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요약

본 발명은 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 처리하기 위한 압력 용기(10)를 제공한다. 상기 압력 용기(10)는

, 상기 적어도 하나의 재료와 상기 초임계 유체를 실질적으로 공기가 없는 환경에서 수용하기 위한 자기 압축형 캡슐(

12)과, 상기 캡슐(12)을 둘러싸고 캡슐 상에 외부 압력을 유지하기 위한 압력 전달 매체(14)와, 상기 캡슐(12)을 둘러

싸도록 상기 압력 전달 매체(14)에 삽입될 수 있는 적어도 하나의 가열 부재(18)와, 상기 캡슐(12)의 온도를 측정하기

위한 온도 측정 수단과, 상기 온도를 제어하고 상기 가열 부재(18)에 전력을 제공하기 위한 온도 제어기(22)와, 상기 

캡슐(12), 압력 전달 매체(14) 및 가열 부재(18)를 수용하여 적소에 유지하기 위한 구속물(24), 및 상기 구속물(24)과

압력 전달 매체(14) 사이의 적어도 하나의 시일(120, 122)을 포함한다. 본 발명은, 압력 용기(10)를 사용하여 재료를 

캡슐(12)내의 초임계 유체 내에서 고온 고압으로 처리하는 방법도 제공한다.
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대표도

명세서

기술분야

본 발명은 압력 용기에 관한 것으로, 특히 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 처리하기 위한 압력 용기에 관한

것이다.

배경기술

많은 화학적 또는 재료 합성 공정들은 고체상, 액체상 또는 기체상 매체를 수용하는 용기 또는 셀 내에서 고압 및 고

온에서 가장 잘 실행될 수 있다. 상업적인 인조 다이아몬드 제조에 사용되는 것과 같은 공지의 셀 설계들은 매체가 실

온에서 고체일 때 사용될 수 있다. 상기 매체가 실온에서 액체 또는 기체일 때, 반응은 가압멸균기(autoclave)에서 수 

킬로바(a few kbar)까지의 압력으로 실시될 수 있다. 그러나, 오늘날 비활성 가스 외의 매체 내에서 수 킬로바를 초과

하는 압력으로 처리하기 위한 어떠한 적절한 가압멸균기 설계도 사용될 수 없다.

보다 높은 압력이 필요한 경우에, 반응제(reactant)와 용제(solvent)는 캡슐 내에 밀봉되며, 이후 피스톤 실린더 프레

스, 벨트형 단일축 프레스, 또는 멀티-앤 빌(multi anvil) 프레스와 같은 프레스에 의해 공급되는 외압을 받게 된다. 외

부에서 가해지는 압력이 불충분하면, 캡슐은 팽창(burst)할 것이다. 역으로, 외압이 너무 크면, 캡슐은 수축(crush)될 

것이다. 이들 두 경우에, 반응제와 용제는 캡슐로부터 방출되어 압력 셀 또는 용기 내로 침투된다.

재료들을 고온 고압의 조건하에서 처리하는 오늘날의 방법들은 반응제 및 용제로 충진된 후 밀봉되는 캡슐을 채용한

다. 캡슐로부터 공기를 배출하기 위한 일반적으로 적용될 수 있는 방법이 사용될 수 없기 때문에, 상기 충진 작업은 일

반적으로 대기(ambient) 조건들 하에서 실시된다. 따라서, 공정은 충진 과정 중에 캡슐로 도입되는 공기에 의한 오염

을 받게 될 수 있다.

재료들은 실질적으로 공기가 없는 환경에서 고온 고압의 조건하에 처리될 수 없다. 따라서, 요구되는 것은 재료들이 

고온 고압의 조건하에서 처리될 수 있는 개선된 압력 용기이다. 특히, 요구되는 것은 처리 압력이 수 킬로바를 초과하

는 경우에 재료들이 액체, 기체 또는 초임계 유체로 처리될 수 있는 압력 용기이다. 또한, 요구되는 것은 재료들이 고

온 고압의 조건하에서 공기가 없는 환경에서 처리될 수 있는 압력 용기이다.

발명의 요약

본 발명은 적어도 하나의 재료를 고온 고압의 조건하에서 실질적으로 공기가 없는 환경에서 초임계 유체 내에서 반응

시키기 위한 압력 용기를 제공함으로써 상기 및 기타의 요구들을 충족시킨다. 본 발명의 장치는 또한 그 안에서 반응

이 일어나고 이 반응이 실제 처리 압력에 대해 비교적 둔감한 자기 압축형(self- pressurizing) 용기를 구비한다. 본 
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발명은 또한 압력 용기를 사용하는 방법 및 재료를 압력 용기 내에서 초임계 유체의 존재 하에 고온 고압으로 처리하

는 방법을 갖는다.

따라서, 본 발명의 제 1 양태(aspect)는 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 처리하기 위한 압력 용기를 제공하

는 것이다. 상기 압력 용기는, 상기 적어도 하나의 재료와 상기 초임계 유체를 실질적으로 공기가 없는 환경에서 수용

하기 위한 자기 압축형 캡슐과; 상기 캡슐을 둘러싸고 캡슐 상에 외부 압력을 유지하기 위한 압력 전달 매체와; 상기 

캡슐을 가열하기 위한 가열 시스템으로서, 상기 캡슐에 근접하도록 상기 압력 전달 매체에 삽입될 수 있는 적어도 하

나의 가열 부재, 및 상기 적어도 하나의 가열 부재에 전기적으로 결합되고 상기 적어도 하나의 가열 부재에 전력을 제

공하는 와트(wattage) 제어 시스템을 구비하는 가열 시스템과; 상기 캡슐, 상기 압력 전달 매체, 및 상기 적어도 하나

의 가열 부재를 수용하여 적소에 유지시키기 위한 구속물(restraint)로서, 상기 캡슐, 상기 압력 전달 매체, 및 상기 적

어도 하나의 가열 부재를 일정 압력으로 유지하는 구속물; 및 상기 구속물과 상기 압력 전달 매체 사이에 배치되어 상

기 압력 전달 매체의 이탈을 방지하기 위한 적어도 하나의 시일(seal)을 포함한다.

본 발명의 제 2 양태는, 적어도 하나의 재료와 초임계 유체를 실질적으로 공기가 없는 환경에서 수용하기 위한 캡슐을

제공하는 것이다. 상기 캡슐은, 적어도 하나의 벽과, 폐쇄 단부, 및 상기 적어도 하나의 재료와 상기 초임계 유체를 수

용하기 위한 챔버를 그 내부에 한정하는 밀폐 단부를 포함하며, 상기 캡슐은 자기 압 축형이다.

본 발명의 제 3 양태는 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 처리하기 위한 압력 용기를 제공하는 것이다. 상기 

압력 용기는, 상기 적어도 하나의 재료와 상기 초임계 유체를 실질적으로 공기가 없는 환경에서 수용하기 위한 캡슐

로서, 상기 적어도 하나의 재료와 초임계 유체를 수용하기 위한 챔버를 그 내부에 형성하는 적어도 하나의 벽과, 폐쇄 

단부, 및 밀폐 단부를 갖는 자기 압축형 캡슐과; 상기 캡슐을 둘러싸고 캡슐 상에 외부 압력을 유지하기 위한 압력 전

달 매체와; 상기 캡슐을 가열하기 위한 가열 시스템으로서, 상기 캡슐에 근접하도록 상기 압력 전달 매체에 삽입될 수

있는 적어도 하나의 가열 부재와, 상기 캡슐의 온도를 측정하기 위해 캡슐 근처에 배치되는 적어도 하나의 온도 센서,

및 상기 적어도 하나의 가열 부재와 적어도 하나의 온도 센서에 전기적으로 연결되고 상기 적어도 하나의 가열 부재

에 전력을 제공하여 온도를 제어하는 와트 제어 시스템을 구비하는 가열 시스템과; 상기 캡슐, 상기 압력 전달 매체, 

및 상기 적어도 하나의 가열 부재를 수용하여 적소에 유지시키기 위한 구속물로서, 상기 캡슐, 상기 압력 전달 매체, 

및 상기 적어도 하나의 가열 부재를 일정 압력으로 유지하는 구속물; 및 상기 구속물과 상기 압력 전달 매체 사이에 

배치되어 상기 압력 전달 매체의 이탈을 방지하기 위한 적어도 하나의 시일을 포함한다.

본 발명의 제 4 양태는, 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 고온 및 고압에서 처리하기 위해 압력 용기를 사용

하는 방법을 제공하는 것이다. 상기 방법은, 초임계 유체를 형성하는 용제와 적어도 하나의 재료를 수용하는 자기 압

축형 밀폐 캡슐을 제공하는 단계와; 상기 밀폐 캡슐을 수용하기 위한 구속물과, 압력 용기의 내부에 배치되는 압력 전

달 매체, 및 상기 압력 전달 매체 내에 배치되고 와트 제어 시스템에 전기적으로 결합되는 적어도 하나의 가열 부재를

구비하는 압력 용기를 제공하는 단계와; 상기 밀폐 캡슐을 압력 전달 매체 내에서 적어도 하나의 가열 부재에 가깝게 

배치하는 단계와; 압력 전달 매체와, 밀폐 캡슐, 및 적어도 하나의 가열 부재를 포함하는 상기 압력 용기를 프레스 내

에 배치하는 단계와; 상기 프레스를 가압하여 상기 압력 용기, 압력 전달 매체, 밀폐 캡슐, 및 적어도 하나의 가열 부재

에 소정의 압력을 가하는 단계와; 상기 와트 제어 시스템으로부터 상기 적어도 하나의 가열 부재에 전력을 공급하여 

상기 밀폐 캡슐을 소정 온도로 가열하는 단계로서, 상기 밀폐 캡슐 내에 함유되는 용제가 초임계 유체로 되고, 상기 초

임계 유체는 상기 밀폐 캡슐 내에 소정 압력을 발생하는, 캡슐 가열 단계; 및 상기 구속물과 동등한 압력을 유지하고 

상기 동등한 압력을 압력 전달 매체를 통해서 전달함으로써 상기 밀폐 캡슐내의 소정 압력을 상쇄(counterbalancing)

시키는 단계로서, 상기 적어도 하나의 재료는 초임계 유체의 존재 하에 고온 및 고압으로 처리되는, 압력 상쇄 단계를 

포함한다.

본 발명의 제 5 양태는, 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 고온 및 고압에서 처리하는 방법을 제공하는 것이

다. 상기 방법은, 초임계 유체를 형성하는 용제와 적어도 하나의 재료를 수용하는 자기 압축형 밀폐 캡슐을 제공하는 

단계와; 구속물과, 상기 구속물 내에 배치되는 압력 전달 매체, 및 상기 구속물 내에 배치되는 적어도 하나의 가열 부

재를 구비하는 압력 용기를 제공하는 단계와; 상기 밀폐 캡슐을 압력 전달 매체 내에서 적어도 하나의 가열 부재에 가

깝게 배치하는 단계와; 상기 적어도 하나의 가열 부재에 전력을 공급하여 상기 밀폐 캡슐을 소정 온도로 가열하는 단

계로서, 상기 밀폐 캡슐 내에 수용되는 용제가 초임계 유체로 되고, 상기 초임계 유체는 상기 밀폐 캡슐 내에 소정 압

력을 발생하는, 캡슐 가열 단계, 및 상기 구속물에 의해 동등한 압력을 유지하고 상기 동등한(equivalent) 압력을 압력

전달 매체를 통해서 전달함으로써 상기 밀폐 캡슐 내의 소정 압력을 상쇄하는 단계로서, 상기 적어도 하나의 재료는 

상기 밀폐 캡슐 내의 초임계 유체와 고온 및 고압으로 반응하는, 압력 상쇄 단계를 포함한다.

본 발명의 제 6 양태는 금속 질화물 단결정(single crystal)을 제공하는 것이다. 상기 금속 질화물 단결정은, 금속 질

화물 소스 재료와 용제를 자기 압축형 밀폐 캡슐로 둘러싸는 단계와; 구속물과, 상기 구속물 내에 배치되는 압력 전달

매체, 및 상기 구속물 내에 배치되는 적어도 하나의 가열 부재를 구비하는 압력 용기 내에 상기 밀폐 캡슐을 배치하는

단계와; 상기 밀폐 캡슐을 소정 온도로 가열하는 단계로서, 상기 밀폐 캡슐 내에 수용되는 용제가 초임계 유체가 되며

이는 밀폐 캡슐 내에 소정의 압력을 생성하는, 캡슐 가열 단계; 및 상기 구속물에 압력을 가하여 상기 밀폐 캡슐 내의 

소정 압력을 상쇄하는 단계에 의해 형성된다.
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본 발명의 상기 및 기타의 양태, 장점 및 현저한 특징들은 후술하는 상세한 설명, 첨부 도면, 및 청구범위로부터 명백

해질 것이다.

도면의 간단한 설명

도 1은 구속물이 한 쌍의 펀치 및 다이와 함께 유압 프레스를 포함하는 본 발명의 압력 용기 조립체의 개략 도시도.

도 2는 본 발명의 일 실시예에 따른 캡슐의 개략 도시도.

도 3은 구속물이 멀티-앤빌 프레스를 포함하는 본 발명의 압력 용기의 개략 도시도.

도 4는 구속물이 다이 및 보강 단부 플랜지를 포함하는 본 발명의 압력 용기의 개략 도시도.

발명의 상세한 설명

하기의 기재에서, 유사한 참조부호는 여러 도면을 통해서 유사하거나 상응하는 부품을 지칭한다. 또한, '상부', '하부', 

'외측', '내측' 등의 용어들은 편의상 붙인 표현이지 제한적인 용어로서 의도된 것이 아님을 밝힌다.

전체적인 도면들, 특히 도 1을 참조하면, 도시된 것은 본 발명의 바람직한 실시예를 기술하기 위한 목적인 것이며, 본 

발명을 그것으로 제한하기 위함이 아니다. 적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 처리하기 위한 압력 용기 공구('

압력 용기'로도 지칭됨)(10)가 도 1에 도시되어 있다. 압력 용기(10)는 셀(cell)을 포함한다. 상기 적어도 하나의 재료

와 용제를 수용하기 위한 밀폐된 자기 압축형 캡슐(12)이 상기 셀 내에 배치된다. 상기 용제는 고온 고압(본원에서는 '

HPHT(high pressure and high temperature)'로도 지칭됨)에서 초임계 유체가 된다. HPHT 조건에는 대략 100℃ 

이상의 온도와 대략 1 atm 이상의 압력이 포함된 다. 셀 내에 배치되는 압력 전달 매체(14)는 자기 압축형 캡슐(12)을

둘러싸고, 상기 자기 압축형 캡슐(12)이 팽창하거나 수축되는 것을 방지하기 위해 상기 캡슐에 외부 압력을 유지한다.

적어도 하나의 재료를 처리하는데 필요한 고압은, 외부로부터 캡슐에 가해지는 것이 아니라, 자기 압축형 캡슐(12) 자

체 내에서 발생된다. 상기 캡슐이 가열됨에 따라, 용제의 증기압이 증가된다. 캡슐내에 존재하는 용제의 주어진 온도 

및 양('충진 퍼센트(percent fill)'로도 알려져 있음)에서의 용제의 증기압은 용제의 상(phase) 다이어그램으로부터 결

정될 수 있다. 충분히 높은 온도와 압력에서, 용제는 초임계 유체가 된다. 자기 압축형 캡슐(12)내의 내부 압력이 증가

함에 따라, 상기 캡슐(12)의 벽들은 외측으로 변형되고 압력 전달 매체(14)에 대해 가압된다.

압력 전달 매체(14)는 적어도 하나의 재료가 초임계 유체 내에서 처리되는 온도까지는 열적으로 안정하다. 즉, 압력 

전달 매체(14)는 분해되거나 상기 압력 용기(10)의 다른 성분들과 반응하지 않거나, 또는 고체상태의 상 변이를 겪지 

않는다. 압력 전달 매체(14)는 처리 온도에서 고체 상태로 남아있는 것이 바람직하며, 비교적 낮은 전단 강도와 내부 

마찰을 갖는다. 예를 들면, 내부 마찰은 대략 0.2 미만이다. 상기 압력 전달 매체(14)는 압력 용기(10)의 셀에 배치되

었을 때 셀 내부에 과도한 기공(porosity)이 유도되는 것을 회피하기 위해 그 이론 밀도의 대략 85% 이상으로 치밀(c

ompact)해지는 것이 바람직하다. 압력 전달 매체(14)는 바람직하게는 대략 1000℃ 까지, 보다 바람직하게는 대략 1

300℃까지 고체이다. 일 실시예에서, 압력 전달 매체(14)는 NaCl, NaBr 또는 NaF 와 같은 알칼리 할로겐화물 을 적

어도 하나 포함한다. 염화 나트륨은, 대략 10 내지 20 kbar 의 압력에서 대략 1000℃ 내지 1150℃ 사이에 놓이는 그 

융점에 접근하는 온도에서 특히 양호하게 실시된다. 대안적으로, 압력 전달 매체(14)는 활석(滑石: talc), 납석(蠟石: 

pyrophyllite), 이황화 몰리브덴, 흑연, 육방정 질화 붕소, 염화 은, 불화 칼슘, 불화 스트론튬, 탄산 칼슘, 산화 마그네

슘, 산화 지르코늄, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 및 규산 나트륨 중 적어도 하나를 포함한다.

상기 셀 내에는 적어도 하나의 가열 부재(18)가 자기 압축형 캡슐(12)에 가깝게 배치된다. 상기 적어도 하나의 가열 

부재(18)는 흑연, 니크롬, 니오브, 티탄, 탄탈, 스테인레스 스틸, 니켈, 크롬, 지르코늄, 몰리브덴, 텅스텐, 레늄, 하프늄

, 백금, 탄화규소, 및 그 조합체들 중 적어도 하나를 포함한다. 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)는 적어도 하나의 저

항적으로 가열되는 튜브, 포일(foil), 리본, 바아, 와이어 또는 그 조합물 형태를 취할 수 있다.

와트 제어 시스템(16)은 자기 압축형 캡슐(12)을 가열하기 위한 전력을 제공하기 위해 적어도 하나의 가열 부재(18)

에 전기적으로 연결된다. 또한, 상기 와트 제어 시스템(16)은 자기 압축형 캡슐(12)의 온도를 직접 또는 간접으로 제

어할 수 있다. 일 실시예에서, 와트 제어 시스템(16)은 적어도 하나의 가열 부재(18)에 전력을 공급하고 가열 부재를 

제어하기 위한 제어기(22)를 구비한다. 상기 제어기(22)는 바람직하게는 가열 전력에 대한 폐루프(closed loop) 제어

를 제공한다. 일 실시예에서, 와트 제어 시스템(16)은 자기 압축형 캡슐(12)과 연관된 온도 신호들을 발생하기 위한 

적어도 하나의 온도 센서(20)를 구비한다. 다른 실시예에서, 전 력 제어기(power controller)는 온도 센서(20)로부터 

발생된 온도 신호들에 반응하여 폐루프 온도 제어를 제공한다. 일 실시예에서, 적어도 하나의 온도 센서(20)는 자기 

압축형 캡슐에 가깝게 또한 상기 캡슐과 직접 접촉 관계로 배치된다. 상기 온도 센서(20)는 열전쌍(thermocouple), 



공개특허 10-2004-0078682

- 5 -

서미스터, 및 광고온계(光高溫計; optical pyrometer)에 결합되는 광섬유 중 적어도 하나를 포함할 수 있다.

고압 및 고온에서 처리하는 초임계 유체의 일부 형태에 대해서는, 등온 셀(isothermal cell)이 바람직하다. 그러나, 다

른 적용에서는, 자기 압축형 캡슐(12)의 두 단부 사이에서의 온도 구배가 바람직하다. 예를 들면, 때로는 온도 구배가 

바람직한 적용들간에는 결정 성장이 있게 된다. 일 실시예에서, 온도 구배는 자기 압축형 캡슐(12)을 다른 것보다 셀

의 일단부에 가깝게 배치함으로써 달성될 수 있다. 대안적으로, 온도 구배는, 그 길이를 따라서 불균일한 저항을 갖는 

적어도 하나의 가열 부재(18)를 제공함으로써 형성된다. 예를 들면, 불균일한 두께를 갖는 적어도 하나의 가열 부재(1

8)를 제공함으로써, 적어도 하나의 가열 부재(18)를 선택된 지점에서 천공함으로써, 또는 적어도 하나의 가열 부재(1

8)의 길이를 따라서 선택된 지점들에서 저항이 상이한 적어도 두 개의 재료의 적층체를 포함하는 적어도 하나의 가열

부재(18)를 제공함으로써, 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)의 불균일한 저항이 제공될 수 있다. 일 실시예에서, 자

기 압축형 캡슐(12)의 대향 단부들 사이의 온도 구배를 측정 및 제어하기 위하여 적어도 두 개의 독립적 온도 센서들

이 제공된다. 일 실시예에서는, 셀 내의 적어도 두 위치에서 폐루프 온도 제어가 제공된다. 상기 적어도 하나의 가열 

부재(18)는, 자기 압축형 캡슐(12) 의 두 단부 사이에 바람직한 온도 구배를 달성하기 위해 개별적으로 전력이 공급될

수 있는 여러 구역을 포함할 수도 있다.

구속물(24)은, 자기 압축형 캡슐(12), 압력 전달 매체(14), 적어도 하나의 가열 부재(18), 및 온도 센서(20)를 수용하

여 적소에 유지(즉, 상대적 위치를 유지)하고 이것들이 처리 중에 서로에 대해 이동(shifting)하는 것을 방지하기 위해

압력 전달 매체(14)의 외표면에 보상 압력을 가하도록 배치된다. 구속물(24)은 고온에서 자기 압축형 캡슐(12)내에 

발생되는 압력을 상쇄함으로써 자기 압축형 캡슐(12)의 팽창을 방지하는 작용을 한다. 개별 성분의 부품들, 즉 압력 

전달 매체(14) 및 캡슐(12)은 구속물(24)에 의한 처리 중에 서로에 대해 위치가 유지된다. 구속물(24)은 자기 압축형 

캡슐(12)에 대해 대기 온도에서 대략 1 kbar 미만의 외압을 가한다.

자기 압축형 캡슐(12)은 대략 1 atm(= 1 bar) 내지 대략 80 kbar 사이까지 자기 압축될 수 있다. 일 실시예에서, 자기

압축형 캡슐(12)은 대략 5 kbar 내지 대략 80 kbar 사이까지 압축될 수 있다. 다른 실시예에서, 자기 압축형 캡슐(12)

은 대략 5 kbar 내지 대략 60 kbar 사이까지 압축될 수 있다. 자기 압축형 캡슐(12)은 통상 구리, 은, 금, 백금, 스테인

레스 스틸 등과 같은 가단성(malleable) 금속으로 형성된다. 또한, 자기 압축형 캡슐(12)은 통상 낮은 수소 투과성을 

가지며, 자기 압축형 캡슐(12) 내에서 처리될 재료 및 초임계 유체에 대해 화학적으로 비활성적이다.

본 발명의 일 실시예에서, 자기 압축형 캡슐(12)은 환형 하우징(50)을 포함 하며, 상기 환형 하우징은 도 2에 도시된 

바와 같이 내부 공동 또는 챔버(54)를 한정하는 벽(52), 폐쇄 단부(58) 및 밀폐 단부(56)를 갖는다. 통상적으로, 외벽(

52), 폐쇄 단부(58) 및 밀폐 단부(56)는 각각 대략 0.5 mm 내지 대략 25 mm 범위의 두께를 갖는다. 밀폐 단부(56)는

용제와 HPHT 조건하에 처리될 적어도 하나의 재료를 내부 챔버(54)에 도입한 후에 형성된다. 밀폐 단부(56)는 내부 

챔버(54)를 진공하에 또는 용제 증기, 비활성 가스 또는 그 조합체를 포함하는 분위기 하에 유지하는 동안 형성된다. 

자기 압축형 캡슐(12)은 또한 내부 챔버(54)를 하나 이상의 섹션으로 구분하기 위한 배플(baffle)(도시되지 않음)을 

포함할 수 있으며, 상기 하나 이상의 섹션은 배플에 배치된 관통 구멍을 통해서 서로 유체 연통하게 된다. 따라서, 내

부 챔버(54)는 일단 밀폐되면 적어도 하나의 재료를 HPHT 조건하에 초임계 유체 내에서 처리하기 위한 공기없는(air

-free) 환경을 제공한다. 따라서, 상기 적어도 하나의 재료는 오염 위험이 감소된 상태에서 처리될 수 있다.

다른 실시예에서, 자기 압축형 캡슐(12)은 비활성 라이너(60)를 가지며, 이 비활성 라이너는 상기 자기 압축형 캡슐(1

2)내에 적어도 하나의 재료와 용제가 도입되기 전에 내부 공동(54)에 슬라이딩 삽입된다. 비활성 라이너(60)는 상기 

자기 압축형 캡슐이 적어도 하나의 재료, 용제 또는 초임계 유체에 의해 화학적으로 공격당하는 것을 방지하거나 최

소화 하기 위한 추가 배리어로서 작용한다. 비활성 라이너(60)는 통상적으로 대략 1 미크론 내지 대략 5 mm 의 두께

를 갖는다. 비활성 라이너(60)는, 자기 압축형 캡슐(12)과는 다르고 금, 백금, 로듐, 팔라듐, 은,이리듐, 루테늄, 실리카

및 그 조합체 중 적어도 하나를 포함하는 재료로 형성된 다.

상기 자기 압축형 캡슐, 및 이 자기 압축형 캡슐을 충진하고 밀봉하는 방법들은, Mark Philip D'Evelyn 등에 의해 20

02년 1월 31일자로 '초임계 유체내에서 재료를 처리하기 위한 고온 고압 캡슐'이라는 명칭으로 출원되고 그 내용이 

본원에 참조로 포함되는 미국 특허원 제 09/683,659호에 보다 상세히 기술되어 있다.

전술했듯이, 구속물(24)(도 1)은 자기 압축형 캡슐(12)과 압력 전달 매체(14)를 수용하여 적소에 유지하기 위해 압력 

전달 매체(14)의 외표면에 상쇄 또는 보상 압력을 가하도록 배치된다. 구속물(24)은 유압 프레스, 플레이트, 클램프, 

벨트, 다이, 펀치, 앤빌, 피스톤 등과 같은 예시적이지만 비제한적인 장치들을 임의의 갯수 조합하여 구비할 수 있다.

일 실시예에서, 구속물(24)은 단일축(uniaxial) 유압 프레스(도시되지 않음), 한 쌍의 대향 펀치(예를 들면, 상부 펀치(

100) 및 하부 펀치(102)), 다이(104), 및 적어도 하나의 압축 링(106)을 구비한다. 상부 펀치(100)와 하부 펀치(102)

는 편평-바닥형(flat-bottomed) 펀치인 것이 바람직하다. 상기 대향 펀치는 앤빌로 대체될 수 있다. 적어도 하나의 

압축 링(106)은 통상 경화 스틸로 제조되며, 다이(104)를 압축하고 다이(104)의 손상 없이 자기 압축형 캡슐(12)내에

보다 큰 내부 압력이 발생될 수 있도록 한다. 다이(104)의 효과적인 냉각을 제공하기 위해 다이(104)와 적어도 하나
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의 압축 링(106) 사이에는 냉각 슬리브(108)가 선택적으로 배치될 수 있다. 상기 냉각 슬리브(108)는 냉각 매체가 순

환될 수 있는 적어도 하나의 냉각 채널을 포함할 수 있다. 상기 냉각 매체는 아르곤, 헬륨, 질소 등과 같은 기체이거나,

물, 염수, 물과 에틸렌의 혼합물 등과 같은 예시적이지만 비제한적인 액체일 수 있다. 작동시에, 다이(104)는 적어도 

하나의 압축 링(106)에 의해 둘러싸여 하부 펀치(102)상에 배치된다. 압축 링(106)에 의해 둘러싸이는 대신에 또는 

압축 링(106)에 추가적으로, 다이(104)는 적어도 하나의 인장-권선된 스틸 와이어, 적어도 하나의 스틸 리본, 및 그 

조합체 내에 수용될 수 있다. 다이(104)는 통상, 텅스텐 초경합금 및 경화 스틸을 포함하지만 이것들에 제한되지는 않

는 다양한 재료로 제조될 수 있는 직벽(straight-wall) 다이다. 대안적으로, 다이(104)는 구부러진 벽 또는 오목한 벽

을 가질 수도 있지만, 다이(104)의 중심부는 다이(104)의 단부 근처의 내경보다 작은 내경을 갖는다. 통상 염화나트

륨(NaCl)인 압력 전달 매체(14)가 다이(104)내에 배치된다. 압력 전달 매체(14)와 다이(104) 사이의 화학 반응 및 마

찰을 최소화하기 위해, 압력 전달 매체(14)와 다이(104) 사이에는 적어도 하나의 라이너(liner) 또는 윤활제가 배치될

수 있다. 적절한 라이너 또는 윤활성 재료로는, 연박(鉛箔; lead foil), 금, 은, 구리, 활석, 납석, 이황화 몰리브덴, 흑연,

육방정 질화 붕소, 염화 은, 탄산 칼슘, 산화 마그네슘, 산화 지르코늄, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 및 

규산 나트륨이 포함되지만, 이것들로 제한되지는 않는다. 적어도 하나의 가열 부재(18) 및 적어도 하나의 온도 센서(2

0)는 다음에 압력 전달 매체(14)에 삽입된다. 고온 고압에서 초임계 유체가 되는 용제와 적어도 하나의 반응제를 수용

하는 자기 압축형 캡슐(12)은 압력 전달 매체(14)내로 삽입된다. 최종적으로, 상부 펀치(102)는 다이의 상부에서 압

력 용기 공구(10)에 가깝게 배치된다.

일단 조립되면, 압력 용기 공구(10)는 단일축 유압 프레스내로 이동되며, 이 프레스에서는 대향하는 상부 및 하부 펀

치(100, 102)상에 압력이 가해진다. 상기 프레스는 초기에 전력(full force)으로 로딩된다. 대안적으로, 힘은 소정 레

벨로 가해지거나, 또는 압력 전달 매체(14), 상부 개스킷(124), 및 하부 개스킷(126)과 같은 성분들을 치밀하게 하여 

압력 용기(10)를 밀봉하기 위해 선택된 스트로크를 얻도록 가해질 수 있다. 이후, 자기 압축형 캡슐(12)이 가열됨에 

따라, 프레스를 스트로킹(즉, 상부 및 하부 펀치(100, 102)의 변위된 위치를 변경시키는 것)으로부터 보호하고 그로 

인해 상부 및 하부 펀치(100, 102)를 고정된 위치 또는 일정한 위치에 유지하기 위해 추가적인 힘이 가해진다. 낮은 

온도에서는, 자기 압축형 캡슐(12) 내에 크지 않은 내부 압력(예를 들면, 대략 1 kbar 미만)만이 존재하며, 사실상 전

체 펀치 로드가 다이(104)상에 부과된다. 자기 압축형 캡슐(12)은 예를 들면 상부 및 하부 펀치(100, 102) 사이에 전

류를 통과시킴으로써 가열 부재(18)를 통해서 가열된다. 자기 압축형 캡슐(12)이 가열됨에 따라, 용제는 초기에 기화

되고, 온도가 증가됨에 따라 초임계 유체가 된다. 이에 따라 자기 압축형 캡슐(12)내에 내부 압력이 형성된다. 주어진 

온도에서 자기 압축형 캡슐(12) 내에 발생되는 내부 압력의 실제 양은 적어도 하나의 재료를 처리하기 위해 선택되는

용제의 상(phase) 다이어그램에 의해 결정될 수 있다. 자기 압축형 캡슐(12)은 외측으로 변형되어 압력 전달 매체(14

)를 로딩하고, 이어서 상부 펀치(100)의 하측 및 하부 펀치(102)의 상측에 대해 압력을 가한다. 캡슐 및 압력 전달 매

체 내의 내부 압력이 증가됨에 따라, 펀치 로드의 증가하는 마찰은 내부 압력을 상쇄하거나 보상한 다. 그러나, 펀치 

로드의 상당한 부분(즉, 적어도 대략 30%)은 다이(104) 내에서의 종방향 또는 축방향 응력을 감소시키도록 다이(104

)상에 남는다.

HPHT 장치의 성능은, 기준 작동 조건에 대해, 셀 압력의 증가 퍼센트를 증가된 셀 압력을 생성하는 가압력의 증가 퍼

센트로 나눈 값으로 정의되는 압력 반응에 의해 특징지어질 수 있다. 종래의 HPHT 장치에서는, 압력 반응이 통상 높

은 바, 피스톤 실린더의 경우 1 근처에서부터 벨트형 프레스와 멀티-앤빌 프레스의 경우 대략 50% 까지 범위를 갖는

다. 그러한 상황 하에서는, 캡슐의 팽창이나 수축을 방지하기 위해서는 가압력을 통해 캡슐에 가해지는 압력의 정밀한

제어가 요구된다.

종래의 HPHT 장치와 대조적으로, 본 발명의 압력 용기 공구(10)는 압력 반응이 0.2 미만이고 보다 바람직하게는 0.0

5 미만인 '제로 스트로크(zero stroke)' 장치이다. 제로 스트로크 장치는 초임계 유체 처리 적용에서의 제어가 보다 

용이하며, 캡슐 내에 발생되는 압력을, 캡슐을 파괴시키는 경향이 거의 또는 전혀 없이, 포획 또는 수용할 수 있다. 작

동 중에 약간의 스트로킹(예를 들면, 펀치들 또는 앤빌들 사이 분리의 증가 또는 감소)이 발생할 수 있지만, 스트로킹

의 정도는 이전 설계에서보다 훨씬 작다.

본 발명의 압력 용기 공구(10)의 형태 때문에, 펀치에 대한 로드의 증가는 거의 전부가 다이(104)에 의한 것이며, 셀 

압력의 증가는 매우 적다. 압력 용기 공구(10)의 결과적인 압력 반응 값은 0.2 미만이며, 작동 중에는 0.05 미만이 될 

것이다.

일 실시예에서는, 압력 전달 매체(14)의 이탈을 방지하기 위해 상부 및 하부 펀치(100, 102)와 압력 전달 매체(14) 사

이에 각각 상부 시일(120) 및 하부 시일(122)이 개재된다. 상부 및 하부 시일(120, 122)은 통상 스틸 단부 캡들을 포

함하며, 이들 스틸 단부 캡은 황동이나 다른 유사한 변형가능성 재료로 제조되는 링에 선택적으로 끼워진다. 상부 및 

하부 시일(120, 122)중 적어도 하나의 시일은, 다이(104)와 적어도 하나의 가열 부재(18) 또는 상기 적어도 하나의 

가열 부재(18)를 와트 소스에 연결하는 전기 리드 사이의 전기 쇼트 발생을 방지하기 위해, 부싱(128)에 의해 다이(1

04)와의 접촉으로부터 분리된다. 절연 부싱은 작동 조건하에서 바람직하게는 대략 0.2 내지 0.7, 보다 바람직하게는 

대략 0.25 내지 0.5의 내부 마찰을 갖는다. 절연 부싱은 납석, 활석, 감람석, 산화 마그네슘, 탄산 칼슘, 산화 칼슘, 산

화 스트론튬, 산화 바륨, 텍스틸라이트 및 유사 접착 페이퍼 합성물, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 규산 

나트륨, 및 육방정 질화붕소 중 적어도 하나를 포함한다.
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상부 개스킷(124) 및 하부 개스킷(126)은 통상 상부 펀치(100)와 다이(104) 사이 및 하부 펀치(102)와 다이(104) 사

이에 각각 배치된다. 대안적으로, 상부 개스킷(124) 및 하부 개스킷(126)은 또한 상부 펀치(100)와 상부 시일(120) 

사이 및 하부 펀치(102)와 하부 시일(122) 사이에 각각 배치된다. 상부 개스킷(124)과 하부 개스킷(126)중 적어도 하

나는 전기 절연체이며, 따라서 다이(104)는 적어도 하나의 가열 부재(18)에 대한 전기적 쇼트(electric short)로서 작

용하지 않는다. 일 실시예에서, 절연성 개스킷은 천연 또는 합성 고무, 마일러(Mylar?)(폴리에스테르 필름), 폴리이미

드, 테플론(Teflon?)(플루오로카본 폴리머, 테트라플루오로 에틸렌 플루오로카본, 불소화 에틸렌-프로필렌 등), 납석,

활석, 감람석, 산화 마그네슘, 탄산 칼슘, 산화 칼슘, 산화 스트론튬, 산화 바륨, 텍스틸라이트 및 유사 접착 페이퍼 합

성물, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 규산 나트륨, 및 육방정 질화붕소 중 적어도 하나를 포함한다. 일 실

시예에서, 비절연성 또는 전기 전도성 개스킷은 구리, 황동, 몰리브덴, 흑연, 니켈, 코발트, 철 및 스테인레스 스틸 중 

적어도 하나를 포함한다. 상부 펀치(100)와 상부 시일(120) 사이에 상부 개스킷(124)이 배치되고 하부 펀치(102)와 

하부 시일(122) 사이에 하부 개스킷(126)이 배치되는 일 실시예에서, 상부 개스킷(124)과 하부 개스킷(126)은 절연

성 개스킷 부재 내에 전도성 부재(130)와 함께 형성되며 따라서 전류는 전기 쇼트로서 작용하는 다이(104) 없이 펀치

(100)로부터 가열 부재(18)로 통과할 수 있다. 상기 전도성 부재는 몰리브덴, 흑연, 텅스텐, 탄탈, 니오브, 니켈, 니켈 

합금, 철, 철 합금 및 그 조합체 중 적어도 하나를 포함할 수 있으며, 상기 절연성 개스킷 부재는 천연 고무, 합성 고무,

마일러?(폴리에스테르 필름), 폴리이미드, 테플론?(플루오로카본 폴리머, 테트라플루오로에틸렌 플루오로카본, 불소

화 에틸렌-프로필렌 등), 납석, 활석, 감람석, 산화 마그네슘, 탄산 칼슘, 산화 칼슘, 산화 스트론튬, 산화 바륨, 텍스틸

라이트 및 유사 접착 페이퍼 합성물, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 규산 나트륨, 및 육방정 질화붕소 중 

적어도 하나를 포함한다. 일 실시예에서, 상부 개스킷(124)과 하부 개스킷(126)은 압력 전달 매체(14)의 이탈을 방지

하기 위한 시일로서 작용할 수도 있다.

도 3에 도시된 다른 실시예에서, 구속물(24)은 적어도 네 개의 앤빌을 갖는 멀티-앤빌 프레스를 포함한다. 이 실시예

에서, 자기 압축형 캡슐(12), 압력 전달 매체(14), 및 적어도 하나의 가열 부재(18)는 도 1에 도시된 것과 유사한 형태

로 구성되지만, 대신에 적어도 네 개의 앤빌을 갖는 멀티-앤빌 프레스에 삽입된다. 상기 압력 전달 매체(14)는 지지 

플레이트들에 의해 둘러싸이며, 이들 지지 플레이트는 캡슐이 저온 및 저 내부 압력에 있을 때 프레스에 의해 가해지

는 로드를 지지한다. 상기 지지 플레이트들은, 바람직하게는 전기 절연성인 개스킷 재료에 의해 서로 분리되어 있다. 

상기 개스킷 재료는 천연 또는 합성 고무, 마일러?(폴리에스테르 필름), 폴리이미드, 테플론?(플루오로카본 폴리머, 

테트라플루오로에틸렌 플루오로카본, 불소화 에틸렌-프로필렌 등), 납석, 활석, 감람석, 산화 마그네슘, 탄산 칼슘, 산

화 칼슘, 산화 스트론튬, 산화 바륨, 텍스틸라이트 및 유사 접착 페이퍼 합성물, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클

레이, 규산 나트륨, 및 육방정 질화붕소 중 적어도 하나를 포함할 수 있다. 상기 지지 플레이트에는 외부 압력이 넷 이

상의 독립적인 앤빌이나 피스톤에 의해 가해지거나, 또는 단일축 프레스, 스플릿 구형(split-sphere) 프레스, 또는 당

해 분야에서 공지된 다른 유사한 가압 장치의 내부에 배치되는 멀티-앤빌 조립체에 의해 가해질 수 있다. 캡슐이 가

열됨에 따라, 자기 압축형 캡슐(12) 내에는 내부 압력이 생성되어 그 벽이 압력 전달 매체(14)에 대항하여 외측으로 

변형된다. 압력 전달 매체(14) 내에 압력이 생성됨에 따라, 가압력의 증가 분은 내부 압력을 상쇄하거나 보상하며 가

압력의 감소분은 지지 플레이트에 의해 지지된다. 셀 압력의 실질적인 증가를 형성하는 대신에, 가압력의 증가는 주로

지지 플레이트에 의해 이루어지며 압력 반응 값은 0.2 미만이다.

도 4에 도시된 또 다른 실시예에서, 구속물(24)은 다이 및 보강 단부 플랜지들을 포함한다. 자기 압축형 캡슐(12), 압

력 전달 매체(14), 히터(18), 상부 시일(120), 하부 시일(122), 및 다이(104)는 적어도 하나의 구속물(24)에 의해 둘

러싸이고 도 1에 도시된 것과 유사한 형태로 구성되지만, 대신에 그 각각이 I 빔(36)이나 유사 구조 지지체에 의해 보

강되는 두 개의 단부 플랜지(34)에 의해 둘러싸인다. 상기 다이(104)는 개스킷(32)에 의해 단부 플랜지(34)로부터 분

리된다. 일 실시예에서, 개스킷(32)은 다이(104)로부터의 압력 전달 매체(14) 누설을 수용 및 방지하기 위해 다이(10

4)의 상부 및 하부 표면과 접촉한다. 적어도 하나의 개스킷(32)은 다이(104)와 적어도 하나의 가열 부재(18) 사이 또

는 다이(104)와 가열 부재(18)를 와트 소스에 연결하는 전기 리드 사이에 전기 쇼트가 발생하는 것을 방지하기 위해 

전기 절연성 부분을 포함한다. 절연성 개스킷 재료는 천연 또는 합성 고무, 마일러?(폴리에스테르 필름), 폴리이미드, 

테플론?(플루오로카본 폴리머, 테트라플루오로에틸렌 플루오로카본, 불소화 에틸렌-프로필렌 등), 납석, 활석, 감람

석, 산화 마그네슘, 탄산 칼슘, 산화 칼슘, 산화 스트론튬, 산화 바륨, 텍스틸라이트 및 유사 접착 페이퍼 합성물, 메릴

리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 규산 나트륨, 및 육방정 질화붕소 중 적어도 하나를 포함할 수 있다. 적어도 하

나의 개스킷(32)은 전기 전도성 개스킷일 수 있으며, 또는 절연성 개스킷 내에 전기 전도성 부재(130)를 구비할 수 있

다. 상기 전기 전도성 개스킷 또는 전기 전도성 부재(130)는 몰리브덴, 흑연, 텅스텐, 탄탈, 니오브, 니켈, 니켈 합금, 

철, 및 철 합금 중 적어도 하나를 포함할 수 있다. 단부 플랜지(34)들은 체결 수단(38)에 의해 서 로 부착되거나 다이 

조립체에 부착된다. 이러한 체결 수단(38)은 볼트, 나사봉 또는 유사 체결구를 포함하지만 이것들에 제한되지 않는다.

체결 수단(38)을 조이면 단부 플랜지(34)는 다이 조립체상에 압축 로드를 가하게 된다. 자기 압축형 캡슐(12)이 저온

에 있고 낮은 내부 압력을 가질 때, 단부 플랜지(34)의 로드는 거의 전부 다이(104) 자체에 의해 지지된다. 자기 압축

형 캡슐(12)이 가열됨에 따라, 자기 압축형 캡슐(12)에는 내부 압력이 생성되며, 이로 인해 그 벽이 압력 전달 매체(1

4)에 대해 외측으로 변형된다. 압력 전달 매체(14)에 압력이 생성되면, 단부 플랜지(34)로부터의 로드의 증가분은 자

기 압축형 캡슐(12)내의 내부 압력을 상쇄하거나 보상하며, 로드의 감소 분은 다이(104)에 의해 지지된다.

압력 용기(10)는 알루미늄 질화물, 기타 질화물 재료 등을 포함하는 금속 질화물과 같은 그러나 그것에 제한되지 않는

재료의 단결정을 형성하는데 사용될 수 있다. 그러한 단결정을 형성하기 위해서는, HPHT 조건하에서 초임계 유체가 
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되는 용제와 적어도 하나의 소스 재료가 자기 압축형 캡슐(12)내에 밀봉된다. 이후 자기 압축형 캡슐(12)은 압력 용기

공구(10)에 제공되어 HPHT 조건에 놓이게 되며, 이 조건하에서 용제는 초임계 유체가 된다. 상기 초임계 유체는 이

후 적어도 하나의 재료와 반응하여 단결정을 형성한다.

하기의 예는 본 발명에 의해 제공되는 특징들 및 장점들을 나타내지만, 이는 본 발명을 제한하려는 의도가 아니다.

예 1

1000톤 유압 프레스에 사용하기 위한 압력 용기 공구가 다음과 같이 제조되 었다. 대략 5.08 cm(2.0 인치)의 내경, 1

7.53 cm(6.9 인치)의 외경, 및 9.40 cm(3.7 인치)의 높이를 갖는 텅스텐 초경합금 다이가 스틸 다이 슬리브에 수축 

끼움된다. 상기 다이 슬리브는 다이를 수냉시키기 위해 여덟 개의 축방향 냉각 채널을 갖는다. 상기 다이 및 다이 슬리

브는 각각 대략 27.2 cm(10.7 인치), 37.3 cm(14.7 인치), 48.3 cm(19 인치)의 외경을 갖는 세 개의 압축 끼움 스틸 

링을 포함하는 벨트에 가압된다. 상기 다이, 다이 슬리브 및 스틸 압축 링은 다이의 압축을 제공하기 위해 간섭을 갖는

다. 벨트 조립체는 이후 리프팅 및 운송이 가능하도록 외부 립과 함께 제 4 스틸 '가드(guard)'에 가압 끼워진다. 내면

에 채널이 가공형성된 황동 링은 다이 슬리브의 상부 및 하부에 부착되고, 상기 채널은 물이 S자 형태로 채널을 통해 

흘러 냉각을 제공할 수 있도록 다이 슬리브내의 축방향 냉각 채널과 정렬된다. 구리 튜브는 물이 다이 슬리브에 대해 

유입 또는 유출되도록 상부 황동 링에 납땜된다. 앤빌 면들은 직경이 대략 9.65 cm(3.8 인치)이고 두께가 대략 2.54 c

m(1.0 인치)인 텅스텐 초경합금 디스크를 포함하며, 스틸 슬리브와 스틸 홀더에 가압 끼워진다. 상기 앤빌 홀더의 직

경은 앤빌 면의 평면에서 대략 13.7 cm(5.38 인치)이다.

대략 0.20 g의 AlN 분말과 0.10 g의 NH 4 F 분말이 두 개의 알약으로 압축되어 캡슐내에 배치된다. 하나의 알약은 

캡슐의 바닥에 배치되고, 이후 캡슐 내에 배플이 삽입되어 캡슐 내부를 두 챔버로 분할한다. 두 번째 알약은 배플의 상

부에 배치되며 따라서 이들 두 개의 알약은 배플에 의해 분리된다. 캡슐은 내경에 대략 25 미크론 두께의 금 코팅을 

갖는 구리를 포함하며, 1.27 cm(0.5 인치)의 외경과 대략 3.3 cm(1.3 인치)의 높이를 갖는다. 상기 캡슐에는 대략 0.9

1 g의 암모니아가 추가된다. 이 캡슐은 이후 그 개방 단부에 금으로 코팅된 구리 플러그를 압입함으로써 밀봉된다.

상기 밀봉된 캡슐은 이후 도 1에 도시된 것과 유사한 장치에 배치된다. 밀봉된 캡슐은 다이 내의 셀에 삽입된다. NaCl

압력 전달 매체; 흑연 포일, Mo 포일, 및 Ta 포일을 포함하는 3층 포일 히터 튜브; 이중 형태 K 열전쌍; 스틸 단부 캡;

및 개스킷 또한 다이 내에 배치된다. 알루미늄 튜브로 둘러싸이는 두 쌍의 열전쌍 와이어가 하부 앤빌의 중앙에 있는 

구멍과 하부 스틸 단부 캡에 있는 구멍을 통과한다. 이후 나선(bare wire)이 NaCl 압력 전달 매체내의 작은 구멍을 

통과한다. 구리 캡슐의 바닥에는 하나의 열전쌍 접합부 또는 비이드가 배치되고, 캡슐의 상부 근처의 캡슐 외경을 따

라서는 제 2 열전쌍 접합부가 배치된다. 하단부 캡은 연강(mild steel)으로 제조되고, 상단부 캡은 스테인레스 스틸로

제조된다. 상단부 캡의 하부 외경은 45°경사를 가지며, 다이 벽에 대한 개선된 시일을 위해 황동 링이 끼워진다. 하

단부 캡의 외경은 납석 슬리브에 의해 다이 벽으로부터 분리된다. 상부 앤빌을 다이의 상부 평면 및 상단부 캡으로부

터 분리하는 구리 개스킷은 전기 접촉 및 로드 분배를 제공한다. 하단부 캡은 하부 앤빌과 직접 접촉된다. 마일러 개스

킷은 다이의 저부를 하부 앤빌로부터 분리한다. 히터 튜브는 솔트 부싱(salt bushing)에 의해 다이 벽으로부터 분리된

다. 흑연 분말은 부싱을 제조하기 위해, NaCl과 혼합되고, 등압처리되어(isopressed) 가공된다. 작동의 종결시에 셀

의 제거 도중에 마찰을 감소시키기 위해, 블랙 솔트 부싱의 외경은 5.08×10 -3 cm (0.002 인치) 두께의 Pb 포일에 

의해 다이 벽으로부터 분리된다.

캡슐은 히터 튜브에 전류를 흘림으로써 대략 800℃의 온도까지 가열된다. 캡슐은 대략 16시간 동안 온도가 유지된 

후 냉각된다. 셀은 이후 다이로부터 가압 분리되고 압력 전달 매체는 물에 용해된다. 암모니아의 증기압을 감소시키기

위해, 캡슐은 드라이 아이스/아세톤 배쓰에서 냉각 처리되며 이후 송곳으로 천공된다. 따뜻해지면 암모니아는 캡슐로

부터 이탈된다. 암모니아의 이탈로 인한 중량 손실은 대략 0.87 g 이며, 이는 작동 종료시 캡슐에 여전히 존재하는 암

모니아의 중량에 대응되는 것이다. 작동 전, 후의 암모니아의 중량의 거의 동일하다는 것은 캡슐이 작동 중에 현저하

게 팽창하거나 수축하지 않음을 의미하며, 따라서 AlN 분말은 용해된 NH 4 F의 존재 하에 800℃의 온도의 초임계 

암모니아에서 처리될 수 있다. 800℃의 온도와, 암모니아로 충진된 캡슐내 자유 체적의 일부(70%)에서의, 초임계 암

모니아의 상 다이어그램에 기초하면, 보른-하버 평형(Born-Haber equilibrium)을 가정하고 용해된 용질의 효과는 

무시했을 때, 800℃의 캡슐 내에 발생하는 압력은 대략 10 kbar 이다.

예시를 목적으로 바람직한 실시예들을 기술했지만, 전술한 내용은 본 발명의 범위에 대한 제한으로서 간주되어서는 

안된다. 예를 들면, 본원에 개시된 압력 용기는 알루미늄 질화물 이외의 재료들의 단결정을 형성하는데 사용될 수도 

있다. 따라서, 당업자라면 본 발명의 정신 및 범위를 벗어나지 않는 다양한 수정예, 변경 예 및 대체예들이 있을 수 있

음을 이해할 것이다.

(57) 청구의 범위
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청구항 1.
적어도 하나의 재료를 초임계 유체내에서 처리하기 위한 압력 용기(10)에 있어서,

a) 상기 적어도 하나의 재료와 상기 초임계 유체를 실질적으로 공기가 없는 환경에서 수용하기 위한 자기 압축형 캡

슐(12)과,

b) 상기 캡슐(12)을 둘러싸고 캡슐 상에 외부 압력을 유지하기 위한 압력 전달 매체(14)와,

c) 상기 캡슐(12)을 가열하기 위한 가열 시스템으로서, 상기 캡슐(12)에 근접하도록 상기 압력 전달 매체(14)에 삽입

될 수 있는 적어도 하나의 가열 부재(18), 및 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)에 전기적으로 결합되고 상기 적어도 

하나의 가열 부재(18)에 전력을 제공하는 와트(wattage) 제어 시스템(16)을 구비하는 가열 시스템과,

d) 상기 캡슐(12), 상기 압력 전달 매체(14), 및 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)를 수용하여 적소에 유지시키기 위

한 구속물(24)로서, 상기 캡슐(12), 상기 압력 전달 매체(14), 및 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)를 일정 압력으로 

유지하는 구속물(24), 및

e) 상기 구속물(24)과 상기 압력 전달 매체(14) 사이에 배치되어 상기 압력 전달 매체의 이탈을 방지하기 위한 적어도

하나의 시일(120, 122)을 포함하는

압력 용기.

청구항 2.
제 1 항에 있어서,

상기 가열 시스템은 상기 캡슐(12)의 온도를 측정하기 위해 상기 캡슐(12)에 근접하여 배치되는 적어도 하나의 온도 

센서(20)를 부가로 포함하는

압력 용기.

청구항 3.
제 2 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 온도 센서(20)는 열전쌍, 서미스터, 및 광고온계에 결합되는 광섬유 중 적어도 하나를 포함하는

압력 용기.

청구항 4.
제 2 항에 있어서,

상기 와트 제어 시스템(16)은 상기 적어도 하나의 온도 센서(20)에 의해 생성되는 적어도 하나의 신호에 반응하여 폐

루프 온도 제어를 제공하는

압력 용기.

청구항 5.
제 1 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 가열 부재(18)는 적어도 하나의 포일(foil), 적어도 하나의 튜브, 적어도 하나의 리본, 적어도 하나

의 바아, 및 적어도 하나의 와이어와 그 조합체들 중 적어도 하나를 포함하는 전기저항성 가열 부재(18)인

압력 용기.

청구항 6.
제 1 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 가열 부재(18)는 흑연, 니크롬, 니오브, 티탄, 탄탈, 스테인레스 스틸, 니켈, 크롬, 지르코늄, 몰리

브덴, 텅스텐, 레늄, 하프늄, 백금, 탄화규소, 및 그 조합체들 중 적어도 하나를 포함하는
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압력 용기.

청구항 7.
제 1 항에 있어서,

상기 가열 시스템은 상기 캡슐(12)의 제 1 부분을 제 1 온도로 그리고 상기 캡슐(12)의 제 2 부분을 제 2 온도로 차별

적으로 가열하는

압력 용기.

청구항 8.
제 1 항에 있어서,

상기 구속물(24)의 적어도 일 부분을 로딩하여 상기 구속물(24)의 적어도 일 부분 상에서의 종방향 응력 및 축방향 

응력 중 적어도 하나를 감소시키기 위한 클램프를 부가로 포함하는

압력 용기.

청구항 9.
제 8 항에 있어서,

상기 클램프와 상기 구속물(24)의 적어도 일 부분 사이에 배치되는 적어도 하나의 개스킷(124, 126)을 부가로 포함

하는

압력 용기.

청구항 10.
제 9 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 개스킷(124, 126)은 전기 절연성 개스킷을 구비하며, 상기 전기 절연성 개스킷은 천연 고무, 합성

고무, 폴리에스테르 필름, 폴리이미드, 플루오로카본 폴리머, 테트라플루오로에틸렌 플루오로카본, 불소화 에틸렌-프

로필렌, 납석, 활석, 감람석, 산화 마그네슘, 탄산 칼슘, 산화 칼슘, 산화 스트론튬, 산화 바륨, 텍스틸라이트, 접착 페이

퍼 합성물, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 규산 나트륨, 및 육방정 질화붕소 중 적어도 하나로 형성되는

압력 용기.

청구항 11.
제 10 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 개스킷(124, 126)은 상기 전기 절연성 개스킷 내에 전기 전도성 부재(130)를 구비하며, 상기 전

기 전도성 부재(130)는 몰리브덴, 흑연, 텅스텐, 탄탈, 니오브, 니켈, 니켈 합금, 철, 철 합금 및 그 조합체 중 적어도 하

나로 형성되는

압력 용기.

청구항 12.
제 9 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 개스킷(124, 126)은 전기 전도성 개스킷을 구비하며, 상기 전기 전도성 개스킷은 구리, 황동, 몰

리브덴, 흑연, 니켈, 코발트, 철 및 스테인레스 스틸 중 적어도 하나로 형성되는

압력 용기.

청구항 13.
제 1 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 시일(120, 122)은 상부 시일(120) 및 하부 시일(122)을 포함하는
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압력 용기.

청구항 14.
제 13 항에 있어서,

상기 상부 시일(120)은 상단 캡을 포함하고, 상기 하부 시일(122)은 하단 캡을 포함하며, 상기 상단 캡과 하단 캡은 

스틸로 형성되는

압력 용기.

청구항 15.
제 14 항에 있어서,

상기 상단 캡은 상기 클램프와 상기 구속물(24) 사이에 시일을 제공하기 위해 변형가능한 링을 부가로 구비하는

압력 용기.

청구항 16.
제 1 항에 있어서,

상기 압력 전달 매체(14)는 대략 1000℃까지 열적으로 안정하며, 대략 0.2 미만의 내부 마찰을 갖는

압력 용기.

청구항 17.
제 16 항에 있어서,

상기 압력 전달 매체(14)는 대략 1300℃까지 고체인

압력 용기.

청구항 18.
제 16 항에 있어서,

상기 압력 전달 매체(14)는 할로겐화 알칼리 금속, 활석, 납석, 이황화 몰리브덴, 흑연, 육방정 질화붕소, 염화 은, 불

화 칼슘, 불화 스트론튬, 탄산 칼슘, 산화 마그네슘, 산화 지르코늄, 메릴리나이트 클레이, 벤토나이트 클레이, 및 규산

나트륨 중 적어도 하나를 포함하는

압력 용기.

청구항 19.
제 18 항에 있어서,

상기 압력 전달 매체(14)는 염화 나트륨, 브롬화 나트륨, 및 불화 나트륨 중 적어도 하나를 포함하는

압력 용기.

청구항 20.
제 1 항에 있어서,

상기 구속물(24)은 적어도 하나의 다이(104), 적어도 하나의 펀치(100, 102), 및 프레스를 포함하는

압력 용기.

청구항 21.
제 20 항에 있어서,



공개특허 10-2004-0078682

- 12 -

상기 적어도 하나의 다이(104)와 상기 적어도 하나의 압축 링(106) 사이에 배치되는 냉각 슬리브를 부가로 포함하며,

상기 냉각 슬리브는 냉각 매체를 관통 순환시키기 위한 적어도 하나의 냉각 채널을 구비하는

압력 용기.

청구항 22.
제 20 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 다이(104)는 적어도 하나의 인장-권선된(tension-wound) 스틸 와이어와 적어도 하나의 스틸 리

본 중 적어도 하나에 포함되는

압력 용기.

청구항 23.
제 20 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 펀치(100, 102) 중 적어도 하나는 편평-저부형 펀치이 며, 상기 편평-저부형 펀치는 상기 프레스

에 의해 상기 적어도 하나의 다이에 대해 압착되는

압력 용기.

청구항 24.
제 20 항에 있어서,

상기 압력 용기(10)는 대략 0.2 미만의 압력 반응을 갖는

압력 용기.

청구항 25.
제 24 항에 있어서,

상기 압력 반응은 대략 0.05 미만인

압력 용기.

청구항 26.
제 1 항에 있어서,

상기 구속물(24)은 멀티-앤빌 프레스를 포함하는

압력 용기.

청구항 27.
제 26 항에 있어서,

상기 멀티-앤빌 프레스는 대략 0.2 미만의 압력 반응을 갖는

압력 용기.

청구항 28.
제 27 항에 있어서,

상기 압력 반응은 대략 0.05 미만인

압력 용기.

청구항 29.
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제 1 항에 있어서,

상기 구속물(24)은 적어도 두 개의 단부 플랜지(36)와, 상기 적어도 두 개의 단부 플랜지(36) 사이에 배치되는 다이(1

04), 및 상기 적어도 두 개의 단부 플랜지(36)를 접합하는 적어도 하나의 체결구(38)를 포함하는

압력 용기.

청구항 30.
제 29 항에 있어서,

상기 적어도 두 개의 단부 플랜지(36)의 각각은 이를 보강하기 위한 구조적 지지체(34)를 부가로 구비하는

압력 용기.

청구항 31.
제 29 항에 있어서,

상기 구조적 지지체(34)는 I-빔을 포함하는

압력 용기.

청구항 32.
적어도 하나의 재료와 초임계 유체를 실질적으로 공기가 없는 환경에서 수용 하기 위한 캡슐(12)에 있어서,

상기 캡슐(12)은 상기 적어도 하나의 재료와 상기 초임계 유체를 수용하기 위한 챔버(54)를 그 내부에 한정하는 적어

도 하나의 벽(52)과, 폐쇄 단부(58), 및 밀폐 단부(56)를 포함하고, 자기 압축형인

캡슐.

청구항 33.
제 32 항에 있어서,

상기 캡슐(12)은 가단 금속(malleable metal)으로 형성되며, 상기 캡슐(12)은 낮은 수소 투과성을 갖는

캡슐.

청구항 34.
제 32 항에 있어서,

상기 캡슐(12)은 스테인레스 스틸, 구리, 은, 금 및 백금 중 적어도 하나를 포함하는 제 1 재료로 형성되는

캡슐.

청구항 35.
제 32 항에 있어서,

상기 캡슐(12)은 상기 챔버(54)내로 삽입되는 비활성 라이너(60)를 구비하며, 상기 비활성 라이너(60)는 금, 백금, 로

듐, 팔라듐, 은, 이리듐, 루테늄, 실리카 중 적어도 하나를 포함하는 제 2 재료로 형성되고, 상기 비활성 라이너(60)는 

대략 1 미크론 내지 대략 5 mm 의 두께를 가지며, 상기 제 2 재료는 상기 제 1 재료와 상이한

캡슐.

청구항 36.
제 32 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 벽(52), 상기 폐쇄 단부(58), 및 상기 밀폐 단부(56) 각각은 대략 0.5 mm 내지 대략 25 mm 사이

의 두께를 갖는
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캡슐.

청구항 37.
제 32 항에 있어서,

상기 캡슐(12)은 대략 1 bar 부터 대략 80 kbar 까지 자기 압축가능한

캡슐.

청구항 38.
제 37 항에 있어서,

상기 캡슐(12)은 대략 5 kbar 내지 대략 80 kbar 까지 자기 압축가능한

캡슐.

청구항 39.
제 37 항에 있어서,

상기 캡슐(12)은 대략 5 kbar 내지 대략 60 kbar 까지 자기 압축가능한

캡슐.

청구항 40.
적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 고온 및 고압으로 처리하기 위해 압력 용기(10)를 사용하는 방법에 있어서,

a) 초임계 유체를 형성하는 용제와 적어도 하나의 재료를 수용하는 자기 압축형 밀폐 캡슐(12)을 제공하는 단계와,

b) 상기 밀폐 캡슐(12)을 수용하기 위한 구속물(24)과, 압력 용기의 내부에 배치되는 압력 전달 매체(14), 및 상기 압

력 전달 매체(14) 내에 배치되고 와트 제어 시스템(16)에 전기적으로 결합되는 적어도 하나의 가열 부재(18)를 구비

하는 압력 용기(10)를 제공하는 단계와,

c) 상기 밀폐 캡슐(12)을 압력 전달 매체(14) 내에서 적어도 하나의 가열 부재(18)에 가깝게 배치하는 단계와,

d) 압력 전달 매체(14)와, 밀폐 캡슐(12), 및 적어도 하나의 가열 부재(18)를 포함하는 상기 압력 용기(10)를 프레스 

내에 배치하는 단계와,

e) 상기 프레스를 가압하여 상기 압력 용기(10), 압력 전달 매체(14), 밀폐 캡슐(12), 및 적어도 하나의 가열 부재(18)

에 소정의 압력을 가하는 단계와,

f) 상기 와트 제어 시스템(16)으로부터 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)에 전력을 공급하여 상기 밀폐 캡슐(12)을 

소정 온도로 가열하는 단계로서, 상기 밀폐 캡슐(12)내에 함유되는 용제가 초임계 유체로 되고, 상기 초임계 유체는 

상기 밀폐 캡슐(12)내에 소정 압력을 발생하는, 캡슐 가열 단계, 및

g) 상기 구속물(24)에 의해 동등한 압력을 유지하고 상기 동등한 압력을 압 력 전달 매체(14)를 통해서 전달함으로써 

상기 밀폐 캡슐(12)내의 소정 압력을 상쇄시키는 단계로서, 상기 적어도 하나의 재료는 초임계 유체의 존재 내에서 고

온 및 고압으로 처리되는, 압력 상쇄 단계를 포함하는

압력 용기 사용 방법.

청구항 41.
제 40 항에 있어서,

상기 구속물(24)은 적어도 하나의 다이(104), 적어도 하나의 펀치(100, 102), 및 유압 프레스를 포함하고, 상기 압력 

전달 매체(14)와 적어도 하나의 가열 부재(18)는 상기 다이(104) 내에 배치되며, 상기 밀폐 캡슐(12)을 압력 용기(10)

내에 배치하는 단계는 상기 밀폐 캡슐(12)을 다이(104)내에서 적어도 하나의 가열 부재(18)에 가깝게 배치하는 것을 

포함하는
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압력 용기 사용 방법.

청구항 42.
제 41 항에 있어서,

상기 구속물(24)은 다이(104), 상부 펀치(100), 및 하부 펀치(102)를 포함하며, 상기 상부 펀치(100)와 하부 펀치(10

2)는 서로 대향하고 있고, 상기 프레스를 가압하여 압력 용기(10)에 소정의 압력을 가하는 단계는 프레스를 가압하여 

상기 상부 펀치(100)와 하부 펀치(102)에 소정의 압력을 가하는 것을 포함하는

압력 용기 사용 방법.

청구항 43.
제 42 항에 있어서,

상기 프레스를 가압하여 압력 용기(100)에 소정의 압력을 가하는 단계는,

a) 프레스를 가압하여 상부 펀치(100)와 하부 펀치(102)에 제 1 소정 압력을 가하는 단계, 및

b) 캡슐(12)이 가열되어 그 내부에 압력이 생성됨에 따라 상기 상부 및 하부 펀치(100, 102)를 고정된 위치 및 스트로

크중 하나에 유지하도록 상기 소정의 압력을 조절하는 단계를 포함하는

압력 용기 사용 방법.

청구항 44.
제 42 항에 있어서,

적어도 하나의 온도 센서(20)를 상기 밀폐 캡슐(12)에 근접 배치되도록 상기 압력 용기(10)내에 삽입하는 단계를 부

가로 포함하며, 상기 적어도 하나의 온도 센서(20)는 와트 제어 시스템(16)에 전기적으로 결합되는

압력 용기 사용 방법.

청구항 45.
제 44 항에 있어서,

상기 와트 제어 시스템(16)으로부터 적어도 하나의 가열 부재(18)로 전력을 제공하는 단계는, 적어도 하나의 온도 센

서(20)에 의해 발생되는 적어도 하나의 신호에 반응하여 폐루프 온도 제어를 제공하는 것을 부가로 포함하는

압력 용기 사용 방법.

청구항 46.
제 45 항에 있어서,

상기 적어도 하나의 온도 센서(20)에 의해 발생되는 적어도 하나의 신호에 반응하여 폐루프 온도 제어를 제공하는 단

계는,

a) 밀폐 캡슐(12)의 제 1 부분 근처에 배치된 제 1 온도 센서(20)에 의해 발생되는 제 1 신호에 반응하여 폐루프 온도

제어를 제공하는 단계, 및

b) 밀폐 캡슐(12)의 제 2 부분 근처에 배치된 제 2 온도 센서(20)에 의해 발생되는 제 2 신호에 반응하여 폐루프 온도

제어를 제공하는 단계를 포함하는

압력 용기 사용 방법.

청구항 47.
적어도 하나의 재료를 초임계 유체 내에서 고온 및 고압에서 처리하는 방법에 있어서,

a) 초임계 유체를 형성하는 용제와 적어도 하나의 재료를 수용하는 자기 압축형 밀폐 캡슐(12)을 제공하는 단계와,
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b) 구속물(24)과, 상기 구속물(24) 내부에 배치되는 압력 전달 매체(14), 및 상기 구속물(24) 내부에 배치되는 적어도

하나의 가열 부재(18)를 구비하는 압력 용기(10)를 제공하는 단계와,

c) 상기 밀폐 캡슐(12)을 압력 전달 매체(14) 내에서 적어도 하나의 가열 부재(18)에 가깝게 배치하는 단계와,

d) 상기 적어도 하나의 가열 부재(18)에 전력을 공급하여 상기 밀폐 캡슐 (12)을 소정 온도로 가열하는 단계로서, 상

기 밀폐 캡슐(12)내에 수용되는 용제가 초임계 유체로 되고, 상기 초임계 유체는 상기 밀폐 캡슐(12)내에 소정 압력을

발생하는, 캡슐 가열 단계, 및

e) 상기 구속물(24)에 압력을 가하여 상기 밀폐 캡슐(12)내의 소정 압력을 상쇄하는 단계로서, 상기 적어도 하나의 재

료는 밀폐 캡슐(12)내의 초임계 유체와 반응하는, 압력 상쇄 단계를 포함하는

재료 처리 방법.

청구항 48.
금속 질화물 단결정 형성 방법에 있어서,

상기 금속 질화물 단결정은,

금속 질화물 소스 재료와 용제를 자기 압축형 밀폐 캡슐(12)로 둘러싸는 단계와,

구속물(24)과, 상기 구속물(24)내에 배치되는 압력 전달 매체(14), 및 상기 구속물(24)내에 배치되는 적어도 하나의 

가열 부재(18)를 구비하는 압력 용기(10)내에 상기 밀폐 캡슐(12)을 배치하는 단계와,

상기 밀폐 캡슐(12)을 소정 온도로 가열하는 단계로서, 상기 밀폐 캡슐(12)내에 수용되는 용제가 초임계 유체가 되며 

이는 밀폐 캡슐(12)내에 소정의 압력을 생성하는, 캡슐 가열 단계, 및

상기 구속물(24)에 압력을 가하여 상기 밀폐 캡슐(12)내의 소정 압력을 상쇄하는 단계에 의해 형성되며,

상기 금속 질화물 소스 재료는 고온 고압의 금속 질화물 단결정을 형성하도록 상기 밀폐 캡슐(12)내의 초임계 유체와

반응하는

금속 질화물 단결정 형성 방법.

청구항 49.
제 48 항에 있어서,

상기 금속 질화물은 알루미늄 질화물을 포함하는

금속 질화물 단결정 형성 방법.

도면
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도면1

도면2
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도면3

도면4
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