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(57) Abstract: The invention relates to a method for the production of opaque quartz glass wherein a blank is made from synthetic
SiO; crystals and heated to form a blank body made of opaque quartz glass at a given vitrification temperature. A method for the
production of pure, opaque quartz glass is disclosed wherein said quartz glass has a homogeneous pore distribution and a high density,
a high viscosity and a lower tendency to devitrify. According to the invention, the SiO, crystals are formed from an at least partially
porous agglomerate of SiO, primary particles (21; 31) having a specific surface (according to BET) between 1.5 m?/g and 40 m?%g
with a stamping density of at least 0.8 g/cm3. SiO, granulate (21; 31) suitable for use in performing the procedure is characterized
in that it is composed of an at least partially porous agglomerate of SiO, primary particles and has a specific surface (according to
BET) between 1.5 m*g and 40 m?*/g in addition to a stamping density of at least 0.6 g/cm?.
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(57) Zusammenfassung: Bei einem bekannten Verfahren fiir die Herstellung von opakem Quarzglas wird ein Formling aus syn-
thetischer SiO,-Kornung geformt und bei einer Verglasungstemperatur unter Bildung eines Formkérpers aus opakem Quarzglas
erhitzt. Um hiervon ausgehend ein Verfahren fiir die Herstellung von reinem, opakem Quarzglas anzugeben, das eine homogene
~~ Porenverteilung bei gleichzeitig hoher Dichte, eine hohe Viskositit und eine geringe Entglasungsneigung hat, wird erfindungsge-
miB vorgeschlagen, daB als SiO,-Kornung ein aus mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-Primirteilchen gebildetes
SiO,-Granulat (21; 31) mit einer spezifischen Oberfliche (nach BET) zwischen 1,5 m?*/g und 40 m*/g mit einer Stampfdichte von
mindestens 0,8 g/cm? eingesetzt wird. Ein fiir die Durchfiihrung des Verfahrens geeignetes SiO,-Granulat (21; 31) zeichnet sich da-
durch aus, daB es aus mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-Primirteilchen gebildet ist und daB es eine spezifische
Oberfliche (nach BET) zwischen 1,5 m%/g und 40 m%g und mit einer Stampfdichte von mindestens 0,6 g/cm? aufweist.
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Verfahren fiir die Herstellung von opakem Quarzglas,
fiir die Durchfiihrung des Verfahrens geeignetes SiO,-Granulat

und Bauteil aus opakem Quarzglas

Die Erfindung betrifft ein Verfahren fir die Herstellung von opakem Quarzglas, wobei ein
Formling aus synthetischer SiO,-Kdrnung geformt und bei einer Verglasungstemperatur un-
ter Bildung eines Formkorpers aus opakem Quarzglas erhitzt wird.

Weiterhin betrifft die Erfindung ein fiir die Durchflihrung des Verfahrens geeignetes syntheti-
sches SiO,-Granulat, das aus mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-

Primarteilchen gebildet ist.

Opakes Quarzglas wird im wesentlichen zur Herstellung von Formkérpern flir warmetechni-
sche Anwendungen eingesetzt, bei denen es auf gute Warmeisolierung bei gleichzeitig ho-
her Temperaturstabilitdt ankommt. Dabei werden zunehmend hohere Anforderungen an die
Reinheit derartiger Quarzglas-Formkaorper gestellt. Als Beispiel seien Anwendungen in der
Halbleiterindustrie in Form von Reaktoren, Diffusionsrohren, Hitzeschilden, Glocken oder
Flanschen genannt. Fiir diese Anwendungen ist vorallem eine Opazitét im infraroten Spek-
tralbereich erforderlich. Opazitit bedeutet hier also eine niedrige Transmission (kleiner ein
Prozent) sowohl im Sichtbaren (etwa zwischen 350 nm und 800 nm) als auch im IR-Bereich
(etwa von 750 nm bis 4800 nm). Bei Quarzglas geringer Reinheit tritt durch die darin enthal-
tenen Verunreinigungen die gewiinschten Opazitat von alleine ein. Demgegenuber wird bei
Einsatz reiner Ausgangsstoffe transparentes Quarzglas erhalten, so daR® die Opazitat der
Formkorper durch kiinstlich eingebrachte Poren erzeugt werden mufd. Die Hersteillung von

opakem Quarzglas aus reinen Ausgangsstoffen ist Gegenstand dieser Erfindung.

Ein gattungsgemaRes Verfahren zur Herstellung von opakem Quarzglas aus reinen Aus-
gangsstoffen ist in der EP-A1 816 297 beschrieben. Darin wird vorgeschlagen, die Opazitat
des Quarzglases zu erzeugen, indem ein Pulvergemisch aus synthetisch hergestellten SiO,-

BESTATIGUNGSKOPIE
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Partikeln mit einer mittieren PartikelgréRe von 300 pm und einem Zusatzmittel in Form von
Siliziumnitrid-Pulver hergestellt und erschmdizen wird. Beim Schmelzen der Pulvermischung
werden durch thermische Zersetzung des SizN,;-Pulvers gasformige Komponenten, wie
Stickstoff, freigesetzt. Die gasformigen Komponennte‘nrf[]hren zZu Porenbildung im erweichten
Quarzglas und erzeugen so die gewiinschte Opazitdt des Formkdrpers. Zur Herstellung des
Formkorpers wird die Puivermischung in einer mit Graphitfilz ausgekleideten Graphitform
gefiillt und in einem elektrisch beheizten Ofen bei einer Temperatur von 1800 °C unter Va-
kuum erhitzt. Beim Schmelzen wandert die Front des sich erweichenden und schmelzenden

Quarzglases als ,Schmeizfront* von der Formwandung aus radial nach innen.

Durch Verunreinigungen konnen Entglasungen des Quarzglases entstehen, die zu Sprodig-
keit und verminderter Temperaturwechselbestandigkeit fihren. Auch Reste des Zusatzmit-
tels kdnnen die Qualitat des Quarzglases in dieser Hinsicht beeintrachtigen. Schadlich ist
auch eine inhomogene Porenverteilung. Wahrend des Verglasens kann ein Porenwachstum
auftreten, bei dem grofRere Poren auf Kosten kieinerer Poren wachsen. Grofe Poren tragen
jedoch nur wenig zur Opagzitét bei, fihren zu eine geringen Dichte des opaken Quarzglases

und mindern die mechanische Festigkeit des Quarzglas-Fromkarpers.

Ein gattungsgemaRes SiO,-Granulat ist aus der DE-A1 44 24 044 bekannt. Darin wird vorge-
schlagen, eine waRrige Suspension pyrogen hergestellten Kieselsaurepulvers in einem
Mischbehdlter mit rotierendem Wirblerwerkzeug zu behandeln, dessen Umfangsgeschwin-
digkeit wahrend einer ersten Mischphase auf einen Wert im Bereich von 15 m/s bis 30 m/s,
und in einer zweiten Mischphase auf 30 m/s oder mehr eingestellt wird. In der ersten Misch-
phase betrégt der Feststoffgehalt der Suspension mindestens 75 Gew.-%, woraus nach der
ersten Mischphase eine kérnige Masse mit einem mittleren Korndurchmesser von weniger
als 4 mm entsteht. Der Verdichtungsgrad der kdrnigen Masse wird weiter erhoht, indem
amorpher Kieselsdurestaub hinzugegeben und in der zweiten Mischphase die kornige Masse
unter intensiver Misch- und Schiagbeanspruchung zerkleinert wird. Dabei tritt gleichzeitig
Wasser aus der Oberfliche der kdrnigen Masse aus, das durch Zugabe von weiterem Kie-
selsaurepulver abgepudert wird, um ein Verkleben der Kérnung zu verhindern. Das bekannte
Verfahren fiihrt zu einem rieselfahigen SiOo-Granulat mit hoher Schittdichte, das sich flr

Anwendungen als Fiilistoff im Dentalbereich oder als Katalysatortrager eignet.

Der Erfindung liegt die Aufgabe zugrunde, ein Verfahren fiir die Herstellung von reinem,

opakem Quarzglas anzugeben, das eine homogene Porenverteilung bei gleichzeitig hoher
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Dichte, eine hohe Viskositat und eine geringe Entglasungsneigung hat, und ein fir die

Durchfiihrung des Verfahrens geeignetes SiO,-Granulat bereitzustellen.

Hinsichtlich des Verfahrens wird diese Aufgabe ausgehend von dem eingangs genannten
Verfahren erfindungsgemaf dadurch geldst, da als SiO,-Kornung ein aus mindestens teil-
weise porosen Agglomeraten von SiO,-Primérteilchen gebildetes SiO,-Granulat mit einer
spezifischen Oberfldche (nach BET) zwischen 1,5 m%g und 40 m?/g und mit einer Stampf-

dichte von mindestens 0,8 g/cm® eingesetzt wird.

Durch Verglasen eines Formlings, der aus SiO,-Granulat geformt wird, das aus mindestens
teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-Primarteilchen gebildet ist, und das eine spezifi-
sche Oberfliche (nach BET) zwischen 1,5 m%g und 40 m%g und eine Stampfdichte von
mindestens 0,8 g/cm® aufweist, wird opakes, reines Quarzglas erhalten, das eine homogene
Porenverteilung bei gleichzeitig hoher Dichte, eine hohe Viskositét und eine geringe Entgla-
sungsneigung aufweist. Ein aus dem opaken Quarzglas hergestelltes Bauteil zeichnet sich
durch gute Warmeisolierung und eine lange Standzeit bei hoher Temperatur aus.

Das SiO,-Granulat liegt in Form von mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO-
Primarteilchen vor. Derartige Primarteilchen werden beispielsweise durch Flammenhydrolyse
oder Oxidation von Siliziumverbindungen, durch Hydrolyse organischer Siliziumverbindun-
gen nach dem sogenannten Sol-Gel-Verfahren oder durch Hydrolyse anorganischer Silizi-
umverbindungen in einer Fllissigkeit erhalten. Zwar zeichnen sich derartige Priméarteilchen
durch hohe Reinheit aus; sie lassen sich wegen ihrer geringen Schittdichte aber nur schwer
handhaben. Zu diesem Zweck ist eine Verdichtung mittels Granulierverfahren gebr&uchlich.
Beim Granulieren bilden sich durch Zusammenlagerungen der feinteiligen Primé&rteilchen
Agglomerate mit groRerem Durchmesser. Diese weisen eine Vielzahl offener Porenkanale
auf, die einen dementsprechend grofien Porenraum bilden. Die einzelnen Kérner des flr die
Durchflihrung des erfindungsgemafen Verfahrens eingesetzten SiO,-Granulats werden aus
derartigen Agglomeraten gebildet. Das Granulat zeichnet sich aufgrund des grofRen Poren-
raumes durch eine spezifische Oberflache (nach BET) zwischen 1,5 m%g und 40 m?g aus.
Diese tritt somit nicht als Aufenoberflache, sondern liberwiegend als Innenoberflache in
Form von Porenkandlen in Erscheinung. Beim Verglasen des Formlings schlief3t sich der
gréRte Teil des Porenraums durch Sintern und Kollabieren. Von den vorher offenen Poren-
kanalen bleibt jedoch eine Vielzahl feiner, geschlossener Poren, an denen einfallendes Licht
gestreut wird, was Opazitat bzw. niedrige Transmission erzeugt. Die gro3e Oberflache be-

glinstigt die Bildung von gasformigem Siliziummonoxid (SiO) beim Verglasen, was einem
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Kollabieren kleiner Poren entgegenwirkt, da in geschlossenen Poren eingeschlossene Gase

nicht mehr entweichen kénnen.

Eine Zugabe eines beim Verglasen volatilen Zusatzstoffes zur Erzeugung der Opazitat - wie
beim eingangs beschriebenen, bekannten Verfahren - ist daher nicht erforderlich. Somit kon-
nen die mit dem Einsatz eines derartigen Zusatzstoffes einhergehenden Verunreinigungen

des Quarzglases vermieden werden.

Das erfindungsgemaf eingesetzte, synthetisch hergestellte SiO.-Granulat zeichnet sich
durch eine spezifische Oberfléche zwischen 1,5 m¥g und 40 m%/g bei gleichzeitig hoher
Stampfdichte aus. Die Stampfdichte von mindestens 0,8 g/cm® gewahrleistet in erster Linie,
dafl aus dem SiO,-Granulat der Formling gebildet werden kann, wahrend die Opazitat des
Quarzglases — wie oben erlautert - im wesentlichen durch die groRRe spezifische Oberflache,
die als innere Oberflache ausgebildet ist, bedingt ist.

Die spezifische Oberflache des SiO,-Granulats wird nach dem BET-Verfahren (DIN 66132)
und die Stampfdichte nach DIN/ISO 787 Teil 11 ermittelt.

Der Formling wird als lose Schiittung oder als mechanisch oder thermisch vorverdichteter,

poroser Korper aus dem SiO,-Granulat gebildet.

SiO,-Granulat mit einer spezifischen Oberflache (nach BET) im Bereich zwischen 10 und 30
m?/g hat sich als besonders geeignet fiir den Einsatz im erfindungsgemafen Verfahren er-
wiesen. Damit werden gute Ergebnisse hinsichtlich der Opazitat bzw. der niedrigen Trans-
mission des Quarzglases - insbesondere im infraroten Spektralbereich -bei hoher Dichte und
gleichzeitig geringer Entglasungsneigung erreicht. Eine Stampfdichte im Bereich von 0,9
g/cm?® bis 1,4 g/cm® hat sich im Hinblick auf die Rieselfahigkeit und Handhabbarkeit des

Granulats besonders bewahrt.

In einer bevorzugten Verfahrensvariante liegen die SiO,-Primérteilchen mit einer mittleren
TeilchengréRe im Bereich von 0,5 pm und 5 pm vor. Derartige Primérteilchen werden beim
sogenannten ,Sol-Gel-Verfahren“ durch Hydrolyse organischer Siliziumverbindungen erhal-
ten. In einer alternativen und gleichermaRen bevorzugten Verfahrensvariante liegen die
SiO,-Primarteilchen mit einer mittieren TeilchengroRe unterhalb von 0,2 um vor. Derartige,
pyrogene Primérteilchen werden durch Flammenhydrolyse oder Oxidation anorganischer
Siliziumverbindungen gebildet. Im Hinblick auf eine geringe Entglasungsneigung beim Ver-

glasen sind die Primarteilchen vorzugsweise amorph.
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Bei beiden Verfahrensvarianten zeichnen sich die Primarteilchen durch eine groRRe freie
Oberflache aus. Durch Agglomeration einer Vielzahl derartiger Primérteilchen aufgrund phy-
sikalischer oder chemischer Bindungskréfte werden die Granulate im Sinne der Erfindung
gebildet. Fir die Granulation werden die bekannten Granulierverfahren eingesetzt, insbe-
sondere Aufbaugranulation (NaRgranulierverfahren) oder Prel3granulation (Extrusion) einer
die Primarteilchen enthaltenden Masse. Insbesondere die nach dem Sol-Gel-Verfahren her-
gestellten Primarteilchen liegen im Granulat in dichter Packung vor, da diese iberwiegend
und auch vorzugsweise sphéarische Form haben. Die freie Oberflache wird um die Kontakt-
flachen aneinandergrenzender Primarteilchen verringert; jedoch kénnen sich zwischen den
einzelnen Primarteilchen — wie oben erldutert - beim Verglasen geschlossene Poren ausbil-
den. Dadurch, dafR die Primarteilchen eine mittlere TeilchengréRe von weniger als 5 pm ha-
ben, ergibt sich eine entsprechend feine Porenverteilung. Die mittlere TeilchengréRe wird als
sogenannter Ds,-Wert nach ASTM C1070 ermittelt.

Als besonders geeignet fiir den Einsatz beim erfindungsgemafen Verfahren hat sich ein
Granulat erwiesen, bei dem die einzeinen SiO,-Korner eine inhomogene Dichteverteilung
aufweisen, wobei ein Innenbereich geringerer Dichte mindestens teilweise von einem Au-
Renbereich hoherer Dichte umschlossen ist. Dadurch gelingt es Gase, im Innenbereich ein-
zuschlieRen, die dann wahrend des Verglasens nicht oder nur zum Teil entweichen und so

zu Porenbildung und Opazitat (niedrige Transmission) des Quarzglases beitragen.

in einer bevorzugten Verfahrensweise werden Granulate eingesetzt, bei denen der Innenbe-
reich einen Hohlraum umfaRt. Der Hohiraum ist von dem Aul3enbereich hoherer Dichte we-

nigstens teilweise nach auflen abgeschiossen.

Der AuRenbereich poroser Granulate wird dabei vorteilhafterweise durch thermische Be-
handlung vorverdichtet, die ein Sintern bei einer Temperatur im Bereich von 800°C bis
1350°C umfalit. Durch die thermische Behandlung erhélt der Aulenbereich eine Dichte, die
hoher ist als die des pordsen oder hohlen Innenbereichs, so daR sich Poren und Porenka-
nale bevorzugt im AufRenbereich verringern und schlieRen. Hierzu wird die thermische Be-
handlung beendet oder unterbrochen, bevor der sich anfanglich einstellende Temperaturgra-
dient zwischen AufRenbereich und Innenbereich ausgeglichen ist. Dies l&ft sich beispiels-
weise auf einfache Weise dadurch realisieren, dafl das Granulat im Durchlauf durch eine

Heizzone gefihrt wird.

Als giinstig hat sich eine Verfahrensweise erwiesen, bei der die thermische Behandlung ein
Erhitzen in chlorhaltiger Atmosphare umfaflt. Durch die Behandlung in chlorhaltiger Atmo-



WO 01/46079 PCT/EP00/12687
-6-

sphére werden Verunreinigungen, die bei der Behandlungstemperatur fliichtige Chlorverbin-
dungen bilden, und OH-Gruppen entfernt. Die Reinheit des opaken Quarzglases wird somit
verbessert, die Viskositat erhoht und die Entglasungsneigung weiter gesenkt. Die chlorhalti-
ge Atmosphére enthalt Chlor und/oder eine Chlorverbindung. Bei einem im Sinne der Erfin-
dung reinen Quarzglas betragt die Gesamtheit der Verunreinigungen an Li, Na, K, Mg, Ca,
Fe, Cu, Cr, Mn, Ti, und Zr insgesamt weniger als 250 Gew.-ppb. Dotierstoffe sind keine Ver-

unreinigungen in diesem Sinn.

In einer bevorzugten Verfahrensweise umfaft die thermische Behandlung ein Erhitzen der
porésen Agglomerate bei einer Temperatur zwischen 1000°C und 1300°C unter stickstoff-
haltiger Atmosphare und in Gegenwart von Kohlenstoff. Durch diese — im folgenden als ,car-
bothermische Nitridierung” bezeichnete - Verfahrensvariante werden Granulat-Kérner erhal-
ten, an deren gesamter freier Oberflache Stickstoff angereichert ist. Der Stickstoffeinbau wird
in Gegenwart von Kohlenstoff erleichtert, der sich jedoch verfliichtigt. Es hat sich gezeigt,
daf durch den Einbau von Stickstoff die Viskositat von Quarzglas erhéht wird. Eine hohe
Viskositat wird auch durch ein Granulat erreicht, das aus SiO,-Kornern besteht, die im Be-
reich zwischen 5 Gew.-ppm und 20 Gew.-ppm mit Aluminium dotiert sind. Dabei wird Alumi-
nium-Dotierung vorteilhafterweise durch feinverteilte, nanoskalige Al,Os-Partikel erzeugt.
Dadurch wird ein homogene Verteilung des Dotierstoffs gewahrieistet. Pyrogen hergestellte
AlL,O5-Partikel sind aufgrund ihrer hohen spezifischen Oberflache hierfur besonders gut ge-

eignet.

Bei einem Einsatz von SiO,-Granulat aus Kérnern mit einer mittleren Korngréfde im Bereich
von 150 um bis 2000 ym, hat es sich als giinstig erwiesen, den Feinanteil von Kérnern mit
einer KorngrdfRe unterhalb von 100 um zu vermeiden. Hierzu werden Kérner mit einer Korn-
gréRe unterhalb von 100 um aus dem Granulat entfernt, oder ihre Bildung wird bereits bei
der Herstellung des Granulats unterdriickt. In einem gréberen Granulat-Korn bildet sich wah-
rend des Verglasens des Formlings oder bei einer thermischen Behandlung zur Vorverdich-
tung des Granulats ein Temperaturgradient aus, der zu einem Dichtegradienten innerhalb
des Korns mit hoherer Verdichtung im AuRenbereich fihrt und damit die Porenbildung beim
Verglasen begiinstigt, wie oben eridutert. Die geringe GréRe feiner Kérner erschwert oder
verhindert hingegen die Ausbildung eines derartigen Dichtegradienten, so dal der Feinanteil
zur Porenbildung nicht betragt. Darliberhinaus beeinfluflt der Feinanteil die Schrumpfung des
Quarzglases beim Koliabieren der Porenkanale und erschwert, indem er zum Aufwirbeln

neigt, die Einhaltung vorgegebener Male.
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Vorteilhafterweise wird ein Formling gebildet, der eine um eine Rotationsachse verlaufende
Innenoberflache aufweist, wobei das Erhitzen des Formlings derart erfolgt, daf eine Vergla-
sungsfront von der Innenoberflachen nach aufien fortschreitet. Bei der Verglasungsfront
handelt es sich um einen unscharfen Grenzbereich iwischen geschmolzenem und ange-
schmolzenen Material. Im angeschmolzenen Material liegen offene Poren und Kanéle vor,
wahrend das geschmolzenen Material geschlossene Poren aufweist, die nicht mehr mit der
AuRenoberflache verbunden sind. Der Formling wird von der Innenoberflache aus erhitzt, so
daR die Verglasungsfront von dort durch die Wandung des Formlings nach auf3en wandert.
Sublimierbare Verunreinigungen werden dabei in die Gasphase Uberfiihrt und vor der Ver-
glasungsfront nach auRen, in Richtung noch pordser Bereiche des Formlings getrieben, wo

sie entweichen oder abgesaugt werden konnen.

Dabei hat es sich als glinstig erweisen, den Formling unter Rotation um die Rotationsachse
von der Innenoberflache aus mittels eines Lichtbogens auf eine Verglasungstemperatur
oberhalb von 1900 °C zu erhitzen. Die Rotation gewahrleistet ein gleichméfRiges Erhitzen
des Formlings, Temperaturspitzen und Dichteunterschiede werden so vermieden. Beim Er-
hitzen in einem Lichtbogen wird der Formling besonders hohen Temperaturen oberhalb von
1900°C ausgesetzt. Infolge der hohen Temperaturen laufen Diffusions- und andere Stof-
faustauschvorgéange beschleunigt ab. Verunreinigungen, insbesondere gasférmige Verunrei-
nigungen, lassen sich dadurch wirkungsvoll beseitigen, indem sie expandieren und vor der

Verglasungsfront nach au3en entweichen.

Hinsichtlich des synthetischen SiO,-Granulat fiir die Durchfiihrung des Verfahrens wird die
oben angegebene Aufgabe erfindungsgemaf dadurch geldst, dal es SiO,-Kérner enthalt,
die eine spezifische Oberflache (nach BET) von mindestens 1,5 m?/g und eine Stampfdichte

von mindestens 0,8 g/cm® aufweisen.

Das SiO,-Granulat liegt in Form von mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-
Primarteilchen vor. Derartige Primarteilchen werden beispielsweise durch Flammenhydrolyse
oder Oxidation von Siliziumverbindungen, durch Hydrolyse organischer Siliziumverbindun-
gen nach dem sogenannten Sol-Gel-Verfahren oder durch Hydrolyse anorganischer Silizi-
umverbindungen in einer Fliissigkeit erhalten. Zwar zeichnen sich derartige Primarteilchen
durch hohe Reinheit aus; sie lassen sich wegen ihrer geringen Schiittdichte aber nur schwer
handhaben. Zu diesem Zweck ist eine Verdichtung mittels Granulierverfahren gebrauchlich.
Beim Granulieren bilden sich durch Zusammenlagerungen der feinteiligen Primarteilchen
Agglomerate mit gréRerem Durchmesser. Diese weisen eine Vielzahl offener Porenkanale
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auf, die einen dementsprechend grofen Porenraum bilden. Aus derartigen Agglomeraten

sind die einzelnen Koérner des erfindungsgemafen SiO,-Granulats aufgebaut.

Das erfindungsgemafe synthetisch hergestelite SiO,-Granulat zeichnet sich somit durch
eine spezifische Oberflache von mindestens 1,5 m%g bei gleichzeitig hoher Stampfdichte
aus. Die spezifische Oberflache tritt nicht als AulRenoberflache, sondern liberwiegend als
Innenoberfladche in Form von Porenkanélen in Erscheinung und erzeugt bei einem Einsatz
zur Herstellung von opakem Quarzglas eine Opazitat (niedrige Transmission) sowoh! im
sichtbaren Spektralbereich — und insbesondere auch im infraroten Spektraibereich. Die
Stampfdichte von mindestens 0,8 g/cm® gewdhrleistet in erster Linie, daR aus dem SiO,-

Granulat ein Formling gebildet werden kann.

Die spezifische Oberflache des SiO,-Granulats wird nach dem BET-Verfahren (DIN 66132)
und die Stampfdichte nach DIN/ISO 787 Teil 11 ermittelt.

Einzelheiten zu den Eigenschaften und Wirkungen des erfindungsgemafien SiO,-Granulats
in Bezug auf die Opazitat des unter Einsatz des Granulats hergestellten Quarzglases erge-

ben sich anhand der obigen Erlduterungen zum erfindungsgeméaRen Verfahren.

SiO,-Granulat mit einer spezifischen Oberflache (nach BET) im Bereich zwischen 10 m?/g
und 40 m?%g hat sich als besonders geeignet fiir den Einsatz beim erfindungsgemafen Ver-
fahren erwiesen. Damit werden gute Ergebnisse hinsichtlich der Opazitdt des Quarzglases
bei hoher Dichte und gleichzeitig geringer Entglasungsneigung erreicht. Hinsichtlich der
Stampfdichte hat sich ein Bereich von 0,9 g/cm® bis 1,4 g/cm® besonders bewéhrt.

Bevorzugt haben die SiO,-Primarteilchen eine mittlere TeiichengréfRe im Bereich von 0,5 ym
bis 5 pm vor. Derartige Priméarteilchen werden beim sogenannten ,Sol-Gel-Verfahren® aus
organischen Siliziumverbindungen erhalten. Alternativ und gleichermafen bevorzugt liegen
die SiO,-Primarteilchen mit einer mittieren Teilchengrofe unterhalb von 0,2 ym vor. Derarti-
ge pyrogene Primarteilchen werden durch Flammenhydrolyse oder Oxidation anorganischer

Siliziumverbindungen gebildet.

Die Primarteilchen zeichnen sich jeweils durch eine groRe freie Oberfléache aus. Durch Ag-
glomeration einer Vielzahl derartiger Primarteilchen aufgrund physikalischer oder chemischer
Bindungskréfte werden die erfindungsgemafRen Granulate gebildet. Fur die Granulation wer-
den die bekannten Granulierverfahren eingesetzt, insbesondere Aufbaugranulation und
PreRgranulation (wie z.B. Extrusion). Insbesondere die nach dem Sol-Gel-Verfahren herge-

stellten Primarteilchen liegen im Granulat in dichter Packung vor, da diese Uberwiegend und



WO 01/46079 PCT/EP00/12687

-9-

auch vorzugsweise sphérische Form haben, die eine hohe Schiittdichte bewirkt. Die freie
Oberflache wird um die Kontaktflachen aneinandergrenzender Primarteilchen verringert; je-
doch kdnnen sich zwischen den einzeinen Priméarteilchen — wie oben erlautert - beim Vergla-
sen geschlossene Poren ausbilden. Dadurch, daR die Primarteilchen eine mittlere Teilchen-
gréRe von weniger als 5 pm haben, ergibt sich eine entsprechend feine Porenverteilung. Die
mittlere TeiichengréRe wird als sogenannter Dsp-Wert nach ASTM C1070 ermittelt.

Als besonders geeignet fiir den Einsatz beim erfindungsgeméafRen Verfahren hat sich eine
Ausfiihrungsform des erfindungsgemafRen Granulats erwiesen, bei dem die einzeinen SiO»-
Kérner eine inhomogene Dichteverteilung aufweisen, wobei ein Innenbereich geringerer
Dichte mindestens teilweise von einem AuRenbereich hdherer Dichte umschlossen ist. Dies
erleichtert es, Gase im Innenbereich einzuschiielRen, die dann wiahrend des Verglasens nicht

oder nur zum Teil entweichen und so zu Porenbildung und Opazitat des Quarzglases fuhren.

Vorzugsweise umfafit der Innenbereich des Aggregats einen Hohlraum. Der Hohlraum ist
von dem Auftenbereich hoherer Dichte wenigstens teilweise nach aufRen abgeschlossen.

Die spezifische Oberflache und die Stampfdichte des SiO,-Granulats werden besonders
einfach durch thermische Behandlung, die ein Sintern bei einer Temperatur im Bereich von
800°C bis 1450 °C umfafit, eingestellt. Dabei kann auch eine hdhere Dichte im Aufienbe-
reich erhalten werden. Zum Beispiel dadurch, daR bei der thermischen Behandlung ein
Temperaturgradient eingestelit wird. Durch Einstellen eines Temperaturgradienten
schrumpfen die Poren und Porenkandle bevorzugt im oberflachennahen Volumenanteil der
einzelnen Korner, also im AuRenbereich. Dieser erhalt somit eine Dichte, die hoher ist als die
des pordsen oder hohlen Innenbereichs. Die thermische Behandlung der SiO,-Kérner wird
beendet oder unterbrochen, bevor der sich anfanglich einstellende Temperaturgradient zwi-
schen Auflenbereich und Innenbereich ausgeglichen ist. Dies |&Rt sich beispielsweise auf
einfache Weise dadurch realisieren, daR das Granulat im Durchlauf durch eine Heizzone
gefiihrt wird. Ein derartiger Temperaturgradient Iat sich bei groberen Kérnern einfacher ein-

stellen als bei feinen Kornern, wie weiter unten ndher erlautert wird.

Im Hinblick auf eine hohe thermische Bestandigkeit des aus dem Granulat herzustellenden
Quarzglases wird SiO,-Granulat bevorzugt, das zu einer hohen Viskositét beitrégt. Dies wird
durch ein Granulat erreicht, bei dem die Priméarteilchen eine stickstoffhaltige Oberflachen-
schicht aufweisen. Dadurch ist es méglich, Stickstoff zum einen in chemisch gebundener

Form in das aus dem Granulat herzustellende Quarzglas einzubringen, was zur Erhohung
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der Viskositat fuhrt. Zum anderen wird lose gebundener Stickstoff beim Erhitzen freigesetzt

und tragt so zur Porenbildung bei.

Eine hohe Viskositat wird auch durch ein Granulat erreicht, das aus SiO,-Kérnern besteht,
die im Bereich zwischen 5 Gew.-ppm und 20 Gew.-ppm mit Aluminium dotiert sind. Dabei
wird Aluminium-Dotierung vorteilhafterweise durch feinverteilte, nanoskalige Al,Os-Partikel
erzeugt. Dadurch wird ein homogene Verteilung des Dotierstoffs gewahrleistet. Pyrogen her-
gestellte Al,Os-Partikel mit einer groRen spezifischen Oberflache sind hierflir besonders gut
geeignet.

In einer ersten bevorzugten Ausfiihrungsform besteht das Granulat aus abgerundeten SiO2-
Kornern. Ein derartiges Granulat, das sich durch gute Rieselfdhigkeit, hohe Stampfdichte
und geringe Schwindung beim Verglasen auszeichnet, wird zum Beispiel durch Aufbaugra-

nulation (NaRgranulierungsverfahren) erhalten.

In einer zweiten, gleichermalien bevorzugten Ausfihrungsform ist das Granulat ein Extrudat.
Ein derartiges Granulat ist kostenglinstig durch Extrusionsverfahren herstellbar. Es zeichnet
sich durch langgestreckte SiO,-Kérner aus, die auch langgesteckte Hohlrdume enthalten

konnen.

Das erfindungsgemaRe Granulat ist fiir die Herstellung eines Bauteils aus hitzebestandigem,
opakem Quarzglas, wie Hitzeschilden, Reaktionsgefaften oder Muffeln besonders geeignet.

Ein derartiges Bauteil zeichnet sich dadurch aus, daR es eine Zone aus opakem Quarzglas
aufweist, die aus einem synthetischen SiO,-Granulat mit einer spezifischen Oberfidche (nach
BET) im Bereich von 0,5 m?/g bis 40 m?/g und mit einer Stampfdichte von mindestens 0,8
g/em?®, das aus mindestens teilweise porésen Agglomeraten von SiO,-Primérteilchen gebildet
ist, hergestellt ist.

Durch Verglasen einer entsprechenden Schiittung des Granulats wird die opake Zone er-
halten. Diese zeichnet sich durch hohe Opazitat im IR-Bereich aus. Dies wird im wesentli-
chen dadurch erreicht, daR die Zone aus einem SiO,-Granulat hergestellt ist, das aus teil-
weise pordsen Agglomeraten von SiO,-Primé&rteiichen gebildet wird, und das eine spezifi-
sche Oberflache (nach BET) von 1,5 m?/g bis 40 m?g aufweist. Durch Verglasen eines der-
artigen SiO,-Granulats wird opakes Quarzglas erhalten, das eine homogene Porenverteilung
bei gleichzeitig hoher Dichte aufweist. Dadurch wird beim bestimmungsgeméten Einsatz
des Bauteils eine besonders hohe Warmeisolierung erreicht. Beim Granulieren bilden sich

durch Zusammeniagerungen der feinteiligen Priméarteilchen Agglomerate mit grofierem
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Durchmesser. Diese weisen eine Vielzah! offener Porenkanale auf, die einen dementspre-
chend groRen Porenraum bilden. Die einzelnen Kdrner eingesetzten SiOp-Granulats werden
aus derartigen Agglomeraten gebildet. Beim Verglasen schlief3t sich der grofite Teil des Po-
renraums durch Sintern und Kollabieren. Von den vorher offenen Porenkanalen bleibt jedoch
eine Vielzahl feiner, geschlossener Poren, an denen IR-Strahlung riickgestreut wird, was die

hohe Opazitat der opaken Zone im IR-Bereich erzeugt.

Nachfolgend wird die Erfindung anhand von Ausfiihrungsbeispielen und einer Zeichnung
naher erldutert. In der Zeichnung zeigen in schematische Darstellung im einzelnen:

Figur 1 den Verfahrensschritt des Verglasens am Beispiel der Herstellung eines
Hohlzylinders,

Figur 2 eine erste Ausfiihrungsform des erfindungsgeméfen SiO,-Granulats anhand

eines Querschnitts durch ein einzeines SiO,-Korn, und

Figur 3 eine zweite Ausfiihrungsform des erfindungsgemaRen SiO,-Granulats in

Form von Spriihgranulat anhand eines Querschnitts durch ein Sprihkorn.

In Figur 1 ist schematisch das erfindungsgeméfie Verfahren zur Herstellung von opakem
Quarzglas in Form eines opaken Formkdrpers durch Verglasens eines zunachst porosen
Hohizylinders 1 dargestellt. Im folgenden wird zunéchst die Herstellung des Hohizylinders 1

naher erlautert:

SiO,-Granulat mit einer spezifischen BET-Oberflache von 34 m?/g und einer Stampfdichte
von 1,1 g/lem® wird in eine rohrférmige Metaliform 2 eingefilllt, die um ihre Langsachse 3 ro-
tiert. Die Rotationsrichtung ist in Figur 1 mit dem Richtungspfeil 4 gekennzeichnet. Unter der
Wirkung der Zentrifugalkraft und Zuhilfenahme einer Schablone wird aus der Schittung an
der Innenwandung 5 der Metallform 2 ein rotationssymmetrischer Hohlzylinder 1 geformt.
Der Hohlzylinder 1 hat in der Schiittung eine Schichtdicke von ca. 100 mm und eine Innen-
bohrung 5 in Form einer Durchgangsbohrung 6 mit einem Innendurchmesser von etwa 73
mm. Durch die Zentrifugalkraft wird die Schiittung vor Durchfiinrung der nachfolgenden Ver-

fahrensschritte leicht verfestigt.

Zur Herstellung des opaken Formkdrpers wird der mechanisch vorverdichtete Hohlzylinder 1
anschlieRend mittels eines Lichtbogens 7 von der Innenbohrung 6 des Hohlzylinders 1 aus
zonenweise geschmolzen. Hierzu wird von einem Ende des Hohlzylinders 1 beginnend ein
Elektrodenpaar 8 in die Innenbohrung 6 eingefiihrt und zum gegeniberliegenden Ende des
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Hohlzylinders 1 hin und kontinuierlich entlang der Innenwandung 9 bewegt. Die Vorschubge-
schwindigkeit des Elekirodenpaares 8 wird auf 55 mm/min eingestellt. Durch die Temperatur
des Lichtbogens 7 wird der Hohizylinder 1 verglast. An der Innenwandung des Hohlzylinders
1 wird eine Maximaltemperatur von (iber 2100°C erreicht. Dabei bildet sich im Hohlzylinder 1
eine nach aufien, in Richtung der Metallform 2 fortschreitende Verglasungsfront 10, die die
Grenzflache zwischen dem noch offenporigen Bereich 11 des Hohlzylinders 1 und einem
bereits teilweise geschmolzenen, opaken Bereich 12 des Hohlzylinders 1 bildet. Die Bewe-
gungsrichtung 13 der Verglasungsfront 10, die - durch die Vorschubgeschwindigkeit des
Elektrodenpaares 8 (iberlagert — im wesentlichen radial von der Innenwandung 9 der Innen-
bohrung 6 nach aufien gerichtet ist, wird in Figur 1 schematisch anhand der Richtungspfeile
14 charakterisiert. Die im SiO,-Granulat eingeschlossenen Gase fiihren der zur Porenbildung
im opaken Bereich 12, wodurch die gewlinschte Opazitat erzeugt wird. Die Dichte des
Hohlzylinders betrégt 2,10 g/cm® , der Innendurchmesser 140 mm, die Wandstérke 22 mm.

Der Bereich der Innenwandung 9 der Innenbohrung 6 wird bei diesem Verfahren aufgrund
der hohen Temperatur des Lichtbogens 7 stark verdichtet. Dadurch erhélt der geschmolzene
Formkorper 12 eine innere Oberflachenschicht 15, die aus transparentem Quarzglas hoher
Dichte besteht. Der so hergestellte rohrférmige Formkérper 12 aus opakem Quarzglas wird

zu einer hochtemperaturfesten Muffel verarbeitet.

Das fiir die Durchflihrung des beschriebenen Verfahrens eingesetzte SiO.-Granulat wird
nachfolgend anhand Figur 2 naher beschreiben. In Figur 2 ist schematisch ein einzelnes,
typisches Korn 21 des eingesetzten Granulats dargestelit. Bei dem rundlichen Granulat-Korn
21 aus porésem Quarzglas ist ein zentraler Bereich 22 geringerer Dichte von einer Aullen-
schicht 23 mit hoherer Dichte umgeben. Die Dichte im zentralen Bereich betragt etwa 40 %
der Dichte von transparentem Quarzgias, in der Aufienschicht betragt sie etwa 60% davon.
Die Grenzflache zwischen zentralem Bereich 22 und AuRenschicht 23 ist fliefend. Der Korn-
Durchmesser betragt 420 um, die Dicke der AuRRenschicht 23 etwa 100 um.

Die Hersteliung des Granulats erfolgt mittels eines Ublichen NaRgranulierverfahrens unter
Einsatz eines Mischers. Aus amorphen, nanoskaligen, durch Flammenhydrolyse von SiCl,
erzeugten, pyrogenen SiO.-Partikeln, die eine spezifische Oberflache (nach BET) von 60
m‘°'/g aufweisen, wird eine walrige Suspension hergestellt, der unter fortwéhrendem Rihren
Feuchtigkeit entzogen wird, bis diese unter Bildung einer kornigen Masse zerféilt. Nach dem
Trocknen liegt die spezifische Oberfléche (nach BET) des so erhaltenen Granulats bei 50
m?/g, wobei die rundlichen Granulat-Kérner Durchmesser im Bereich zwischen 160 pm und
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1000 um aufweisen. Das SiO,-Granulat wird anschlieend im Durchlauf bei einer Tempera-
tur von ca. 1200 °C in chlorhaltiger Atmosphare thermisch vorverdichtet. Dabei wird das
Granulat gleichzeitig gereinigt, wobei die Reinigung mittels Chlor besonders effektiv ist, da
die Oberflache der SiO,-Partikel (iber die Porenkanéle fir das Reinigungsgas zuganglich ist
und die gasférmigen Verunreinigungen leicht entfernt werden kénnen. Der Durchsatz betrgt
hierbei 10 kg/h. Dabei bildet sich in den einzelnen Granulat-Kérnern ein Temperaturgradient
aus, der zu den unterschiedlichen Dichten von zentralem Bereich 22 und Auf3enschicht 23
fuhrt.

Das nach dieser Vorbehandlung erhaltene SiO,-Granulat zeichnet sich durch eine spezifi-
sche BET-Oberfldche von 34 m?g und eine Stampfdichte von 1,1 g/cm® aus. Der mittlere
Korndurchmesser liegt bei etwa 420 pym, wobei darauf geachtet wird, daR ein Feinanteil mit
einem Durchmesser unterhalb von 100 um — der hier jedoch herstellungsbedingt nicht vor-
liegt — vor dem Einsatz zur Herstellung von opakem Quarzglas entfernt wird. Der Gesamtge-
halt der Verunreinigungen an Li, Na, K, Mg, Ca, Fe, Cu, Cr, Mn, Ti, und Zr betragt weniger
als 200 Gew.-ppb.

Das so hergestellte Granulat aus amorphen, nanoskaligen SiO,-Partikeln kann - wie anhand
Figur 1 beschreiben - zur Herstellung von opakem Quarzglas eingesetzt werden. Aufgrund
dessen, daR die einzelnen Granulat-Kérner durch Zusammenlagerung einer Vielzahl von
Primarteilchen gebildet sind, die eine sehr geringe Teilchengréfle haben, wird beim Vergla-
sen eine entsprechend feine und homogene Porenverteilung erméglicht, wie dies weiter
oben ndher beschreiben ist.

In Figur 3 ist schematisch ein einzelnes Spriihkorn 31 dargestellt. Dieses ist typisch flr ein
Spriihgranulat, das fiir die Durchflihrung des oben anhand Figur 1 beispielhaft beschriebe-
nen Verfahrens ebenfalls geeignet ist. Das typische Spriihkorn 31 liegt als Agglomerat von
SiO,-Primarteilchen vor. Es weist einen Hohiraum 32 auf, der einer AufRenschicht 33 umge-
ben ist. Auf der Aufenschicht 33 ist ein Einzugstrichter ausgebildet, der in einem engen Ka-
nal 34 in den Hohilraum 32 miindet. Der AuRendurchmesser des Spriihkorns 31 betragt etwa
300 um und die Dicke der AuRenschicht 33 etwa 100 ym.

Im folgenden wird die Herstellung diese Spriihgranulats néher beschrieben:

Hochreine, pyrogene, nanoskalige SiO,-Primarteilchen mit einer spezifischen Oberflache
(nach BET) von 70 m?/g werden in deionisiertem Wasser dispergiert. Es werden 12 Gew.-
ppm Aluminium in Form von pyrogenem Al,O; hinzugegeben. Die Suspension wird dabei auf
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ein Litergewicht von 1380 g/l eingestellt. Die Schlickerviskositét betragt 450 mPas. Unter
Einsatz eines handelsiblichen Spriihtrockners (Firma Dorst, Typ D400) wird die Suspension
bei einer Heillufttemperatur von 380 °C und einem Schlickerdruck von 10,5 bar verspriht.
Dabei wird ein Spriihgranulat mit einem mittleren Korndurchmesser von 330 pym und einer
Restfeuchte von 0,3% erhalten. Die spezifische Oberflache (nach BET) betragt 54 m?/g und
das Schiittgewicht liegt bei 0,6 g/cm®. Das Granulat wird anschiieRend bei 1200 °C im
Durchlauf mit einem Durchsatz von 6,1 kg/h in einem HCI/Cl,-Gasgemisch gereinigt und
thermisch verfestigt.

Die spezifische BET-Oberflache betrégt nach dieser Behandlung 20 m2/g, die Schiittdichte
0,8 g/cm® und die Stampfdichte 0,92 g/em’. Der Feinanteil mit einem Durchmesser unterhalb
von 100 um wird hier herstellungsbedingt bereits bei der Spriihgranulation mittels eines Zy-
klons abgetrennt. Der Gesamtgehalt der Verunreinigungen an Li, Na, K, Mg, Ca, Fe, Cu, Cr,

Mn, Ti und Zr betragt weniger als 200 Gew.-ppb.

Das so hergestellte Sprithgranulat aus amorphen, nanoskaligen SiO,-Partikeln kann wie an-
hand Figur 1 beschreiben, zur Herstellung von opakem Quarzglas eingesetzt werden. Auf-
grund dessen, dafl die einzelnen Spriihkdrner durch Zusammenlagerung einer Vielzahl von
Primarteilchen gebildet sind, die eine sehr geringe Teiichengrdfe haben, wird beim Vergla-
sen eine entsprechend feine und homogene Porenverteilung ermdglicht. Dies wird noch da-
durch erleichtert, daf3 durch den Hohlraum 32 ein zusétzlicher, nahezu abgeschlossener
Gasraum gebildet wird, der beim Verglasen zumindest teilweise erhalten bleibt, weil das ein-
geschlossene Gas wahrend des Verglasens nur zum Teil entweichen kann und so zu Poren-

bildung und Opazitat des Quarzglases beitragt.
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Patentanspriiche

Verfahren fur die Herstellung von opakem Quarzglas, wobei ein Formling aus synthe-
tischer SiO,-Kérnung geformt und bei einer Verglasungstemperatur unter Bildung ei-
nes Formkorpers aus opakem Quarzglas erhitzt wird, dadurch gekennzeichnet, dafy
als SiO,-Kérnung ein aus mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-
Primarteilchen gebildetes SiO,-Granulat (21; 31) mit einer spezifischen Oberflache
(nach BET) zwischen 1,5 m?/g und 40 m?g mit einer Stampfdichte von mindestens
0,8 g/cm?® eingesetzt wird.

Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daf das SiO,-Granulat (21; 31)
eine spezifische Oberfliche (nach BET) im Bereich zwischen 10 und 30 m?/g auf-
weist.

Verfahren nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daR die Stampfdichte

im Bereich zwischen 0,9 g/cm® und 1,4 g/cm® liegt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daf}
die SiO,-Priméarteilchen eine mittlere Teilchengrofie im Bereich von 0,5 pym bis 5 ym
aufweisen.

Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daR die SiO,-

Primarteilchen eine mittlere Teilchengrofie von weniger als 0,2 um aufweisen.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, dal®
die SiO,-Primarteilchen amorph sind.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daf}
ein Granulat (21; 31) aus SiO,-Kornern mit inhomogener Dichteverteilung, bei denen
ein Innenbereich (22; 32) geringerer Dichte mindestens teilweise von einem Aufien-

bereich (23; 33) hoherer Dichte umschiossen ist, eingesetzt wird.

Verfahren nach Anspruch 7, dadurch gekennzeichnet, daf der AufRenbereich (23; 33)
durch eine thermische Behandlung, die ein Sintern bei einer Temperatur im Bereich
von 800°C bis 1450°C umfalft, verdichtet wird.
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Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, dak die thermische Behand-

lung ein Erhitzen in chlorhaltiger Atmosphare umfaft.

Verfahren nach Anspruch 8 oder 9, dadurch gekennzeichnet, dal die thermische Be-
handlung ein Erhitzen bei einer Temperatur zwischen 1000°C und 1300 C unter
stickstoffhaltiger Atmosphére und in Gegenwart von Kohlenstoff erfolgt.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Anspriiche, dadurch gekennzeichnet, daf
ein SiO,-Granulat (21; 31) aus Kérnern mit einer mittleren Korngréf3e im Bereich von
150 um bis 2000 pm eingesetzt wird, wobei ein Feinanteil von Kérnern mit einer
KorngréfRe unterhalb von 100 um vermieden wird.

Verfahren nach einem der vorhergehenden Ansprliche, dadurch gekennzeichnet, daf®
ein Formling (1) gebildet wird, der eine um eine Rotationsachse (3) verlaufende In-
nenoberflache (9) aufweist, und dafl das Erhitzen des Formlings (1) derart erfolgt,

dal eine Verglasungsfront (10) von der Innenoberflache (9) nach auRen fortschreitet.

Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, dal? der Formling (1) unter
Rotation um die Rotationsachse (3) von der Innenoberflache (9) aus mittels eines
Lichtbogens (7) zonenweise auf eine Verglasungstemperatur oberhalb von 1900°C

erhitzt wird.

SiO,-Granulat zur Durchfiihrung des Verfahrens nach einem der Anspriiche 1 bis 14,
gebildet aus mindestens teilweise pordsen Agglomeraten von SiO,-Primarteilchen,
dadurch gekennzeichnet, dal} es eine spezifische Oberflache (nach BET) zwischen
1,5 m?/g und 40 m?/g und mit einer Stampfdichte von mindestens 0,8 g/cm® aufweist.

Granulat nach Anspruch 14, dadurch gekennzeichnet, dal} es eine spezifische Ober-
fiiche (nach BET) im Bereich zwischen 10 und 30 m?/g aufweist.

Granulat nach Anspruch 14 oder 15, dadurch gekennzeichnet, dal seine Stampf-
dichte im Bereich zwischen 0,9 g/cm® und 1,4 g/cm® liegt.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 16, dadurch gekennzeichnet, dal} die
SiO,-Primarteilchen eine mittiere TeilchengréRe im Bereich von 0,5 ym bis 5 pm auf-

weisen.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 16, dadurch gekennzeichnet, daf} die
SiO,-Primarteilchen eine mittlere Teilchengréfe von weniger als 0,2 um aufweisen.



19.

20.

21.

22.

23.

24.

25.

26.

27.

WO 01/46079 PCT/EP00/12687

-17 -

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 18, dadurch gekennzeichnet, daf} die Ag-
glomerate eine inhomogene Dichteverteilung aufweisen, derart, da® ein Innenbereich
(22; 32) geringerer Dichte mindestens teilweise von einem Aufienbereich (23; 33) ho-

herer Dichte umschlossen ist.

Granulat nach Anspruch 19, dadurch gekennzeichnet, daR der Innenbereich (32) ei-

nen Hohlraum umfaft.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 20, dadurch gekennzeichnet, daf die
spezifische Oberflache und die Stampfdichte des SiO,-Granulats durch thermische
Behandlung, die ein Sintern bei einer Temperatur im Bereich von 800 C bis 1350°C

umfalt, eingestellt werden.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 21, dadurch gekennzeichnet, dal} die
Primarteilchen eine stickstoffhaltige Oberflachenschicht aufweisen.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 22, dadurch gekennzeichnet, dalt es aus
SiO,-Kornern besteht, die im Bereich zwischen 5 Gew.-ppm und 20 Gew.-ppm mit
Aluminium dotiert sind.

Granulat nach Anspruch 23, dadurch gekennzeichnet, daR die Aluminium-Dotierung

in Form von feinverteilten, nanoskaligen Al,Oz-Partikeln vorliegt.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 24, dadurch gekennzeichnet, dal} das
Granulat (21; 22) aus abgerundeten SiO,-Kérnern besteht.

Granulat nach einem der Anspriiche 14 bis 24, dadurch gekennzeichnet, dal} das

Granulat als Extrudat ausgebildet ist.

Bauteil aus Quarzglas, dadurch gekennzeichnet, dafl} es eine Zone aus opakem
Quarzglas aufweist, die aus einem synthetischen SiO,-Granulat (21; 31) mit einer
spezifischen Oberflache (nach BET) im Bereich von 0,5 m?/g bis 40 m?/g und mit ei-
ner Stampfdichte von mindestens 0,8 g/cm®, das aus mindestens teilweise pordsen

Agglomeraten von SiO,-Primérteilchen gebildet ist, hergestellt ist.
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