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MENETELMA KARBONITRIDIN VALMISTAMISEKSI

Keksinndn ala

Tama keksintd koskee menetelm&a karbonitridin CsN4 valmistamiseksi py-
rolysoimalla ammoniumtiosyanaattia yksinkertaisella ja taloudellisesti te-
hokkaalla tavalla. Valmistetuilla karbonitridimateriaaleilla on erinomaiset
ominaisuudet ja niitd voidaan kayttda parantamaan metalli-, lasi-, keraami-
ja polymeerituotteiden ominaisuuksia.

Tekniikan taso

Talla hetkella on olemassa selked mielenkiinto sellaisia menetelmid
kohtaan, joissa tuotetaan karbonitridia kemiallisten yhdisteiden tai naiden
sekoitusten termokemiallisen hajottamisen (pyrolyysi) kautta.

On olemassa tunnettu menetelmd@ C;3N4:n tuottamiseksi, jossa menetel-
méassad melamiini (C3N3)(NHz)s ja syanuurikloridi (C3N3)Cl; ladataan
reaktoriin ja kuumennetaan, jolloin muodostuu CzNg4-lopputuote.

Edellisen menetelmé&n haittapuoli on se tosiasia, ettd menetelma ei mahdol-
lista Hz:n ja HCN:n muodostumisen estéamistd sivutuotteina. Tamén
seurauksena prosessin rdjahdysherkkyys ja toksisuus lisaéantyvat; [Monti-
gaud H., Tanguy B., Demazeau G., Alves |., Courjault S. C3Ny4: dream or
reality? Solvothermal synthesis as macroscopic samples of CzN4 graphitic
form / J. of Materials Science. 2000. V. 35. sivut 2547-2552].

On olemassa myds tunnettu menetelma karbonitridin CsN4 syntetisoimiseksi
[US-pat. nro. 6428762]. Syanuurikloridijauhetta (CzN3)Cl; sekoitetaan
litiumnitridijauheen LizN kanssa, minka jalkeen seos sijoitetaan reaktoriin ja
systeemi suljetaan. Reaktoriin ohjataan typpivirta; sisaltd kuumennetaan
300-400 °C:een, ja kéasitellaan tietty aikajakso. Sivutuotteiden poistamiseksi
valmis karbonitridi jaahdytetdan ja pestaan.
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Esitetyn menetelman haittapuolia ovat: prosessi on monivaiheinen, kallis ja
tuottaa CsN4 -lopputuotetta matalana saantona.

On olemassa my0s tunnettu menetelmé& CsN4:n tuottamiseksi, joka mene-
telma otetaan tassa prototyypiksi. [Dale R. Miller, Jianjun Wang, Edward G.
Rapid facile synthesis of nitrogen-rich carbon nitride powders / J. Mater.
Chem. 2002. V. 12. s. 2463-2469]. Menetelmé&ssa trikloromelamiini
(C3N3)(NHCI); ladataan reaktiokammioon, mink& jélkeen inertit olosuhteet
varmistetaan jatkuvalla No- tai Ar-virralla ja tassa kaasuvirrassa suoritetaan
lammitys lampétilaan T=500 °C. Tapahtuu hajoaminen (C3N3)(NHCl); —
CsNa.x + 3HCI + (2-x)/2 Ny), jossa muodostuu C3zN4.x:84, jossa 0,5 < x <
0,8. Kaasumaiset sivutuotteet HCI ja N, poistetaan virtauttamalla inerttia
kaasua (reaktio)kammiossa. Taman jalkeen kammiota jaahdytetdan kymme-
nen minuutin ajan, lopputuote pestadn asetonilla ja kuivataan lampoétilassa
T=130 °C. Menetelmé& ei mahdollista stoikiometrisen komposition omaavan
CsNg4:n tuottamista; lisaksi ei ole mydskdan mahdollista kokonaisuudessaan
poistaa vety-, kloori- tai happijaamia karbonitridista.

RU2005104194 ja PCT/FI2006/000040 (Lappalainen et al.) kuvaavat edulli-
sen tavan tuottaa karbonitridimateriaalia (C3N4) pyrolysoimalla alkalimetal-
litiosyanaatteja (rodanideja) kontrolloidulla tavalla. Taméa& menetelma rajoit-
tuu kuitenkin vain alkalimetallipohjaisiin 1&ht0aineisiin, orgaanisten rodani-
dien jaddessa taman ulkopuolelle.

Keksinndn yhteenveto

Tunnettujen valmistusmenetelmien p&aasiallisia haittapuolia ovat menetel-
mien kalleus, vaaralliset prosessit joissa on usein useita reaktiovaiheita, ja
heikot lopputuotteen saannot. Lisaksi sivutuotteiden poistaminen on
vaikeaa ja pesuprosessit ovat tehottomia ja aikaa vievia. Edelleen, sopivien
lahtbaineiden maara on hyvin rajoittunut.

Nyt esilla oleva keksinto ratkaisee edelld esitetyt ongelmat.
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Keksintd koskee menetelmdaa karbonitridin valmistamiseksi pyrolysoimalla
ammoniumtiosyanaattia karbonitridin saamiseksi yksinkertaisella ja ta-
loudellisesti edullisella tavalla. Menetelm@ mahdollistaa karbonitridimateri-
aalin valmistamisen erilaisissa kemiallisissa ja rakenteellisissa muodoissa
sisaltavat mutta eivat rajoitu a-, B-, kuutiolliset, pseudokuutiolliset, gra-
fiittiset ja amorfiset CsN4:n muodot.

Keksinndn mukaisesti tuotettuja karbonitridimateriaaleja voidaan kayttaa
parantamaan esimerkiksi metalli-, lasi- ja polymeerituotteiden ominaisuuk-
sia. Karbonitridimateriaaleja voidaan kayttda lisdaineina; esimerkiksi
komposiitteina metalleissa, metallilejeeringeissa, erilaisissa polymeerituot-
teissa kuten, myo6s lasituotieissa. Niita voidaan k&yttda elektroniikan ja
puolijohteiden valmistuksessa, kotitalouskoneiden ja I|aaketieteellisten
laitteiden valmistuksessa, poraus-, jauhatus- ja Kiillotustuotteissa, sini-
luminoforien tuottamisessa, tietokoneiden kovalevyjen spray-pinnoituk-
sessa, metallin prosessoinnissa tarvittavien korkeiden laatuvaatimusten
tyokalujen valmistamisessa, aurinkokennomateriaalina jne. Edelleen,
grafiittirakenteista karbonitridid voidaan kayttda polttokennomateriaalina ja
voiteluaineena vaikeissa olosuhteissa. Koska karbonitridi on seka termisesti
ettd kemiallisesti erittain stabiili materiaali, sitd hybdynnetdan, mikali sita
on saatavissa kvantitatiivisina maarinda, monissa uusissa sovellutuksissa
kuten pinnoitettaessa kemiallisia prosessilaitteistoja, virumisenestoon ja
parantamaan erilaisten metallilaatujen kulutus- ja/tai kovuusominaisuuksia
erilaisia kayttotarkoituksia varten. Yksi esilla oleva ongelma on esimerkiksi
kuparimateriaalien viruminen vuosituhansien aikajaksoina tapahtuvan
ydinjatteen sailyttdmisen yhteydessa.

Yllattaen havaitsimme ettda my0s ei-metallista ammoniumtiosyanaattia
voidaan kayttaa tehokkaasti ja taloudellisesti tehokkaalla tavalla karbonitri-
din valmistuksessa pelkastdan pyrolysoimalla kyseistd tiosyanaattia.
Alkalimetallitiosyanaattienkin pyrolysointiin verrattuna saannot paranevat ja
tuotantokustannukset alenevat edelleen. Verrattuna suurimpaan osaan
tunnetuista valmistusmenetelmista tuotantokustannus laskee faktorilla 10—
20, kayttden suhteellisen halpoja lahtbdaineita ja lisdamalla valmiin
lopputuotteen saantoa. Mahdollistetaan todellinen valmistusmenetelma
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karbonitridimateriaalien kvantitatiiviseksi valmistamiseksi partikkelimuo-
dossa.

Kuten alkalimetallitiosyanaattienkin yhteydessd, ammoniumtiosyanaatin
kayttdé johtaa yhtalén 4MeCNS — 2Me>S + C3Ns + CS> mukaisesti stoi-
kiometrisen karbonitridin C3N4 ja HCN:84 siséltamattémien epépuhtauksien
muodostumiseen, lampotilagradientin mahdollistaessa ladatun materiaalin
taydellisen hajoamisen ja CS::n kondensaation. Orgaaniset sulfidit, joita
syntyy sivutuotteina reaktioprosessissa, liukenevat hyvin veteen, mika mah-
dollistaa puhtaan C3N4:n valmistamisen. Kuten tiedetdan, vaihtelemalla
lampdtilan saatelynopeutta ja latauksen pesu- tai reaktioaikoja voidaan
tuottaa erilaisia karbonitridin rakenteita.

Pyrolyysi suoritetaan edullisesti reaktiokammiossa, joka on rakennettu va-
hintaan kahdesta toisiinsa yhteydessa olevasta ja suljetusta kammiosta.
Tama ominaisuus mahdollistaa reaktioprosessin suorittamisen suljetussa
tilassa, mikd tekee prosessista ekologisesti ystavallisen, mahdollistaa
korkean puhtauden ja minka tahansa sivutuotteen nopean poistamisen seka
edelleen, GC3zN4:n tuotantokustannusten laskun. Prosessi on helposti
ylosskaalattavissa; ja suhteellisen vaarattomien kemikaalien vuoksi
tuotantolaitteistossa voidaan kayttda useita erilaisia reaktorimateriaaleja.
Tama puolestaan laskee edelleen koko tuotantokustannusta.

Piirustusten lyhyt kuvaus

Oheiset kuvat esittavat joitain mahdollisia reaktorikammioratkaisuja karbonitridimate-
riaalin valmistamiseksi.

Kuva 1a esittdd yhta mahdollista reaktorikammion suoritusmuotoa karbonitridimateri-
aalin valmistamiseksi.

Kuva 1b esittdd yhtd mahdollista reaktorikammion suoritusmuotoa karbonitridimateri-
aalin valmistamiseksi.
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Keksinndn yksityiskohtainen kuvaus

Nyt esillaoleva keksintd kohdistuu menetelmaan karbonitridimateriaalin
valmistamiseksi, jossa menetelmassda ammoniumtiosyanaatti pyrolysoidaan
karbonitridimateriaalin  tuottamiseksi. Pyrolyysilla tarkoitetaan tassa
yhteydessa yhdisteen hajottamista tai muuttamista [ammon avulla.
Karbonitridimateriaaleilla tarkoitetaan tassd yhteydess& erilaisia CNy-,
C2N»- ja erityisesti CsNs-materiaaleja.

KeksinnOnmukainen menetelmd@ mahdollistaa ammoniumtiosyanaatti,
NH,SCN, kdytén karbonitridimateriaalien valmistuksessa.

Tuotantonopeuden lisdamiseksi ja/tai tuotteen rakenteen hienosaatamiseksi
reaktiota voidaan katalysoida sopivilla katalyyteilla. Keksint6& rajoittamaton
esimerkki ovat sinkkipohjaiset katalyytit, kuten sinkkikloridi.

Pyrolyysi suoritetaan edullisesti olennaisesti hapettomissa ja/tai vedytio-
missd olosuhteissa. Edullisimmin, pyrolyysi suoritetaan kokonaan hapetto-
missa ja/tai vedyttdmissd olosuhteissa. Hapen lasndolo laskee dramaatti-
sesti lopputuotieen saantoa ja vety lisaa rajahdysten riskia.

Keksinnbn yhdessd edullisessa suoritusmuodossa téllaiset olosuhteet
saavutetaan suorittamalla pyrolyysi vakumisoiduissa olosuhteissa. Kun
reaktio suoritetaan vakumisoiduissa olosuhteissa, paine voi olla valilla 1,3 x
10" = 1,3 x 107" Pa, edullisesti valilla 1,3 x 10" - 1,3 x 10°° Pa ja edullisim-
min valilla 1,3 x 102 - 1,3 x 10* Pa, mahdollisesti kayttden inertti
kaasuvirtaa kaasumaisten epapuhtauksien poistamiseksi.

KeksinnOn eradssa toisessa edullisessa suoritusmuodossa ammoniumtio-
syanaatti pyrolysoidaan korkean puhtausasteen omaavan inertin kaasufaa-
sin alla. Tallaisissa inerteissd kaasufaaseissa on edullisesti typpea,
heliumia tai argonia.

Keksinndn erd&ssa edullisessa suoritusmuodossa pyrolyysi suoritetaan gra-
dientilla Tmax < 850 °C, Tmin < huoneenlampotila. Keksinndn toisessa edulli-
sessa suoritusmuodossa pyrolyysi suoritetaan gradientilla Tmax < 650 °C,
Tmin < huoneenlampoétila. Keksinndn vield erddssé edullisessa suoritusmuo-
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dossa pyrolyysi suoritetaan gradientilla Tmax < 500 °C, Tmin < huoneenl&am-
pétila. Joissain tapauksissa lampétilan nostaminen yli 500 °C:n ei ole
tarkoituksenmukaista, koska se voi johtaa CsN4:n osittaiseen hajoamiseen,
mik& laskee tuotteen saantoa. Erilaiset |&htGainemateriaalit kayttaytyvat
erilaisesti, ja erilaiset lampotilat voivat tyypillisesti tuottaa erilaisia
karbonitridimateriaalin rakenteita. Myo0s tuoteyhdisteen kidekokoa voidaan
sdataa kayttamalla erilaisia lampotiloja. Niinpd keksint0d ei tule rajoittaa
esitettyihin lampoétilagradientteihin.

KeksinnOn yhdessa edullisessa suoritusmuodossa |ampdétilagradientti
luodaan olennaisesti koko kammion alueelle. Kammiolla tarkoitetaan tassa
yhteydessa reaktoria, jossa pyrolyysi suoritetaan. Keksinndén yhdessa
edullisessa suoritusmuodossa muodostunut CS» ja haihtuvat epapuhtaudet
kondensoituvat olennaisesti sellaiseen osaan reaktoria, joka on olennaisesti
vapaa karbonitridimateriaalista. Muodostuva ammoniumsulfidi voidaan
edullisesti pestd pois CszNs-lopputuotteesta vedelld. Reaktorin muotoa tai
sen materiaalia ei rajoiteta ja se voi olla tehty erilaisista metallilaaduista,
lasista, keraameista jne. Kaksi mahdollista laboratorioskaalan kvartsituubi-
reaktoria on kuvattu kuvissa 1a ja 1b.

Keksinndn erityisen edullisessa suoritusmuodossa valmistetuilla karbonitri-
dimateriaaleilla on kemiallinen kaava C;3N4. Tallaisilla karbonitridimateri-
aaleilla voi olla kiteinen rakenne, kuten a-kiteinen rakenne ja/tai B-kiteinen
rakenne. Keksinnénmukaisesti voidaan valmistaa myo6s karbonitridia, jolla
on kuutiollinen ja/tai pseudokuutiollinen rakenne.

Edelleen keksintd mahdollistaa grafiittirakenteisen karbonitridimateriaalin
valmistamisen.

Keksinndbnmukaisesti valmistetun karbonitridimateriaalin rakenne on
edullisesti C3N4. Keksinntn erdasséd edullisessa suoritusmuodossa karbo-
nitridimateriaalilla on kiteinen rakenne. Keksinndn edelleen eraasséa
edullisessa suoritusmuodossa kiderakenne on muotoa a. Keksinndn viela
eradssa edullisessa suoritusmuodossa kiderakenne on muotoa .
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Keksinntn vield erdassa edullisessa suoritusmuodossa karbonitridimateri-
aalilla on kuutiollinen rakenne.

Keksinnén vield erd&ssa edullisessa suoritusmuodossa karbonitridimateri-
aalilla on pseudokuutiollinen rakenne.

KeksinnOnmukaisesti valmistetun karbonitridimateriaalin rakenne voi olla
my6s grafiittirakenteinen. Grafiittirakenteisen karbonitridin rakenteessa on
jarjestaytynyt molekyylirakenne, joka mahdollistaa useita mielenkiintoisia
loppukayttomahdollisuuksia, kuten polttokennoratkaisut ja kayttd koh-
tiomateriaalina erilaisissa pinnoitussovellutuksissa.

Karbonitridimateriaali tuotetaan partikkelimuodossa, mutta se voidaan tyos-
tdé4 jauheiksi, lastuiksi, filmeiksi, kuiduiksi, vaahdoiksi, kalvoiksi, mikrokal-
voiksi, granuloiksi, insuloiduiksi johdoiksi, kennorakenteiksi, dispersioiksi,
laminaateiksi, kokkareiksi, verkkorakenteiksi, metallisoiduiksi filmeiksi,
kangasrakenteiksi, monofilamenteiksi, tangoiksi, arkeiksi, yksittaisiksi ki-
teiksi, pallomaisiksi rakenteiksi, putkiksi, johdoiksi ja esimerkiksi sputte-
rointi-/pulssitettu plasmapurkaus-/laserhdyrystyskohtioiksi. Tavallisia pulve-
rimuokkausmenetelmia, kuten sekoitus, tabletointi ja sintraus voidaan
kayttaa tuotannossa.

Karbonitridimateriaalia voidaan kayttaa parantamaan metallimateriaalin
ominaisuuksia. Karbonitridimateriaalia voidaan k&ayttdd esimerkiksi
komposiittimateriaalina metallilejeeringissda tai puhtaassa metallissa.
Karbonitridin  lisddminen  metallilejeerinkiin  (dispersion lujittaminen)
parantaa metallituotteen kulumiskestavyyttd, kovuutta ja virumisenesto-
kykya. Materiaali voidaan esimerkiksi dispergoida suoraan metallisulaan,
mikali metallin sulamispiste on sopivalla alueella. Tallaisiin metalleihin
sisaltyvat, ndihin kuitenkaan rajoittumatta, alumiini, kupari, tina, magne-
sium, lyijy jne. Karbonitridimateriaalia voidaan myos kayttaa metallituottei-
den pinnoittamiseen. KeksinnOn yhdessa edullisessa suoritusmuodossa
karbonitridimateriaalia  kaytetdan  kohtiomateriaalina  pinnoitettaessa
metallituotetta. Kuten aikaisemmin mainittiin, karbonitridimateriaalia
voidaan kayttaa sputterointi-/pulssitettu plasmapurkaus-/laserhdyrystys-
kohtioina. Kohtiomateriaali voidaan valmistaa mistd tahansa karbonitridi-
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laadusta, mutta se valmistetaan edullisesti CsNs-materiaalista. Kohtiomate-
riaali voi sisaltaa myos muita komponentteja, joko saavuttamaan soveltuva
kohtiotiheys ja/tai antamaan pinnoitteelle joitain lisdominaisuuksia.

Amorfinen karbonitridi on nykyisin eniten kaytetty materiaali kovalevyjen
suojakerroksissa; Recent progress in the synthesis of amorphous and
crystalline carbon nitride coatings, Widlow et al, Brazilian Journal of
Physics, vol. 30, no. 3, S&o Paulo, 2000. Nykyinen menetelmé& kovalevyjen
pinnoittamiseksi toimii héyrystamalla grafiittia typpiatmosféaérissé. Amorfista
karbonitridia luodaan esimerkiksi reaktiivisella magnetronisputteroinnilla
prosessin johtaessa matalaan typpipitoisuuteen, amorfiseen karbonitridiin.
Pinnoitteen ominaisuudet riippuvat typpi:hiilisuhteesta, typpiylimaaran
tuottaessa parempia pinnoiteominaisuuksia. Amorfinen karbonitridi tuottaa
1:1 N:C-suhteen (CzN). Pinnoitteen kovuutta, termistd, kuten myds
kemiallista, kestdvyyttd voidaan parantaa merkittavasti, mikali pinnalla on
edullinen typpi:hiili -suhde C3sN4 seké@ kova kiteinen rakenne.

Karbonitridimateriaalia voidaan myos kayttaa parantamaan lasimateriaalin
ominaisuuksia. Karbonitridimateriaalia voidaan kayttaa Ilasituotteen
komposiittimateriaalina. Edelleen, karbonitridimateriaalia voidaan myds
tassd kayttaa pinnoitusmateriaalina lasituotteen ominaisuuksien parantami-
seksi. Karbonitridimateriaalin kayttd lasituotteessa johtaa muun muassa
parantuneisiin kulutusominaisuuksiin (scratch-free), parempaan kovuuteen
ja kemialliseen stabiliteettiin sek& kemialliseen kestavyyteen. Koska
karbonitridilla on puolijohdeominaisuuksia, esimerkiksi karbonitridin
lasijohdannaisia voidaan ehka kayttaa elektroniikassa, aurinkokenno- seké
laserteollisuudessa.

Lisaksi karbonitridimateriaalia voidaan kayttad parantamaan polymeerima-
teriaalin ominaisuuksia. Karbonitridimateriaalia voidaan kayttda komposiit-
timateriaalina polymeerimateriaalissa. Mik& tahansa polymeeri sopii, oli
polymeeri sitten synteettista, semi-synteettistd tai luonnonpolymeeria.

Karbonitridimateriaalia voidaan kayttda myos erilaisten polymeeripohjaisten
tuotteiden pinnoitusmateriaalina. Nykyiset pinnoitusmenetelmat, kuten
lasereilla aikaansaatava kylmé&ablaatio, mahdollistavat 1ampd&herkkien mate-
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riaalien kuten polymeeripohjaisten tuotteiden pinnoittamisen uusilla
pinnoitteilla, kuten karbonitridilla sen erilaisissa muodoissa.

Keksinndn vield erdassa suoritusmuodossa grafiittirakenteista karbonitridi-
materiaalia k&ytetddn polttokennoratkaisuissa. Grafiittirakenteisella kar-
bonitridilla on polttoainemateriaalien kuten asetyleenin ja vedyn varastoimi-
sen mahdollistava jarjestaytynyt molekyylirakenne. Edelleen, grafiittiraken-
teista karbonitridia voidaan kayttad voiteluaineena useissa erilaisissa
kayttoolosuhteissa.

Karbonitridimateriaalia voidaan kayttaa edullisesti samoissa sovellutuksissa
kuin nanotimanttimateriaaleja, silla positiivisella erotuksella etta karbonitri-
dimateriaalilla on myds paremmat kemialliset ja termiset kestavyydet kuin
nanotimanttimateriaaleilla. Tallaiset sovellutukset sisaltavat, mutta eivat
rajoitu naihin: erilaiset kiilloituspastat ja -suspensiot, radiotekniikan kor-
keatasoisten tuotteiden viimeistely, elektroniikka-, optiikka-, laaketieteelli-
set ja koneenrakentamiseen liittyvat sovellutukset.

Pinnoitettaessa esimerkiksi Cr-, Ni-, Cu-, Au-, Ag-, Zn-, SN-, Al- sek@ NiB-
pohjaisia tuotteita voidaan lisata dramaattisesti tuotteen kulutuskestavyytta
ja mikrolujuutta, saavuttaa kitkavakion dramaattinen tipahtaminen, lisata
korroosiokestavyyttd ja vahentda huokoisuutta, lisata adheesiota ja ko-
heesiota seka saavuttaa huokosettomia pinnoitteita. Edelleen, on mahdol-
lista tuottaa elektrolyyttisia sekd kemiallisia pinnoitteita kayttaen karbonitri-
didopantteja.

Esimerkit

KeksinnOn mukaista menetelmaa karbonitridimateriaalin tuottamiseksi ku-
vataan seuraavassa, kuitenkaan rajoittamatta keksint0ad t&ssa esitettyihin
esimerkkeihin. Synteettiset karbonitridimateriaalit tunnistettiin réntgen-
diffraktiometrian, IR:n avulla sek&@ pelkistyssulatuksella kantokaasussa
(helium) kromatografisella erotuksella.
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Esimerkki 1

Karbonitridin CzN4 valmistamiseksi punnittiin kymmenen grammaa ammoni-
umtiosyanaattia ja ladattiin se kvartsilasista tehtyyn kaksiosaiseen reak-
tiokammioon. Reaktiokammio vakumoitiin painealueeseen 1,3 x 102 - 1,3 x
107® Pa ja suljettiin. Reaktiokammio sijoitettiin uuniin ja lammitettiin 1am-
pétilaan T = 600 °C, pitden lampétilagradientti Tmax = 600 °C, Tmin = huo-
neenlampétila 1api kammioiden. Seuraavan reaktion annettiin tapahtua 12
tuntia:

4 NH,CNS — 2(NH4)»S + CsN, + CS.

Muodostunut CS» ja haihtuvat epapuhtaudet kondensoituivat yhteen kammi-
oista lampdotilagradientin olemassaolon johdosta. Kyseinen kammio poistet-
tiin. Ammoniumsulfidi (NH4).S liukeni helposti veteen, joten se oli helposti
poistettavissa yksinkertaisella pesulla. Karbonitridia Cs;N4 saatiin vaalean-
ruskeana jauheena 20 %:n saannolla.
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Patenttivaatimukset

1. Menetelma karbonitridimateriaalin valmistamiseksi, tunnettu siita, etta
ammoniumtiosyanaatti pyrolysoidaan karbonitridimateriaalin tuottamiseksi.

2. Patenttivaatimuksen 1 mukainen menetelmd, tunnettu siita, ettd pyro-
lyysi suoritetaan vakumisoiduissa olosuhteissa.

3. Patenttivaatimuksen 2 mukainen menetelma, tunnettu siita, etta paine
on 1,3 x 10" — 1,3 x 10”7 Pa, edullisesti 1,3 x 10" - 1,3 x 10”° Pa ja
edullisimmin 1,3 x 10* - 1,3 x 10" Pa.

4. Patenttivaatimuksen 1 tai 2 mukainen menetelma, tunnettu siita, etta
pyrolyysi suoritetaan inertissé kaasufaasissa.

5. Patenttivaatimuksen 4 mukainen menetelmé&, tunnettu siitd, ettd inertti
kaasufaasi on typpea.

6. Patenttivaatimuksen 4 mukainen menetelma, tunnettu siita, ettd inertti
kaasufaasi on argonia.

7. Minkd& tahansa edellisen patenttivaatimuksen mukainen menetelma,
tunnettu siitd, ettd pyrolyysi suoritetaan gradientilla Tmax < 850 °C, Tmin <
huoneenlampdtila.

8. Mink& tahansa edellisen patenttivaatimuksen mukainen menetelma,
tunnettu siitd, ettd pyrolyysi suoritetaan gradientilla Tnax < 650 °C, Tmin <
huoneenlampatila.

9. Mink& tahansa edellisen patenttivaatimuksen mukainen menetelm4,
tunnettu siitd, ettd pyrolyysi suoritetaan gradientilla Tmax < 500 °C, Tmin <
huoneenlampdtila.

10. Patenttivaatimuksen 1 mukainen menetelma, tunnettu siita, etta
karbonitridimateriaalilla on kemiallinen kaava CzN.

11. Patenttivaatimuksen 1 tai 10 mukainen menetelma, tunnettu siita, ettd
karbonitridimateriaalilla on kiteinen rakenne.
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12. Patenttivaatimuksen 11 mukainen menetelma, tunnettu siitd, ettd kitei-
nen rakenne on muotoa a.

13. Patenttivaatimuksen 11 mukainen menetelma, tunnettu siita, etta kitei-
nen rakenne on muotoa B.

14. Patenttivaatimuksen 1 tai 10 mukainen menetelma, tunnettu siité, etta
karbonitridimateriaalilla on kuutiollinen rakenne.

15. Patenttivaatimuksen 1 tai 10 mukainen menetelma, tunnettu siita, etta
karbonitridimateriaalilla on pseudokuutiollinen rakenne.

16. Patenttivaatimuksen 1 tai 10 mukainen menetelmé&, tunnettu siita, etta
karbonitridimateriaali on grafiittirakenteinen.
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Patentkrav

1. Fdrfarande for framstallning av karbonitridmaterial, kdnnetecknat av att
ammoniumtiocyanat pyrolyseras for bildande av karbonitridmaterial.

2. Forfarande enligt patentkrav 1, kdnnetecknat av att pyrolysen utférs
under vakuumiserade férhéllanden.

3. Forfarande enligt patentkrav 2, kdnnetecknat av att trycket ar 1,3 x 10°
- 1,3 x 10”7 Pa, féretradesvis 1,3 x 10" = 1,3 x 10”° Pa och helst 1,3 x 1072
-1,3x 10 Pa.

4. Forfarande enligt patentkrav 1 eller 2, kAnnetecknat av att pyrolysen
utférs under inert gasatmosfar.

5. Forfarande enligt patentkrav 4, ké&nnetecknat av att den inerta
gasatmosfaren ar kvave.

6. Forfarande enligt patentkrav 4, k&nnetecknat av att den inerta
gasatmosfaren ar argon.

7. Foérfarande enligt vilket som helst av féoregdende patentkrav, k&nne-
tecknat av att pyrolysen utférs med en gradient av Tmax < 850 °C, Tmin <
rumstemperatur.

8. Forfarande enligt vilket som helst av féregdende patentkrav, kdnne-
tecknat av att pyrolysen utférs med en gradient av Tmax < 650 °C, Tmin <
rumstemperatur.

9. Forfarande enligt vilket som helst av féregdende patentkrav, kanne-
tecknat av att pyrolysen utférs med en gradient av Tmax < 500 °C, Tmin <
rumstemperatur.

10. Forfarande enligt patentkrav 1, kdnnetecknat av att karbonitridmateria-
let har den kemiska formeln C3Na.

11. Foérfarande enligt patentkrav 1 eller 10, k&nnetecknat av att karbonitrid-
materialet har kristallinsk struktur.
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12. Forfarande enligt patentkrav 11, kdnnetecknat av att den kristallinska
strukturen har a-form.

13. Forfarande enligt patentkrav 11, kdnnetecknat av att den kristallinska
strukturen har p-form.

14. Foérfarande enligt patentkrav 1 eller 10, kdnnetecknat av att karboni-
tridmaterialet har kubisk struktur.

15. Forfarande enligt patentkrav 1 eller 10, kdnnetecknat av att karbonitrid-
materialet har pseudokubisk struktur.

16. Forfarande enligt patentkrav 1 eller 10, kdnnetecknat av att karbonitrid-
materialet har grafitisk struktur.
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