluye por lo menos

un orificio que la atraviesa, en dichas condiciones de funciona-
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miento. .

19. Aparato segin la reivindicacidén 18, caracterizado
porque dicha capa aislante estd separada de dicha masa de cata-
lizador-solvente por dicha capa de supresién de nucleacién y -~
porque dicha capa devsupresién de nucleacién funde a una tempe-

ratura superior a la de dicha masa de catalizador~solvente, y

.estd constituida por un material diferente de dicha masa.

20. Aparato segfin las reivindicaciones 10519'caracte-
rizado porque la mezcla de sintesis de dismante incluye un com-
ponenterelegido en el grupo que consiste en un material de dopa
do, un material de absorcibn de gases residuales, un material
compensador y una nezcla de cualesquiera de los materiales ante
riores en una cantidad por lo menos’suficiente para dotar al -
diamante producido de un color predeterminado, de una configura
cibén de colores y de una coloracién en zomnas.

' 2l. Aparato segin las reivindicaciones 10-20 caracte
rigado porque dicho material constituido por un cristal inicia
dor de formacidn de diamante es un cristal dnico.

22. Aparato segin 'la reivindicacién 21. caracteriza-
do porque el material constituido por un cristal iniciador de
formador de diamante estd orientado de tal manera que una super
ficie de su cubo estd en contacto con dicha capa de barrera o
la masa de catalizador-solvente.

23, Se reivindica por Gltimo como objeto sobre el que
ha de recaer la patente de invencidn que se solicita: APARATO

PARA LA PRODUCCION DE MATERIALES CONSTITUIDOS POR DIAMANTE/
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Todo conforme queda descrito y reivindicado en la pre
sente memoria descriptiva que consta de setenta y cinco péginas

necanografiadas y dibujos adjuntos.

Madrid, 2 Marzo 1976

BERNARDO

PeD. -
/)
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