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(57) Abstract: In a reactor (1) for decomposing a silicon-containing gas (2), to avoid silicon deposition on an inner wall (4) of a
reactor vessel (3), it is provided that, within a reaction chamber (6) between at least one gas-feed line (12) and the inner wall (4), at
least one catalytically active mesh (23) is provided. The mesh (23) accelerates the thermal decomposition of the gas (2) and decreases
the deposition of silicon on the inner wall (4). In addition, a method for producing silicon using the inventive reactor (1), and the

use of the silicon produced in photovoltaics, is described.
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(57) Zusammenfassung: Bei einem Reaktor (1) zur Zersetzung eines Silizium enthaltenden Gases (2) ist zur Vermeidung von
sich ablagernden Silizium an einer Innen-Wand (4) eines Reaktor-Behélters (3) vorgesehen, dass innerhalb einer Reaktions-Kammer
(6) zwischen mindestens einer Gas-Zufiihr-Leitung (12) und der Innen-Wand (4) mindestens ein katalytisch wirkendes Gitter (23)
vorgesehen ist. Durch das Gitter (23) wird die thermische Zersetzung des Gases (2) beschleunigt und die Ablagerung von Silizium an
der Innen-Wand (4) verringert. Des Weiteren wird ein Verfahren zur Herstellung von Silizium mit dem erfindungsgeméBen Reaktor
(1) und die Verwendung des hergestellten Siliziums in der Photovoltaik beschrieben.
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Reaktor und Verfahren zur Herstellung von Silizium

Die Erfindung betrifft einen Reaktor zur Zersetzung eines Silizium enthal-
tenden Gases, insbesondere zur Zersetzung von Monosilan oder Trichlorsi-
lan. Die Erfindung betrifft ferner ein Verfahren zur Herstellung von Silizi-
um, das als Ausgangsstoff fiir die Fertigung von polykristallinen Silizium-
blocken oder Silziumeinkristallen fiir die Photovoltaik geeignet ist. Die
Erfindung betrifft des Weiteren die Verwendung des nach dem erfindungs-
geméflen Verfahren hergestellten Siliziums in der Photovoltaik. Die Erfin-

dung betrifft ferner nach dem erfindungsgeméfen Verfahren hergestelltes

Silizium.

Verfahren zur Herstellung von hochreinerﬁ Silizium sind seit Langem be-
kannt. In DE 10 2004 027 563.7 ist beispielsweise ein energie- und kosten-
sparendes Herstellungsverfahren fiir hochreines Silizium bekanﬁt, bei dem
ein Monosilan-Wasserstoff-Gasgemisch thermisch zersetzt wird, und pul-
verformiges Silizium in der Gasphase entsteht, das anschlieBend mecha-
nisch verdichtet wird. Bei diesem Herstellungsverfahren ist es moglich,
dass sich das aus der Gasphase abgeschiedene Silizium auf der beheizten
Innen-Wand des Reaktor-Behilters als Schicht ablagert. Der Reaktor-
Behilter besteht in der Regel aus Quarzglas, das einen im Vergleich zu
Silizium unterschiedlichen Warmeausdehnungskoeffizienten aufweist.
Wihrend des Reaktorbetriebs kommt es an der Innen-Wand des Reaktor-
Behilters in zunehmenden Mafle zu einer Ablagerung von Silizium. Dies
fuhrt einerseits dazu, dass sich die Wirmeleitung von der auflerhalb der
Reaktions-Kammer angeordneten Heiz-Vorrichtung zu der Reaktions-
Kammer reduziert und andererseits dazu, dass nach Ablauf einer gewissen
Zeitdauer der Reaktor-Behilter mechanisch oder chemisch von der abgela-

gerten Siliziumschicht gereinigt werden muss. Dies fithrt moglicherweise
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zu Unterbrechungen des Reaktorbetriebs. Weiterhin kommt es infolge der
unterschiedlichen Wirmeausdehnungskoeffizienten des Reaktor-Behilters
und der Siliziumschicht bei einer Abkithlung des Reaktor-Behélters zu gro-
Ben Kriften und Spannungen zwischen der abgelagerten Siliziumschicht
und dem Quarzglas. Dies kann zu Beschiddigungen des Reaktor-Behilters
fithren, insbesondere zu Rissen und Abplatzungen, die in das abgeschiede-

ne pulverformige Silizium gelangen und dieses verunreinigen.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, einen Reaktor zur Zersetzung
eines Silizium enthaltenden Gases derart weiterzubilden, dass dieser wir-
kungsvoll und einfach vor Beschiddigungen durch abgelagertes Silizium
geschiitzt wird und gleichzeitig hochreines Silizium zur Weiterverarbeitung

in der Photovoltaik energie- und kostensparend herstellbar ist.

Diese Aufgabe wird durch die Merkmale der Anspriiche 1, 12, 16 und 17
gelost. Der Kern der Erfindung besteht darin, dass mindestens ein gas-
durchlissiges Katalysator-Element vorgesehen ist, das innerhalb der Reak-
tions-Kammer zwischen der mindestens einen Gas-Zufiihr-Leitung und der
Innen-Wand des Reaktor-Behilters angeordnet ist. Bedingt durch die kata-
lytische Wirkung des Katalysator-Elements wird das thermische Zersetzen
des Gases und das Abscheiden von pulverformigem Silizium aus der Gas-
phase beschleunigt und die Konzentration des Silizium enthaltenden Gases
unmittelbar an der Innen-Wand des Reaktor-Behilters reduziert. Dies fiihrt
zu einer Reduzierung der Abscheidung von Silizium an der Innen-Wand
des Reaktor-Behilters und infolge dessen zu einer deutlichen Erhohung der
Betriebszeit des Reaktors, da eine erforderliche Unterbrechung des konti-
nuierlichen Reaktorbetriebes zur Reinigung des Reaktor-Behélters nur
noch in deutlich liingeren Zeitabstéinden erfolgen muss. Weiterhin erfolgt

aufgrund der katalytischen Wirkung des 'Katalysator-Elements die Zerset-
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zung des Silizium enthaltenden Gases bei deutlich niedrigeren Temperat{f-
ren, wodurch eine Energieeinsparung moglich ist und der Wirkungsgrad
des Reaktors verbessert wird. Weiterhin sind infolge der beschleunigten
thermischen Zersetzung des Silizium enthaltenden Gases héhere. Stro-
mungsgeschwindigkeiten und hohere Konzentrationen des Gases in der
Reaktions-Kammer mdglich, wodurch die Raum-Zeit-Ausbeute des Reak-

tors verbessert und somit die Leistung des Reaktors erhoht wird.

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfindung ergeben sich aus den

Unteranspriichen.
Zusitzliche Merkmale, Vorteile und Einzelheiten der Erfindung ergeben
sich aus der nachfolgenden Beschreibung mehrerer Ausfithrungsbeispiele

anhand der Zeichnungen. Es zeigen:

Fig. 1 einen Lingsschnitt durch einen Reaktor gem#f} einem ersten Aus-

fithrungsbeispiel,

Fig. 2 einen vergroferten Ausschnitt eines Katalysator-Elements des Reak-

tors gemif Fig. 1,

Fig. 3 einen Lingsschnitt durch einen Reaktor gemif} einem zweiten Aus-

fuhrungsbeispiel, und

Fig. 4 einen Lingsschnitt durch einen Reaktor gemél einem dritten Aus-

fihrungsbeispiel.

Im Folgenden wird unter Bezugnahme auf Figur 1 und 2 ein erstes Ausfiih-

rungsbeispiel der Erfindung beschrieben. Ein Reaktor 1 zur Zersetzung
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eines Silizium enthaltenden Gases 2 weist zur Aufnahme des Gases 2 einen
Reaktor-Behilter 3 vorzugsweise aus Quarzglas, Graphit, CFC oder SiC
auf. Der Reaktor-Behilter 3 weist eine Innen-Wand 4 und eine Auflen-
Wand 5 auf, wobei die Innen-Wand 4 eine Reaktions-Kammer 6 um-
schlieft. Der Reaktor-Behilter 3 wird durch einen im Wesentlichen hohl-
zylinderférmigen Seiten-Abschnitt 7, einen den Seiten-Abschnitt 7 an ei-
nem ersten Ende 8 verschliefenden scheibenformigen Boden-Abschnitt 9
und einen den Seiten-Abschnitt 7 an einem zweiten Ende 10 verschlieffen-
den scheibenformigen Deckel-Abschnitt 11 ausgebildet. Zur Zufiihrung des
Gases 2 in die Reaktions-Kammer 6 ist mittig zu dem Deckel-Abschnitt 11
eine diesen durchbrechende Gas-Zufiihr-Leitung 12 angeordnet. Konzen-
trisch zu der Gas-Zufiihr-Leitung 12 ist weiterhin eine ringférmige und den
Deckel-Abschnitt 11 durchbrechende Hilfsgas-Zufiihr-Leitung 13 zur Zu-
fithrung eines Hilfsgases 14 angeordnet. Gegeniiberliegend zu der Gas-
Zufuhr-Leitung 12 ist mittig zu dem Boden-Abschnitt 9 eine diesen durch-
brechende trichterformige Gas-Abfiihr-Leitung 15 zur Abfithrung des nach
der Zersetzung entstandenen pulverformigen Siliziums und des restlichen
Gases 2 angeordnet. Das durch die Gas-Zufiihr-Leitung 12 in die Reakti-
ons-Kammer 6 eingeleitete Gas 2 weist im Wesentlichen eine Einstrom-
Richtung 16 auf, die senkrecht zu dem Deckel-Abschnitt 11 des Reaktor-
Behilters 3 ist, wobei das Gas 2 durch das Hilfsgas 14 in Form eines Ring-

stromes umgeben ist.

AuBerhalb der Reaktions-Kammer 6 ist der Reaktor-Behélter 3 von einer
hohlzylinderformigen Heiz-Vorrichtung 17 umgeben, die zur Beheizung
der Reaktions-Kammer 6 elektrisch beheizbar ist. Die Heiz-Vorrichtung 17
ist vollflichig um den Seiten-Abschnitt 7 des Reaktor-Behélters 3 und be-

abstandet von diesem angeordnet.
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Die Heiz-Vorrichtung 17 und der Reaktor-Behilter 3 sind zum Schutz vor
Beschiddigungen von einer Schutz-Hiille 18 umgeben, die hohlzylinderfor-
mig ausgebildet ist und an einem ersten freien Ende 19 durch einen Schutz-
Boden 20 und an einem zweiten freien Ende 21 durch einen Schutz-Deckel
22 verschlossen ist. Der Schutz-Deckel 22 wird zur Zufithrung des Gases 2
und des Hilfsgases 14 von der Gas-Zufiihr-Leitung 12 und der Hilfsgas-
Zufiihr-Leitung 13 durchbrochen. Weiterhin wird der Schutz-Boden 20 zur
Abfithrung des pulverférmigen Siliziums und des restlichen Gases 2 von

der Gas-Abfiihr-Leitung 15 durchbrochen.

Innerhalb der Reaktions-Kammer 6 ist zwischen der Gas-Zufithr-Leitung
12 und der Innen-Wand 4 des Reaktor-Behilters 3 ein gasdurchldssiges
Katalysator-Element 23 in Form eines elektrisch beheizbaren Gitters ange-
ordnet. Das Gitter 23 ist in Form eines Hohlzylinders oder Zylindermantels
ausgebildet und konzentrisch zu der Gas-Zufiihr-Leitung 12 in der Reakti-
ons-Kammer 6 ausgerichtet. Das Gitter 23 erstreckt sich vollflachig entlang
dem Seiten-Abschnitt 7 des Reaktor-Behélters 3. Das Gitter 23 weist einen
radialen Abstand A von der Innen-Wand 4 des Reaktor-Behilters 3 auf, der
im Bereich von 1 mm bis 100 mm, insbesondere von 5 mm bis 60 mm, und
insbesondere von 10 mm bis 50 mm, liegt. Die ringformige Hilfsgas-
Zufiihr-Leitung 13 ist zwischen dem Gitter 23 und der Gas-Zufiihr-Leitung
12 angeordnet, wobei der radiale Abstand von der Gas-Zufiihr-Leitung 12
deutlich gréBer als der radiale Abstand von dem Gitter 23 ist.

Das Gitter 23 besteht aus mindestens einem Material, das bis zu einer
Temperatur von mindestens 1200° C, insbesondere von mindestens 1600°
C, und insbesondere von mindestens 2000° C, temperaturbestdndig ist.
Dieses Material wirkt als Katalysator und beschleunigt die Zersetzung des

Gases 2. Vorteilhafterweise besteht das Gitter 23 aus einer Legierung oder
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einem Metall, insbesondere aus mindestens einem der Elemente Molybdén,
Tantal, Niob und Wolfram. Diese Elemente weisen eine gute elektrische
Leitfédhigkeit in Verbindung mit einer hohen Schmelztemperatur auf und
verunreinigen das aus der Gasphase entstehende pulverformige Silizium

nur gering mit einer Konzentration von < 0,1 ppma.

Das Gitter 23 ist aus mehreren beabstandet voneinander angeordneten
Quer-Stidben 24 und mehreren senkrecht zu den Quer-Stdben 24 und beab-
standet voneinander angeordneten Lings-Stiben 25 aufgebaut. Jeweils
zwei benachbarte Quer-Stidbe 24 oder jeweils zwei benachbarte Léngs-
Stibe 25 weisen einen freien Gitterabstand F auf, der im Bereich von 0,1
mm bis 10 mm, insbesondere von 0,5 mm bis 5 mm, und insbesondere von
0,9 mm bis 2 mm, liegt. Die Stdbe 24, 25 sind aus einem im Querschnitt
kreisférmigen Draht ausgebildet, der einen Durchmesser D im Bereich von
0,1 mm bis 5 mm, insbesondere von 0,5 mm bis 3 mm, und insbesondere
von 0,9 mm bis 2 mm, aufweist. Vorzugsweise ist das Gitter 23 ein Gewe-

be aus Draht oder ein Geflecht aus Draht.

Das Gitter 23 ist im Bereich seiner freien Gitterenden 26 mit Anschliissen
an die Pole einer nicht dargestellten Spannungsquelle angeschlossen. Die
Anschliisse sind in abgedichteter Weise in den Reaktor-Behilter 3 gefuihrt.
Durch den freien Gitterabstand F und den Durchmesser D sind der elektri-
sche Widerstand des Gitters 23, die maximale Heizleistung des Gitters 23

und die Oberflidche des Gitters 23 im Verhéltnis zueinander optimierbar.

Nach der Gas-Abfiihr-Leitung 15 ist zum Abtrennen des pulverférmigen
Siliziums und zum Verdichten von diesem eine nicht dargestellte Entga-
sungs- und Verdichtungs-Vorrichtung angeordnet. Hinsichtlich des Auf-

baus der Entgasungs- und Verdichtungs-Vorrichtung wird auf die
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DE 10 2004 027 563.7 und die DE 10 2004 027 564.5 verwiesen.

Im Folgenden wird die Funktionsweise des Reaktors 1 zur Herstellung von
Silizium, das als Ausgangsstoff fiir die Fertigung von polykristallinen Sili-
ziumbldcken oder Siliziumeinkristallen fiir die Photovoltaik geeignet ist,
beschrieben. Durch die Gas-Zufiihr-Leitung 12 wird in Finstrém-Richtung
16 das Silizium enthaltende Gas 2, beispielsweise Monosilan SiHy oder
Trichlorsilan SiHCl;, in die Reaktions-Kammer 6 eingeleitet. Durch die
Einstellung der Einstrom-Geschwindigkeit ist die Verweildauer des Gases

2 und die Konzentration des Gases 2 innerhalb der Reaktions-Kammer 6

einstellbar.

Gleichzeitig zu dem Gas 2 wird durch die Hilfsgas-Zufiihr-Leitung 13 das
Hilfsgas 14, welches das Gas 2 im Wesentlichen ringformig umgibt, in
Einstrom-Richtung 16 eingeleitet, wobei das Hilfsgas 14 im Wesentlichen
in Einstrom-Richtung 16 entlang des Gitters 23 und der Innen-Wand 4
stromt. Als Hilfsgas 14 wird beispielsweise ein Inertgas wie Argon Ar oder
Wasserstoff H, oder Stickstoff N, verwendet. Die Reaktions-Kammer 6 ist
beim Einleiten der Gase 2, 14 auf eine Betriebs-Temperatur Tg von 700° C
bis 1200° C aufgeheizt. Weiterhin ist das Gitter 23 derart beheizt, dass die-
ses eine Temperatur Tg aufweist, die hoher als eine Temperatur Ty an der

Innen-Wand 4 in dem beheizten Seiten-Abschnitt 7 des Reaktor-Behilters
3 jst.

Das Gas 2 wird nach dem Einleiten in die Reaktions-Kammer 6 thermisch
zersetzt und es wird aus der Gasphase pulverformiges Silizium abgeschie-
den. Das abgeschiedene pulverformige Silizium weist eine Reinheit derart
auf, dass es zur Herstellung von Siliziumschmelze fiir die Fertigung von

polykristallischen Siliziumblocken oder Siliziumeinkristallen flir die Pho-
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tovoltaik geeignet ist. Das pulverférmige Silizium besteht aus Silizium-
Teilchen, die einen mittleren Durchmesser von 0,1 pm bis 20 pum, insbe-
sondere von 2 pwm bis 5 um, aufweisen. Durch die Einstellung der Ver-
weildauer des Gases 2 und der abgeschiedenen Silizium-Teilchen mittels

der Einstr6m-Geschwindigkeit ist der mittlere Durchmesser der Silizium-

Teilchen einstellbar.

Das in Einstrom-Richtung 16 zugefiihrte Gas 2 verteilt sich im Wesentli-
chen gleichm#Big innerhalb der Reaktions-Kammer 6 und passiert zu ei-
nem Teil das Gitter 23. Aufgrund der katalytischen Wirkung des Gitters 23
kommt es im Bereich um das Gitter 23, insbesondere beim Passieren von
diesem, zu einem beschleunigten thermischen Zersetzen des Gases 2. Die-
ser Vorgang wird zusétzlich durch die im Vergleich zu der Temperatur Tg
in der Reaktions-Kammer 6 und der Temperatur T; der Innen-Wand 4 ho-
here Temperatur Tg des Gitters 23 beschleunigt. Aufgrund der Tatsache,
dass sich das aus der Gasphase abgeschiedene pulverformige Silizium be-
vorzugt an der heiflesten Oberflache ablagert, kommt es infolge der im
Vergleich zu der Temperatur T} der Innen-Wand 4 héheren Temperatur Tg
des Gitters 23 zu einer deutlichen Reduzierung des sich an der Innen-Wand
4 ablagernden Siliziums. Zudem ist aufgrund der beschleunigten Zerset-
zung des Gases 2 in radialer Richtung vor dem Gitter 23 und beim Passie-
ren des Gitters 23, die Konzentration des Gases 2 zwischen dem Gitter 23
und der Innen-Wand 4 deutlich reduziert, was die Reduzierung von auf der

Innen-Wand 4 sich ablagernden Silizium-Teilchen ebenfalls begiinstigt.
Aufgrund des katalytisch wirkenden Materials des Gitters 23 findet die

thermische Zersetzung des Gases 2 bereits bei einer geringeren Temperatur

statt, was in Verbindung mit der unmittelbaren Warmeeinkopplung durch
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das Gitter 23 in die Reaktions-Kammer 6 zu einem geringen Energie-
verbrauch filhrt. Aufgrund der beschleunigten Zersetzung des Gases 2 wird
die Raum-Zeit-Ausbeute und somit die Leistung des Reaktors 1 verbessert.
Die deutliche Reduzierung der Ablagerung von Silizium-Teilchen an der
Innen-Wand 4 des Reaktor-Behilters 3 ermoglicht eine deutliche Verldnge-
rung der Betriebsdauer des Reaktors 1, ohne dass der kontinuierliche Be-
trieb des Reaktors 1 durch eine erforderliche Reinigung des Reaktor-
Behilters 3 unterbrochen werden muss. Ferner wird der Reaktor-Behilter 3
wirkungsvoll vor Beschddigungen durch die sich ablagernden Silizium-

Teilchen geschiitzt.

Durch das ringférmige Einstromen des Hilfsgases 14, welches das Gas 2
umgibt, wird die Konzentration des Gases 2 im Bereich des Gitters 23 und
der Innen-Wand 4 zusitzlich reduziert, sodass auch dadurch die Anzahl

sich ablagernder Silizium-Teilchen reduziert wird.

Nach dem thermischen Zersetzen des Gases 2 wird das pulverformige Sili-
zium und das restliche Gas 2 durch die Gas-Abfiihr-Leitung 15 aus der
Reaktions-Kammer 6 ausgeleitet und zum Abtrennen und Verdichten des
gebildeten pulverformigen Siliziums der Entgasungs- und Verdichtungs-
Vorrichtung zugefiithrt. Fiir einen detaillierte Beschreibung der Funktions-
weise der Entgasungs- und Verdichtungs-Vorrichtung wird auf die

DE 10 2004 027 563.7 und auf die DE 10 2004 027 564.5 verwiesen.

Das hergestellte pulverformige Silizium hat eine braune Farbe und weist
Silizium-Teilchen mit einem mittleren Durchmesser von 0,1 pm bis 20 pm,

insbesondere von 2 pm bis S5um, auf. Das hergestellten pulverformige Sili-

zium kann entweder direkt flir die Fertigung von polykristallinen Silizium-
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blscken oder Siliziumeinkristallen fiir die Photovoltaik eingeschmolzen
werden oder nach dem Einschmelzen formgebend behandelt, insbesondere

zu einem Granulat verarbeitet werden.

Im Folgenden wird unter Bezugnahme auf die Figur 3 ein zweites Ausfiih-
rungsbeispiel der Erfindung beschrieben. Konstruktiv identische Teile er-
halten dieselben Bezugszeichen, wie bei dem ersten Ausfiihrungsbeispiel,
auf dessen Beschreibung hiermit verwiesen wird. Konstruktiv unterschied-
liche, jedoch funktionell gleichartige Teile erhalten dieselben Bezugszei-
chen mit einem nachgestellten ,,a“. Der wesentliche Unterschied gegeniiber
dem ersten Ausfiihrungsbeispiel besteht in der Ausgestaltung und Anord-
nung des Gitters 23a. Das Gitter 23a ist derart ausgebildet, dass es die Gas-
Zufiihr-Leitung 12 vollstdndig umschlieft. Hierzu weist das Gitter 23a ei-
nen hohlzylinderférmig ausgebildeten ersten Gitter-Abschnitt 27 auf, der
konzentrisch zu der Gas-Zufiihr-Leitung 12 und zwischen der Gas-Zufiihr-
Leitung 12 und der Hilfsgas-Zufiihr-Leitung 13 angeordnet ist. Der erste
Gitter-Abschnitt 27 erstreckt sich in Einstrom-Richtung 16 ungefahr bis zu
einem Drittel der Reaktions-Kammer 6 und weist im Vergleich zu dem
ersten Ausfithrungsbeispiel einen deutlich grofieren radialen Abstand A zu
der Innen-Wand 4 des Reaktor-Behilters 3 auf. Der erste Gitter-Abschnitt
27 ist an dem dem Deckel-Abschnitt 11 des Reaktor-Behilters 3 abge-
wandten Gitterende 26a durch einen im Wesentlichen scheibenférmigen
zweiten Gitter-Abschnitt 28 abgeschlossen. Das Gitter 23a ist derart aus-
gestaltet, dass es elektrisch beheizbar ist. Zur elektrischen Beheizung des
Gitters 23a ist dieses mit den Polen einer nicht dargestellten Spannungs-

quelle verbunden.

Nach dem Zufiihren des Silizium enthaltenden Gases 2 in die Reaktions-

Kammer 6 beginnt das thermische Zersetzen des Gases 2 und das Abschei-
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den von pulverférmigem Silizium aus der Gasphase. Durch die Anordnung
des Gitters 23a um die Gas-Zuftihr-Leitung 12 muss das Gas 2 vollstindig
das Gitter 23a passieren. Aufgrund der Temperatur Tg des Gitters 23a und
des katalytisch wirkenden Materials des Gitters 23a erfolgt die thermische
Zersetzung des Gases 2 beschleunigt und im Wesentlichen beim Passieren
des Gitters 23a. Die Konzentration des Gases 2 ist somit nach dem Passie-
ren des Gitters 23a deutlich verringert, sodass die Abscheidung des Silizi-
ums aus dem Gas 2 an der Innen-Wand 4 reduziert wird. Die Konzentration
des Silizium enthaltenden Gases 2 wird zusitzlich durch die ringférmige
Zufiihrung des Hilfsgases 14 im Bereich der Innen-Wand 4 reduziert. Wei-
terhin wird aufgrund der im Vergleich zu der Temperatur T des Gitters
23a niedrigeren Temperatur Ty der Innen-Wand 4 die Ablagerung von Sili-

zium an der Innen-Wand 4 ebenfalls verringert.

Im Folgenden wird unter Bezugnahme auf die Fig. 4 ein drittes Ausfiih-
rungsbeispiel der Erfindung beschrieben. Konstruktiv identische Teile er-
halten dieselben Bezugszeichen wie bei dem ersten Ausfithrungsbeispiel,
auf dessen Beschreibung hiermit verwiesen wird. Konstruktiv unterschied-
liche, jedoch funktionell gleichartige Teile erhalten dieselben Bezugszei-
chen mit einem nachgestellten ,,b*. Der wesentliche Unterschied gegentiber
den vorangegangenen Ausfilhrungsbeispielen besteht im Aufbau des Reak-

tors 1b und in der Anordnung des Katalysator-Elements 23b.

Der Reaktor 1b ist prinzipiell in drei Abschnitte gegliedert. In einem Zu-
fiihrungs-Abschnitt 29 ist das Katalysator-Element 23b (SiHy, Hj, No, He)
in dem Reaktor-Behilter 3b angeordnet. Die Gas-Zuftihr-Leitung 12b und
die Hilfsgas-Zufiihr-Leitung 13b (H,, N,, He) miinden in den Zuftihrungs-
Abschnitt 29 des Reaktor-Behilters 3b, wobei sich die Gas-Zuflihr-Leitung

12b bis zu dem Katalysator-Element 23b erstreckt, so dass das eingeleitete
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Silizium enthaltende Gas 2 direkt auf das Katalysator-Element 23b trifft.
Das Katalysator-Element 23b ist schrig zu der Einstrom-Richtung 16 an-
geordnet und als Gitter ausgebildet. Das Katalysator-Element 23b ist mit-
tels elektrisch leitfdhiger Katalysator-Element-Anschliisse 30 an dem Re-
aktor-Behélter 3b befestigt, wobei die Katalysator-Element-Anschliisse 30
aus dem Reaktor-Behélter 3b herausgefiihrt sind und zur elektrischen Be-
heizung des Katalysator-Elements 23b mit einer nicht ndher dargestellten
Spannungsquelle verbindbar sind. Im Bereich des Zufithrungs-Abschnitts
29 ist weiterhin ein erstes Kithl-Element 31 angeordnet, das dem Katalysa-
tor-Element 23b in Einstrom-Richtung 16 nachgeordnet ist. Das erste
Kiihl-Element 31 ist als Wasser-Rohrleitung ausgebildet und umgibt den
Reaktor-Behilter 3b spulenférmig. Zur Uberwachung des Katalysator-
Elements 23b weist der Reaktor-Behlter 3b ein Schauglas 32 auf, das im

Bereich des Katalysator-Elements 23b angeordnet ist.

Dem Zufuihrungs-Abschnitt 29 ist in Einstrdm-Richtung 16 ein Reaktions-
Abschnitt 33 nachgeordnet. Der Reaktions-Abschnitt 33 des Reaktor-
Behilters 3b weist eine weitere Gas-Zufiihr-Leitung 34 (SiHy, Hy, N,, He)
auf, die seitlich in den Reaktor-Behdlter 3b miindet. Der Gas-Zufiihr-
Leitung 34 ist in Einstrom-Richtung 16 die Heiz-Vorrichtung 17b zur Be-
heizung der Reaktions-Kammer 6b im Bereich des Reaktions-Abschnitts
33 nachgeordnet. Der Abstand des Katalysator-Elements 23b zu der Heiz-
Vorrichtung 17b betridgt zwischen 1 mm und 500 mm, insbesondere zwi-

schen 5 mm und 200 mm, und insbesondere zwischen 10 mm und 100 mm.

Dem Reaktions-Abschnitt 33 ist in Einstrom-Richtung 16 ein Abfithrungs-
Abschnitt 35 nachgeordnet, der von einem zweiten Kiihl-Element 36 um-
geben ist. Das zweite Kiihl-Element 36 ist ebenfalls als Wasser-

Rohrleitung ausgebildet und umgibt den Abfiihrungs-Abschnitt 35 des Re-
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aktor-Behilters 3b spulenformig. Dem Abfithrungs-Abschnitt 35 schliefit
sich die Gas-Abfuhr-Leitung 15b an, die in eine Entgasungs-Vorrichtung
37 miindet. Die Entgasungs-Vorrichtung 37 dient zum Abtrennen des er-
zeugten pulverformigen Siliziums von dem Restgas. Zum Abtrennen und
Abfiihren des Restgases sind Filter-Elemente 38 und eine Restgas-Abfihr-
Leitung 39 vorgesehen. Zum Austragen des abgetrennten Siliziums ist wei-

terhin ein Ventil 40 vorgesehen.

Nachfolgend wird die Funktionsweise des Reaktors 1b ndher beschrieben.
Das Silizium enthaltende Gas 2 und das Hilfsgas 14 wird mittels der Gas-
Zufiihr-Leitung 12b und der Hilfsgas-Zufiihr-Leitung 13b in den Zufiih-
rungs-Abschnitt 29 des Reaktor-Behilters 3b eingeleitet, wobei das Hilfs-
gas 14 entlang der Innen-Wand 4b stromt. Das Gas 2 trifft auf das
elektrisch beheizte Katalysator-Element 23b, wo es in einen aktivierten
Zustand tibergeht. Ein thermisches Zersetzen des Silizium enthaltenden
Gases 2 findet in diesem Teil der Reaktions-Kammer 6b, das heifit im Zu-
filhrungs-Abschnitt 29, im Wesentlichen nicht statt. Mittels des ersten
Kiihl-Elements 31 wird der Zufiihrungs-Abschnitt 29 gekiihlt und von dem
nachgeordneten Reaktions-Abschnitt 33 im Wesentlichen thermisch ent-
koppelt. Die mittlere Temperatur des Gases 2 betrdgt im Bereich der Reak-
tor-Kammer 6b weniger als 800°C, insbesondere weniger als 650°C, und

insbesondere weniger als 500°C.

Das einen aktivierten Zustand aufweisende Gas 2 wird mittels der weiteren
Gas-Zufiihr-Leitung 34 mit weiterem Silizium enthaltenden Gas 2 ver-
mischt. Dieses im Reaktions-Abschnitt 33 zugefiihrte Gas 2 befindet sich
zunéchst in einem nicht aktivierten Zustand. Die Heiz-Vorrichtung 17b
weist eine Temperatur von tiber 600°C, insbesondere von iiber 700°C, und

insbesondere von tiber 800°C auf. Dadurch, dass das Silizium enthaltende
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Gas 2 sich teilweise in einem aktivierten Zustand beﬁndet, setzt aufgrund
dieser Temperatur das thermische Zersetzen des Gases 2 ein, wobei die
thermische Zersetzung in Folge des mittels des Katalysator-Elements 23b
erzeugten aktivierten Zustandes schneller und bei einer niedrigeren Tempe-

ratur erfolgt, als bei herkdmmlichen Reaktoren.

Das abgeschiedene Silizium und das Restgas werden iiber den Abfithrungs-
Abschnitt 35 und die Gas-Abfiihr-Leitung 15b in die Entgasungs- und Ver-
dichtungs-Vorrichtung 37 eingeleitet, wo das pulverformige Silizium von
dem Restgas getrennt wird. Mittels des zweiten Kithl-Elements 36 wird das
pulverformige Silizium und das Restgas vor dem Eintritt in die Entga-

sungs- und Verdichtungs-Vorrichtung 37 gekiihlt.

Dadurch, dass das Katalysator-Element 23b in dem gekiihlten Zufihrungs-
Abschnitt 29 angeordnet und von der Heiz-Vorrichtung 17b beabstandet
ist, wird ein Kontakt des Katalysator-Elements 23b mit abgeschiedenem
pulverformigen Silizium vermieden, so dass die Stabilitit und Aktivitét des
Katalysator-Elements 23b fiir einen deutlich lingeren Zeitraum erhalten
bleibt, als bei einer Anordnung des Katalysator-Elements 23b unmittelbar
im Bereich der Heiz-Vorrichtung 17b. Durch das Uberfiihren eines Teils
des Silizium enthaltenden Gases 2 in einen aktivierten Zustand mittels des
Katalysator-Elements 23b wird das Abscheiden von pulverformigem Sili-
zium aus der Gasphase beschleunigt, so dass die Raum-Zeit-Ausbeute des
Reaktors 1b und somit die Leistung des Reaktors 1b erhoht wird. Dadurch,
dass die thermische Zersetzung bereits bei einer Temperatur stattfindet,
wird eine Energieeinsparung erzielt und der Wirkungsgrad des Reaktors 1b
verbessert. Ferner wird die Ablagerung von Silizium an der Innen-Wand 4b

des Reaktor-Behilters 3b reduziert.
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In weiteren Ausfiihrungsbeispielen kann der Gas-Zufuihr-Leitung 34 eine
weitere Hilfsgas-Zufiihr-Leitung zugeordnet sein. Alternativ kann die
zweite Gas-Zufiihr-Leitung 34 auch entfallen und das Silizium enthaltende
Gas 2 vollstindig mittels der ersten Gas-Zufiihr-Leitung 12b eingeleitet
werden. Prinzipiell kénnen auch mehrere verschiedene Silizium enthalten-

de Gase 2 und mehrere verschiedene Hilfsgase 14 verwendet werden.

Weiterhin kénnen in allen Ausfiihrungsbeispielen die Gas-Zufiihr-
Leitungen mit einer zusitzlichen Kiithlung ausgestattet sein, insbesondere
mit einer Wasserkiihlung. Die Gas-Zufiihr-Leitungen konnen als Rohr oder
als Diise, insbesondere als Einstoffdiise oder als Mehrstoffdiise, ausgebil-
det sein. Vorteilhaft ist eine Ausbildung als Zweistoffdiise, wobei das Sili-

zium enthaltende Gas bevorzugt innen gefiihrt wird.

Das Katalysator-Element kann prinzipiell beliebig zweidimensional oder
dreidimensional ausgebildet sein, sofern es gasdurchlissig ist. Beispiels-
weise kann das Katalysator-Element als Gitter, als Rohr, als Topf oder als
Halbkugel ausgebildet sein. Weiterhin ist es moglich, dass mehrere Kataly-
sator-Elemente iibereinander, nacheinander und/oder nebeneinander ange-
ordnet sind, wobei jedes Katalysator-Element mit einer eigenen Span-
nungsquelle verbunden sein kann, so dass die Katalysator-Elemente mit
unterschiedlichen oder identischen Temperaturen betrieben werden kon-
nen. Weiterhin kann das Katalysator-Element als Monolith mit einer Wa-
benstruktur ausgebildet sein, wobei das Silizium enthaltende Gas mit oder
ohne dem Hilfsgas durch die Wabenstruktur stromt. Vorteilhaft ist auch
eine Ausbildung des Katalysator-Elements als Lochplatte oder pordse Plat-
te, so dass ein moglichst inniger Kontakt zwischen dem Silizium enthalten-

den Gas und dem Katalysator-Element erzielt wird.
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Weiterhin kann das Katalysator-Element mit der Gas-Zufithr-Leitung biin-
dig abschlieffen oder innerhalb der Gas-Zufiihr-Leitung, insbesondere
1 mm bis 100 mm, insbesondere 2 mm bis 80 mm, und insbesondere 5 mm

bis 50 mm innerhalb der Gas-Zuflihr-Leitung, angeordnet sein.

Das erfindungsgeméfe Verfahren kann so betrieben werden, dass die Sili-
zium-Teilchen einen mittleren Durchmesser von 0,1 pm bis 20 pm, insbe-
sondere von 2 um bis 5 um aufweisen. Das Verfahren kann jedoch auch
anders gesteuert werden, so dass Silizium-Teilchen mit einem gréferen
Durchmesser, beispielsweise von 5 pm bis 200 um, insbesondere von 20
um bis 120 um erzeigt werden. Hierbei handelt es sich um zwei voneinan-

der verschiedene Mo6glichkeiten, das erfindungsgeméfie Verfahren zu

betreiben.

Weitere Ausfiihrungsbeispiele des Reaktors konnen um 180 ° gedreht sein,
sodass die Gas-Zufiihr-Leitung und die Hilfsgas-Zufiihr-Leitung im Boden-
Abschnitt und die Gas-Abfiihr-Leitung im Deckel-Abschnitt angeordnet
sind. Die Einstrdm-Richtung des Silizium enthaltenden Gases und des
Hilfsgases ist bei diesen Ausfiihrungsbeispielen entgegen die Schwerkraft
gerichtet. Dadurch, dass die Einstrom-Richtung der Gas-Zufiihr-Leitung
entgegen die Schwerkraft gerichtet ist, muss das Einleiten des Gases mit
einer Einstrom-Geschwindigkeit derart erfolgen, dass die Schwerkraft auf
das Gas iiberwunden wird. Durch die Einstellung der Einstrom-
Geschwindigkeit ist die Verweildauer des Gases und die Konzentration des
Gases innerhalb des Reaktions-Kammer einstellbar. Hinsichtlich des weite-
ren Aufbaus und der Funktionsweise wird auf die vorangegangenen Aus-

fiithrungsbeispiele verwiesen.
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Patentanspriiche

1. Reaktor (1; 1a; 1b) zur Zersetzung eines Silizium enthaltenden Gases
(2), umfassend
a. einen Reaktor-Behilter (3; 3b) mit
i. einer von einer Innen-Wand (4; 4b) umschlossenen Reaktions-
Kammer (6; 6b) zur Aufnahme eines Silizium enthaltenden Ga-
ses (2), und

ii. mindestens einer Gas-Zufiihr-Leitung (12; 12b) zur Zufithrung
des Gases (2) in die Reaktions-Kammer (6; 6b),

b. mindestens eine auferhalb der Reaktions-Kammer (6; 6b) angeord-
nete Heiz-Vorrichtung (17; 17b) zur Beheizung der Reaktions-
Kammer (6; 6b), und

c. mindestens ein gasdurchldssiges Katalysator-Element (23; 23a;
23b), das innerhalb der Reaktions-Kammer (6; 6b) zwischen der
mindestens einen Gas-Zufiihr-Leitung (12; 12b) und der Innen-
Wand (4; 4b) des Reaktor-Behélters (3; 3b) angeordnet ist und min-
destens ein Material aufweist, das als Katalysator wirkend die Zer-

setzung des Gases (2) beschleunigt.

2. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, dass das mindes-

tens eine Katalysator-Element (23; 23a; 23b) elektrisch beheizbar ist.

3. Reaktor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, dass das
mindestens eine Katalysator-Element (23; 23a; 23b) aus mindestens ei-
nem Material besteht, das bis zu einer Temperatur von mindestens
1200° C, insbesondere von mindestens 1600 °C und insbesondere von

mindestens 2000° C temperaturbestéindig ist.
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. Reaktor nach Anspruch 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, dass das

mindestens eine Katalysator-Element (23; 23a; 23b) aus einem Metall,
insbesondere mindestens eines der Elemente Molybdén, Tantal, Niob

und Wolfram enthaltend, besteht.

. Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet,

dass sich das mindestens eine Katalysator-Element (23) zumindest voll-
flichig entlang eines Abschnitts (7) des Reaktor-Behilters (3) erstreckt,

der durch die mindestens eine Heiz-Vorrichtung (17) beheizt wird.

. Reaktor nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, dass zwischen

der mindestens einen Gas-Zufiihr-Leitung (12) und dem mindestens ei-
nen Katalysator-Element (23) mindestens eine Hilfsgas-Zufiihr-Leitung

(13) zur Zufiihrung eines Hilfsgases (14) angeordnet ist.

. Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet,

dass das mindestens eine Katalysator-Element (23a) derart ausgebildet

ist, dass es die mindestens eine Gas-Zufiihr-Leitung (12) umschlief3t.

. Reaktor nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, dass zwischen

der Innen-Wand (4) und dem mindestens einen Katalysator-Element
(23a) mindestens eine Hilfsgas-Zuftihr-Leitung (13) zur Zufiihrung ei-

nes Hilfsgases (14) angeordnet ist.

. Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch gekennzeichnet,

dass zwischen dem mindestens einen Katalysator-Element (23b) und
der Heiz-Vorrichtung (17b) mindestens ein Kiihl-Element (31) ange-

ordnet ist.
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10.Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch gekennzeichnet,
dass das mindestens eine Katalysator-Element (23b) entlang einer Ein-
strom-Richtung (16) des Silizium enthaltenden Gases (2) einen Abstand
im Bereich von 1 mm bis 500 mm, insbesondere von 5 mm bis 200
mm, und insbesondere von 10 mm bis 100 mm zu der Heiz-Vorrichtung

(17b) aufweist.

11.Reaktor nach einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch gekennzeichnet,
dass der Reaktor (1b) derart ausgebildet ist, dass das Silizium enthal-
tende Gas (2) im Bereich der Reaktions-Kammer (6; 6b) eine mittlere
Temperatur von weniger als 800°C, insbesondere von weniger als

650°C, und insbesondere von weniger als 500°C aufweist.

12. Reaktor gem#B einem der vorangehenden Anspriiche, dadurch ge-
kennzeichnet, dass zwischen dem mindestens einen Katalysator-
Element (23b) und der mindestens einen Heiz-Vorrichtung (17b) eine
weitere Gas-Zufiihr-Leitung (34) zur Zufithrung eines Silizium enthal-

tenden Gases angeordnet ist.

13. Verfahren zur Herstellung von Silizium, das als Ausgangsstoff fiir die
Fertigung von polykristallinen Siliziumbldcken oder Siliziumeinkristal-
len fiir die Photovoltaik geeignet ist, umfassend die folgenden Schritte:
a. Bereitstellen eines Reaktors (1; 1a; 1b) zur Zersetzung eines Silizi-

um enthaltenden Gases (2), umfassend

i. einen Reaktor-Behilter (3; 3b) mit einer von einer Innen-Wand
(4; 4b) umschlossenen Reaktions-Kammer (6; 6b) zur Aufnah-
me eines Silizium enthaltenden Gases (2), und mindestens einer
Gas-Zufiihr-Leitung (12; 12b) zur Zufithrung des Gases (2) in
die Reaktions-Kammer (6; 6b),
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ii. mindestens eine auBerhalb der Reaktions-Kammer (6; 6b) an-
geordnete Heiz-Vorrichtung (17; 17b) zur Beheizung der Reak-
tions-Kammer (6; 6b), und

iii. mindestens ein gasdurchlissiges Katalysator-Element (23; 23a;
23Db), das innerhalb der Reaktions-Kammer (6; 6b) zwischen
der mindestens einen Gas-Zufithr-Leitung (12; 12b) und der In-
nen-Wand (4; 4b) des Reaktor-Behilters (3; 3b) angeordnet ist
und mindestens ein Material aufweist, das als Katalysator wir-
kend die Zersetzung des Gases (2) beschleunigt,

b. Zufithren des Silizium enthaltenden Gases (2) in die Reaktions-
Kammer (6; 6b) derart, dass zumindest ein Teil des Gases (2) das
mindestens eine Katalysator-Element (23; 23a; 23b) passiert,

c. thermisches Zersetzen des zugefithrten Gases (2) unter Bildung von
Silizium, und

d. Abtrennen des gebildeten Siliziums von dem Gas (2).

14. Verfahren zur Herstellung von Silizium nach Anspruch 13, dadurch
gekennzeichnet, dass das mindestens eine Katalysator-Element (23;
23a; 23b) mindestens bis zu einer Temperatur (Tg) beheizt wird, die im

Vergleich zu einer Temperatur (Ty) der Innen-Wand (4, 4b) groBer ist.

15. Verfahren zur Herstellung von Silizium nach Anspruch 13 oder 14, da-
durch gekennzeichnet, dass das Silizium enthaltende Gas (2) nach
dem Passieren des mindestens einen Katalysator-Elements (23b) und
vor dem thermischen Zersetzen mittels mindestens einem Kiihl-Element
(31) gekiihlt wird.

16. Verfahren zur Herstellung von Silizium nach einem der Anspriiche 13

bis 15, dadurch gekennzeichnet, dass das Silizium enthaltende Gas
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(2) beim Passieren des mindestens einen Katalysator-Elements (23b)
eine mittlere Temperatur von weniger als 800°C, insbesondere von we-

niger als 650°C, und insbesondere von weniger als 500°C aufweist.

5 17.Verfahren nach Anspruch 13, dadurch gekennzeichnet, dass zwischen
dem mindestens einen Katalysator-Element (23b) und der mindestens
einen Heiz-Vorrichtung (17b) erneut Silizium enthaltendes Gas (2) dem

Reaktor-Behilter (3b) zugefithrt wird.

10  18.Verwendung des gem#B einem der Anspriiche 13 bis 17 hergestellten
Siliziums zur Herstellung von Siliziumschmelze fiir die Fertigung von
polykristallinen Siliziumbldcken oder Siliziumeinkristallen fir die Pho-

tovoltaik.

15 19.Silizium, hergestellt nach dem Verfahren gemdf einem der Anspriiche
13 bis 17, dadurch gekennzeichnet, dass
a. das Silizium in Form eines Pulvers oder eines verdichteten Pulvers
vorliegt, und
b. das Pulver Silizium-Teilchen mit einem mittleren Durchmesser von

20 0,1 pm bis 20 pm, insbesondere von 2 pm bis 5 um, aufweist.
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