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(54) VERFAHREN ZUR HERSTELLUNG VON SILICIUM AUS QUARZ UND KOHLENSTOFF IM ELEKTROOFEN

(57) Ziel der Erfindung ist die Senkung von Material- und Energiekosten und die Verringerung der
Umweltbelastung durch Schadstoffe. Die Aufgabe besteht darin, daB in den Agglomeraten und
mit dem Quarz aus der Schittung eine differenzierte Verfahrensweise mit gezieltem
Reaktionsablauf méglich ist. Die Mischung von Agglomeraten aus Quarz und Kohlenstoff sowie
kérnigem Quarz bildet bei Reaktion Siliciumcarbid. Die Agglomerate werden in Form von
standfesten Briketts eingebracht. Diese sind aus feinkdrnigem Quarz und Kohle bei 350 bis 650°C
heiRbrikettiert worden. Im Elektroofen wird zunachst Quarz und Kohlenstoff der Briketts unter
Bildung von Kohlenmonoxid zu Siliciumcarbid umgesetzt. Der kérnige Quarz wird geschmolzen.
Das Siliciumcarbid reagiert mit dem geschmolzenen Quarz unter Bildung von Kohlenmonoxid zu
Silicium.
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Verfahren zur Herstellung von Silicium im Elektroofen

Anwendungsgebiet der Erfindudg

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung von
Silicium aus Quarz und Kohlenstoff im Elektroofen, wobei
in den Elektroofen eine Mischung von Agglomeraten aus
Quarz und Kohlenstoff sowie kérnigem Quarz eingebracht

und die Mischung zu einer Reaktion gebracht wird, bei der
sich auch Siliciumcarbid bildet, Unter Elektroofen ist im
Rahmen der Erfindung hauptsichlich ein Ofen vom Typ der in
der Metallurgie iiblichen Elektro~Niederschachtéfen zu ver~
stehen, Quarz bezeichnet im Rahmen der Erfindung alle
tiblichen SlllClumdzoxldtrager, insbesondere Sand, Quarzite
und derglelchen.

Charakteristik der bekannten technischen L&sungen

Das gattungsgeméBe Verfahren (DE~PS 20 55 565, Spalte 3,
Zeilen 4 bis 19) ist._die Weiterentwicklung einer Ver-
fahrensweise, bei der mit einer losen Mischung und Schittung
“aus Quarz und Kohlenstoff.gearbeifet wird, d, h, ohne
vorherige'Bildung von Agglomeraten, Die Verfahrensweise
mit loser Schiittung fihrt i(ber eine Disproportionierung
von gasférmigem Siliciummonoxid Zu einer sogenannten
zyklischen Reduktion und damit zu einer RUckbildung von
SlllCiUNlede, was den Energzeverbrauch erhéht und die
Ausbeute mindert, Bei den gattungsgemaBen Verfahrenwird
demgegeniiber zwar eine Erhdhung der Ausbeute erreicht,

die getrennte Zugabe von kbrnigem Quarz flhrt aber zur
Abtrennung des siliciumdioxids von dem kohlenstoffhaltigen



22,7,1981

232755 4-2- 59 359,/28

Reduktionsmittel innerhalb des Elektroofens, was zu einem
unregelméRigen und unwirksamen Arbeiten des Ofens fihrt,

Die Agglomerate bestehen aus den genannten Komponenten mit
Kohlenstoff in Form von Kohle und sind durch Extrusion

oder dergleichen*hergestellt; Solche Agglomeréte sind

jedoch wenig standfest, Es ist eine pastenfdrmige Ver~
schmelzung der Beschickung in gewissen Bereichen des Elektro=-
ofens zu beobachten, Eine differenzierte Verfahrensfihrung
mit einerseits gezieltem Reaktionsablauf in den Agglomeraten,
andererseits mit dem Quarz aus der kérnigen Schiittung 1&Bt
sich nicht einstellen und ist nicht beabsichtigt, Das gilt
auch dann, wenn auf eine stdchiometrische Umsetzung gemaB
der Gleichung §i0, + 2C >Si + 2CO abgestellt wird und
auch dann, wenn bei Verzcht auf die Beigabe von kdrnigem
Quarz eine agglomerierte Beschickung verwendet wird, in
welcher das Siliciumdioxid beziiglich seiner K&rnung und in
welcher fernerhin das Gewichtsverhiltnis der Kérnungsanteile
sowie das Schiittgewicht der agglomerierten Beschickung be-
sonders eingestellt sind; Auch bei dieser Verfahrensweise
entsteht Siliciummonoxid; welches die Neigung hat, sich

mit dem Kohlenmonoxid umzusetzen, wobei klebrige Produkte
entstehen, Ahnlich liegen die Verhaltnisse, wenn die Be~-
schickung aus Pellets oder' Briketts aufgebaut wird, die

aus geformten Kdrpern von feinverteiltem Siliciumdioxid

in homogener Mischung mit den erforderlichen Mengen des
kohlenstoffhaltigen Reduktionsmittels bestehen,

Ziel der Erfindung

Das Ziel der Erfindung ist es, ein solches Verfahren zur
Herstellung von Silicium aus Quarz und Kohlenstoff im
Elektroofen zu entwickeln; bei dem durch den Einsatz
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kostengunstiger Rohstoffe die Rohmaterialkosten erheblich
gesenkt und gleichzeitig der Energieverbrauch um ca,

25 bis 30 % verringert wird, wobei auRBerdem die Umwelt durch
Schadstoffe weniger belastet wird,

Darlequng des Wesens der Erfindung

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren
zur Herstellung von Silicium aus Quarz und Kohlenstoff im
Elektroofen; wobei in den Elektroofen eine Mischung von
Agglomeraten aus Quarz und Kohlenstoff sowie kdérnigem
Quarz eingebracht und die Mischung zu einer Reaktion ge-
bracht wird, bei der sich auch Siliciumcarbid bildet, zu
schaffen, das einerseits in den Agglomeraten und anderer=-
seits mit dem Quarz aus der Schiittung eine differenzierte
Verfahrensweise mit gezieltem Reaktionsablauf erméglicht,
und zwar ohne stdrende Bildung von Siliciummonoxid,

ErfindungsgemaB wird die Aufgabe dadurch gelést, daB die
Agglomerate in Form von standfesten Briketts mit einem
Kohlenstoffanteil von 30 bis 60 Gewichtsprozent eingebracht
werden, die aus feinkdrnigem Quarz und feink&rniger Kohle
bei einer Temperatur von 350 bis 650 °C, vorzugsweise

500 bis 600 °C, durch HeiBbrikettierung hergestellt worden
sind, daR ferner im Elektroofen zundchst der Quarz der
Briketts mit dem thléhstoff der Briketts unter Bildung
von Kohlenmonoxid zu dem Siliciumcarbid umgesetzt sowie
der kérnige Quarz geschmolzen wird und daR das gebildete
siliciumcarbid mit dem geschmolzenen Quarz unter Bildung
von Kohlenmonoxid zu Silicium uméesetzt wird,

Nach einer bevorzugten Ausfihrungsform der Erfindung wird
bei der Umsetzung des Quarzes der Briketts mit dem Kohlen-
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stoff der Briketts bei einer Temperatur von 1600 °C und
mehr, bei der Umsetzung des Siliciumcarbids mit dem ge~
schmolzenen Quarz bei einer Temperatur von 1800 bis 2000 °c
gearbeitet, Im allgemeinen kdnnen Briketts eingesetzt
werden, die ein Gewicht von 10 bis 100 g, vorzugsweise

20 bis 60 g, aufweisen, Der kdrnige Quarz soll eine Kérnung
von 3 bis 12 mm besitzen, Besonders definierte Verhiltnisse
werden bei der Verfahrensfiihrung erreicht, wenn eine
Schiittung erzeugt wird, welche die Briketts im wesentlichen
in dichtester Packung; z, B, dichtester Kugelpackung, auf~
weist, und daB in den Zwickeln zwischen den Briketts der

kérnige Quarz angeordnet wird,

Ausfiihrungsbeispiel

Die Erfindung soll nachstehend an einem Ausfihrungsbeispiel
nadher erlidutert werden,

Bei der Reduktion von Siliciumdioxid kénnte davon ausge=~
gangen werden, um die Bildung von Siliciummonoxid nahezu
vollstéandig auszuschalten;;dem Quarz Kohlenstoff in hohem
Oberschuf anzubieteﬁ; damit eine schnelle durchgreifende
Reduzierung zum Silicium ablaufen kann, Dieses ist prak-~
tisch jedoch nicht durchfihrbar, da der iberschissige
Kohlenstoff mit dem Silicium eine Legierung eingeht, die
unter dem Namen Siliciumcarbid bekannt ist:

' §i0,, + 3C ———> SiC + 2CO

2

Die Kenntnis dieser Zuéammenhénge hat die Ldsung der ein~

gangs beschriebenen Probleme bisher nicht beeinfluBt, Die
us der

Erfindung geht aus von der?vorstehend angegebenen Gleichung
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resultierenden Tatsache, daB Uberschissiger Kohlenstoff

mit Silicium zu Siliciumcarbid legiert, Bei dem erfindungs~
geméBen Verfahren wird dieser Vorgang nutzbar gemacht, indem
eine Zweiteilung der Einsatzstoffe vorgenommen wird, Der
eine Teil besteht aus Briketts, die einen hohen Kohlenstoff-
Uberschuf, bezogen auf die Reduktion von Siliciumdioxid,
enthalten; der zweite Teil wird allein von kdrnigem Quarz
gestellt, dessen Kérner in ihrer GréBe dem freien Volumen
zwischen den Briketts angepaBt sind, Der Elektroofen l&Bt
sich ohne weiteres so fﬁhren; daR im ersten Schritt das
Brikett wadhrend des Niedergéngs der Schittung in Silicium~
carbid umgewandelt wird, wahrend das Siliciumcarbid im
zweiten Schritt mit dem geschmolzenen Quarz reagiert:

261 C + $i0, ————s 3 Si + 2C0

Ein erster Vorteil besteht darin, daB im Brikett bei sehr
engem Kontakt der Reaktibnspartner der hohe Kohlenstoff=-
tiberschuB die Siliciumoxid-Bildung unterdriickt, da ent-
stehendes Siliciumoxid sofort mit dem anwesenden Kohlenstoff
weiterreagieren kann, Ein zweiter Vorteil ist im hohen
spezifischen Gewicht des Siliciumcarbids zu sehen, das es

in die leichtere Quarz-~Schmelze tief einwandern liaft,

wodurch die Reaktionsgeschwindigkeit der Umsetzung stark
erh8ht wird, ZIn der betrieblichen Burchf#éihrung bedeuten

diese Zusammenhinge folgendes:
Nach der Gleichung

8102 + 20 ————> Si + 2C0

sind zur Reduktion von 1000 kg Quarz rund 400 kg Kohlen~
stoff notwendig, wenn von Verlusten abgesehen wird, Dieser
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Ansatz entspricht der stdchiometrischen Reaktion, Mit diesen
400 kg Kohlenstoff kénnen aber auch 666 kg Quarz zu
Siliciumcarbid umgesetzt werden, Es verbleiben 334 kg Quarz,
die mit dem zwischenzeitlich im Ofen erzeugten Silicium-
carbid weiterreagieren, Dieser Quarz gelangt am besten
kleinstiickig mit einer Kdrnung von tber 3 bis 12 mm in den
Elektroofen, Wenn die stets auftretenden Verluste bertck~
sichtigt werden, so ist das Kohlenstoffangebot um rund

5 bis 10 % zu erhdhen, Als reales Beispiel seien hier 8 ¥
angenommen, Danach miissen also 432 kg Kohlenstoff mit

666 kg Sand brikettiert werden, Prozentual ausgedrickt be-
deutet das 39,3 % Kohlenstoff im Brikett, Es hat sich aber
herausgestellt, daB eine weitere Verbesserung des Prozesses
erreichbar ist, wenn in die Briketts aus Quarz/Kohlenstoff
tber die zur Siliciumcarbid-~Bildung bendtigte Menge hinaus
Kohlenstoff eingelagert wird, Das driickt abermals, wie

oben beschrieben, die Biidung von Siliciumoxid, Hieraus
resultiert eine Verschiebung der Siliciumdioxidanteile im
Brikett, das kohlenstoffreicher wird, Der Einsatz von
kérnigem Quarz muB angehoben werden, Es hat sich herausge-~
stellt, daB gute betriebliche Ergebnisse erreicht werden,
wenn die Quarzmengen ungefdhr zu einer H&lfte als Kbrner

in Form von gebrochenen abgesiebten Quarziten und zur
anderen Halfte als Sand oder Feinquarzit im Gemisch mit
Kohlenstofftriagern eingesetzt werden, Unter Beriicksichtigung
der Verluste bedeutet das - beispielsweise eine Brikettierung
von 500 kg Sand oder Feznquarziten mit 432 kg Kohlenstoff,
der damit zu 46 9% 7 im.Brikett”enthalten ist,

Die techhlschen und w1rtschaftllchen Vortelle sind mehr~
facher Art, E1nma1 konnen im Rahmen des erfindungsgemaBen
Verfahrens zu rund 50 % billige FluBsande oder kaum ver=-
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wendungsfahiges Quarzitfein eingesetzt werden, wodurch
die.Rohmaterialkosten erheblich gesenkt werden, Zum zwei-
ten sinkt beim Einsatz eines Gemisches aus kﬁrnigem.Quari
und Sand/Kohlenstoffbriketts der Stromverbrauch um 25 bis
30 %, Die Vorteile der Umwelt.reinhaltung seien eben-
falls angefiihrt, .

Entsprechend standfeste Briketts der angegebenen Zusammen-
setzung lassen sich am besten mittels backender Kohle

in einer HeiBbrikettierung herstellen, Dazu werden 25 + 3 %
Kohle benétigt, die im Brikett 20 + 3 % Kohlenstoff.
liefern, Das macht knapp die Halfte des erforderlichen
Kohlenstoffs aus, der zwischen 40 und 50 % liegen soll,
Hier kénnen andere Kohlenstofftridger einspringen, Bevor-
zugt wird Petrolkoks, da dieser Stoff wenig Verunreini=-
gungen aufweist, ‘



22,7,1981

232755 L -8~ 50 350728

Erfindungsanspruch

1,

2,

30

Verfahren zur Herstellung von Silicium aus Quarz und
Kohlenstoff im. Elektroofen, wobei in den Elektroofen
eine Mischung von Agglomeraten aus Quarz und Kohlen~
stoff sowie kérnigem Quarz eingebracht und aie Mischung
zu einer Reaktion gebracht wird, bei der sich auch
Siliciumcarbid bildet, gekennzeichnet dadufch, daB die
Agglomerate in Form von standfesten Briketts mit einenm
Kohlenstoffanteil von 30 bis 60 Gewichtsprozent ein~
gebracht werden, welche Briketts aus feinkdrnigem

Quarz und Kohle bei einer Temperatur von 350 bis 650 °C,
vorzugsweiée 500 bis 600 oC, heiBbrikettiert worden sind,
daB im Elektroofen zunidchst der Quarz der Briketts mit
dem Kohlenstoff der Briketts unter Bildung von Kohlen-
monoxid zu dem Siliciumcarbid umgesetzt sowie der kdrni-
ge Quarz geschmolzen wird und daR das gebildete Silicium~
carbid mit dem geschmolzenen Quarz unter Bildung von
Kohlenmonoxid zu Silicium umgesetzt wird,

Verfahren nach Punkt 1, gekennzeichnet dadurch, daf bei
der Umsetzung des Quarﬁes der Briketts mit dem Kohlen—
stoff der Briketts bei:einer Temperatur von 1600 e

und mehr, beider Umsetzung des Siliciumcarbids mit dem
geschmolzenen Quarz bei einer Temperatur von 1800 bis
2000 °c gearbeitet wird,

Verfahren nach einem der Punkte 1 oder 2, gekennzeichnet
dadurch, daB mit Briketts eines Gewichtes von 10 bis
100 g, vorzugsweise 20 bis 60 g, gearbeitet wird,
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4, Verfahren nach einem der Punkte 1 bis 3, gekennzeichnet
dadurch, daB mit kdrnigem Quarz der Kdrnung von 3 bis
12 mm gearbeitet wird,

5, Verfahren nach einem der Punkte 1 bis 4, gekennzeichhet
dadurch, daBR eine Schiittung erzeugt wird, welche die
Briketts im wesentlichen in dichtester Packung, bei-
spielsweise dichtester Kugelpackung, aufweist, und daB
in den Zwickeln zwischen den Briketts der kérnige
Quarz angeordnet wird,
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