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Beschreibung
HINTERGRUND ZU DER ERFINDUNG

[0001] Die Erfindung betrifft ganz allgemein Druck-
behalter. Insbesondere betrifft die Erfindung einen
verbesserten Druckbehalter zum Bearbeiten wenigs-
tens eines Materials in einem superkritischen Fluid.

[0002] Viele chemische oder stoffliche Synthesever-
fahren lassen sich am besten unter hohen Driicken
und Temperaturen in einem Gefald oder in einer Zelle
durchfiihren, die entweder ein festes, flissiges oder
gasférmiges Medium enthalt. Hinlanglich bekannte
Zellenkonstruktionen, wie sie z.B. in der kommerziel-
len Herstellung synthetischer Diamanten eingesetzt
werden kénnen verwendet werden, wenn das Medi-
um bei Raumtemperatur ein Festkorper ist. Falls das
Medium bei Raumtemperatur flissig oder gasférmig
ist, lassen sich Reaktionen in DruckgefalRen bei Dri-
cken von bis zu einigen Kilobar (kbar) durchfihren.
Allerdings ist gegenwartig keine geeignete Druckge-
falkonstruktion verfugbar, um eine Bearbeitung in ei-
nem anderen Medium als einem Schutzgas und bei
Dricken durchzufiihren, die einige Kilobar Uber-
schreiten.

[0003] In Fallen, wo noch hohere Dricke erforder-
lich sind, werden Reaktionspartner und Losungsmit-
telin einer Kapsel dicht eingeschlossen und anschlie-
Rend einem auleren Druck unterworfen, der durch
eine Presse, beispielsweise eine Kolben-Zylin-
der-Presse, eine einachsige Bandpresse oder eine
mehrere Ambosse aufweisende Presse, aufgebracht
wird. Falls der von aufen aufgebrachte Druck unzu-
reichend ist, wird die Kapsel platzen. Falls umgekehrt
der dufere Druck zu groR ist, wird die Kapsel zer-
quetscht. In beiden Fallen entweichen Reaktionspart-
ner und Lésungsmittel aus der Kapsel und dringen in
die unter Druck gesetzte Zelle bzw. das Gefal ein.

[0004] Gegenwartige Verfahren zur Bearbeitung
von Materialien unter Bedingungen hohen Drucks
und hoher Temperatur verwenden im Allgemeinen
Kapseln, die mit Reaktionspartnern und Losungsmit-
teln geflllt und anschlieRend dicht verschlossenen
werden. Der Flllvorgang wird gewdhnlich unter Um-
gebungsbedingungen ausgefihrt, da im Allgemeinen
geeignete Verfahren zum Ausschlief3en von Luft aus
der Kapsel nicht verfligbar sind. Folglich besteht fur
das Verfahren moglicherweise die Gefahr einer Ver-
unreinigung durch Luft, die wahrend des Fillvor-
gangs in die Kapsel gelangt.

[0005] Es besteht keine Moglichkeit, Materialien un-
ter Bedingungen hohen Drucks und hoher Tempera-
tur in einer weitgehend luftfreien Umgebung zu bear-
beiten. Folglich besteht ein Bedarf nach einem ver-
besserten Druckbehalter, in dem sich Materialien un-
ter Bedingungen hohen Drucks und hoher Tempera-

tur bearbeiten lassen. Insbesondere besteht Bedarf
nach einem Druckbehalter, in dem Materialien mit ei-
ner Flissigkeit, einem Gas oder einem superkriti-
schen Fluid bearbeitet werden kénnen, wobei der
Prozessdruck einige Kilobar Uberschreitet. Ferner
besteht Bedarf nach einem Druckbehalter, in dem
Materialien in einer luftfreien Umgebung unter Bedin-
gungen hohen Drucks und hoher Temperatur bear-
beitet werden kénnen.

KURZBESCHREIBUNG DER ERFINDUNG

[0006] Die vorliegende Erfindung l6st diese und wei-
tere Erfordernisse durch Schaffung eines Druckbe-
hélters, um wenigstens ein Material mit einem super-
kritischen Fluid in einer im Wesentlichen luftfreien
Umgebung unter Bedingungen hohen Drucks und
hoher Temperatur reagieren zu lassen. Die Einrich-
tung enthalt ferner ein sich selbst unter Druck setzen-
des GefaR, in dem die Reaktion stattfindet und das
verhaltnismaRig unempfindlich gegenuber dem tat-
sachlichen Prozessdruck ist. Die vorliegende Erfin-
dung betrifft ferner Verfahren zum Verwenden des
Druckbehalters und zum Bearbeiten eines Materials
bei hoher Temperatur und hohem Druck in Anwesen-
heit eines superkritischen Fluids in dem Druckbehal-
ter.

[0007] Gemal einem ersten Aspekt der Erfindung
ist ein Druckbehalter zum Bearbeiten wenigstens ei-
nes Materials in einem superkritischen Fluid geschaf-
fen, wobei der Druckbehalter aufweist:
(a) eine Kapsel zum Aufnehmen des wenigstens
einen Materials und des superkritischen Fluids in
einer im Wesentlichen luftfreien Umgebung, wo-
bei die Kapsel sich selbst unter Druck setzt;
(b) ein Druckubertragungsmedium, um einen Au-
Rendruck auf die Kapsel aufrechtzuerhalten, wo-
bei das Drucklbertragungsmedium die Kapsel
umgibt;
(c) ein Heizsystem zum Aufheizen der Kapsel,
wobei das Heizsystem wenigstens ein Heizele-
ment, das in das Druckibertragungsmedium so
einfUhrbar ist, dass das wenigstens eine Heizele-
ment unmittelbar an der Kapsel liegt, und ein Leis-
tungssteuersystem, das elektrisch mit dem we-
nigstens einem Heizelement verbunden ist, auf-
weist, wobei das Leistungssteuersystem Energie
an das wenigstens eine Heizelement liefert;
(d) eine Halteeinrichtung, um die Kapsel, das
Druckibertragungsmedium und das wenigstens
eine Heizelement aufzunehmen und an Ort und
Stelle zu halten, wobei die Halteeinrichtung die
Kapsel, das Druckiibertragungsmedium und das
wenigstens eine Heizelement auf einem konstan-
ten Druck halt; und
(e) wenigstens eine Verschlussvorrichtung, um
ein Entweichen des Druckibertragungsmediums
zu verhindern, wobei die wenigstens eine Ver-
schlussvorrichtung zwischen der Halteeinrichtung
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und dem Druckibertragungsmedium angeordnet
ist.

[0008] Das Heizsystem kann ferner wenigstens ei-
nen Temperatursensor aufweisen, der unmittelbar an
der Kapsel zum Messen einer Temperatur der Kapsel
angeordnet ist.

[0009] Die Kapsel kann aus einem schmiedbaren
Metall ausgebildet sein und kann eine geringe Was-
serstoffdurchlassigkeit aufweisen.

[0010] Die Kapsel des Druckbehalters kann ferner
wenigstens eine Wand, ein abgeschlossenes Ende
und ein dicht verschlossenes Ende aufweisen, die
darin eine Kammer fir die Aufnahme des wenigstens
einen Materials und des superkritischen Fluids defi-
nieren, und das Heizsystem kann wenigstens einen
Temperatursensor aufweisen, der zum Messen einer
Temperatur der Kapsel unmittelbar an der Kapsel an-
geordnetist, und wobei das Leistungssteuerungssys-
tem elektrisch mit dem wenigstens einen Heizele-
ment und dem wenigstens einen Temperatursensor
verbunden ist.

[0011] Das wenigstens eine Heizelement kann ein
elektrisches widerstandsheizelement sein, das we-
nigstens eine Folie, wenigstens ein Rohr, wenigstens
ein Band, wenigstens eine Stange und/oder wenigs-
tens einen Draht und Kombinationen davon aufweist.

[0012] Gemal einem zweiten Aspekt der Erfindung
ist ein Verfahren zum Bearbeiten wenigstens eines
Materials bei hoher Temperatur und hohem Druck bei
Vorhandensein eines superkritischen Fluids geschaf-
fen, wobei das Verfahren die Schritte aufweist:
(a) Bereitstellen einer dicht verschlossenen Kap-
sel, die das wenigstens eine Material und ein L&-
sungsmittel enthalt, das ein superkritisches Fluid
erzeugt, wobei die Kapsel sich selbst unter Druck
setzt;
(b) Bereitstellen eines Druckbehalters mit einer
Halteeinrichtung, einem Druckubertragungsmedi-
um, das in der Halteeinrichtung angeordnet ist,
und wenigstens einem Heizelement, das in der
Halteeinrichtung angeordnet ist;
(c) Anordnen der dicht verschlossenen Kapsel in
dem Druckibertragungsmedium so, dass sich die
dicht verschlossene Kapsel unmittelbar an dem
wenigstens einen Heizelement befindet;
(d) Aufheizen der dicht verschlossenen Kapsel
auf eine vorbestimmte Temperatur durch Zufiih-
ren von elektrischer Energie an das wenigstens
eine Heizelement, wobei das in der dicht ver-
schlossenen Kapsel enthaltene Lésungsmittel zu
einem superkritischen Fluid wird, und wobei das
superkritische Fluid einen vorbestimmten Druck in
der dicht verschlossenen Kapsel erzeugt; und
(e) Kompensieren des vorbestimmten Druckes in
der dicht verschlossenen Kapsel durch Aufbrin-

gen eines Druckes auf die Halteeinrichtung, wobei
das wenigstens eine Material mit dem superkriti-
schen Fluid in der dicht verschlossenen Kapsel
reagiert.

[0013] Das wenigstens eine Heizelement kann elek-
trisch mit einem Leistungssteuersystem verbunden
sein, und das Verfahren kann ferner die Schritte auf-
weisen:

Platzieren des das Druckibertragungsmedium, die
dicht verschlossene Kapsel und das wenigstens eine
Heizelement enthaltenden Druckbehalters in einer
Presse;

Betatigen der Presse, um einen vorbestimmten
Druck auf den Druckbehalter, das Druckubertra-
gungsmedium, die dicht verschlossene Kapsel und
das wenigstens eine Heizelement aufzubringen;
wobei der Schritt ferner den Schritt der Lieferung
elektrischer Energie aus dem Leistungssteuersystem
an das wenigstens eine Heizelement umfassen kann;
und wobei im Schritt (e) Druck aufgebracht werden
kann, indem ein aquivalenter Druck mit der Halteein-
richtung aufrechterhalten wird, und der aquivalente
Druck uber das Druckibertragungsmedium Ubertra-
gen wird.

[0014] Die Halteeinrichtung weist wenigstens ein
Gesenk, wenigstens einen Stempel und eine hydrau-
lische Presse auf, und wobei das Druckubertra-
gungsmedium und das wenigstens eine Heizelement
in dem Gesenk angeordnet sind; und wobei der
Schritt der Anordnung der dicht verschlossenen Kap-
sel in dem Druckbehélter die Anordnung der dicht
verschlossenen Kapsel in dem Gesenk in der Weise
umfasst, dass die dicht verschlossene Kapsel unmit-
telbar an dem wenigstens einen Heizelement liegt.

[0015] GemaR einem dritten Aspekt der Erfindung,
ist ein Verfahren zum Erzeugen eines Metallnit-
rid-Einkristalls geschaffen, mit den Schritten: Ein-
schlief3en eines Metallnitrid-Quellenmaterials und ei-
nes LOsungsmittels in einer dicht verschlossenen
Kapsel, die sich selbst unter Druck setzt; Anordnen
der dicht verschlossenen Kapsel in einem Druckbe-
hélter, der eine Halteeinrichtung, ein in der Halteein-
richtung angeordnetes Druckubertragungsmedium
und wenigstens ein in der Halteeinrichtung angeord-
netes Heizelement enthalt; Aufheizen der dicht ver-
schlossenen Kapsel auf eine vorbestimmte Tempera-
tur, wobei das in der dicht verschlossenen Kapsel
enthaltene Lésungsmittel zu einem superkritischen
Fluid wird und einen vorbestimmten Druck in der
dicht verschlossenen Kapsel erzeugt; und Kompen-
sieren des vorbestimmten Druckes in der dicht ver-
schlossenen Kapsel durch Aufbringen eines Druckes
auf die Halteeinrichtung; wobei das Metallnitrid-Quel-
lenmaterial mit dem superkritischen Fluid in der dicht
verschlossenen Kapsel reagiert, um einen Metallnit-
rid-Einkristall bei hoher Temperatur und hohem
Druck zu erzeugen.

3/16



DE 602 14 436 T2 2007.07.12

[0016] Diese und sonstige Aspekte, Vorteile und
hervorstechende Merkmale der vorliegenden Erfin-
dung erschlieflen sich anhand der folgenden detail-
lierten Beschreibung, der beigefugten Zeichnungen
und der beigefligten Anspriiche.

KURZBESCHREIBUNG DER ZEICHNUNGEN

[0017] Fig. 1 zeigt in einer schematischen Darstel-
lung eine Druckbehalteranordnung der vorliegenden
Erfindung, wobei die Halteeinrichtung eine hydrauli-
sche Presse mit einem Paar Stempeln und ein Ge-
senk beinhaltet;

[0018] Fig. 2 zeigt in einer schematischen Darstel-
lung eine Kapsel gemal einem Ausfihrungsbeispiel
der vorliegenden Erfindung;

[0019] Fig. 3 zeigt in einer schematischen Darstel-
lung einen Druckbehélter der vorliegenden Erfin-
dung, wobei zu der Halteeinrichtung eine mehrere
Ambosse aufweisende Presse gehort; und

[0020] Fig. 4 zeigt in einer schematischen Darstel-
lung einen Druckbehélter der vorliegenden Erfin-
dung, wobei die Halteeinrichtung ein Gesenk und
verstarkte Endflansche aufweist.

AUSFUHRLICHE BESCHREIBUNG

[0021] In der folgenden Beschreibung bezeichnen
gleichartige Bezugszeichen Uber die in den Zeich-
nungen gezeigten unterschiedlichen Ansichten hin-
weg gleichartige oder entsprechende Teile. Ebenso
ist es selbstverstandlich, dass Begriffe wie "obere"
"untere" "auBere" "innere" und dergleichen als
zweckmaRige Begriffe verwendet sind und nicht als
beschrankend zu bewerten sind.

[0022] Unter Bezugnahme auf die Zeichnungen im
Allgemeinen, und insbesondere mit Bezug auf Fig. 1,
ist es klar, dass die Darstellungen dem Zweck der
Veranschaulichung eines bevorzugten Ausfihrungs-
beispiels der Erfindung dienen und die Erfindung
nicht darauf beschranken sollen. In Fig. 1 ist eine
(hier auch als "Druckbehalter" bezeichnete) Druckbe-
halterwerkzeugausristung 10 zum Bearbeiten we-
nigstens eines Materials in einem superkritischen
Fluid gezeigt. Der Druckbehalter 10 weist eine Zelle
auf. In der Zelle ist eine dicht verschlossene, sich
selbst unter Druck setzende Kapsel 12 zum Aufneh-
men des wenigstens einen Materials und eines LO-
sungsmittel angeordnet. Das Lésungsmittel wird bei
hoher Temperatur und hohem Druck (hier auch als
"HPHT = High Temperature and High Pressure" be-
zeichnet) zu einem superkritischen Fluid. HPHT-Be-
dingungen beinhalten Temperaturen die etwa 100 °C
und Druckwerte die etwa 1 atm Ubersteigen. Ein in
der Zelle angeordnetes Druckiibertragungsmedium
14 umgibt die sich selbst unter Druck setzende Kap-

sel 12 und erhalt auf der sich selbst unter Druck set-
zenden Kapsel 12 einen AulRendruck aufrecht, um zu
verhindern, dass die sich selbst unter Druck setzende
Kapsel 12 bricht oder platzt. Anstatt den erforderli-
chen Druck von auf3en auf die Kapsel aufzubringen,
entsteht der hohe Druck, der zum Bearbeiten des we-
nigstens einen Materials bendtigt wird, in der sich
selbst unter Druck setzenden Kapsel 12 selbst. Wah-
rend die Kapsel erwarmt wird, steigt der Dampfdruck
des Losungsmittels an. Der Dampfdruck des Lo-
sungsmittels bei einer vorgegebenen Temperatur
und einer (auch als "prozentuale Fillung" bekannten)
Menge eines vorliegenden L&sungsmittels in der
Kapsel lasst sich anhand des Phasendiagramms des
Lésungsmittels bestimmen. Wenn die Temperatur
und der Druck ausreichend hoch sind, wird das L&-
sungsmittel zu einem superkritischen Fluid. Wahrend
der Innendruck in der sich selbst unter Druck setzen-
den Kapsel 12 ansteigt, verformen sich die Wande
der sich selbst unter Druck setzenden Kapsel 12
nach auflen und Uben auf das Drucklbertragungs-
medium 14 Druck aus.

[0023] Das Druckibertragungsmedium 14 ist bis zu
der Temperatur thermisch stabil, bei der das wenigs-
tens eine Material in einem superkritischen Fluid zu
bearbeiten ist. D.h., das Druckubertragungsmedium
14 zerfallt nicht und reagiert auch nicht mit den ande-
ren Komponenten des Druckbehélters 10 oder er-
fahrt einen Festphasenubergang. Das Druckubertra-
gungsmedium 14 bleibt bei der Bearbeitungstempe-
ratur vorzugsweise ein Festkorper und weist eine ver-
haltnismaRig geringe Scherfestigkeit und Innenrei-
bung auf. Beispielsweise betragt die innere Reibung
weniger als etwa 0,2. Es ist winschenswert, dass
das Druckubertragungsmedium 14, wenn es in der
Zelle des Druckbehalters 10 angeordnet ist, auf mehr
als etwa 85 % seiner theoretischen Dichte verdichtet
wird, um ein Auftreten UbermaRiger Porositat in der
Zelle zu vermeiden. Das Druckibertragungsmedium
14 ist vorzugsweise bis etwa 1000 °C, und eher be-
vorzugt bis etwa 1300 °C, ein Festkorper. In einem
Ausfuhrungsbeispiel beinhaltet das Druckibertra-
gungsmedium 14 wenigstens ein Alkalihalogenid,
z.B. NaCl, NaBr oder NaF. Natriumchlorid eignet sich
besonders gut bei Temperaturen, die an dessen
Schmelzpunkt heranreichen, der bei Driicken von
etwa 10 bis ungefahr 20 kbar im Bereich von etwa
1000 °C bis 1150 °C liegt. In einer Abwandlung kann
das Druckubertragungsmedium 14 mindestens ent-
weder Talkum, Pyrophyllit, Molybdandisulfid, Graphit,
hexagonales Bornitrid, Silberchlorid, Calciumfluorid,
Strontiumfluorid, Calciumcarbonat, Magnesiumoxid,
Zirkoniumoxid, Merylinitbleicherde, Bentonittonerden
und/oder Natriumsilikat beinhalten.

[0024] In der Zelle und in der Nahe der sich selbst
unter Druck setzenden Kapsel 12 ist zumindest ein
Heizelement 18 angeordnet. Das wenigstens eine
Heizelement 18 enthalt mindestens entweder Gra-
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phit, Nichrom, Niob, Titan, Tantal, rostfreien Stahl, Ni-
ckel, Chrom, Zirkonium, Molybdan, Wolfram, Rheni-
um, Hafnium, Platin, Siliziumkarbid oder Kombinatio-
nen davon. Das wenigstens eine Heizelement 18
kann als Widerstandsheizrohr, Folie, Band, Stange,
Draht und/oder als Kombination davon ausgebildet
sein.

[0025] Mit dem wenigstens einen Heizelement 18 ist
ein Leistungssteuersystem 16 elektrisch verbunden,
um der sich selbst unter Druck setzenden Kapsel 12
Energie zum Erhitzen zu liefern. Daruber hinaus kann
das Leistungssteuersystem 16 mittelbar oder unmit-
telbar die Temperatur der sich selbst unter Druck set-
zenden Kapsel 12 regeln/steuern. In einem Ausflih-
rungsbeispiel enthalt das Leistungssteuersystem 16
einen Controller 22, um das wenigstens eine Heize-
lement 18 mit Strom zu versorgen und zu re-
geln/steuern. Der Controller 22 ermdglicht vorzugs-
weise eine Regelung der Heizenergie. In einem Aus-
fuhrungsbeispiel enthalt das Leistungssteuersystem
16 wenigstens einen Temperatursensor 20, um Tem-
peratursignale zu erzeugen, die der sich selbst unter
Druck setzenden Kapsel 12 zugeordnet sind. In noch
einem Ausfuhrungsbeispiel sieht die Energierege-
lungseinrichtung eine Temperaturregelung in Reakti-
on auf die von dem Temperatursensor 20 erzeugten
Temperatursignale vor. In einem Ausfiihrungsbeispiel
ist der wenigstens eine Temperatursensor 20 in Nahe
der sich selbst unter Druck setzenden Kapsel und
vorzugsweise in unmittelbarem Kontakt mit dieser
angeordnet. Der Temperatursensor 20 kann mindes-
tens ein Thermoelement, einen Thermistor, eine an
ein optisches Pyrometer gekoppelte optische Faser
und/oder eine beliebige Kombination davon beinhal-
ten.

[0026] Fur einige Arten einer Bearbeitung superkri-
tischer Fluide unter hohem Druck und hoher Tempe-
ratur ist eine isotherme Zelle gewlinscht. In anderen
Anwendungen ist jedoch ein Temperaturgradient zwi-
schen zwei Enden der sich selbst unter Druck setzen-
den Kapsel 12 gewiinscht. Beispielsweise zahlt Kris-
tallwachstum zu jenen Anwendungen, in denen gele-
gentlich ein Temperaturgradient erwilinscht ist. In ei-
nem Ausfiihrungsbeispiel kann der Temperaturgradi-
ent verwirklicht sein, indem die sich selbst unter
Druck setzende Kapsel 12 ndher an dem einen Ende
als an dem anderen Ende der Zelle platziert wird. In
einer Abwandlung wird der Temperaturgradient er-
zeugt, indem wenigstens ein Heizelement 18 vorge-
sehen ist, das entlang seiner Lange einen nicht
gleichférmigen spezifischen Widerstand aufweist.
Ein nicht gleichférmiger spezifischer Widerstand des
wenigstens einen Heizelements 18 kann beispiels-
weise vorgesehen sein, indem wenigstens ein Heize-
lement 18 mit einer nicht gleichférmigen Dicke ver-
wendet wird, wenigstens ein Heizelement 18 an aus-
gewahlten Punkten durchléchert wird oder wenigs-
tens ein Heizelement 18 an ausgewahlten Punkten

Uber die gesamte Lange des wenigstens einen Heiz-
elements 18 hinweg eine Folienschicht aus mindes-
tens zwei Materialien unterschiedlichen spezifischen
Widerstands aufweist. In einem Ausflihrungsbeispiel
dienen mindestens zwei unabhangige Temperatur-
sensoren dazu, den Temperaturgradienten zwischen
den gegenlberliegenden Enden der sich selbst unter
Druck setzenden Kapsel 12 zu erfassen und zu re-
geln/steuern. In einem Ausfiihrungsbeispiel ist Tem-
peraturregelung fir mindestens zwei Stellen in der
Zelle vorgesehen. Das wenigstens eine Heizelement
18 kann auch mehrere Bereiche aufweisen, die von-
einander unabhangig bestromt werden kénnen, um
den gewilnschten Temperaturgradienten zwischen
zwei Enden der sich selbst unter Druck setzenden
Kapsel 12 zu erreichen.

[0027] Eine Halteeinrichtung 24 ist so positioniert,
dass sie auf die Aufenflaiche des Druckubertra-
gungsmediums 14 einen ausgleichenden Druck aus-
ubt, um die sich selbst unter Druck setzende Kapsel
12, das Drucklbertragungsmedium 14, das wenigs-
tens eine Heizelement 18 und auflerdem den Tempe-
ratursensor 20 aufzunehmen und an Ort und Stelle
zu halten (d.h. deren relative Positionen aufrecht zu
erhalten) und eine Verschiebung derselben in Bezug
zueinander wahrend der Bearbeitung zu verhindern.
Die Halteeinrichtung 24 dient auflerdem dazu, ein
Platzen der sich selbst unter Druck setzenden Kapsel
12 zu verhindern, indem der Druck, der in der sich
selbst unter Druck setzenden Kapsel 12 bei hoher
Temperatur entsteht, kompensiert wird. Die Position
der einzelnen Komponenten zueinander, namlich des
Druckubertragungsmediums 14 und der Kapsel 12,
wird wahrend des Verfahrens durch die Halteeinrich-
tung 24 aufrechterhalten. Die Halteeinrichtung 24 Gbt
bei Umgebungstemperatur einen duf3eren Druck von
weniger als etwa 1 kbar auf die sich selbst unter
Druck setzende Kapsel 12 aus.

[0028] Die sich selbst unter Druck setzende Kapsel
12 |asst sich bis zu einem Druck im Bereich zwischen
etwa 1 atm (=1 bar) und etwa 80 kbar selbst unter
Druck setzen. In einem Ausfiihrungsbeispiel lasst
sich die sich selbst unter Druck setzende Kapsel 12
bis zu einem Druck im Bereich zwischen etwa 5 kbar
und etwa 80 kbar unter Druck setzen. In noch einem
Ausfuhrungsbeispiel lasst sich die sich selbst unter
Druck setzende Kapsel 12 bis zu einem Druck im Be-
reich zwischen etwa 5 kbar und etwa 60 kbar unter
Druck setzen. Die sich selbst unter Druck setzende
Kapsel 12 ist gewohnlich aus einem schmiedbaren
Metall ausgebildet, beispielsweise, jedoch ohne dar-
auf beschrankt zu sein, aus Kupfer, Silber, Gold, Pla-
tin, rostfreiem Stahl oder dergleichen. Daruber hin-
aus weist die sich selbst unter Druck setzende Kap-
sel 12 gewdhnlich eine geringe Wasserstoffdurchlas-
sigkeit auf und ist gegenuber dem superkritischen
Fluid und gegeniber dem in der sich selbst unter
Druck setzenden Kapsel 12 zu bearbeitenden Mate-
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rial chemisch inert.

[0029] In einem Ausflihrungsbeispiel der Erfindung
gehdren zu der sich selbst unter Druck setzenden
Kapsel 12, wie in Fig. 2 gezeigt, ein ringférmiges Ge-
hause 50, das eine einen innenliegenden Hohlraum
oder eine Kammer 54 definierende Wand 52 enthalt,
ein abgeschlossenes Ende 58 und ein dicht ver-
schlossenes Ende 56. Typischerweise weisen die au-
Rere Wand 52, das abgeschlossene Ende 58 und das
dicht verschlossene Ende 56 jeweils eine Dicke im
Bereich zwischen ungefahr 0,5 mm bis ungefahr 25
mm auf. Das dicht verschlossene Ende 56 wird aus-
gebildet, nachdem wenigstens ein unter HPHT-Be-
dingungen zu bearbeitendes Material und das L6-
sungsmittel in die innere Kammer 54 eingebracht
sind. Das dicht verschlossene Ende 56 wird gebildet,
wahrend die innere Kammer 54 unter Vakuum oder
unter einer Atmosphare gehalten wird, die entweder
Lésungsmitteldampf, ein Schutzgas oder Kombinati-
onen davon aufweist. Die sich selbst unter Druck set-
zende Kapsel 12 kann ferner eine (nicht gezeigte)
Zwischenwand enthalten, um die innere Kammer 54
in mehr als einen Abschnitt zu unterteilen, wobei die
Abschnitte Uber in der Zwischenwand angeordnete
Durchgangslécher stromungsmafig miteinander ver-
bunden sind. Auf diese Weise stellt die innere Kam-
mer 54, nachdem sie dicht verschlossen ist, eine luft-
freie Umgebung zur Verfiigung, um das wenigstens
eine Material in Anwesenheit eines superkritischen
Fluids unter HPHT-Bedingungen zu bearbeiten. Folg-
lich kann das wenigstens eine Material mit einer re-
duzierten Gefahr einer Verunreinigung bearbeitet
werden.

[0030] In noch einem Ausfuhrungsbeispiel weist die
sich selbst unter Druck setzende Kapsel 12 eine iner-
te Auskleidung 60 auf, die gleitend in den innenlie-
genden Hohlraum 54 eingefuhrt wird, bevor das we-
nigstens eine Material und das Ldsungsmittel in die
sich selbst unter Druck setzende Kapsel 12 einge-
bracht werden. Die inerte Auskleidung 60 dient als
zusatzliche Barriere, um eine chemische Erosion der
sich selbst unter Druck setzenden Kapsel durch das
wenigstens eine Material, das Lésungsmittel oder
das superkritische Fluid zu verhindern oder auf ein
Minimum zu begrenzen. Die inerte Auskleidung 60
weist gewdhnlich eine Dicke von zwischen etwa 1 Mi-
krometer bis etwa 5 mm auf. Die inerte Auskleidung
60 ist aus einem Material ausgebildet, das sich von
demjenigen der sich selbst unter Druck setzenden
Kapsel 12 unterscheidet und beinhaltet mindestens
entweder Gold, Platin, Rhodium, Palladium, Silber,
Iridium, Ruthenium, Silika oder Kombinationen da-
von.

[0031] Die sich selbst unter Druck setzende Kapsel
und Verfahren zum Fillen und Abdichten der sich
selbst unter Druck setzenden Kapsel sind in der
US-Patentanmeldung 09/683,659, eingereicht am

31. Januar 2002 durch Mark Philip D'Evelyn, et al.,
mit dem Titel "High Temperature High Pressure Cap-
sule for Processing Materials in Supercritical Fluids",
auf deren Beschreibung hier zur Ganze Bezug ge-
nommen wird, naher erlautert.

[0032] Wie oben vorgeschlagen, wird die Halteein-
richtung 24 (Fig. 1) so positioniert, dass sie einen
kompensierenden oder ausgleichenden Druck auf
die AuRenflache des Druckiibertragungsmediums 14
auslbt, um die sich selbst unter Druck setzende Kap-
sel 12 und das Druckibertragungsmedium 14 aufzu-
nehmen und an Ort und Stelle zu halten. Die Halte-
einrichtung 24 kann eine Reihe beliebiger kombinier-
ter Einrichtungen beinhalten, beispielsweise, jedoch
ohne darauf beschrankt zu sein, Hydraulikpressen,
Platten, Klammern, Gurte, Gesenke, Stempel, Am-
bosse, Kolben, oder dergleichen.

[0033] In einem Ausfiihrungsbeispiel beinhaltet die
Halteeinrichtung 24 eine (nicht gezeigte) einachsige
hydraulische Presse, ein Paar gegenuberliegende
Stempel (beispielsweise einen oberen Stempel 100
und einen unteren Stempel 102), ein Gesenk 104 und
wenigstens einen Verdichtungsring 106. Vorzugswei-
se sind der obere Stempel 100 und der untere Stem-
pel 102 mit flachem Boden ausgebildete Stempel. An
die Stelle von Ambossen kénnen gegenuberliegende
Stempel treten. Der wenigstens eine Verdichtungs-
ring 106 ist gewohnlich aus gehartetem Stahl herge-
stellt und dient dazu, das Gesenk 104 zusammenzu-
pressen und zu erlauben, dass in der sich selbst un-
ter Druck setzenden Kapsel 12 héhere Innendriicke
ohne einen Ausfall des Gesenks 104 erzeugt werden
kénnen. Optional kann zwischen dem Gesenk 104
und dem wenigstens einen Verdichtungsring 106
eine Kuhlmanschette 108 angeordnet werden, um
eine wirkungsvolle Kihlung des Gesenks 104 vorzu-
sehen. Die Kiihimanschette 108 kann mindestens ei-
nen Kihlkanal enthalten, durch den ein Kiihimedium
in Umlauf gebracht wird. Das Kihimedium kann ein
Gas, z.B. Argon, Helium, Stickstoff oder dgl., oder
eine Flussigkeit, beispielsweise, jedoch ohne darauf
beschrankt zu sein, Wasser, Salzsole, Mischungen
von Wasser und Ethylenglykol und dergleichen sein.
Im Betrieb ist das Gesenk 104 von dem wenigstens
einen Verdichtungsring 106 umgeben und auf dem
unteren Stempel 102 angeordnet. Anstelle eines Ver-
dichtungsrings 106, der das Gesenk 104 umgibt —
oder zusatzlich hierzu — kann dieses in wenigstens ei-
nem unter Spannung aufgewickelten Stahldraht, we-
nigstens einem Stahlband und Kombinationen davon
aufgenommen sein. Das Gesenk 104 ist gewohnlich
ein mit geraden Wanden ausgebildetes Gesenk, das
aus vielfaltigen Materialien hergestellt sein kann, bei-
spielsweise, jedoch ohne darauf beschranken zu
wollen, aus zementiertem Wolframkarbid und gehar-
tetem Stahl. In einer Abwandlung kann das Gesenk
104 eine abgewinkelte Wand oder eine konkave
Wand aufweisen, wobei der Innendurchmesser des
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Mittelabschnitts des Gesenks 104 kleiner ist als die in
der Nahe der Enden des Gesenks 104 vorhandenen
Innendurchmesser. Das Druckibertragungsmedium
14, das gewdhnlich Natriumchlorid (NaCl) ist, wird in
dem Gesenk 104 angeordnet. Um chemische Reak-
tivitdt und Reibung zwischen dem Druckibertra-
gungsmedium 14 und dem Gesenk 104 auf ein Mini-
mum zu begrenzen, kann zwischen dem Druckuber-
tragungsmedium 14 und dem Gesenk 104 wenigs-
tens eine Auskleidung oder ein Gleitmittel angeord-
net sein. Zu geeigneten Auskleidungs- oder Gleitmit-
teln gehdren, ohne darauf beschrankt zu sein, Bleifo-
lie, Gold, Silber, Kupfer, Talkum, Pyrophyllit, Molybd-
andisulfid, Graphit, hexagonales Bornitrid, Silber-
chlorid, Calciumcarbonat, Magnesiumoxid, Zirkoni-
umoxid,  Merylinitbleicherden,  Bentonittonerden
und/oder Natriumsilikat. AnschlieRend werden das
wenigstens eine Heizelement 18 und wenigstens ein
Temperatursensor 20 in das Druckibertragungsme-
dium 14 eingeflhrt. Die sich selbst unter Druck set-
zende Kapsel 12, die wenigstens einen Reaktions-
partner und ein Losungsmittel enthalt, das bei hoher
Temperatur und hohem Druck zu einem superkriti-
schen Fluid wird, werden in das Druckiibertragungs-
medium 14 eingeflhrt. Zuletzt wird der obere Stem-
pel 102 auf der Oberseite des Gesenks angeordnet,
um die Druckbehalterwerkzeugausristung 10 zu
schliel3en.

[0034] Nach dem Zusammenbau wird die Druckbe-
halterwerkzeugausriistung 10 in eine einachsige Hy-
draulikpresse beférdert, wo auf die gegenuberliegen-
den oberen und unteren Stempel 100, 102 Druck auf-
gebracht wird. Die Presse kann zu Beginn mit voller
Kraft betatigt werden. In einer Abwandlung kann die
Kraft mit einem vorgegebenen Pegel ausgelbt wer-
den, oder, um einen ausgewahlten Arbeitstakt zum
Verdichten der Komponenten, z.B. des Druckibertra-
gungsmediums 14, der oberen Profildichtung 124
und der unteren Profildichtung 126, zu erzielen und
den Druckbehélter 10 abzudichten. AnschlieRend
wird, wahrend die sich selbst unter Druck setzende
Kapsel 12 erwarmt wird, zusatzliche Kraft aufge-
bracht, um die Presse daran zu hindern, einen Hub
ausflihren (d.h. die verschobene Position des oberen
und unteren Stempels 100 und 102 zu verandern),
um auf diese Weise den oberen und unteren Stempel
100 und 102 in einer feststehenden oder konstanten
Position zu halten. Bei geringeren Temperaturen
herrscht in der sich selbst unter Druck setzenden
Kapsel 12 lediglich ein maRiger Innendruck (bei-
spielsweise weniger als etwa 1 kbar), und es wirkt na-
hezu die gesamte Stempellast auf das Gesenk 104.
Die sich selbst unter Druck setzende Kapsel 12 wird
erwarmt, beispielsweise, indem elektrischer Strom
zwischen dem oberen und unteren Stempel 100 und
102 und durch das Heizelement 18 geleitet wird.
Wahrend die sich selbst unter Druck setzende Kapsel
12 erwarmt wird, verdampft zu Beginn das Lésungs-
mittel und wird mit ansteigender Temperatur zu ei-

nem superkritischen Fluid. Der Innendruck baut sich
in der sich selbst unter Druck setzenden Kapsel 12
entsprechend auf. Der Ist-Wert des in der sich selbst
unter Druck setzenden Kapsel 12 erzeugten inneren
Drucks bei einer vorgegebenen Temperatur lasst sich
durch das Phasendiagramm des Lésungsmittels er-
mitteln, das zum Bearbeiten des wenigstens einen
Materials ausgewabhlt ist. Die sich selbst unter Druck
setzende Kapsel 12 verformt sich nach auf3en, wobei
sie das Druckubertragungsmedium 14 unter Druck
setzt und wiederum Druck gegen die Unterseite des
oberen Stempels 100 und die Oberseite des unteren
Stempels 102 ausibt. Wahrend der Innendruck in der
Kapsel und in dem Druckibertragungsmedium an-
steigt, gleicht ein wachsender Bruchteil der Stempel-
last den Innendruck aus oder kompensiert diesen. Al-
lerdings wird ein wesentlicher Bruchteil (d.h. wenigs-
tens etwa 30 %) der Stempellast weiter auf das Ge-
senk 104 ausgeibt, um longitudinale oder axiale
Spannungen in dem Gesenk 104 zu reduzieren.

[0035] Die Leistung einer HPHT-Einrichtung kann
von deren Druckantwort abhangen, die als die pro-
zentuale Steigerung des Zellendrucks dividiert durch
den prozentualen Anstieg der den erhohten Zellen-
druck erzeugenden Presskraft bezogen auf eine Re-
ferenzbetriebsbedingung definiert ist. In herkémmli-
chen HPHT-Vorrichtungen ist der Wert der Druckant-
wort gewdhnlich grof3, und liegt im Bereich von nahe-
zu Eins im Falle von Kolben-Zylinder-Pressen bis un-
gefahr 50 % fur Bandpressen und Pressen mit meh-
reren Ambossen. Unter solchen Umstanden ist eine
genaue Regelung/Steuerung des Uber die Kraft der
Presse auf die Kapsel ausgelibten Drucks erforder-
lich, um ein Platzen oder Zerquetschen der Kapsel zu
verhindern.

[0036] Im Gegensatz zu herkémmlichen HPHT-Vor-
richtungen ist die Druckbehalterwerkzeugausristung
10 der vorliegenden Erfindung eine "Null-Hub"-Ein-
richtung, bei der die Druckantwort kleiner als 0,2 ist,
und eher bevorzugt kleiner als 0,05 ist. Eine
Null-Hub-Einrichtung I&sst sich in Anwendungen, die
eine Bearbeitung mit superkritischem Fluid einset-
zen, wesentlich einfacher steuern und ist in der Lage,
den in der Kapsel erzeugten Druck ohne oder mit nur
geringer Gefahr eines Zerquetschens derselben auf-
zufangen oder aufzunehmen. Obwohl wahrend des
Betriebs ein gewisser Hub (z.B. eine VergréRerung
oder Verringerung des trennenden Abstands zwi-
schen den Stempeln oder Ambossen) auftreten
kann, ist das Ausmal} des Hubes wesentlich geringer
als in herkémmlichen Konstruktionen.

[0037] Aufgrund der Geometrie der Druckbehalter-
werkzeugausrustung 10 der vorliegenden Erfindung
wird eine Steigerung der Last auf die Stempel nahezu
vollstandig durch das Gesenk 104 getragen, und der
Anstieg des Zellendrucks ist sehr gering. Der sich er-
gebende Druckantwortwert der Druckbehalterwerk-
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zeugausrustung 10 ist im Betrieb kleiner als 0,2 und
sehr wahrscheinlich kleiner als 0,05.

[0038] In einem Ausflihrungsbeispiel sind zwischen
dem oberen bzw. unteren Stempel 100, 102 und dem
Druckubertragungsmedium 14 eine obere Dichtung
120 und eine untere Dichtung 122 eingefiigt, um ein
Entweichen des Druckubertragungsmedium 14 zu
verhindern. Die obere und untere Dichtung 120, 122
weisen gewoOhnlich stdhlerne Abschlusskappen auf,
die optional mit einem Ring ausgestattet sind, der aus
Messing oder einem anderen ahnlich verformbaren
Material hergestellt sein kann. Zumindest eine der
Dichtungen 120, 122, sei es die obere und/oder die
untere, wird durch eine Buchse 128 vor einer Beruh-
rung mit dem Gesenk 104 bewahrt, um zu verhin-
dern, dass zwischen dem Gesenk 104 und entweder
dem wenigstens einen Heizelement 18 oder den
elektrischen Anschlussleitungen, die das wenigstens
eine Heizelement 18 mit der Spannungsquelle ver-
binden, ein Kurzschluss entsteht. Die isolierende
Buchse weist unter Betriebsbedingungen vorzugs-
weise eine innere Reibung zwischen etwa 0,2 und
etwa 0,7 oder, eher bevorzugt, zwischen etwa 0,25
und etwa 0,5, auf. Die isolierende Buchse basiert auf
mindestens entweder Pyrophyllit, Talkum, Olivin, Ma-
gnesiumoxid, Calciumcarbonat, Calciumoxid, Stronti-
umoxid, Bariumoxid, Textilit und ahnlichen geklebten
Papierverbundstoffen, Merylinitbleicherde, Bentonit-
ton, Natriumsilikat und/oder hexagonalem Bornitrid.

[0039] Die obere Profildichtung 124 und die untere
Profildichtung 126 sind gewdhnlich zwischen dem
oberen Stempel 100 und dem Gesenk 104 bzw. dem
unteren Stempel 102 und dem Gesenk 104 angeord-
net. In einer Abwandlung kénnen die obere Profil-
dichtung 124 und die untere Profildichtung 126 auch
zwischen dem oberen Stempel 100 und der oberen
Dichtung 120 bzw. dem unteren Stempel 102 und der
unteren Dichtung 122, angeordnet sein. Zumindest
eine der Profildichtungen, sei dies die obere 124
und/oder die untere 126, ist ein elektrischer Isolator,
so dass das Gesenk 104 keinen Kurzschluss fur das
wenigstens eine Heizelement 18 bildet. In einem
Ausfiuhrungsbeispiel basiert die isolierende Profil-
dichtung auf mindestens entweder naturlichem oder
Synthesekautschuk, Mylar® (Polyesterfolie), Polyi-
mid,  Teflon®  (Fluorkohlenwasserstoffpolymer,
Tetrafluorethylenfluorkohlenwasserstoffen, fluorier-
tem Ethylen-Propylen, und dergleichen), Pyrophyllit,
Talkum, Olivin, Magnesiumoxid, Calciumcarbonat,
Calciumoxid, Strontiumoxid, Bariumoxid, Textilit und
ahnlichen geklebten Papierverbundstoffen, Merylinit-
bleicherde, Bentonitton, Natriumsilikat und/oder he-
xagonalem Bornitrid. In einem Ausfuhrungsbeispiel
basiert eine nicht isolierende bzw. elektrisch leitende
Profildichtung auf mindestens entweder Kupfer, Mes-
sing, Molybdan, Graphit, Nickel, Kobalt, Eisen und
rostfreiem Stahl. In einem Ausflhrungsbeispiel, bei
dem die obere Profildichtung 124 zwischen dem obe-

ren Stempel 100 und der oberen Dichtung 120 ange-
ordnetist, und die untere Profildichtung 126 zwischen
dem unteren Stempel 102 und der unteren Dichtung
122 angeordnet ist, sind die obere Profildichtung 124
und die untere Profildichtung 126 mittels eines in ein
isolierendes Profildichtungselement eingebetteten
leitenden Elements 130 ausgebildet, so dass elekiri-
scher Strom in der Lage ist, von dem Stempel 100 zu
dem Heizelement 18 zu flieRen, ohne dass das Ge-
senk 104 kurzschlielend wirkt. Das leitende Element
kann auf mindestens entweder Molybdan, Graphit,
Wolfram, Tantal, Niob, Kupfer, Kupferlegierung, Ni-
ckel, Nickellegierung, Eisen, Eisenlegierung basie-
ren, und das isolierende Profildichtungselement ba-
siert auf mindestens entweder Naturkautschuk, Syn-
thesekautschuk, Mylar® (Polyesterfolie), Polyimid,
Teflon@ (Fluorkohlenwasserstoffpolymer, Tetrafluor-
ethylenfluorkohlenwasserstoffen, fluoriertem Ethy-
len-Propylen, und dergleichen), Pyrophyllit, Talkum,
Olivin, Magnesiumoxid, Calciumcarbonat, Calciumo-
xid, Strontiumoxid, Bariumoxid, Textilit und &hnlichen
geklebten Papierverbundstoffen, Merylinitbleicherde,
Bentonitton, Natriumsilikat und/oder hexagonalem
Bornitrid. In einem Ausflhrungsbeispiel kann die
obere Profildichtung 124 und die untere Profildich-
tung 126 auch als die Dichtung wirken, um ein Ent-
weichen des Druckiibertragungsmediums 14 zu ver-
hindern.

[0040] In einem anderen Ausflhrungsbeispiel der
Erfindung, wie es in Fig. 3 gezeigt ist, beinhaltet die
Halteeinrichtung 24 eine mehrere Ambosse aufwei-
sende Presse mit wenigstens vier Ambossen. In die-
sem Ausflhrungsbeispiel sind die sich selbst unter
Druck setzende Kapsel 12, das Druckiibertragungs-
medium 14 und das wenigstens eine Heizelement 18
ahnlich wie in Eig. 1 gezeigt konfiguriert, werden je-
doch hingegen in eine mehrere Ambosse aufweisen-
de Presse mit wenigstens vier Ambossen eingefiihrt.
Das Druckibertragungsmedium 14 ist von Trager-
platten umgeben, die die Last tragen, die durch die
Presse ausgelibt wird, wenn die Kapsel geringe Tem-
peratur und niedrigen Innendruck aufweist. Die Tra-
gerplatten sind voneinander durch Profildichtungs-
material getrennt, das vorzugsweise elektrisch isolie-
rend ist. Das Profildichtungsmaterial basiert auf min-
destens entweder natlrlichem oder synthetischem
Kautschuk, Mylar® (Polyesterfolie), Polyimid, Teflon®
(Fluorkohlenwasserstoffpolymer, Tetrafluorethylen-
fluorkohlenwasserstoffen, fluoriertem Ethylen-Propy-
len, und dergleichen), Pyrophyllit, Talkum, Olivin, Ma-
gnesiumoxid, Calciumcarbonat, Calciumoxid, Stronti-
umoxid, Bariumoxid, Textilit und ahnlichen geklebten
Papierverbundstoffen, Merylinitbleicherde, Bentonit-
ton, Natriumsilikat und/oder hexagonalem Bornitrid.
Auf die Tragerplatten kann AuRendruck entweder
durch vier oder mehr unabhangige Ambosse oder
Kolben, oder durch eine mehrere Ambosse aufwei-
sende Anordnung aufbracht werden, die in einer ein-
achsigen Presse, in einer geteilte Spharen verwen-
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denden Presse, oder in einer sonstigen ahnlichen
aus dem Stand der Technik bekannten Druckerzeu-
gungsvorrichtung angeordnet wird. Wahrend die
Kapsel erwarmt wird, baut sich in der sich selbst un-
ter Druck setzenden Kapsel 12 Innendruck auf, der
bewirkt, dass sich deren Wande nach aufien gegen
das Druckibertragungsmedium 14 hin verformen.
Wahrend sich der Druck in dem Druckubertragungs-
medium 14 aufbaut, gleicht ein wachsender Bruchteil
der Pressenkraft den Innendruck aus — oder kompen-
siert diesen — und ein abnehmender Bruchteil der
Pressenkraft wird von den Tragerplatten getragen.
Anstatt eine wesentliche Steigerung des Zellen-
drucks hervorzubringen, wird ein Anstieg der Press-
kraft weitestgehend durch die Tragerplatten aufge-
nommen, und die Druckantwortwert ist kleiner als
0,2.

[0041] In einem weiteren Ausfuhrungsbeispiel, wie
es in Fig. 4 gezeigt ist, beinhaltet die Halteeinrich-
tung 24 ein Gesenk und verstarkte Endflansche. Die
sich selbst unter Druck setzende Kapsel 12, das
Druckibertragungsmedium 14, das Heizelement 18,
die obere Dichtung 120, die untere Dichtung 122 und
das Gesenk 104 sind von wenigstens einer Halteein-
richtung 24 umgeben und sind ahnlich wie in Fig. 1
gezeigt konfiguriert, sind jedoch hier durch zwei End-
flansche 34 eingeschlossen, die jeweils durch einen
I-Trager 36 oder eine ahnliche strukturelle Stiitze ver-
starkt sind. Das Gesenk 104 ist durch Profildichtun-
gen 32 von den Endflanschen 34 getrennt. In einem
Ausfiuhrungsbeispiel berihren die Profildichtungen
32 die oberen und unteren Flachen des Gesenks
104, um Leckstrom des Druckiibertragungsmediums
14 aus dem Gesenk 104 einzuddmmen und zu ver-
hindern. Zumindest eine Profildichtung 32 weist ei-
nen elektrisch isolierenden Bereich auf, um die Ent-
stehung eines Kurzschlusses zwischen dem Gesenk
104 und entweder dem wenigstens einen Heizele-
ment 18 oder den elektrischen Anschlussleitungen,
die das Heizelement 18 mit der Spannungsquelle
verbinden, zu verhindern. Das isolierende Profildich-
tungsmaterial kann auf mindestens entweder Natur-
oder Synthesekautschuk, Mylar® (Polyesterfolie),
Polyimid, Teflon® (Fluorkohlenwasserstoffpolymer,
Tetrafluorethylenfluorkohlenwasserstoffen, fluorier-
tem Ethylen-Propylen, und dergleichen), Pyrophyllit,
Talkum, Olivin, Magnesiumoxid, Calciumcarbonat,
Calciumoxid, Strontiumoxid, Bariumoxid, Textilit und
ahnlichen geklebten Papierverbundstoffen, Merylinit-
bleicherde, Bentonitton, Natriumsilikat und/oder he-
xagonalem Bornitrid basieren. Zumindest eine Profil-
dichtung 32 kann eine elektrisch leitende Profildich-
tung sein oder auf einem in einer isolierenden Profil-
dichtung eingebetteten elektrisch leitenden Element
130 basieren. Die elektrisch leitende Profildichtung
bzw. das elektrisch leitende Element 130 kann auf
mindestens entweder Molybdan, Graphit, Wolfram,
Tantal, Niob, Kupfer, Kupferlegierung, Nickel, Nickel-
legierung, Eisen und/oder Eisenlegierung basieren.

Die Endflansche 34 sind durch Befestigungsmittel 38
aneinander oder an der Gesenkanordnung ange-
bracht. Solche Befestigungsmittel 38 umfassen,
ohne darauf beschrankt zu sein, Bolzenschrauben,
mit Gewinde versehene Stabe oder dhnliche Befesti-
gungsmittel. Ein Anziehen der Befestigungsmittel 38
bewirkt, dass die Endflansche 34 eine Druckkraft auf
die Gesenkanordnung ausiben. Wenn die sich selbst
unter Druck setzende Kapsel 12 eine geringe Tempe-
ratur und einen niedrigen Innendruck aufweist, wird
die Last der Endflansche 34 nahezu vollstandig durch
das Gesenk 104 selbst getragen. Wahrend die sich
selbst unter Druck setzende Kapsel 12 erwarmt wird,
baut sich der Innendruck in der sich selbst unter
Druck setzenden Kapsel 12 auf und bewirkt, dass
sich deren Wande nach aulen gegen das Drucki-
bertragungsmedium 14 hin verformen. Wahrend sich
der Druck in dem Druckubertragungsmedium 14 auf-
baut, gleicht ein wachsender Bruchteil der von den
Endflanschen 34 ausgehenden Last den Innendruck
in der sich selbst unter Druck setzenden Kapsel 12
aus oder kompensiert diesen, und ein abnehmender
Bruchteil der von der Last ausgehenden Kraft wird
durch das Gesenk 104 aufgenommen.

[0042] Der Druckbehalter 10 kann genutzt werden,
um Einkristalle aus Materialien herzustellen, bei-
spielsweise, jedoch ohne darauf beschrankt zu sein,
aus Metallnitriden, zu denen Aluminiumnitrid, andere
Nitridmaterialien und dergleichen gehéren. Um der-
artige Einkristalle auszubilden, wird wenigstens ein
Quellenmaterial und ein Ldsungsmittel, das unter
HPHT-Bedingungen zu einem superkritischen Fluid
wird, dicht in der sich selbst unter Druck setzenden
Kapsel 12 eingeschlossen. Die sich selbst unter
Druck setzende Kapsel 12 wird anschlieRend an die
Druckbehalterwerkzeugausristung 10 ausgegeben
und HPHT-Bedingungen unterworfen, unter denen
das Lésungsmittel zu einem superkritischen Fluid
wird. Das superkritische Fluid reagiert dann mit dem
wenigstens einen Material, um Einkristalle zu bilden.

[0043] Das folgende Beispiel dient zur Veranschau-
lichung der durch die vorliegende Erfindung dargebo-
tenen Merkmale und Vorteile, und es ist nicht beab-
sichtigt, die Erfindung darauf zu beschranken.

Beispiel 1

[0044] Eine Druckbehalterwerkzeugausristung
zum Einsatz in einer 1000-Tonnen-Hydraulikpresse
wurde wie im Folgenden erlautert hergestellt. Ein Ge-
senk aus zementiertem Wolframkarbid mit einem In-
nendurchmesser von etwa 5,08 cm (2,0 Zoll), einem
AuBendurchmesser von 17,53 cm (6,9 Zoll) und einer
Hohe von 9,4 cm (3,7 Zoll) wurde mittels Schrumpf-
passung in einer stdhlernen Gesenkblichse befestigt.
Die Gesenkbuchse enthielt acht axiale Kihlkanale,
um Wasserkiihlung des Gesenks vorzusehen. Das
Gesenk und die Gesenkbiichse wurden zu einem
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Band gepresst, das auf drei Klemmstahlringen mit
Auflendurchmessern von etwa 27,2 cm (10,7 Zoll),
37,3 cm (14,7 Zoll) bzw. 48,3 cm (19 Zoll) basierte.
Das Gesenk, die Gesenkbuchse und die stahlernen
Klemmringe waren mit Presspassungstoleranzen
ausgebildet, um eine Verdichtung des Gesenks her-
vorzurufen. Die Bandanordnung wurde anschlielend
mittels Presspassung in einem vierten stahlernen "Si-
cherheits"-Ring befestigt, der eine AulRenlippe auf-
wies, um ein Anheben und eine Beférderung zu er-
moglichen. Messingringe, in deren Innenflachen
spanabhebend Kanéle ausgebildet waren, wurden
an der Ober- und Unterseite der Gesenkblichse an-
gebracht, wobei die Kanale mit den axialen Kiihlka-
nalen in der Gesenkbiichse fluchtend ausgerichtet
wurden, so dass sich durch die Kanale serpentinen-
artig Wasser leiten liel®, um fur Kuhlung zu sorgen.
Eine Kupferverrohrung wurde mit dem oberen Mes-
singring hartverlétet, um das Zufuhren eines Stroms
von Wasser in die Gesenkbiichse hinein und aus die-
ser heraus zu ermdglichen. Die Ambossflachen ba-
sierten auf Scheiben aus zementiertem Wolframkar-
bid, die einen Durchmesser von etwa 9,65 cm (3,8
Zoll) und eine Dicke von etwa 2,54 cm (1,0 Zoll) auf-
wiesen und mit Presssitz in den stahlernen Blichsen
und einer Stahlhalterung befestigt waren. Der Durch-
messer der Ambosshalterung betrug bei der Ebene
der Ambossflache etwa 13,67 cm (5,38 Zoll).

[0045] Etwa 0,20 g AIN-Pulver und 0,10 g NH,F-Pul-
ver wurden zu zwei Vorformlingen gepresst und in ei-
ner Kapsel angeordnet. Ein Vorformling wurde auf
dem Grund der Kapsel angeordnet, und anschlie-
Rend wurde in die Kapsel eine Zwischenwand einge-
fuhrt, um das Innere der Kapsel in zwei Kammern zu
unterteilen. Der zweite Vorformling wurde anschlie-
Rend auf der Oberseite der Zwischenwand angeord-
net, so dass die beiden Vorformlinge durch die Zwi-
schenwand getrennt waren. Die Kapsel basierte auf
Kupfer mit einer Goldbeschichtung einer Dicke von
etwa 0,0063 cm (25 pm) auf dem Innenumfang und
wies einen Auflendurchmesser von etwa 1,27 cm
(0,5 Zoll) und eine Héhe von etwa 3,302 cm (1,3 Zoll)
auf. Der Kapsel wurde etwa 0,91 g Ammoniak zuge-
fugt. Die Kapsel wurde anschlieend dicht verschlos-
sen, indem ein mit Gold beschichteter Kupferstopfen
in das offene Ende der Kapsel gedriickt wurde.

[0046] Die dicht verschlossene Kapsel wurde an-
schlie®end in einer Einrichtung angeordnet, die der in
Fig. 1 gezeigten ahnelte. Die dicht verschlossene
Kapsel wurde in eine in dem Gelenk angeordnete
Zelle eingebracht. Weiter wurden in dem Gesenk
NaCl-Druckubertragungsmedium, ein aus Graphitfo-
lie, Mo-Folie und Ta-Folie aufgebautes 3-schichtiges
Folienheizrohr, Dual-K-Thermoelemente, stahlerne
Abschlusskappen und Profildichtungen positioniert.
Zwei von einem Aluminiumoxidrohr umhillte Paare
Thermoelementdrahte, waren durch ein Loch in der
Mitte des unteren Ambosses und durch ein Loch in

der unteren stahlernen Abschlusskappe gefihrt. Die
blanken Drahte durchquerten anschlielfend in dem
NaCl-Druckibertragungsmedium ausgebildete Ka-
pillaréffnungen. Ein  Thermoelementverbindungs-
punkt oder -wulst, wurde an der Unterseite der Kup-
ferkapsel positioniert und ein zweiter Thermoele-
mentverbindungspunkt wurde an dem Kapselau3en-
umfang in der Nahe der Oberseite der Kapsel positi-
oniert. Die untere Abschlusskappe war aus Weich-
stahl hergestellt und die obere Abschlusskappe war
aus rostfreiem Stahl gefertigt. Der geringere Aul3en-
durchmesser der oberen Abschlusskappe wies eine
45°-Abfasung auf und war mit einem Messingring
ausgestattet, um eine verbesserte Dichtung gegenu-
ber der Gesenkwand zu erzielen. Der Au3endurch-
messer der unteren Abschlusskappe war durch eine
Pyrophyllitblichse von der Gesenkwand getrennt.
Eine Kupferprofildichtung, die den oberen Amboss
von der oberen Ebene des Gesenks und von der obe-
ren Abschlusskappe trennte, sorgte fir elektrischen
Kontakt und Verteilung der Last. Die untere Ab-
schlusskappe befand sich in unmittelbarem Kontakt
mit dem unteren Amboss. Eine Mylar-Profildichtung
trennte die Unterseite des Gesenks vom dem unteren
Amboss. Das Heizrohr war durch eine Salzbuchse
von der Gesenkwand getrennt. Graphitpulver wurde
mit NaCl gemischt, isogepresst und spanabhebend
bearbeitet, um die Buchse herzustellen. Um die Rei-
bung wahrend der Entfernung der Zelle bei Beendi-
gung des Arbeitsgangs zu reduzieren, war der Au-
Renumfang der Schwarzsalzbuchse von der Gesenk-
wand durch eine 0,00508 cm (0,002 Zoll) dicke
Pb-Folie getrennt.

[0047] Die Kapsel wurde auf eine Temperatur von
etwa 800 °C erwarmt, indem durch das Heizrohr
Strom geleitet wurde. Die Kapsel wurde fiir etwa 16
Stunden auf Temperatur gehalten und anschlielend
abgekuhlt. Die Zelle wurde anschlielend aus dem
Gesenk herausgedrickt und das Druckibertra-
gungsmedium wurde in Wasser aufgelost. Um den
Dampfdruck von Ammoniak zu reduzieren, wurde die
Kapsel in einem Trockeneis/Azeton-Bad abgekunhlt
und anschlieRend mit einer Ahle durchbohrt. Auf die
Erwarmung hin entwich das Ammoniak aus der Kap-
sel. Der sich aufgrund des Entweichens von Ammo-
niak ergebende Gewichtsverlust betrug etwa 0,87g,
was dem Gewicht von Ammoniak entsprach, das am
Ende des Arbeitsgangs noch in der Kapsel vorhan-
den war. Die weitgehende Ubereinstimmung des Ge-
wichts des Ammoniaks vor und nach dem Arbeits-
gang zeigt an, dass die Kapsel wahrend des Arbeits-
gangs weder geplatzt war noch wesentliche Undich-
tigkeiten aufgewiesen hatte, wobei daher eine Bear-
beitung des AIN-Pulvers in superkritischem Ammoni-
ak in Anwesenheit von aufgeldstem NH,F bei einer
Temperatur von 800 °C ermdglicht war. Basierend auf
dem Phasendiagramm von superkritischem Ammoni-
ak, betrug bei einer Temperatur von 800 °C und dem
durch Ammoniak geflllten Anteil (70 %) von freiem
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Volumen in der Kapsel, der in der Kapsel bei 800 °C
erzeugte Druck, unter der Annahme eines Born-Ha-
ber-Gleichgewichts, jedoch unter Vernachlassigung
der Wirkung von aufgelésten Beimengungen, etwa
10 kbar.

[0048] Wahrend typische Ausfiihrungsbeispiele
zum Zwecke einer Veranschaulichung unterbreitet
wurden, sollte die vorausgehende Beschreibung
nicht als fir den Schutzumfang der Erfindung be-
schrankend bewertet werden. Beispielsweise kann
der hier offenbarte Druckbehalter auch genutzt wer-
den, um aus anderen Materialien als Aluminiumnitrid
Einkristalle zu bilden.

Patentanspriiche

1. Druckbehalter (10) zum Bearbeiten wenigs-
tens eines Materials in einem superkritischen Fluid,
wobei der Druckbehalter (10) aufweist:

(a) eine Kapsel (12) zum Aufnehmen des wenigstens
eines Materials und des superkritischen Fluids in ei-
ner im Wesentlichen luftfreien Umgebung, wobei die
Kapsel (12) sich selbst unter Druck setzt;

(b) ein Druckubertragungsmedium (14), um einen
AuRendruck auf die Kapsel (12) aufrechtzuerhalten,
wobei das Druckubertragungsmedium (14) die Kap-
sel (12) umgibt;

(c) ein Heizsystem zum Aufheizen der Kapsel (12),
wobei das Heizsystem wenigstens ein Heizelement
(18), das in das Druckubertragungsmedium (14) so
einflhrbar ist, dass das wenigstens eine Heizelement
(18) unmittelbar an der Kapsel (12) liegt, und ein
Leistungssteuersystem (16), das elektrisch mit dem
wenigstens einem Heizelement (18) verbunden ist,
aufweist, wobei das Leistungssteuersystem (16) En-
ergie an das wenigstens eine Heizelement (18) lie-
fert;

(d) eine Halteeinrichtung (24), um die Kapsel (12),
das Druckiibertragungsmedium (14) und das wenigs-
tens eine Heizelement (18) aufzunehmen und an ih-
rem Platz zu halten, wobei die Halteeinrichtung (24)
die Kapsel (12), das Druckibertragungsmedium (14)
und das wenigstens eine Heizelement (18) auf einem
konstanten Druck halt; und

(e) wenigstens eine Verschlussvorrichtung (120,
122), um ein Entweichen des Druckibertragungsme-
diums zu verhindern, wobei die wenigstens eine Ver-
schlussvorrichtung (120, 122) zwischen der Halteein-
richtung (24) und dem Drucklbertragungsmedium
(14) angeordnet ist.

2. Druckbehalter (10) nach Anspruch 1, wobei
das Heizsystem ferner wenigstens einen Tempera-
tursensor (20) aufweist, der unmittelbar an der Kap-
sel (12) zum Messen einer Temperatur der Kapsel
(12) angeordnet ist.

3. Druckbehélter (10) nach Anspruch 1, wobei die
Kapsel (12) aus einem schmiedbaren Metall ausge-

bildet ist und wobei die Kapsel (12) eine geringe Was-
serstoffdurchlassigkeit aufweist.

4. Druckbehalter (10) nach Anspruch 1, wobei die
Kapsel (12) des Druckbehélters (10) ferner wenigs-
tens eine Wand (52), ein abgeschlossenes Ende (58)
und ein dicht verschlossenes Ende (56) aufweist, die
darin eine Kammer (54) fir die Aufnahme des we-
nigstens einen Materials und des superkritischen Flu-
ids definieren, und wobei das Heizsystem wenigs-
tens einen Temperatursensor (20) aufweist, der zum
Messen einer Temperatur der Kapsel (12) unmittel-
bar an der Kapsel (12) angeordnet ist, und wobei das
Leistungssteuerungssystem (16) elektrisch mit dem
wenigstens einen Heizelement (18) und dem wenigs-
tens einem Temperatursensor (20) verbunden ist.

5. Druckbehalter (10) nach Anspruch 4, wobei
das wenigstens eine Heizelement (18) ein elektri-
sches Widerstandsheizelement (18) ist, das wenigs-
tens eine Folie, wenigstens ein Rohr, wenigstens ein
Band, wenigstens eine Stange und wenigstens einen
Draht und Kombinationen davon aufweist.

6. Verfahren zum Bearbeiten wenigstens eines
Materials bei hoher Temperatur und hohem Druck bei
Vorhandensein eines superkritischen Fluids, wobei
das Verfahren die Schritte aufweist:

(a) Bereitstellen einer dicht verschlossenen Kapsel
(12), welche das wenigstens eine Material und ein
Lésungsmittel enthalt, das ein superkritisches Fluid
erzeugt, wobei die Kapsel (12) sich selbst unter
Druck setzt;

(b) Bereitstellen eines Druckbehélters (10) mit einer
Halteeinrichtung (24), einem Druckulbertragungsme-
dium (14), das in der Halteeinrichtung (24) angeord-
net ist, und wenigstens einem Heizelementes (18),
das in der Halteeinrichtung (24) angeordnet ist;

(c) Anordnen der dicht verschlossenen Kapsel (12) in
dem Druckubertragungsmedium (14) so, dass sich
die dicht verschlossene Kapsel (12) unmittelbar an
dem wenigstens einem Heizelement (18) befindet;
(d) Aufheizen der dicht verschlossenen Kapsel (12)
auf eine vorbestimmte Temperatur durch Zufiihren
von elektrischer Energie an das wenigstens eine Hei-
zelement (18), wobei das in der dicht verschlossenen
Kapsel (12) enthaltene Losungsmittel zu einem su-
perkritischen Fluid wird, und wobei das superkriti-
sche Fluid einen vorbestimmten Druck in der dicht
verschlossenen Kapsel (12) erzeugt; und

(e) Kompensieren des vorbestimmten Druckes in der
dicht verschlossenen Kapsel (12) durch Aufbringen
eines Druckes auf die Halteeinrichtung (24), wobei
das wenigstens eine Material mit dem superkriti-
schen Fluid in der dicht verschlossenen Kapsel (12)
reagiert.

7. Verfahren nach Anspruch 6, wobei das we-
nigstens eine Heizelement elektrisch mit einem Leis-
tungssteuersystem (16) verbunden ist; wobei das

11/16



DE 602 14 436 T2 2007.07.12

Verfahren ferner die Schritte aufweist:

Platzieren des das Druckubertragungsmedium (14),
die dicht verschlossene Kapsel (12) und das wenigs-
tens eine Heizelement enthaltenden Druckbehalters
(2) in einer Presse;

Betatigen der Presse, um einen vorbestimmten
Druck auf den Druckbehalter (10), das Druckulbertra-
gungsmedium (14), die dicht verschlossene Kapsel
(12) und das wenigstens eine Heizelement (18) auf-
zubringen; und

wobei der Schritt (d) ferner den Schritt der Lieferung
elektrischer Energie aus dem Leistungssteuersystem
(16) an das wenigstens eine Heizelement (18) um-
fasst; und wobei im Schritt (e) Druck aufgebracht
wird, indem ein aquivalenter Druck mit der Halteein-
richtung (24) aufrechterhalten wird, und der aquiva-
lente Druck Uber das Druckibertragungsmedium
(14) Ubertragen wird.

8. Verfahren nach Anspruch 7, wobei die Halte-
einrichtung (24) wenigstens ein Gesenk (104), we-
nigstens einen Stempel (100, 102) und eine hydrauli-
sche Presse aufweist, und wobei das Druckibertra-
gungsmedium (14) und das wenigstens eine Heizele-
ment (18) in dem Gesenk (104) angeordnet sind; und
wobei der Schritt der Anordnung der dicht verschlos-
senen Kapsel (12) in dem Druckbehalter (10) die An-
ordnung der dicht verschlossenen Kapsel (12) in dem
Gesenk (104) in der Weise umfasst, dass die dicht
verschlossene Kapsel (12) unmittelbar an dem we-
nigstens einen Heizelement (18) liegt.

9. Verfahren zum Erzeugen eines Metallnit-
rid-Einkristalls mit den Schritten: EinschlieRen eines
Metallnitrid-Quellenmaterials und eines Losungsmit-
tels in einer dicht verschlossenen Kapsel (12), die
sich selbst unter Druck setzt; Anordnen der dicht ver-
schlossenen Kapsel (12) in einem Druckbehalter
(10), der eine Halteeinrichtung (24), ein in der Halte-
einrichtung (24) angeordnetes Druckibertragungs-
medium (14) und wenigstens ein in der Halteeinrich-
tung (24) angeordnetes Heizelement (13) enthalt;
Aufheizen der dicht verschlossenen Kapsel (12) auf
eine vorbestimmte Temperatur, wobei das in der dicht
verschlossenen Kapsel (12) enthaltene Lésungsmit-
tel zu einem superkritischen Fluid wird und einen vor-
bestimmten Druck in der dicht verschlossenen Kap-
sel (12) erzeugt; und Kompensieren des vorbestimm-
ten Druckes in der dicht verschlossenen Kapsel (12)
durch Aufbringen eines Druckes auf die Halteeinrich-
tung (24); wobei das Metallnitrid-Quellenmaterial mit
dem superkritischen Fluid in der dicht verschlosse-
nen Kapsel (12) reagiert, um einen Metallnitrid-Ein-
kristall bei hoher Temperatur und hohem Druck zu er-
zeugen.

Es folgen 4 Blatt Zeichnungen
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Anhangende Zeichnungen
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