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DESCRIPCION
Evaporacion por pulverizacion de una materia prima liquida para la preparacién de didxido de silicio y 6xidos metalicos

La presente invencién se refiere a un procedimiento para preparar didxido de silicio y 0xidos metalicos, especialmente
dioxido de silicio pirdbgeno, a partir de una materia prima liquida que comprende un compuesto metalico.

El diéxido de silicio pirogeno, también llamado silice pirolizada, se prepara normalmente mediante un método de
hidrélisis a la llama o pirdlisis a la llama. La hidrélisis a la llama para la preparacion de diéxido de silicio es un
procedimiento conocido desde hace mucho tiempo y que se realiza a escala industrial. En este procedimiento, un
haluro de silicio hidrolizable gaseoso se distribuye finamente en una llama que se ha formado mediante la combustién
de un combustible que contiene hidrégeno, que forma agua, y un gas que contiene oxigeno. La llama de combustion
proporciona aqui agua para la hidrélisis del haluro de silicio, y suficiente calor para la reaccién de hidrélisis. El polvo
de dioxido de silicio arrastrado por los gases de cola de la reacciéon se somete a procedimientos habituales de
enfriamiento y separacion de soélidos. Generalmente se usa tetracloruro de silicio. Cuando se usan materias primas
carbonosas, por ejemplo metiltriclorosilano o dimetildiclorosilano, tiene lugar adicionalmente un procedimiento de
oxidacion para la conversion del carbono en didxido de carbono. Si como materia prima se usa un compuesto de silicio
no halogenado, por ejemplo un siloxano, su correspondiente transformacién oxidativa térmica en silice se denomina
pirolisis a la llama.

El polvo de diéxido de silicio que se forma como resultado de ambos tipos de procedimientos se denomina didxido de
silicio pirégeno o silice pirolizada.

De manera analoga, a partir de los compuestos metalicos evaporables adecuados, se pueden preparar diversos polvos
de 6xido metalico. Por ejemplo, el documento EP 1142830 A describe la obtenciéon de polvos de 6xido metalico
mediante la combustion de un aerosol compuesto de precursores organicos disueltos en disolventes organicos.

Se han descrito diferentes tipos de introduccién del compuesto de silicio 0 metalico en la llama de reaccion.

El documento US 5.958.361 describe la preparacion de particulas ceramicas de 0xido metalico ultrafino y éxido
metalico mixto mediante pir6lisis por pulverizacion a la llama de una disolucién de precursores ceramicos que contiene
uno o mas glicolato polimetaloxanos disueltos en un disolvente organico volatil.

El documento EP 1138632 describe un método para preparar pirbgenamente 6xido de titanio afiadiendo un éxido
metalico mediante un aerosol.

Eldocumento WO 2018/167281 describe un procedimiento para producir nanoparticulas de 6xido metalico atomizando
un precursor a través de una corriente gaseosa de gas que contiene oxigeno y gas combustible, evaporando, y
convirtiendo el precursor en nanoparticulas de 6xido metalico.

El documento WO 2018/201054 describe un procedimiento para producir particulas de 6xido metalico atomizando una
disolucién precursora en una corriente de gas que contiene oxigeno, evaporando la disolucion precursora, y tratando
térmicamente.

El documento WO 2015003873 A1 describe un procedimiento para preparar silices pirolizadas, en el que se hacen
reaccionar corrientes de vapor de un compuesto de silicio hidrolizable y/u oxidable junto con al menos un combustible
y oxigeno en una reaccion de hidrélisis a la llama. Para conseguir un mejor mezclamiento de los componentes
gaseosos entre si, se usan elementos mezcladores estaticos.

El documento EP 0471139 A2 describe la conversion de un compuesto de silicio gaseoso libre de halégenos en silice
mediante pirdlisis a la llama. Esta implica, por ejemplo, transportar un ciclosiloxano liquido evaporable al quemador
con una corriente de gas procedente de un deposito externo, y convertirlo en silice.

El uso de un polialquilsiloxano gaseoso en la preparacion de silices mediante pirélisis a la llama tiene el inconveniente
de que las especies que tienen pesos moleculares mas elevados pueden bloquear la linea de suministro como
resultado de la formacion de gel, lo que puede empeorar la calidad del producto obtenido. Este problema se resuelve
en el documento WO 99/06331 A1 distribuyendo finamente, en un procedimiento para la preparacién de silices
pirolizadas, un siloxano liquido, y alimentandolo directamente a la llama, en la que tiene lugar su conversién en silice.

El documento WO 2017/001366 A1 describe un procedimiento que es similar en principio para preparar polvos de
oxido metalico mediante pirélisis por pulverizacion a la llama, en el que un aerosol que contiene siloxano se introduce
directamente en la llama en un reactor, en el que se convierte en didxido de silicio. En este caso, el aerosol se obtiene
mediante atomizacién conjunta de una disolucidon que contiene un compuesto metalico y un gas de atomizacion por
medio de una o0 mas boquillas, y la relacién del area de pulverizacion al area de la seccion transversal del reactor es
al menos 0,2.
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El documento US 2002041963 A1 describe un procedimiento para preparar silices esféricas no cristalinas mediante
combustion oxidativa de un siloxano en un quemador a una temperatura de llama adiabatica de 1600 a 5600°C. En
este caso, el siloxano se puede introducir en la llama en forma liquida o gaseosa.

El documento WO 2004048261 A2 describe un procedimiento para preparar particulas de 6xido metalico pirégeno
introduciendo un precursor de didéxido de silicio no halogenado evaporable liquido, por ejemplo
octametilciclotetrasiloxano, en la corriente de gas combustible gaseosa después de la llama. Esta ultima se obtiene
por combustién de un combustible en presencia de un agente oxidante.

Los procedimientos conocidos por el estado de la técnica, en los que el compuesto metalico gaseoso se produce en
un evaporador independiente y se introduce en la llama, tienen el inconveniente de que con el tiempo el propio
evaporador o las lineas de alimentacién correspondientes pueden obstruirse o bloquearse faciimente debido a
productos de punto de ebullicion elevado o a productos de descomposicion. En este caso, a menudo hay que
interrumpir el procedimiento continuo para preparar silice o un 6xido metalico y realizar una operacién de limpieza del
evaporador, lo que requiere mucho tiempo. Esto reduce la estabilidad y la planificacién del procedimiento de
produccién general, y aumenta los costes de produccion. Ademas, la instalacién de un evaporador independiente en
una nueva planta de produccion supone unos costes de capital considerables.

Los métodos también conocidos, en los que el compuesto metalico liquido se introduce directamente en la llama, dan
frecuentemente, debido a su falta de homogeneidad, una peor distribucién del agente reaccionante en la zona de
reaccion y, en consecuencia, una peor calidad del producto.

El problema abordado por la presente invencién es el de proporcionar un procedimiento mejorado para preparar
diéxido de silicio u 6xidos metalicos, que asegure una calidad estable y buena del producto y un funcionamiento
robusto sin interrupciones. Otro problema abordado por la presente invencién es el de proporcionar un procedimiento
para preparar didxido de silicio u 6xidos metalicos que funcione sin el uso de un evaporador independiente.

Estos problemas se resolvieron mediante un procedimiento para preparar didxido de silicio y/o un 6xido metalico segin
las reivindicaciones, que comprende las siguientes etapas: a) pulverizar una materia prima liquida que comprende al
menos un compuesto de silicio y/o un compuesto metalico mezclandola con un gas para formar un aerosol; b) formar
una mezcla de reaccion gaseosa a partir del aerosol obtenido en la etapa a) mediante evaporacion completa del mismo;
c¢) convertir la mezcla de reaccién gaseosa obtenida en la etapa b) en diéxido de silicio y/u 6xido metalico en presencia
de oxigeno.

La materia prima liquida que contiene al menos un compuesto de silicio y/o un compuesto metalico se pulveriza en la
etapa a) del procedimiento segun la invencion, es decir, se distribuye finamente en el gas circundante, y por tanto
forma un aerosol, una mezcla bifasica de liquido y gas con gotitas de liquido finamente distribuidas en gas.

El aerosol formado en la etapa a) comprende preferiblemente gotitas de liquido que tienen un tamafio de particula
promedio numérico de no mas de 2 mm, mas preferiblemente de no mas de 1 mm, lo mas preferible de no mas de 0,5
mm. Tal tamafio de particula promedio numérico de las gotitas de liquido en aerosol se puede calcular, por ejemplo,
por un experto en la técnica, y resulta de las dimensiones de los aparatos usados, los caudales correspondientes, las
propiedades del liquido y del gas, y otros parametros. Alternativamente, el tamario de particula promedio numérico del
aerosol formado en la etapa a) se puede medir directamente mediante el método de difraccion laser. La distribucion
del tamafio de las gotitas medida resultante se usa para definir la mediana dso, que refleja el tamafio de las gotitas no
excedido por el 50% de todas las particulas, como el tamafio de particula promedio numérico.

La pulverizacion del liquido que tiene lugar en la etapa a) del procedimiento segun la invencién se puede lograr
mediante diferentes aparatos e instrumentos conocidos por el experto en la técnica para este fin. En este caso, se
puede usar, por ejemplo, atomizadores de disco, atomizadores giratorios, atomizadores de ultrasonidos, boquillas
monofasicas, bifasicas o multifasicas, asi como diversos sistemas de inyeccion o sistemas similares.

Preferiblemente, en el procedimiento segln la invencién, la materia prima liquida se pulveriza a través de al menos
una boquilla.

La materia prima liquida usada en el procedimiento segun la invencién forma un aerosol mediante pulverizacion. La
materia prima liquida se puede mezclar con un gas simultineamente con la pulverizacién, en la etapa a), o
directamente después de la pulverizacion, en la etapa b). El aerosol formado inicialmente puede distribuirse mas y
diluirse en una corriente de gas.

La relacion del volumen total de gas usado en las etapas a) y b), en metros cubicos estandar, a la cantidad de la
materia prima liquida usada, en kg, es preferiblemente de 0,05 a 200, mas preferiblemente de 0,1 a 100, mas
preferiblemente de 0,5 a 50 m® (STP)/kg.

El gas usado en la etapa a) y/o b) contiene preferiblemente oxigeno, preferiblemente en forma de una mezcla que
comprende oxigeno y nitrégeno, dandose preferencia particular al uso de aire como gas en la etapa a).
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En la etapa b) del procedimiento segun la invencién, se forma una mezcla de reaccién gaseosa a partir del aerosol
obtenido en la etapa a).

Mas preferiblemente, en el procedimiento segln la invencién se usan compuestos de silicio y/o compuestos metalicos
liquidos relativamente facilmente evaporables que permanecen estables tras la evaporacién, es decir, que no estan
sujetos a degradacion térmica. Es particularmente ventajoso cuando los compuestos de silicio y/o compuestos
metalicos usados tienen un punto de ebullicion de menos de 300°C a 10 mbar, mas preferiblemente de menos de
300°C a 100 mbar, lo mas preferiblemente de menos de 300°C a 500 mbar. A menos que se indique explicitamente lo
contrario, los valores para las presiones absolutas siempre se informan con respecto a la presente invencion.

Para garantizar que ninguna gotita de liquido que contenga compuesto de silicio y/o compuesto metélico tenga que
convertirse en diéxido de silicio u 6xido metalico en la llama de reaccion, en la etapa b) del procedimiento segun la
invencién deben tener lugar la evaporacién y conversion completas en gas de todos los componentes liquidos del
aerosol obtenido en la etapa a).

Tal evaporacion de la materia prima liquida después de la formacién del aerosol se puede conseguir por diferentes
medios. En principio, se puede transferir energia adicional al aerosol mediante una fuente de calor adecuada, y/o se
puede reducir la presién parcial del liquido evaporado en la corriente de gas después de que se haya formado el
aerosol. Por consiguiente, una posible implementacién de las etapas a) y b) del procedimiento segun la invencion se
puede realizar mediante el uso de un gas precalentado. El gas usado en las etapas a) y/o b), preferiblemente aire, se
puede precalentar hasta una temperatura de 50 a 400°C, mas preferiblemente de 80 a 350°C. La materia prima liquida
también se puede precalentar antes de realizar la etapa a). La materia prima liquida usada también se puede
sobrecalentar, es decir, calentar hasta una temperatura mayor que el punto de ebullicion a presién estandar.
Preferiblemente, la materia prima liquida, antes de realizar la etapa a), se precalienta a una temperatura de hasta
500°C, mas preferiblemente 100 a 400°C, mas preferiblemente 150 a 350°C. El precalentamiento y el posible
sobrecalentamiento de la materia prima usada reduce la cantidad de energia necesaria para su evaporacioén que debe
proporcionarse a través del gas precalentado.

La energia necesaria para la evaporacion de la materia prima liquida puede obtenerse mediante el precalentamiento
de la materia prima usada, o0 mediante el gas precalentado en el que se pulveriza la materia prima. De este modo, las
condiciones se pueden optimizar para la respectiva materia prima, y también es posible usar materias primas criticas,
por ejemplo aquellas con bajas temperaturas de descomposicion.

Dado que la temperatura de la llama adiabatica durante la realizaciéon de la etapa c) del procedimiento segun la
invencion normalmente alcanza mas de 500°C, preferiblemente de 1000 a 2500°C, el precalentamiento descrito
anteriormente de la mezcla de reaccién promueve la reduccion del gradiente de temperatura en la llama, y por tanto,
la formacion de particulas de didxido de silicio y/o de 6xido metdlico de tamafios homogéneos.

En una realizacion preferida de la invencion, la materia prima liquida usada en la etapa a), antes de realizar la etapa
a), tiene una presion de al menos 1 bar, mas preferiblemente al menos 1,5 bar, lo mas preferible al menos 2 bar. La
mezcla de gases obtenida en la etapa b) puede tener preferiblemente una presién de no mas de 1,2 bar,
preferiblemente no mas de 1,1 bar, mas preferiblemente no mas de 1 bar.

Preferiblemente, en la etapa b) del procedimiento segun la invencién se alcanza una temperatura de la mezcla de
reaccion gaseosa mas alta que la correspondiente al punto de rocio de esta mezcla. De este modo se garantiza que
en la etapa c) del procedimiento segun la invencion se use una mezcla de reaccién completamente gaseosa.
Preferiblemente, la mezcla de reaccién gaseosa usada en la etapa c¢) tiene una temperatura mayor en al menos 10°C,
mas preferiblemente en al menos 30°C, lo mas preferible en al menos 50°C, que la temperatura del punto de rocio de
esta mezcla.

Las etapas a) y b) del procedimiento segun la invencion pueden realizarse en sucesion directa o al menos parcialmente
de forma simultanea. Preferiblemente, las etapas a) y b) tienen lugar al menos parcialmente de forma simultanea, lo
que significa que la evaporacion del liquido tiene lugar al menos parcialmente incluso cuando la materia prima liquida
todavia se esta pulverizando.

El oxigeno necesario para la conversién del compuesto de silicio y/o compuesto metalico en diéxido de silicio y/u 6xido
metalico se puede suministrar durante al menos una de las etapas a) a ¢). Aqui es posible usar oxigeno, por ejemplo
en forma pura o en mezcla con otros gases, especialmente aire. Cuando se introduce aire durante la realizacion de
las etapas a) y/o b), todavia se lo denomina aire primario. También puede ser ventajoso que durante la etapa c) se
use adicionalmente aire secundario. En general, la cantidad de aire secundario sera tal que la relacién de aire
secundario a aire primario seade 0,1 a 10.

Es especialmente ventajoso cuando el oxigeno esta presente en exceso en comparacién con los componentes

combustibles de la mezcla de reaccion. El indice A (lambda) es la relacion entre la cantidad de oxigeno presente en la
mezcla de reaccion dividida entre la cantidad de oxigeno necesaria para la combustidon completa de todos los
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componentes combustibles de la mezcla de reaccion, cada uno en mol/h. Preferiblemente, A se ajusta a mas de 1,2;
mas preferiblemente, A se escoge de 1,4 a 5.

Durante al menos una de las etapas a)-c) del procedimiento segun la invencién, se puede usar un combustible gaseoso.
Ejemplos de tal combustible incluyen hidrégeno, metano, etano, propano, butano y/o gas natural.

El reactor para la conversién de la materia prima liquida que contiene al menos un compuesto de silicio y/o un
compuesto metalico en didxido de silicio y/u 6xido metalico mediante el procedimiento segin la invencién puede
comprender al menos dos zonas A y B del reactor, cada una de las cuales pueden ser las partes de una camara de
reaccion comun, pueden solaparse entre si, o pueden estar separadas espacialmente entre si. El papel funcional de
la camara A de reaccioén es principalmente convertir la materia prima liquida usada en una mezcla de reaccion gaseosa
mediante al menos un gas. Por el contrario, en la zona B de reaccién tiene lugar una conversién quimica de la mezcla
gaseosa formada anteriormente, que contiene compuesto de silicio y/o compuesto metalico, en didxido de silicio y/u
oxido metalico.

Preferiblemente, la zona A del reactor esta por encima de la zona B del reactor. Mas preferiblemente, el compuesto
de silicio y/o el compuesto metalico se introduce en la parte superior de la zona A del reactor.

La zona A del reactor puede contener aquellos elementos que pueden mejorar el mezclamiento del compuesto de
silicio y/o compuesto metalico liquido introducido en la zona A del reactor y el gas. Por ejemplo, la zona A del reactor
puede contener varios deflectores o mezcladores estaticos.

La invencion se explica en detalle a continuacion con referencia a la Fig. 1, que muestra una realizacion especifica de
la presente invencion. Este dibujo muy simplificado pretende dar una vision completa de las etapas del procedimiento
segun la invencién. A continuacién se presenta una descripcion detallada (Tabla 1) de las partes fundamentales del
reactor (A-G) y de las correspondientes corrientes de agentes reaccionantes y productos (1) a (7).

Tabla 1: Numeros/letras de referencia y explicaciones de la Figura 1
‘A iZona A del reactor

iZona B del reactor

‘Filtro opcional antes y/o después del precalenta

:Precalentamiento opcional de la materia prima liquida

§Distribuidor fino de la materia prima liquida en el gas (boquilla)

§Elementos de mezclamiento opcionales (mezcladores estaticos)

F
G éBoca de quemador

(1) §L|’quido que contiene un compuesto de silicio y/o metalico para precalentamiento D

(2) ‘Aire primario al distribuidor E

(3) ..... CompuestodeS|I|C|oy/ocompuestometallcogaseosoaIazonaAdeIreactor
?(4) §Combustible central opcional (por ejemplo, hidrégeno) a la zona A del reactor

i(5) §Combustible periférico opcional (por ejemplo, hidrégeno) a la zona B del reactor
(6)

{Aire secundario a la zona B del reactor

(7) iMezcla de productos que comprende diéxido de silicio y/u 6xido metalico

En el reactor mostrado en la Fig. 1, la materia prima liquida, un liquido que comprende un compuesto de silicio y/o
compuesto metalico, se precalienta si es necesario en un aparato destinado para ese proposito (D). Antes y/o después
del precalentamiento, opcionalmente es posible instalar uno o mas filiros (C) para liberar la materia prima usada de
posibles particulas solidas presentes en ella. En la realizacion particular mostrada en la Fig. 1, las zonas A y B del
reactor estan situadas una encima de la otra. En la parte superior de la zona A del reactor, se introduce la materia
prima liquida (1) a través de un distribuidor fino (E), y se distribuye finamente. El aire primario (2) introducido también
en la parte superior de la zona A del reactor garantiza que la materia prima liquida finamente distribuida que contiene
compuesto de silicio y/o compuesto metalico y gas se mezclen entre si y se forme una mezcla de reaccion gaseosa o
un aerosol que mas adelante se hace completamente gaseoso en la zona A del reactor. Se logra un mejor
mezclamiento de los componentes gaseosos en la zona A del reactor con los elementos mezcladores (F) instalados
en la misma, por ejemplo mezcladores estaticos. A la zona A del reactor se le puede alimentar adicionalmente un
compuesto gaseoso de silicio y/o metalico (3) idéntico al presente en (1), u otro. Si aqui se usa un compuesto de silicio
y/o metalico distinto del usado en (1), se pueden preparar como producto los correspondientes 6xidos mixtos. Se
puede suministrar un gas combustible, por ejemplo hidrégeno, tanto a la zona A del reactor (combustible del nicleo,
4) como a la zona B del reactor (combustible periférico, 5). En este Gltimo caso, el hidrégeno periférico puede contribuir
a la estabilizacién de la llama producida en la zona B del reactor. Opcionalmente, también es posible suministrar una
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cantidad adicional de aire (aire secundario, 6) a la zona B del reactor, en la que se produce la conversién de la mezcla
de reaccion a la mezcla de producto que comprende diéxido de silicio y/u éxido metalico (7).

El 6xido metdlico obtenible mediante el procedimiento segun la invencioén contiene al menos uno de los elementos
aluminio (Al), cerio (Ce), hierro (Fe), magnesio (Mg), indio (In), titanio (Ti), estafio (Sn), itrio (Y), zinc (Zn) y circonio
(Zr) como componente metalico, especialmente Al y/o Ti.

Los oxidos metalicos, en el contexto de la invencion, también incluyen 6xidos metalicos mixtos y 6xidos metalicos
dopados, incluyendo también didxido de silicio dopado con éxidos metalicos, 6xidos metélicos dopados con diéxido
de silicio, u 6xidos mixtos que contienen 6xidos metdlicos y didxido de silicio.

Por 6xido metalico mixto se entiende un 6xido metalico en el que tiene lugar un mezclamiento intimo de componentes
de 6xido mixto a nivel de particulas primarias o agregados. Las particulas primarias pueden presentar en este caso
componentes metalicos unidos por puentes de oxigeno en forma de enlaces M1-O-M2. Ademas, en las particulas
primarias también es posible que existan regiones de éxidos individuales M10, M20, M30,....

Por 6xido metalico dopado se entiende un 6xido en el que el componente dopante esta presente predominante o
exclusivamente en un lugar reticular de la red de éxido metalico. El componente dopante puede estar en forma metalica
u oxidica. Un ejemplo de 6xido metalico dopado es el 6xido de indio y estafio, en el que los atomos de estafio ocupan
sitios en la red del 6xido de indio.

Los compuestos de silicio y metdlicos, en el contexto de la presente invencién, pueden ser de naturaleza
organometalica y/o inorganica. Ejemplos de materiales de partida inorganicos pueden ser especialmente tetracloruro
de silicio, cloruros metalicos y nitratos metalicos. Los compuestos organometalicos usados pueden ser especialmente
alcoxidos de silicio y/o alcoxidos metdlicos y/o carboxilatos metalicos. Los alcoxidos usados pueden ser
preferiblemente etéxidos, n-propdxidos, isopropdxidos, n-butdxidos y/o terc-butdxidos. Los carboxilatos usados
pueden ser los compuestos a base de acido acético, acido propidnico, acido butanoico, acido hexanoico, acido oxalico,
acido malonico, acido succinico, acido glutarico, acido adipico, acido octanoico, acido 2-etilhexanoico, acido valérico,
acido caprico y /o acido laurico. De manera especialmente ventajosa, es posible usar 2-etilhexanoatos y/o lauratos.

Los compuestos de silicio y/o compuestos metalicos usados en el procedimiento seglin la invencién pueden disolverse,
segln su naturaleza, por ejemplo, en agua o en disolventes organicos. Por consiguiente, la materia prima liquida que
contiene un compuesto de silicio y/o un compuesto metalico, en el contexto de la presente invencién, puede ser la
disolucién de un compuesto de silicio y/o un compuesto metalico, o incluso de un sélido. La expresiéon "materia prima
liquida" se refiere al estado de la materia en las condiciones que existen en el caso de uso en la etapa a) del
procedimiento segun la invencion.

Los disolventes organicos, o los componentes de mezclas de disolventes organicos, pueden ser preferiblemente
alcoholes tales como metanol, etanol, n-propanol, isopropanol, n-butanol, o terc-butanol, dioles tales como etanodiol,
pentanodiol, 2-metilpentano-2,4-diol, éteres dialquilicos tales como éter dietilico, terc-butilmetil éter, o tetrahidrofurano,
acidos carboxilicos de C1-C12 tales como acido acético, acido propidnico, acido butanoico, acido hexanoico, acido
oxalico, acido malénico, acido succinico, acido glutarico, acido adipico, acido octanoico, acido 2-etilhexanoico, acido
valérico, acido caprico, acido laurico. Ademas, es posible usar acetato de etilo, benceno, tolueno, nafta y/o benceno.
Preferiblemente, es posible usar disoluciones que contengan acidos carboxilicos de C2-C12, especialmente acido 2-
etilhexanoico y/o acido laurico.

Preferiblemente, el contenido de acidos carboxilicos de C2-C12 en la disolucion es menor que 60% en peso, mas
preferiblemente menor que 40% en peso, basado en la cantidad total de la disolucién.

En una realizacion particularmente preferida, las disoluciones de los compuestos de silicio y/o compuestos metalicos
contienen al mismo tiempo un carboxilato y su acido carboxilico progenitor, y/o un alcéxido y su alcohol progenitor.
Mas particularmente, los materiales de partida usados pueden ser los 2-etilhexanoatos en una mezcla de disolventes
que contiene acido 2-etilhexanoico.

En una realizacion particularmente preferida del procedimiento segun la invencién, para la preparacién de diéxido de
silicio, se usa un compuesto de silicio.

El compuesto de silicio usado en el procedimiento segun la invencién puede ser un compuesto no halogenado
seleccionado del grupo que consiste en tetraalcoxiortosilicatos, silanos, aceites de silicona, polisiloxanos y
polisiloxanos ciclicos, silazanos, y mezclas de los mismos. Los tetraalcoxiortosilicato usados pueden ser, por ejemplo,
tetraetoxiortosilicato (TEOS) y tetrametoxiortosilicato (TMOS). Los silanos usados son preferiblemente alcoxisilanos,
alquilalcoxisilanos, arilalquilalcoxisilanos, por ejemplo tetrametoxisilano, tetraetoxisilano, metiltrimetoxisilano,
metiltrietoxisilano, dimetildimetoxisilano, dimetildietoxisilano, trimetilmetoxisilano, trimetiletoxisilano,
dietilpropiletoxisilano. Como compuesto de silicio en el procedimiento segun la invencion, también se pueden usar
polisiloxanos y polisiloxanos ciclicos, por ejemplo octametilciclotetrasiloxano, decametilciclopentasiloxano,
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dodecametilciclohexasiloxano, hexametilciclotrisiloxano, y silazanos tal como hexametildisilazano. Se prefiere
especialmente el uso de octametilciclotetrasiloxano.

El compuesto de silicio usado en el procedimiento segun la invencién puede ser también un compuesto clorado
seleccionado del grupo que consiste en tetracloruro de silicio, diclorosilano, triclorosilano, metiltriclorosilano,
dimetildiclorosilano, metildiclorosilano, dibutildiclorosilano, etiltriclorosilano, propiltriclorosilano, y sus mezclas. Se da
preferencia particular al uso de tetracloruro de silicio.

Para la preparacion de un 6xido de aluminio segun el procedimiento segun la invencién, es adecuado en particular el
cloruro de aluminio como compuesto metalico correspondiente. El cloruro de aluminio, un compuesto que es solido en
condiciones estandar, se puede usar en forma de una masa fundida o de una disolucién en un disolvente adecuado.

Para la preparacion de didxido de titanio, se puede usar, por ejemplo, tetracloruro de titanio como compuesto metalico
correspondiente.

Ejemplo 1

Se carga inicialmente octametilciclotetrasiloxano (D4) en una tina de 200 litros, y se transporta con una bomba de
engranajes a una velocidad de transporte constante de 12,5 kg/h a un serpentin de tuberia calentado con aceite
térmico (Figura 1, D), para precalentar D4 hasta 150 °C. El octametilciclotetrasiloxano que se ha precalentado se
conduce a una boquilla monofasica (Figura 1, E) de SCHLICK (Hollow-Cone Mod. 121) con un diametro de orificio de
0,7 mm, que en este caso genera una contrapresion de alrededor de 2,8 bares. El filtro (Figura 1, C) instalado aguas
arriba de la boquilla garantiza que la boquilla no se obstruya con particulas sélidas presentes. El D4 precalentado
finamente distribuido mediante la boquilla monofasica se mezcla con una corriente de aire precalentada hasta 295°C
(Figura 1, 2). La pulverizacion del octametilciclotetrasiloxano liquido en este aire precalentado provoca la evaporacion
completa del D4 en la tuberia situada aguas abajo (tubo del quemador) (Figura 1, A}, con un diametro de 80 mm y una
longitud de 4,2 metros, y forma una mezcla de gases. En un mezclador estatico aguas abajo (Figura 1, F), de Sulzer
(Mischer CompaXTM con dosificacion), se mezclan 6,25 m® (STP)/h de hidrégeno (Figura 1, 3) (Hz primario). Un buen
mezclamiento de todos los componentes promueve una conversion completa y homogénea de las materias primas en
la zona de reaccién aguas abajo (Figura 1, B). La mezcla de gases asi producida se alimenta al quemador y, con una
velocidad de salida calculada de 51 m/s (en condiciones estandar) o 99 m/s (en condiciones de funcionamiento), sale
por la boca del quemador (Figura 1, G ) con un diametro de 32 mm en la zona de reaccion (Figura 1, B). Para estabilizar
la llama, se genera una denominada llama periférica. Para ello, otros 3 m3 (STP)/h de hidrégeno fluyen de una ranura
anular concéntrica con una anchura de ranura de 1,5 mm, y arde en una llama piloto difusa. Los productos de reaccioén
calientes se arrastran a la zona de reaccion con 55 m3 (STP)/h de aire introducido desde el exterior (Figura 1, 6). La
mezcla de gas/sélidos producida después de la reaccion se enfria hasta < 200°C, y después se suministra
neumaticamente a un sistema de filtrado. El 6xido pirégeno formado (10 kg/h) se separa aqui de la corriente de gas
principal y se transporta a una tolva. Los detalles adicionales para la realizacién de este experimento se pueden
encontrar en la Tabla 2.

A diferencia del procedimiento de preparacion de diéxido de silicio pirogeno descrito en el documento EP 0471139 A2,
en el procedimiento segln la invencién, la materia prima a procesar (octametilciclotetrasiloxano) no se convierte en
fase gaseosa en un evaporador externo mediante calentamiento en una superficie de pared caliente, sino mediante
pulverizacion, es decir, mediante transferencia directa de un liquido precalentado y finamente distribuido a la fase
gaseosa mediante mezclamiento con la corriente de aire en la zona A del reactor prevista para este fin.

El procedimiento aqui descrito funciond con éxito durante varios meses sin obstruccion de la boquilla u otros aparatos
por particulas sélidas o depdsitos en forma de gel.

Ejemplo 2

De forma analoga al Ejemplo 1, se usa tetracloruro de silicio (tetraclorosilano, SiCls) como materia prima para la
preparacion de diéxido de silicio pirogeno. Los detalles para la realizaciéon de este experimento se pueden encontrar
en la Tabla 2.

Ejemplo 3

De forma analoga al Ejemplo 1, se usa tetracloruro de titanio (TiCls) como materia prima para la preparacion de diéxido
de titanio pirébgeno. Los detalles para la realizacion de este experimento se pueden encontrar en la Tabla 2.

Tabla 2

§Ejemplo 1 §Ejemplo 2 éEjempIo 3
Materlaprlma .................................................................................................................. D4 .......................... S|CI4T|CI4 .......................
gPunto de ebullicién de la materia prima [°C] 1 71-175 i57 {136
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....................................................................................................................................................................................................................................................

?Temperatura de alimentacién de materia prima [°C]

iRendimiento de materia prima [kg/h]
iCaudal de aire primario [m3 (STP)/h]
?Temperatura de alimentacién del aire primario [°C]

‘Caudal de H2 primario [m? (STP)/h]
iTemperatura de alimentacién de H2 primario [°C]

‘Temperatura de la mezcla de reaccion aguas arriba de la zona de
‘reaccion [°C]

‘Presion aguas arriba de la zona del reactor [mbar]

:Diametro de boquillas monofasicas [mm] (nimero de boquillas)

?Diémetro del tubo del quemador [mm]

iLongitud del tubo del quemador [m]

..............................................................................................................................................................................

‘Volumen del tubo del quemador [I]




10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

60

ES 2963 657 T3

REIVINDICACIONES

1. Procedimiento para preparar didxido de silicio y/o un 6xido metalico, en el que el 6xido metalico comprende al menos
uno de los elementos Al, Ce, Fe, Mg, In, Ti, Sn, Y, Zn y/o Zr como componente metalico.

que comprende las siguientes etapas:

a) pulverizar una materia prima liquida que comprende al menos un compuesto de silicio y/o un compuesto metalico
mezclandola con un gas para formar un aerosol;

b) formar una mezcla de reaccién gaseosa a partir del aerosol obtenido en la etapa a) mediante evaporacion completa
del mismo;

c¢) convertir la mezcla de reaccién gaseosa obtenida en la etapa b) en diéxido de silicio y/u 6xido metalico en presencia
de oxigeno.

2. Procedimiento segun la reivindicacion 1,
caracterizado por que el aerosol formado en la etapa a) comprende gotitas de liquido que tienen un tamafio de
particula promedio numérico de no mas de 2 mm.

3. Procedimiento segun la reivindicacion 1 o 2,
caracterizado por que la relacion de volumen de gas, en metros cubicos estandar, usado en total en las etapas a) y
b), a la cantidad de materia prima liquida usada, en kilogramos, es de 0,1 a 100 m® (STP)/kg.

4. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 3,
caracterizado por que
el gas usado en la etapa a) y/o b) comprende oxigeno.

5. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 4,
caracterizado por que
la materia prima liquida se precalienta hasta una temperatura de 50 a 500°C antes de realizar la etapa a).

6. Procedimiento segln cualquiera de las reivindicaciones 1 a 5,
caracterizado por que
el gas usado en la etapa a) y/o b) se precalienta hasta una temperatura de 50 a 400°C.

7. Procedimiento segln cualquiera de las reivindicaciones 1 a 6,

caracterizado por que

la materia prima liquida usada en la etapa a), antes de realizar la etapa a), tiene una presién de al menos 1,5 bar, y la
mezcla de gases obtenida en la etapa b) tiene una presién de no mas de 1,2 bares.

8. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 7,

caracterizado por que

la mezcla de reaccién gaseosa usada en la etapa c¢) tiene una temperatura al menos 10°C mayor que la temperatura
del punto de rocio de esta mezcla.

9. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 8,
caracterizado por que
la materia prima liquida se pulveriza a través de al menos una boquilla.

10. Procedimiento segun cualquiera de las reivindicaciones 1 a 9,
caracterizado por que
las etapas a) y b) tienen lugar simultaneamente.

11. Procedimiento segln cualquiera de las reivindicaciones 1 a 10,
caracterizado por que
se usa un combustible gaseoso en al menos una de las etapas a)-c).

12. Procedimiento segln cualquiera de las reivindicaciones 1 a 11,
caracterizado por que se usa un compuesto de silicio para la preparacion de diéxido de silicio.

13. Procedimiento segun la reivindicacion 12,

caracterizado por que

el compuesto de silicio es un compuesto no halogenado seleccionado del grupo que consiste en tetraalcoxiortosilicatos,
silanos, aceites de silicona, polisiloxanos y polisiloxanos ciclicos, silazanos, y mezclas de los mismos.

14. Procedimiento segun la reivindicacion 12,
caracterizado por que
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el compuesto de silicio es un compuesto clorado seleccionado del grupo que consiste en tetracloruro de silicio,
diclorosilano, triclorosilano, metiltriclorosilano,  dimetildiclorosilano,  metildiclorosilano,  dibutildiclorosilano,
etiltriclorosilano, propiltriclorosilano, y mezclas de los mismos.
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Figura 1
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