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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　炭素の元素状同素体を製造する方法であって：カーバイドアニオンを、１５０℃～７５
０℃の反応温度で溶融したハロゲン化金属塩との反応により酸化することを含んでなり、
ハロゲン化金属塩がカーバイドに対して過剰である方法。
【請求項２】
　請求項１に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、塩様カーバイドアニオン
及び／または中間型遷移金属カーバイドアニオンである方法。
【請求項３】
　カーバイドを、１５０℃～７５０℃の反応温度範囲で溶融したハロゲン化金属塩と反応
させることによって、ダイアモンドを製造する方法。
【請求項４】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、メタニド、アセ
チリド、及びセスキカーバイドである塩様カーバイドアニオンである方法。
【請求項５】
　請求項１に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンはアセチリドである塩様カー
バイドアニオンである方法。
【請求項６】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、カルシウムカー
バイド、マグネシウムカーバイド、またはアルミニウムカーバイドからのものである方法
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【請求項７】
　請求項３に記載の方法であって、前記カーバイドは、カルシウムカーバイド、マグネシ
ウムカーバイド、またはアルミニウムカーバイドからのものである方法。
【請求項８】
　請求項１に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、カルシウムカーバイドか
らのものである方法。
【請求項９】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、１０マイクロメ
ートル（μｍ）～５ミリメートル（ｍｍ）の粒子サイズを有するカーバイドからのもので
ある方法。
【請求項１０】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、３０マイクロメ
ートル（μｍ）～２００マイクロメートル（μｍ）の粒子サイズを有するカーバイドから
のものである方法。
【請求項１１】
　請求項３に記載の方法であって、前記カーバイドは、３０マイクロメートル（μｍ）～
２００マイクロメートル（μｍ）の粒子サイズを有するカーバイドからのものである方法
。
【請求項１２】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記反応はｓｐ３混成の炭素の元素状同素体
を生成する方法。
【請求項１３】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記反応はｓｐ２混成の炭素の元素状同素体
を生成する方法。
【請求項１４】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記反応はグラフェンの形態の炭素を生成す
る方法。
【請求項１５】
　請求項３に記載の方法であって、前記反応はｓｐ２混成の炭素の元素状同素体もまた生
成する方法。
【請求項１６】
　請求項３に記載の方法であって、前記反応はグラフェンの形態の炭素もまた生成する方
法。
【請求項１７】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記反応は小板の形態の炭素を生成する方法
。
【請求項１８】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記反応は非晶質炭素を生成する方法。
【請求項１９】
　請求項１または２に記載の方法であって、前記反応はミックスされた混成炭素を生成す
る方法。
【請求項２０】
　請求項１に記載の方法であって、炭素生成物は表面にｓｐ２炭素の被覆（外装）を有す
るダイアモンド結晶を含んでなる方法。
【請求項２１】
　請求項１または２に記載の方法であって、カーバイド出発物質からの炭素の収率は１０
％超である方法。
【請求項２２】
　請求項１または２に記載の方法であって、カーバイド出発物質からの炭素の収率は３０
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％超である方法。
【請求項２３】
　請求項１または２に記載の方法であって、カーバイド出発物質からの炭素の収率は７０
％超である方法。
【請求項２４】
　請求項３に記載の方法であって、カーバイド出発物質からのダイアモンドの収率は１０
％超である方法。
【請求項２５】
　請求項３に記載の方法であって、カーバイド出発物質からのダイアモンドの収率は３０
％超である方法。
【請求項２６】
　請求項３に記載の方法であって、カーバイド出発物質からのダイアモンドの収率は７０
％超である方法。
【請求項２７】
　請求項１または２に記載の方法であって、反応の炭素生成物は粒子形態である方法。
【請求項２８】
　請求項２に記載の方法であって、前記反応は、カーバイドアニオンとしてセスキカーバ
イドを溶融したハロゲン化金属塩と反応させることを含んでなる方法。
【請求項２９】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、前記反応温度は、１５０℃～２０
０℃、１５０℃～２５０℃、２００℃～２５０℃、２００℃～３００℃、２００℃～３５
０℃、２００℃～４００℃、２５０℃～４００℃、２００℃～５００℃、２５０℃～５０
０℃からなる群から選択される範囲内である方法。
【請求項３０】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、前記反応温度は、３００℃～６０
０℃、４００℃～６００℃、５００℃～７００℃、２００℃～７００℃、２５０℃～７５
０℃、１５０℃～７５０℃からなる群から選択される範囲内である方法。
【請求項３１】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、前記反応温度は、２５０℃～４０
０℃の範囲内である方法。
【請求項３２】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、反応は５００℃未満の温度で実施
される方法。
【請求項３３】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、反応は４００℃未満の温度で実施
される方法。
【請求項３４】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、反応は３００℃未満の温度で実施
される方法。
【請求項３５】
　請求項１または２に記載の方法であって、ハロゲン化金属塩は２８０℃未満の融点を有
する方法。
【請求項３６】
　請求項１に記載の方法であって、ハロゲン化金属塩は２３５℃未満の融点を有する方法
。
【請求項３７】
　請求項１または２に記載の方法であって、ハロゲン化金属塩はカーバイドに対して化学
量論的比率の少なくとも２倍で過剰である方法。
【請求項３８】
　請求項３に記載の方法であって、ハロゲン化金属塩は２８０℃未満の融点を有する方法
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【請求項３９】
　請求項３に記載の方法であって、ハロゲン化金属塩はカーバイドに対して過剰である方
法。
【請求項４０】
　請求項３に記載の方法であって、ハロゲン化金属塩はカーバイドに対して化学量論的比
率の少なくとも２倍で過剰である方法。
【請求項４１】
　請求項１～３のいずれか一項に記載の方法であって、前記反応は酸素及び／または水分
が欠如している環境下で起きる方法。
【請求項４２】
　請求項１に記載の方法であって、酸化反応は撹拌を伴わないで実施される方法。
【請求項４３】
　請求項１に記載の方法であって、酸化反応は撹拌を伴って実施される方法。
【請求項４４】
　請求項１に記載の方法であって、酸化反応は大気圧でロードした密封したリアクタ中で
実施される方法。
【請求項４５】
　請求項１に記載の方法であって、酸化反応は水平を向いたリアクタ中で実施される方法
。
【請求項４６】
　請求項１に記載の方法であって、酸化反応は重ねられたリアクタ中で実施される方法。
【請求項４７】
　請求項１に記載の方法であって、反応は、反応の間に熱移動及び質量移動を変化させる
ために加えられる追加の材料を伴って実施される方法。
【請求項４８】
　請求項１または２に記載の方法であって、反応はドーパントの使用を伴って実施される
方法。
【請求項４９】
　請求項１に記載の方法であって、反応が完了した後に、反応生成物は分離容器へと移さ
れる方法。
【請求項５０】
　請求項１または２に記載の方法であって、反応の生成物は界面活性剤の使用を伴って分
離される方法。
【請求項５１】
　請求項１または２に記載の方法であって、反応の生成物は重力分離の使用を伴って分離
される方法。
【請求項５２】
　請求項１に記載の方法であって、反応の後に、未反応のカーバイドは水及び酸との使用
を伴って除去される方法。
【請求項５３】
　請求項１に記載の方法であって、反応の後に、金属塩は水、アルコール、界面活性剤、
または酸を伴って除去される方法。
【請求項５４】
　請求項１または２に記載の方法であって、反応の後に、反応生成物は熱オーブン中また
は酸化溶液中での酸化を受ける方法。
【請求項５５】
　請求項１または２に記載の方法であって、反応の後に、炭素は粒子サイズに従って分類
される方法。
【請求項５６】
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　請求項１に記載の方法であって、該方法は、カーバイドアニオンを１５０℃～７５０℃
の反応温度で酸化すること、並びに炭素生成物を分離及び精製することからなる方法。
【請求項５７】
　請求項２に記載の方法であって、該方法は、塩様カーバイドアニオンを１５０℃～７５
０℃の反応温度で酸化すること、並びに酸化生成物を分離及び精製することからなる方法
。
【請求項５８】
　請求項３に記載の方法であって、該方法は、カーバイドを、１５０℃～７５０℃の反応
温度範囲で溶融したハロゲン化金属塩と反応させることによって、ダイアモンドを製造す
ることからなる方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　[0001]この出願は、２０１３年３月１５日出願のＵ．Ｓ．仮出願番号６１／７９８，１
９８の優先権を主張するものであり、その全体を本明細書の一部として本願に援用する。
　[0002]本開示は、約１５０℃～約７５０℃の温度において、塩様カーバイドからカーバ
イドアニオン、または陰イオンを酸化する方法を提供する。もう一つの態様において、本
開示は、中間型遷移金属カーバイド（intermediate transition metal carbide）との反
応を提供する。更にもう一つの態様において、本開示は、種々の同素体の純粋な炭素を製
造するために、塩様カーバイドアニオン及び中間型カーバイドアニオンが酸化される反応
のシステムを提供する。
【背景技術】
【０００２】
　[0003]カーバイドは、炭素及びより低い電気陰性度、又は、電子を吸引する能力が低い
元素を含有する化学的化合物である。ほぼ全ての元素が、元素状炭素と反応して、カーバ
イドを製造する。更に、それは四つの群に分類される：即ち、塩様カーバイド、共有結合
性カーバイド、格子間カーバイド、及び中間型遷移金属カーバイドである。塩様カーバイ
ドは水及び希酸と反応して、イオン及び炭化水素ガスを生じる。中間型遷移金属カーバイ
ドもまた、希酸及びときには水と反応して、金属陽イオン、炭化水素及びときには水素を
生じる。
【０００３】
　[0004]塩様カーバイドは更に、メタニド、アセチリド、及びセスキカーバイドに細分化
される。メタニドは水と反応してメタンを生じる。メタンは、四つの水素原子に結合した
ｓｐ３混成にある炭素原子である。メタニドの二つの例は、アルミニウムカーバイド（Ａ
ｌ４Ｃ３）及びベリリウムカーバイド（Ｂｅ２Ｃ）である。アセチリドは、アセチリドア
ニオンＣ２

－２の塩であり、また二つの炭素原子の間に三重結合を有する。三重結合炭素
はｓｐ１混成を有しており、アセチリドの二つの例は、ナトリウムカーバイド（Ｎａ２Ｃ

２）及びカルシウムカーバイド（ＣａＣ２）である。セスキカーバイドは多原子アニオン
Ｃ３

－４を含み、またｓｐ１混成の炭素原子を含んでいる。セスキカーバイドの二つの例
は、マグネシウム塩（Ｍｇ２Ｃ３）及びリチウム塩（Ｌｉ４Ｃ３）である。
【０００４】
　[0005]Ｕ．Ｓ．特許番号１，３１９，１４８は、カリウムカチオン（陽イオン）をカル
シウムカーバイドからのアセチリドアニオンと反応させることにより、カリウム金属を製
造するための酸化反応を定義している。該反応媒体は、溶融フッ化カリウム（ｍｐ＝８７
６℃）であった。これは下記のスキーム（１）の反応に示される。
【０００５】
　スキームＩ　ＣａＣ２　＋　２ＫＦ　→　ＣａＦ２　＋　２Ｋ＋２Ｑ（ｇｒａｐi ｍｃ

）反応Ｔ＞８００℃         （１）
　この反応の他の生成物はフッ化カルシウム及びグラファイトである。グラファイトは元
素状炭素の最も熱的に安定な形態であり、従って、これは高温における好ましい生成物で
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ある。この反応、即ち、カリウムイオンの還元は８００℃超で生じ、６００℃は赤熱なの
でこれは高温とみなされるであろう。
【０００６】
　[0006]アルカリ金属は、溶融塩の電気分解から調製することができる。しかし、Ｕ．Ｓ
．特許番号　１，３１９，１４８は、アルカリ金属を製造するために酸化反応が用いられ
たことを示している。加えて、無機化学の概念及び方法；ダグラスＢ．マックダニエルＤ
．（１９６５、ゼロックスコーポレーション）は、溶融塩の電気分解が使用されるように
なる前に、彼らが如何にしてアルカリ金属を精製したかを記載している。
【０００７】
　[0007]アルカリ金属を製造するために、温度はＫＦの融点（ｍｐ＝８５８℃）を超え、
これはＫを蒸発させる（ｂｐ＝７４４℃）ために十分に高い。その生成物は、ＣａＦ２、
Ｋ°、及び炭素の熱力学的に最も安定な形態であるグラファイト、Ｃ（ｇｒａｐｈｉｔｅ

）であった。
【発明の概要】
【０００８】
　[0008]この開示は、カーバイドアニオンを約１５０℃～約７５０℃の反応温度で酸化す
ることによって、カーバイドからのカーバイドアニオン及び／または陰イオンを酸化させ
る方法であって、ここでの反応がｓｐ１及び／またはｓｐ３構成の炭素の同素体を生じる
方法を提供する。
【０００９】
　[0009]もう一つの態様において、本開示は、塩様カーバイドアニオン及び／または中間
型カーバイドアニオンを、約１５０℃～約７５０℃の反応温度で溶融ハロゲン化金属と反
応させることにより、炭素の純粋な元素状同素体を製造する方法を提供する。
【００１０】
　[0010]更にもう一つの態様において、本開示は、約１５０℃～約７５０℃の反応温度で
カーバイドを溶融ハロゲン化金属塩と反応させることにより、ダイアモンドを製造する方
法を提供する。
【００１１】
　[0011]本開示はまた、カチオンの還元能力を変化させ、及び／または溶融物の温度を変
化させることによって低融点ハロゲン化物塩反応体の還元能力を制御することにより、炭
素同素体を制御する方法を提供する。
【００１２】
　[0012]一つの態様において、カーバイドアニオンは塩様または中間型のカーバイドアニ
オンである。もう一つの態様において、前記塩様カーバイドアニオンは、メタニド、アセ
チリド、及びセスキカーバイドからなる群から選択される。もう一つの態様において、前
記塩様カーバイドアニオンはカルシウムカーバイドである。
【００１３】
　[0013]一つの態様において、ここに記載の方法はｓｐ１構成の元素の同素体を製造する
。更にもう一つの態様において、ここに記載の方法はｓｐ３構成の炭素の同素体を製造す
る。
【００１４】
　[0014]本開示はまた、ここに記載した方法であって、前記反応温度が約１５０℃未満、
約２００℃未満、約２５０℃未満、約３００℃未満、約４００℃未満、約５００℃未満、
約６００℃未満、約７００℃未満、または約８００℃未満である方法を提供する。
【００１５】
　[0015]更にもう一つの側面において、本開示は、塩様カーバイドからのカーバイドアニ
オン、または陰イオンを、約１５０℃～約２００℃、約１５０℃～約２５０℃、約２００
℃～約２５０℃、約２００℃～約３００℃、約２００℃～約３５０℃、約２００℃～約４
００℃、約２５０℃～約４００℃、約２００℃～約５００℃、約２５０℃～約５００℃、
約３００℃～約６００℃、約４００℃～約６００℃、約５００℃～約７００℃、約２００
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℃～約７００℃、約２５０℃～約７５０℃、約１５０℃～約７５０℃、約１５０℃～８０
０℃未満、約２５０℃～８００℃未満、約３００℃～８００℃未満、約４００℃～８００
℃未満、約５００℃～８００℃未満、または約６００℃～８００℃未満の範囲の温度で酸
化する方法を提供する。
　すなわち、本明細書は以下の発明の開示を包含する：
　［１］カーバイドアニオン及び／またはカーバイドからの陰イオンを酸化させる方法で
あって、該方法は、カーバイドアニオンを約１５０℃～約７５０℃の反応温度で酸化する
ことを含んでなり、前記反応はｓｐ１及び／またはｓｐ３構成の炭素の同素体を生成する
方法。
　［２］［１］に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、塩様カーバイドアニ
オンまたは中間体カーバイドアニオンである方法。
　［３］［２］に記載の方法であって、前記塩様カーバイドアニオンは、メタニド、アセ
チリド、及びセスキカーバイドからなる群から選択される方法。
　［４］［２］に記載の方法であって、前記塩様カーバイドアニオンはアセチリドである
方法。
　［５］［１］に記載の方法であって、前記反応はｓｐ１構成の炭素の同素体を生成する
方法。
　［６］［１］に記載の方法であって、前記反応はｓｐ３構成の炭素の同素体を生成する
方法。
　［７］［１］に記載の方法であって、前記反応温度は、約１５０℃～約２００℃、約１
５０℃～約２５０℃、約２００℃～約２５０℃、約２００℃～約３００℃、約２００℃～
約３５０℃、約２００℃～約４００℃、約２５０℃～約４００℃、約２００℃～約５００
℃、約２５０℃～約５００℃からなる群から選択される範囲内である方法。
　［８］［１］に記載の方法であって、前記反応温度は、約３００℃～約６００℃、約４
００℃～約６００℃、約５００℃～約７００℃、約２００℃～約７００℃、約２５０℃～
約７５０℃、約１５０℃～約７５０℃からなる群から選択される範囲内である方法。
　［９］［１］に記載の方法であって、前記反応温度は、約２５０℃～約４００℃の範囲
内である方法。
　［１０］［１］に記載の方法であって、前記カーバイドアニオンは、カルシウムカーバ
イドを含んでなる方法。
　［１１］［１］に記載の方法であって、前記反応は更に、２５０℃未満の融点を持った
塩を反応体として加えることを含んでなる方法。
　［１２］炭素の純粋な元素状同素体を製造する方法であって：塩様カーバイドアニオン
及び／または中間体カーバイドアニオンを、約１５０℃～約７５０℃の反応温度範囲で酸
化することを含んでなる方法。
　［１３］［１２］に記載の方法であって、前記塩様カーバイドアニオンは、メタニド、
アセチリド、及びセスキカーバイドからなる群から選択される方法。
　［１４］［１２］に記載の方法であって、前記反応はｓｐ１またはｓｐ３構成をもった
炭素の純粋な元素状同素体を生成する方法。
　［１５］［１２］に記載の方法であって、前記反応はｓｐ１構成をもった炭素の純粋な
元素状同素体を生成する方法。
　［１６］［１２］に記載の方法であって、前記反応はｓｐ３構成をもった炭素の純粋な
元素状同素体を生成する方法。
　［１７］［１２］に記載の方法であって、前記反応温度は、約１５０℃～約２００℃、
約１５０℃～約２５０℃、約２００℃～約２５０℃、約２００℃～約３００℃、約２００
℃～約３５０℃、約２００℃～約４００℃、約２５０℃～約４００℃、約２００℃～約５
００℃、約２５０℃～約５００℃からなる群から選択される範囲内である方法。
　［１８］［１２］に記載の方法であって、前記反応温度は、約３００℃～約６００℃、
約４００℃～約６００℃、約５００℃～約７００℃、約２００℃～約７００℃、約２５０
℃～約７５０℃、約１５０℃～約７５０℃からなる群から選択される範囲内である方法。
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　［１９］［１２］に記載の方法であって、前記反応温度は、約２５０℃～約４００℃の
範囲内である方法。
　［２０］［１２］に記載の方法であって、前記反応は更に、２５０℃未満の融点を持っ
た塩を反応体として利用することを含んでなる方法。
　［２１］［１２］に記載の方法であって、前記反応は、セスキカーバイドを溶融したハ
ロゲン化金属と反応させて、ｓｐ１構成の炭素の純粋な同素体を生じる方法。
　［２２］カーバイドを、約１５０℃～約７５０℃の反応温度範囲で溶融したハロゲン化
金属塩と反応させることによって、ダイアモンドを製造する方法。
　［２３］［２２］に記載の方法であって、前記反応温度は、約１５０℃～約２００℃、
約１５０℃～約２５０℃、約２００℃～約２５０℃、約２００℃～約３００℃、約２００
℃～約３５０℃、約２００℃～約４００℃、約２５０℃～約４００℃、約２００℃～約５
００℃、約２５０℃～約５００℃からなる群から選択される範囲内である方法。
　［２４］［２２］に記載の方法であって、前記反応温度は、約３００℃～約６００℃、
約４００℃～約６００℃、約５００℃～約７００℃、約２００℃～約７００℃、約２５０
℃～約７５０℃、約１５０℃～約７５０℃からなる群から選択される範囲内である方法。
　［２５］［２２］に記載の方法であって、前記反応温度は、約２５０℃～約４００℃の
範囲内である方法。
　［２６］炭素同素体を制御する方法であって：カチオンの還元能力を変化させ、及び／
または溶融物の温度を変化させることによって低融点ハロゲン化物塩反応体の還元能力を
制御することを含んでなる方法。
　［２７］カーバイドアニオン及び／またはカーバイドからの陰イオンを酸化する［１］
に記載の方法であって、前記反応は酸素及び／または水分が欠如しているか、または実質
的に欠如している環境下で起きる方法。
　［２８］炭素の純粋な元素状同素体を製造する［１２］に記載の方法であって、前記反
応は酸素及び／または水分が欠如しているか、または実質的に欠如している環境下で起き
る方法。
 
【図面の簡単な説明】
【００１６】
【図１】図１は、炭素の種々の同素体についての生成エンタルピーを与えるチャートであ
る。
【図２】図２は、（１）反応準備、（２）化学反応、（３）炭素分離、及び（４）ダイア
モンド精製の態様を含む、炭素の種々の同素体の形成についての代表的なブロックフロー
図を与えるものである。
【発明を実施するための形態】
【００１７】
　[0018]一つの態様において、本開示はダイアモンド製造の方法であって、（１）反応準
備、（２）化学反応、（３）炭素分離、及び（４）ダイアモンド精製を含んでなる、から
なる、または実質的にからなる方法を提供する。代表的な方法論が図２に記載されている
。
【００１８】
　[0019]もう一つの態様において、当該方法は、水分及び酸素のない制御された大気中に
おいて反応体を準備することによって開始される(1)。一つの態様において、化学反応（
２）が、反応準備部分の次に続く。もう一つの態様においては、分離及び精製の態様が化
学反応（２）の次に続く。何故なら、分離（３）は、化学反応（２）の生成物からの元素
状炭素でない材料の除去によって定義され、また精製（４）は、前記化学反応（２）によ
り生成された何等かの望ましくない元素状炭素、並びに分離（３）から残留する何等かの
他の痕跡物質の除去だからである。
【００１９】
　[0020]本方法における（１）の反応準備の態様は、反応の可変量及び条件を制御するた
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めの反応体の準備を扱っており；（２）の化学反応は、ここに記載される方法でのそれぞ
れの反応体の化学反応を扱っており；（３）の分離の態様は、未反応のカーバイド及び金
属塩、前記反応により生成した金属塩、前記反応により生じた元素状金属、及び／または
生成した何等かの金属酸化物の最初の除去を含んでおり；また（４）の精製の態様は、製
品、例えばダイアモンドが製造されるところである。一つの実施形態において、（４）の
本方法の精製の態様は、何等かの残留するカーバイド、金属塩、元素状金属、及び金属酸
化物の除去と共に、前記反応により生じたｓｐ２炭素及びミックスされた混成炭素の除去
を含むことができる。もう一つの態様において、本開示は炭素製造の方法であって、ここ
に記載する（１）反応準備、（２）化学反応、（３）分離、及び（４）精製の方法論に記
載した何れかの下位群を含んでなる、からなる、または実質的にからなる方法を提供する
。
【００２０】
　[0021]一つの態様において、ダイアモンドを製造する全体の過程は、一つの態様におけ
る少なくとも三つの部分を含んでいるが、本開示はまた、（３）の分離及び（４）の精製
の態様を単一の態様または単一の工程に合体させることによって、この過程を合理化する
方法を提供する。例えば、一つの態様において、本開示は、ここに記載した（１）反応準
備、（２）化学反応、並びに（３）分離及び（４）精製の方法論を含んでなる、からなる
、実質的にからなる方法を提供する。
【００２１】
　（１）反応準備：
　水分のない環境における反応準備
　[0022]異なる塩様カーバイド及び中間型カーバイドは、水及び／または希酸と反応して
、炭化水素ガス及び金属酸化物を生じる。殆ど全ての塩様カーバイド及び中間型カーバイ
ドはまた、空気中の水分とも反応する。カーバイドをより小さな粒子サイズに粉砕したと
きには、環境に露出される表面積の増大によって反応速度は増大する。一定の反応体、例
えばアルミニウムカーバイドは、空気中の水分と反応して、分離過程を複雑にし得るアル
ミナ（酸化アルミニウム）を生じるであろう。一つの態様において、本開示は、希酸また
は濃酸を使用して、前記反応により生じた元素状炭素は未変化のまま残しながら、前記反
応の生成物から元素状金属及び金属酸化物を除去する方法を提供する。
【００２２】
　[0023]加えて、ハロゲン化物反応体のような金属塩はまた、空気から水分を吸引して水
中のイオンの溶液を形成することができる。塩の中に集積された如何なる水分も、反応器
の中に侵入してカーバイドと反応することができる。この水分はまた、反応温度で蒸発し
て圧力を増大させ、また反応条件を変化させることができる。従って、一つの態様では、
反応体は雰囲気を制御されたグラブボックスの中でロードすることができる。もう一つの
態様において、反応条件には、如何なる水分も酸素も存在しない環境が含まれる。このよ
うな水分のない環境を達成するために、該雰囲気は、グラブボックスを乾燥不活性ガス（
限定するものではないが、例えばアルゴン）で多数回フラッシュすることにより調製する
ことができる。グラブボックス内の水分を更に低減及び制御するために、追加の工程を採
用することができる。これらの工程は、例えば、グラブボックス及び循環系の内側で、乾
燥剤として金属塩を使用することを含むことができ、該循環系には微粒子セパレータ及び
幾つかの水分セパレータが含まれてよい。一つの態様において、前記グラブボックスロー
ディング法には、前記制御された雰囲気に如何なる水分が侵入するのも排除または最小化
するために、移送チャンバを数回空にすることが含まれる。
【００２３】
　[0024]一つの態様において、本開示は、不活性環境において前記反応体及びリアクタを
調製する方法であって、前記反応体は前記反応の前には化学的に未変化のままである方法
を提供する。もう一つの態様において、前記不活性環境は酸素及び水分が欠如しており、
または実質的に欠如している。もう一つの態様において、前記不活性環境は、痕跡量の酸
素及び水分のみを含有している。更にもう一つの態様においては、前記反応体の物理的性
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質のみが前記反応の開始前に変更される。
【００２４】
　酸素のない環境における反応の準備
　[0025]一つの態様において、酸素のない環境における準備は、水分のない環境における
準備と類似している。この準備は、乾燥不活性ガスで多数回フラッシュされたグラブボッ
クス中において達成することができる。一つの態様において、「酸素のない環境」での反
応準備の「水分のない環境」での反応準備に対する一つの相違は、材料をロード及びアン
ロードするときに、移送チャンバから入ってくる痕跡量の酸素と共に、不活性ガスフラッ
シュ後にグラブボックス中に残留する如何なる痕跡量の酸素をも除去することである。一
つの態様においては、痕跡量の酸素を除去するために、使用する反応体及び他の反応条件
に応じて、酸素スクラバーまたは一連のスクラバーを前記グラブボックス循環系に追加す
ることができる。この循環系はまた、反応体として分析されるべき如何なるカーバイド及
び金属塩についても適正な条件を達成するために、追加のアイテムを加え、または現存の
アイテムをバイパスするように設計することもできる。
【００２５】
　カーバイドの粒子サイズを減少させる
　[0026]多くの商業的に入手可能なカーバイドは砂利サイズのものであり、従って粒子サ
イズは一般に、当該反応に要求されるサイズまで減少されてよい。カーバイドの粒子サイ
ズを減少させるために、本開示は、グラブボックスの内部で使用すべき方法を提供する。
この方法の一つの態様において、カーバイドは、最初にタイルカッターを使用してより小
さな断片に切断され、次いで、一対のチャンネルロックプライヤーで砕石され、最後に乳
鉢及び乳棒を使用して適切な粒子サイズに粉砕される。この粉砕されたカーバイドは、そ
の後、一連の篩に通されることにより、本過程のための所望の粒子サイズのカーバイドが
回収される。上記方法の代替え法として、当該実験に望ましい粒子サイズを作製するため
に調節できる小さい手動のローラミル、または適切な砕石装置を使用して、適切なサイズ
のカーバイド粒子を製造することができる。
【００２６】
　[0027]一つの態様において、ここに記載する反応は拡散制御された反応である。従って
、反応の速度は反応に利用可能な全体の表面積によって制御されるであろう。反応の速度
には、反応体の粒子サイズだけでなく、カーバイドの多孔性、液体媒質の粘度のような性
質が含まれる。一つの態様において、アルミニウムカーバイドは、－３００メッシュ（４
４マイクロメートル（μｍ））の粒子サイズを有し、またカルシウムカーバイドは砂利の
形態である。もう一つの態様において、カルシウムカーバイドは－２０メッシュから－６
メッシュの粒子サイズに砕石される。更にもう一つの態様では、カルシウムカーバイドの
サイズは約１０マイクロメートル（μｍ）～約５ミリメートル（ｍｍ）、約３０マイクロ
メートル（μｍ）～約３ミリメートル（ｍｍ）、約１００マイクロメートル（μｍ）～約
２ミリメートル（ｍｍ）、または約３０マイクロメートル（μｍ）～約２００マイクロメ
ートル（μｍ）である。
【００２７】
　リアクタの形状及び操作
　[0028]実験及び当該反応により製造される材料の分析によって、金属塩が溶融し、反応
体が液体溶液中にあり、またリアクタの内容物が定常状態（これはリアクタが撹拌されな
いことを意味する）に達したときには、リアクタ内部の異なる材料はそれぞれの比重に基
づいて層に分離されることが決定された。カーバイドは溶融塩の中には溶解されない。従
って、反応は固相と液相の間で生じる。それは均一ではない。該反応は、溶融塩と液相の
接触表面において生じる。このような機構は、一つの態様において、表面積が考慮すべき
重要なパラメータであり得る理由を更に確認するものである。従って、一つの態様におい
て、この反応は、反応体が共に、物理的に反応のための適切な条件下に至ることができる
一つの垂直高さにおいて生じることができる。
【００２８】
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　[0029]一つの態様においては、限定された接触表面を得るように、我々のリアクタ構成
の接触表面を制限することが有利である。これは、リアクタ内部で非乱流である、ここに
記載した反応システムにおける拡散制御された反応の動力学に対して影響を有するもう一
つのパラメータである。接触面積を制限することは、結晶化の潜熱が接触領域の温度をｓ
ｐ２炭素が生成する点まで増大させないように、反応が十分に遅い速度で進行することを
可能にする。従って、このパラメータは他の反応条件によって影響される。また、我々が
リアクタを撹拌させるならば、このパラメータの重要性は減少する。接触面積を増大させ
る能力を有する何れかの手段は、より高い有効反応ゾーンを形成するであろう。これはま
た、例えば、リアクタの向きを変えることによって、または撹拌することによっても達成
することができる。その結果として、反応が生じ得る水平界面の表面積を最大化する試み
において、異なるリアクタ設計及び向きが利用され可能性がある。一つの態様において、
グラブボックス内で準備されたリアクタはガラス製であり、反応体はその内部に収容され
る。該ガラスリアクタはステンレス鋼製チューブの中に密封することができ、従ってグラ
ブボックスから取り出すことができ、また反応過程の全体を通して、内部に制御された雰
囲気条件を維持することができる。当初リアクタは、使用される反応体の望ましい質量及
び比率に基づいて直径が変化する、簡単なガラス製試験管を含んでいた。
【００２９】
　[0030]反応が生じる水平界面の表面積を増大させるために、リアクタが保持できる同じ
量の材料を維持しながらリアクタの高さが減少される。これを達成するための一つの方法
は、リアクタを垂直方向ではなく水平に向けることによるものである。しかし反応は液体
媒質中で生じるので、頂部が開いた試験管スタイルのリアクタでは十分ではないかもしれ
ない。その結果として、ここに記載する幾つかの実験については、アンプルスタイルのガ
ラス製リアクタが利用された。この設計は、単純な設計及び効果的な設計の両方を提供す
る。
【００３０】
　[0031]一つの態様において、本開示は、反応界面の表面積、形状及び厚さを制御するた
めに、化学反応容器の大きさ及び向きを変更する方法を提供する。
　[0032]一つの態様においては、幾つかの水平に向いたリアクタが、当該過程の精製部を
通して進行している。これは予期しない良好な結果を導いた。界面表面積を増大させるも
う一つの試みでは、一つの態様において、複数のガラス製ペトリ皿が同じステンレス鋼製
チューブの中で次々と重ねられる。これは、多数の大表面積反応界面を、同じステンレス
鋼管の中に含めることを可能にする。
【００３１】
　（２）化学反応
　カーバイドからのカーバイドアニオン及び／または陰イオンを酸化する方法
　[0033]一つの態様において、本開示は、塩様カーバイドからのカーバイドアニオンまた
は陰イオンを、約６００℃未満の低温で酸化する方法を提供する。もう一つの態様におい
て、本開示は、塩様カーバイドからのカーバイドアニオンまたは陰イオンを、約１５０℃
未満、約２００℃未満、約２５０℃未満、約３００℃未満、約４００℃未満、約５００℃
未満、約６００℃未満、約７００℃未満または約８００℃未満の温度で酸化する方法を提
供する。更にもう一つの態様において、本開示は、塩様カーバイドからのカーバイドアニ
オンまたは陰イオンを、約１５０℃～約２００℃、約１５０℃～約２５０℃、約２００℃
～約２５０℃、約２００℃～約３００℃、約２００℃～約３５０℃、約２００℃～約４０
０℃、約２５０℃～約４００℃、約２００℃～約５００℃、約２５０℃～約５００℃、約
３００℃～約６００℃、約４００℃～約６００℃、約５００℃～約７００℃、約２００℃
～約７００℃、約２５０℃～約７５０℃、約１５０℃～約７５０℃、約１５０℃～８００
℃未満、約２５０℃～８００℃未満、約３００℃～８００℃未満、約４００℃～８００℃
未満、約５００℃～８００℃未満、または約６００℃～８００℃未満の範囲の温度で酸化
する方法を提供する。
【００３２】
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　[0034]酸化は、酸化されるイオンが電子を与えることを意味する。塩様カーバイドの陰
イオンは反応して、その種々の同素体または結晶構造の、ｓｐ１、ｓｐ２および／または
ｓｐ３混成をもった元素状炭素を生じる。もう一つの態様において、本開示は、中間型遷
移金属カーバイドとの反応を提供する。更にもう一つの態様において、本開示は、塩様カ
ーバイドアニオンおよび中間型カーバイドアニオンが酸化されて、種々の同素体の純粋な
炭素を生じる反応のシステムを提供する。
【００３３】
　[0035]一つの態様において、前記反応システムの第一の工程は、カーバイドイオンをこ
こに記載する温度で酸化することである。この反応は、２８０℃未満の融点を有する低融
点の塩、例えば塩化第一錫（ＳｎＣｌ２）を反応体として使用する。反応媒体は溶融塩、
例えば溶融した塩化第一錫である。このことは、溶融塩の液体中で生じる反応の際に、過
剰の塩が存在することを意味する。化学的には、当該塩のカチオン（陽イオン）が元素状
態に還元される。従って、第一錫イオンＳｎ＋２は元素状錫（Ｓｎ０）になるであろう。
第一錫イオンＳｎ＋２の標準の還元能は約－０．１３６Ｖに過ぎない。還元能とは、ある
化学種が電子を獲得して、その電荷を低下させる能力を言う。そのため、第一錫イオンを
還元するためにはそれほど多くのエネルギーは必要とされず、従って該反応は完全に行わ
れる。該カーバイドアニオンには過剰な還元能力が存在する。何故なら、それらは－２．
９４Ｖを必要とする式（１）において、カリウムイオンを還元することが示されているか
らである。
【００３４】
　[0036]アセチリドまたは何れかのカーバイドアニオンによるＳｎ＋２の還元は、文献に
おいてはどこにも述べられていない。一定の金属塩だけがこの反応に適用可能である。該
塩のカチオンは、低温または還元反応の温度での炭素との直接反応によっては、カーバイ
ドを生成しない。該カチオンがカーバイドを生じれば、純粋な炭素は生成されないであろ
う。好ましい塩の例は錫、鉛、水銀、及び亜鉛を含んでいる。更に、該塩は低い融点を有
していなければならない。この反応の温度は、前記塩を溶融させるために十分に高くなけ
ればならないが、炭素の電子的混成を制御するために十分に低くなければならない。背景
情報において述べたように、グラファイトは熱力学的に最も安定な形態の純粋な炭素であ
る。従って、反応の温度が高過ぎれば、純粋な炭素は、望ましいｓｐ１またはｓｐ３混成
の代わりに、ｓｐ２混成の結晶性グラファイトを形成するであろう。
【００３５】
　[0037]当該反応系における次の項目は、ダイアモンド、またはｓｐ３混成を有する炭素
を生じるメタニドの低温酸化である。アルミニウムカーバイド（Ａｌ４Ｃ３）及びベリリ
ウムカーバイド（Ｂｅ２Ｃ）は、水と反応したときにメタンを生じる二つだけの既知の塩
様カーバイドである。メタン分子は、ｓｐ３混成状態にある炭素原子を含んでおり、これ
はダイアモンドと同じである。本アイディアは、メタニドアニオンを、電子的構成または
ｓｐ３混成を維持するために十分に低い温度において、制御された方法でメタニドアニオ
ンを酸化してダイアモンドを製造することである。従って、十分に低い温度におけるアル
ミニウムカーバイドの制御された酸化は、ダイアモンドを優先的に生成するであろう。こ
の還元は、約２８０℃及び大気圧において起きる。
【００３６】
　[0038]溶融したハロゲン化錫塩の中でのメタニド（アルミニウムカーバイド）アニオン
の酸化は、融合してダイアモンドを生じる。アルミニウムカーバイドの還元を述べた文献
は存在せず、いわんや、この反応がダイアモンド、またはｓｐ３混成した炭素を生じるこ
とを述べたものはない。この反応のための実験は、それぞれ２１４℃及び２３５℃の融点
を有するフッ化第一錫（ＳｎＦ２）および塩化第一錫（ＳｎＣｌ２）を用いて実施されて
きた。これらの反応は、下記の式（２）及び式（３）に見ることができる。
【００３７】
　式２
　Ａｌ４Ｃ３＋６ＳｎＦ２　→　６Ｓｎ°＋４ＡｌＦ３＋３Ｃ°（ダイアモンド）Ｔ＝２
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３５℃での反応　　　（２）
　式３
　Ａｌ４Ｃ３＋６ＳｎＣｌ２　→　６Ｓｎ°＋４ＡｌＣｌ３＋３Ｃ°（ダイアモンド）Ｔ
＝２８０℃での反応　　　（３）
　製造された物質であるダイアモンド、またはｓｐ３混成をもった炭素の証明は、Ｘ線回
折パターンを用いて確立された。初期のダイアモンド製造研究は、ダイアモンドを製造す
るために必要とされる一定の金属触媒を研究した。ここに記載した条件を用いてダイアモ
ンドが製造されたという事実は、予期されないものであり、またここに記載した方法のサ
ポートを提供する。
【００３８】
　[0039]純粋な炭素のｓｐ３混成を維持するとの化学的仮説はダイアモンドの製造で確認
されるので、純粋な炭素のｓｐ１混成を維持する潜在的な超導電性材料を含むように敷衍
することができる。この材料を製造するための多くの困難な試みがなされてきたが、成功
しなかった。この過程は、ｓｐ１混成状態の炭素を含むカーバイドを用いて始まる。背景
情報で述べたように、アセチリドはこの要件を満たす能力を有している。最も普通の例は
、カルシウムカーバイド（ＣａＣ２）である。しかし、アセチリドアニオンにおけるｓｐ
１炭素は、非常に低エネルギーまたは低温でさえ再構成される可能性がある。より望まし
い反応体は、この厳しい反応の全体を通して、ｓｐ１構成を維持する傾向を有するもので
ある。本開示は十分な反応体として作用する能力を有する二つの化合物、即ち、これも背
景情報で述べたマグネシウムセスキカーバイド（Ｍｇ２Ｃ３）及びリチウムセスキカーバ
イド（Ｌｉ４Ｃ３）を提供する。文献、例えばその全体を本明細書の一部として援用する
「マグネシウムセスキカーバイドの結晶構造」：Ｆｊｅｌｌｖａａｇ，Ｈ．，ａｎｄ　Ｋ
ａｒｅｎ， Ｐ．Ｉｎｏｒｇａｎｉｃ Ｃｈｅｍｉｓｔｒｙ，Ｖｏｌ．３１（１９９２）：
３２６０－３２６３からは、Ｘ線回折を用いた構造分析が完了し、炭素原子の二つがｓｐ
１構成と等しいことが示されている。加水分解反応を用いて、メチルアセチレン（ＣＨ３

Ｃ２Ｈ）が製造される。一つの末端炭素である末端メチル炭素（ＣＨ３）は、本質的にｓ
ｐ３であるのに対して、他の二つの炭素はそれらのｓｐ１特性を維持している。目標は、
このｓｐ１構成を維持しながら該炭素原子を重合させることである。これは、ｓｐ１構成
を有する炭素の新規な同素体を生成させるであろう。このような物質の電子的性質により
、それは高温超電導体になる可能性がある。
【００３９】
　[0040]もう一つの態様では、総収量の約０．５％未満、約１％未満、約２％未満、約３
％未満、約４％未満、約５％未満、約７．５％未満、約１０％未満、約１５％未満、約２
０％未満、約２５％未満、約３０％未満、約３５％未満、約４０％未満、約４５％未満、
約５０％未満、約６０％未満、または約７５％未満がダイアモンド構造、例えばｓｐ３炭
素構造をもった物質を含んでいる。もう一つの態様において、総収量の約０．５％超、約
１％超、約２％超、約３％超、約４％超、約５％超、約７．５％超、約１０％超、約１５
％超、約２０％超、約２５％超、約３０％超、約３５％超、約４０％超、約４５％超、約
５０％超、約６０％超、約７５％超、約８５％超、または約９５％超が、ダイアモンド構
造を備えた物質を含んでいる。更にもう一つの態様においては、総収量の約０．１％～約
１％、約０．５％～約２％、約１％～約２％、約２％～約５％、約２％～約７．５％、約
０．５％～約１０％、約３％～約１０％、約５％～約１０％、約５％～約２５％、約０．
１％～約３５％、約０．１％～約４０％、約０．１％～約５０％、約１％～約５０％、約
５％～約５０％、約１０％～約５０％、約１５％～約５０％、約２５％～約５０％、約１
％～約９５％が、ダイアモンド構造を備えた物質を含んでいる。一つの態様において、ダ
イアモンドの収率は、図１に記載された「可能な」生成物に対するものである。
【００４０】
　[0041]もう一つの態様においては、収量の約０．５％未満、約１％未満、約２％未満、
約３％未満、約４％未満、約５％未満、約７．５％未満、約１０％未満、約１５％未満、
約２０％未満、約２５％未満、約３０％未満、約３５％未満、約４０％未満、約４５％未
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満、約５０％未満、約６０％未満、または約７５％未満が、グラフェンの量に対してダイ
アモンド構造を備えた物質を含んでおり、非晶質炭素もまた回収される。もう一つの態様
では、収量の約０．５％超、約１％超、約２％超、約３％超、約４％超、約５％超、約７
．５％超、約１０％超、約１５％超、約２０％超、約２５％超、約３０％超、約３５％超
、約４０％超、約４５％超、約５０％超、約６０％超、約７５％超、約８５％超、または
約９５％超が、グラフェンの量に対してダイアモンド構造を備えた物質を含んでおり、非
晶質炭素もまた回収される。更にもう一つの側面においては、収量の約０．１％～約１％
、約０．５％～約２％、約１％～約２％、約２％～約５％、約２％～約７．５％、約０．
５％～約１０％、約３％～約１０％、約５％～約１０％、約５％～約２５％、約０．１％
～約３５％、約０．１％～約４０％、約０．１％～約５０％、約１％～約５０％、約５％
～約５０％、約１０％～約５０％、約１５％～約５０％、約２５％～約５０％、約１％～
約９５％が、グラフェンの量に対してダイアモンド構造を備えた物質を含んでおり、また
非晶質炭素も回収される。
【００４１】
　[0042]もう一つの側面において、本開示は、カーバイド出発物質からの収率が約５％超
の純粋炭素、約１０％超の純粋炭素、約２０％超の純粋炭素、約３０％超の純粋炭素、約
４０％超の純粋炭素、約５０％超の純粋炭素、約６０％超の純粋炭素、約７０％超の純粋
炭素、約８０％超の純粋炭素、約９０％超の純粋炭素、または約９５％超の純粋炭素であ
る過程を提供する。
【００４２】
　[0043]化学反応の節で述べるように、一つの態様では、ダイアモンドの成長はリアクタ
内部の一つの垂直レベルにおいて、例えば、反応体が適正な条件に合致する撹拌を伴わな
い定常状態において生じる。生じる反応は発熱性であり、これは熱を放出することを意味
する。反応が進行するにつれて、より多くの熱が発生され、その熱はリアクタの残部を通
して伝導する。例えば、実施例１～３に記載した反応条件を使用すると、熱は反応部位か
ら伝導により逃散するよりも大きな速度で、反応部位において発生される。これは、反応
が進行してダイアモンド結晶が成長するにつれて、リアクタ内部のこの領域は温度を増大
し続けるであろうことを意味している。反応部位における温度が一定レベルを超えて増大
するならば、反応の熱力学が変化するであろう。即ち、温度が高くなり過ぎれば、該反応
はダイアモンドを生成することを停止し、ｓｐ２炭素を生成し始めるであろう。この新た
な反応が進行するので、ｓｐ２炭素がダイアモンドを封入し、結晶の成長は停止するであ
ろう。こうして、ダイアモンド結晶はｓｐ２炭素の被覆（外装）を有するようになるであ
ろう。
【００４３】
　反応の熱及び質量移動を変化させ、また反応ゾーンの面積を増大させるための不活性材
料の使用
　[0044]カーバイド及び金属塩に加えて、一つの態様では、本方法の化学反応工程の間に
熱移動及び質量移動を変化させるために、追加の材料をリアクタに加えることができる。
一つの態様において、追加の材料は、それぞれの反応体に対して不活性で、且つリアクタ
内部の条件（例えば温度、溶融塩）に耐え得る何れの材料であることもできる。その例に
は、セラミックペレットまたはステンレス鋼製ボールベアリングが含まれる。これらの材
料は、化学反応が起きるリアクタ内の全体の表面積または物理的ゾーンの容積を増大させ
ることができる。これらの材料は不活性であり、従って、化学反応によっても変化せずに
残る。一つの態様において、本開示は、one phrase is missing 過剰な反応体または不活
性な材料の添加を介して、リアクタ内部での熱移動及び質量移動の特性を変化させる方法
を提供する。もう一つの側面においては、反応体として使用されるカーバイド及び金属塩
に加えて、不活性材料、触媒（例えばＦｅＣｌ３）及び製造されるダイアモンドの性質を
変えるためのドーパントのような添加剤がリアクタに添加され、ここに記載した方法と共
に利用することができる。
【００４４】
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　（３）生成物分離
　反応の生成物からの元素状金属の還元
　[0045]炭素製造反応の生成物は、除去できる元素状金属を含んでいる。一つの態様にお
いて、他の反応生成物からのこれら金属の除去は、塩酸（ＨＣｌ）のような還元剤を使用
することによって達成することができる。もう一つの態様において、製造された元素状金
属を酸化する何れかの酸は、この分離において使用することができる。一つの重要な特徴
は、ダイアモンド（ｓｐ３炭素）を未変化のままにしながら、金属を酸化すること、従っ
てそれを除去することである。この酸はまた、ｓｐ２及びミックスされた混成炭素を未変
化のまま残すことができ、当該方法からの追加の生成物について、将来製造されるｓｐ２

及びミックスされた混成炭素を試験する機会を可能にする。非ダイアモンド生成物の一つ
の可能な用途は、スーパーキャパシタにおけるものである。反応が完了し、ステンレス鋼
移送管が開かれると、該反応生成物はポリプロピレン製の分離容器へと移される。一つの
態様において、該分離容器は、元素状金属及び金属酸化物、並びに該分離過程に必要な何
れか他の溶媒を除去するために使用される酸に対して不活性な、何れかの材料でできてい
る。加えて、該容器はまた、分離過程にも使用される遠心分離の増大した重力に耐えるこ
とができなければならないであろう。
【００４５】
　分離過程における界面活性剤の使用
　[0046]分離過程の際、塩、並びにｓｐ２及びミックスされた混成炭素は、粒子を一緒に
保持する接着剤として作用する。前記塩を溶かし去るために使用される、殆どが水、アル
コール及び酸である液体はフィルム及び凝集体を形成し、これらは粒子、特に非常に微細
なダイアモンドを一緒に保持するように働く。界面活性剤の添加は、何等かのフィルムを
破砕するように作用し、粒子を分離するのを補助するので、それらはより容易に液体によ
って溶解し、または分散することができる。粒子を溶解するために分離することに加えて
、界面活性剤溶液は石鹸のように作用して、何らかの望ましくない物質をダイアモンドの
表面から洗い落す。分離過程における界面活性剤溶液のもう一つの利点は、微細な物質が
沈澱する速度を減少または増大させることである。酸が元素状金属を除去すると、残留し
ている最も高密度な物質はダイアモンドである。従って、ダイアモンドは粒子サイズに基
づいて最初に沈澱する。より微細な粒子サイズのダイアモンドは、ブラウン運動のために
溶液中に懸濁されて残る。界面活性剤溶液は、塩を溶解するために使用された水の表面張
力を変化させる。より低い表面張力は、より微細な粒子サイズのダイアモンドを異なる速
度で溶液から沈澱させる。
【００４６】
　[0047]もう一つの態様において、界面活性剤はまた、他の物質からのダイアモンドのよ
り良好な分離を可能にする。もう一つの態様において、異なる界面活性剤または界面活性
剤混合物は、種々の生成物を分離するために使用することができ、また反応において生成
したダイアモンドを異なる粒子サイズの種々のグループに分離することもできる。もう一
つの態様においては、シリコーンに基づく界面活性剤を、ここに記載した方法でもって使
用することができる。記載した方法と共に使用する適切な界面活性剤は、その全体を本明
細書の一部として援用する「界面活性剤：実務ハンドブック」Ｌａｎｇｅ，Ｒｏｂｅｒｔ
 Ｋ．Ｐｈｉｌａｄｅｌｐｈｉａ，ＰＡ：Ｈａｎｓｅｒ Ｇａｒｄｎｅｒ Ｐｕｂｌｉｃａ
ｔｉｏｎｓ，Ｉｎｃ．，１９９９に記載されたものが含まれる。
【００４７】
　[0048]一つの態様において、本開示は、微細粒子サイズの望ましい生成物を、前記微細
粒子を前記溶液から濾過することにより、分離過程において使用した水、アルコール、界
面活性剤溶液、重媒質または酸から回収する方法を提供する。
【００４８】
　高密度または重媒質を用いるダイアモンドの重力分離
　[0049]当該反応において製造されたダイオモンドは、物質の比重の差に基づいて、反応
の他の生成物から分離することができる。例えば、化学反応の生成物は、約１．６の比重
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をもった液体であるパークロロエチレン、比重＝２．４のジブロモメタン、および／また
は重力分離に用いられる比重＞２．０のハロゲン化有機化合物に加えることができる。約
３．３の比重をもったダイアモンドは、前記液体の中に沈んで、パークロロエチレンの表
面に浮遊するであろう１．６未満の比重をもった何れの物質からも分離される。該重力分
離は、分離工程における複合粒子のために、並びに生成工程におけるダイアモンドのため
に使用することができる。もう一つの態様において、何れかの化学材料または化学的化合
物は、問題の組成物、例えばダイアモンドと、分離すべき化学物質または化学的化合物の
間の比重の差に基づいて、この工程の際に使用することができる。
【００４９】
　未反応カーバイドの除去
　[0050]過程中の全ての反応体が反応により、特に該過程の経済性のために最適化された
反応条件においては、完全に消費されて生成物に変換されることは起きにくいであろう。
従って、未反応のカーバイドが反応の生成物中に残るであろうし、除去または分離されな
ければならない。該未反応カーバイドは容易に水と反応して、炭化水素ガス及び金属酸化
物を生じる。多くの場合に、該金属酸化物は酸を使用して容易に反応し除去される。従っ
て、酸を使うリアクタから分離容器への移送工程において、水はカーバイドと反応してア
セチレンおよび金属酸化物を生じ、これは次に酸によって反応される。もし、酸処理の後
に反応生成物中に幾らかの残留する未反応カーバイドが存在すれば、それは水または界面
活性剤溶液中の水と反応することができる。後続の工程における酸での処理により、生成
した金属酸化物は最終的には反応されて、反応の生成物から除去される。
【００５０】
　[0051]一つの態様において、本開示は、未反応カーバイドを水と反応させ、更に該金属
酸化物を酸と反応させることによって、該カーバイドを、反応のそれぞれの目標生成物か
ら除去する方法を提供する。
【００５１】
　未反応の金属塩および反応により生成された金属塩の除去
　[0052]反応により生じた金属塩の除去は、水もしくは界面活性剤溶液、アルコール、ま
たは酸を用いて達成することができる。分離過程の際に、反応の生成物は分離容器へと移
送される。未反応の金属塩および反応で生じた金属塩を溶解する液体は、分離容器に加え
て、ある時間だけ攪拌することができる。次いで、該分離容器は沈殿のために放置され、
また金属塩を溶解した液体は容器に移す、または除去される。個体物質が溶液から除去さ
れる本方法を促進し、またより良好な分離を行うために、分離容器はバケツ型遠心分離機
の中に配置される。一つの態様において、該分離容器の中の液体は未だ溶解された塩を含
んでおり、今やこれは除去することができる。
【００５２】
　[0053]一つの態様において、本開示は、未反応の金属塩および反応によって生じた金属
塩を、水、アルコール、界面活性剤溶液または酸の中に溶解することによって、該未反応
生成物を反応生成物から除去する方法を提供する。
【００５３】
　[0054]もう一つの態様において、本開示は、界面活性剤溶液を使用して、個々の固体粒
子をそれぞれの反応生成物から分離および分配する方法を提供する。もう一つの態様にお
いて、それぞれの反応から個々の固体粒子を分離及び分配する方法は、更に、反応の望ま
しくない、目的物でない、または痕跡量の生成物を溶解及び／または反応させ、続いて混
合物から除去することにより、この望ましくない、目的物でない、または痕跡量の生成物
を除去することを含んでいる。更にもう一つの態様において、望ましい生成物は、反応に
よって化学的に未変化のまま残り、また異なる生成物へと精製および分類することができ
る。
【００５４】
　[0055]もう一つの態様において、本開示は、重媒質および／または界面活性剤溶液を使
用して、比重により、反応の望ましくない生成物を分離、除去、および／または分類する
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方法を提供する。
【００５５】
　反応生成物からの元素状金属の反応分離
　[0056]ここに記載した反応で生成した元素状金属はまた、前記複合粒子の中に拡散して
、当該反応で生じた元素所金属と反応する他の材料（例えばジブロモメタン）を使用して
除去することができる。ジブロモメタンは、例えば、反応の生成物の複合粒子の中に拡散
し、封入されている金属と反応する能力を有している。この方法は、ｓｐ２炭素の除去の
前に、生成した元素状金属の全てが単一工程で除去されることを可能にし、これは何れか
の残留する複合粒子を分離する。一つの態様において、該反応生成物は十分な共鳴時間だ
け前記物質（例えばジブロモメタン）に曝されて、前記複合粒子の中への拡散、および元
素状金属との反応が可能になる。十分な共鳴の例は数時間から数日である。もう一つの態
様において、十分な共鳴の例は約２時間以上、約５時間以上、約１２時間以上、約１日以
上、約２日以上、訳３日以上、約５日以上である。もう一つの態様において、十分な共鳴
の例は約１～約４時間、約２～約１２時間、約２時間～約１日、約６時間～約２日、約１
２時間～約２日、約１時間～約３日である。この反応の速度は複合粒子中への化学種の拡
散によって支配される。従って、十分な共鳴時間は、複合粒子及び／または液体反応媒質
の粘度に主に依存するであろう。
【００５６】
　[0057]一態様において、本開示は、複合粒子の中に拡散して元素状金属を還元する能力
を有する他の物質（例えばジブロモメタン）の反応の生成物から、元素状金属を除去する
方法を提供する。
【００５７】
　反応の生成物からの金属酸化物の除去
　[0058]ここで使用される反応体の多くは、種々の酸によって反応されえる金属酸化物を
生成する。しかし、酸と反応しない金属酸化物を生じる反応体、例えばアルミニウムカー
バイドが存在する。アルミニウム酸化物の場合、それはアルミナまたは酸化アルミニウム
と称される生成物を生じる。アルミニウム酸化物は非常に安定であり、酸とは反応しない
。しかし、それは水酸化カリウムの溶液によって反応され得る。水酸化カリウム溶液の使
用に起因して、これは非常に困難な分離である。何故なら、水酸化カリウムを溶液中に残
すために熱を加えることを必要とするからである。
【００５８】
　分離工程の際の微細粒子サイズの固体の回収
　[0059]反応した元素状金属および溶解した金属塩を元素上炭素から分離する一方、除去
された液体は未だ少ないパーセンテージの固体複合粒子を含有している。一つの態様にお
いて、この除去された液体は、固体複合体物質の、例えば約０．５％未満、約１％未満、
約２％未満、約３％未満、約４％未満、約５％未満、約７．５％未満、約１０％未満、約
１５％未満、約２０％未満、約２５％未満を含有している。もう一つの側面において、こ
の除去された液体は、固体複合体物質の、例えば約０．１％～約１％、約０．５％～約２
％、約１％～約２％未満、約２％～約５％、約２％～約７．５％、約０．５％～約１０％
、約３％～約１０％、約５％～約１０％、約５％～約２５％、または約０．１％～約３５
％を含んでいる。一つの態様において、該固体複合体物質は、反応の他の生成物と共にダ
イアモンドを含んでいる。これらの複合体粒子は、濾過または重力分離を用いて上清液か
ら回収することができる。この回収された物質は、製造されたダイアモンドを回収するた
めに更に処理することができる。
【００５９】
　アルコール溶媒の回収
　[0060]一つの態様において、本開示は、アルコール及び重媒質液体の回収のためのシス
テムを提供する。商業化に適合させるためには規模が増大するので、溶媒の回収は重要に
なる可能性が高い。アルコールのための回収システムの一例がここに記載される。
【００６０】
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　（４）生成物の精製
　[0061]ダイアモンド精製の態様は、ｓｐ３炭素（ダイアモンド）ではない反応生成物を
除去する過程における追加の工程である。この工程は、反応の生成物からのｓｐ２炭素の
除去で始まる。ある態様において、ｓｐ２及びミックスされた混成炭素の除去は、二つの
異なる酸化処理、即ち、ｓｐ２及びミックスされた混成炭素の熱オーブン中での酸化、お
よび／またＨ２Ｏ２またはＨＮＯ３のような強い酸化溶液中でのｓｐ２及びミックスされ
た混成炭素の酸化で達成される。この過程のために用いる初期の反応体及び反応条件に依
存して、両者の方法はｓｐ２炭素を完全に除去するために利用することができる。
【００６１】
　[0062]ｓｐ２およびミックスされた混成炭素が除去された後に、該過程の精製部分は分
離部分に類似するであろう。それが、最終的にはそれらを該過程の一つの部分に合体でき
るであろうと信じる理由である。該過程の精製部分は、特にｓｐ２及びミックスされた混
成炭素を除去することにおいて非常に良好な結果を達成した。
【００６２】
　[0063]一つの態様において、本開示は、残留する元素状炭素を未変化のままにしながら
、濃酸を使用して、残留する元素状炭素からのｓｐ２混成炭素を反応させる方法を提供す
る。本開示は更に、前記ｓｐ２炭素を界面活性剤溶液中に分散させることにより、残留す
る元素状炭素を未変化のまま残しながら、ｓｐ２混成の炭素を残留する元素状炭素から除
去する方法を提供する。更にもう一つの態様において、本開示は、ｓｐ２混成炭素を残留
する未変化の炭素から除去し、また重媒質液体または重媒質液体類の組合せを使用して、
残留する元素上炭素を複数の粒子サイズに分類する方法を提供する。
【００６３】
　ｓｐ２炭素を除去するための化学反応
　[0064]反応の生成物からｓｐ２及びミックスされた混成炭素を除去することにおける因
子は、該過程によってダイアモンド（またはｓｐ３炭素）を変化させずに残しながら、こ
の仕事を実施することである。ｓｐ２炭素を酸化してそれを除去することに加えて、もう
一つのオプションは、ｓｐ２炭素を適正な反応条件下で一以上の化学薬品を用いて反応さ
せることである。一つの例は、トリフルオロ酢酸及び濃過酸化水素の使用である。
【００６４】
　精製工程における界面活性剤の使用
　[0065]一つの態様において、精製過程における界面活性剤の使用は、「分離工程におけ
る界面活性剤の使用」とほぼ同一である。一つの相違は、精製工程における物質の減少し
た粒子サイズ、及びｓｐ２及びミックスされた混成炭素が存在しないことであり、これは
界面活性剤または界面活性剤混合物により生じる条件を変更させるであろう。
【００６５】
　精製工程の際の微細な粒子サイズのダイアモンドの回収
　[0066]この項目は、「分離工程の際の微細な粒子サイズの固体の回収」類似している。
一つの相違は、該過程中のこの点においては、回収すべき固体物質はダイアモンドであり
、複合体粒子ではないことである。加えて、固体の粒子サイズは減少するであろう。一つ
の態様において、該回収方法は濾過または比重分離を含むであろう。
【実施例】
【００６６】
　実施例１
　酸素水分のない環境において、アルミニウムカーバイドＡｌ４Ｃ３を２０メッシュ未満
に粉砕した。ある量の無水塩化錫ＳｎＣｌ２を、下記の反応のための化学量論的比率の２
倍で、この粉砕されたアルミニウムカーバイドと混合した。
【００６７】
　Ａｌ４Ｃ３　＋　６ＳｎＣｌ２　→　４ＡｌＣｌ３　＋　６Ｓｎ　＋　３Ｃ
　この混合混をガラスアンプルの中に投入し、その後にこれをステンレス鋼製チューブの
中に配置した。該ステンレス鋼製チューブを密封し、制御された環境から取り出した。該
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チューブ及びその内容物を２８０℃で２時間加熱した。該アンプルの内容物を６ＭのＨＣ
ｌで洗浄して、全ての塩化アルミニウム、過剰な塩化第一錫、及び金属Ｓｎを除去した。
残留する炭素は、（１）グラファイト様小板の圧縮された組、及び（２）立方晶系／斜方
晶系のダイアモンド様構造の二つの形態であった。殆どの炭素生成物は後者の構造であっ
た。
【００６８】
　実施例２
　酸素水分のない環境において、カルシウムカーバイドＣａＣ２を２０メッシュ未満に粉
砕した。ある量の無水塩化亜鉛ＺｎＣｌ２を、下記の反応のための化学量論的比率の２倍
で、この粉砕されたアルミニウムカーバイドと混合した。
【００６９】
　３ＣａＣ２　＋　３ＺｎＣｌ２　→　３ＣａＣｌ２　＋　３Ｚｎ　＋　６Ｃ
　この混合をガラスアンプルの中に投入し、その後にこれをステンレス鋼製チューブの中
に配置した。該ステンレス鋼製チューブを密封し、制御された環境から取り出した。該チ
ューブ及びその内容物を４２５℃で２時間加熱した。該アンプルの内容物を６ＭのＨＣｌ
で洗浄して、全ての塩化亜鉛、塩化カルシウム、及び金属Ｚｎを除去した。残留する炭素
は、（１）グラファイト様小板の圧縮された組、及び（２）立方晶系／斜方晶系のダイア
モンド様構造の二つの形態であった。殆どの炭素生成物は後者の構造であった。
【００７０】
　実施例３
　酸素水分のない環境において、カルシウムカーバイドＣａＣ２を２０メッシュ未満に粉
砕した。ある量の無水塩化第一錫ＳｎＣｌ２を、下記の反応のための化学量論的比率の２
倍で、この粉砕されたアルミニウムカーバイドと混合した。
【００７１】
　３ＣａＣ２　＋　３ＳｎＣｌ２　→　３ＣａＣｌ２　＋　３Ｓｎ　＋　６Ｃ
　この混合をガラスアンプルの中に投入し、その後にこれをステンレス鋼製チューブの中
に配置した。該ステンレス鋼製チューブを密封し、制御された環境から取り出した。該チ
ューブ及びその内容物を２８０℃で２時間加熱した。該アンプルの内容物を６ＭのＨＣｌ
で洗浄して、全ての塩化第一錫、塩化カルシウム、及び金属Ｓｎを除去した。残留する炭
素は、唯一の形態、即ち、グラファイト様小板の圧縮された組であった。
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