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(54) Title: SILICON POLYAZIDES AND A METHOD FOR THEIR PRODUCTION
(54) Bezeichnung: SILICTUMPOLYAZIDE UND VERFAHREN ZU IHRER HERSTELLUNG

(57) Abstract: The invention relates to silicon polyazides of general formula (I) (K*),[L,.,Si(N3) 4,,] -, in which n has the value
0 or 2, L represents N-heterocyclic compounds, K represents alkali metals, NH, or ER,, whereby E stands for N, P, As or Sb and R
represents n- or iso-alkyl groups or phenyl groups and to methods for producing said polyazides. The latter are produced as follows:
silicon tetrachloride is first reacted with a compound of general formula (IT) K’(N3), in which K’ represents a cation, in particular an
alkali metal ion, an ammonium ion or a substituted ammonium or phosphonium ion, in the presence of a solvent and is then reacted
with monodentate or polydentate neutral or basic anionic ligands L, whereby L represents N-heterocyclic compounds, diamines or
polyethers, or silicon tetrachloride is reacted directly with compounds of general formula (III) (ER,)*(N3) to form (I), whereby E
stands for N, P, As or Sb and R represents n- or iso-alkyl groups or phenyl groups and the alkyl groups have between 1 and 5 C atoms.
The novel silicon polyazides and the methods for their production allow the reduction or elimination of thermal instability and shock
sensitivity of chemical compounds from the silicon polyazide family of compounds with a high nitrogen content, thus permitting the
economical production and use of said compounds.

Al

(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft Siliciumpolyazide der allgemeinen Formel (I) (K*)u[L2-nSi(N3)a4n] ™ wobei n die
o Werte 0 oder 2 annimmt, L fiir N-Heterocyclen, K fiir Alkalimetalle, NH, oder ERy4 steht, wobei E N, P, As oder Sb und R n-
& oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen représentieren, und Verfahren zu ihrer Herstellung. Die Herstellung erfolgt dadurch,
& dass Siliciumtetrachlorid in Gegenwart von einem Losungsmittel zunschst mit einer Verbindung der allgemeinen Formel K’ (N3) (II)
wobei K’ ein Kation, insbesondere ein Alkalimetallion, Ammonium-, bzw. ein substituiertes Ammonium- oder Phosphonium-Ion ist,
umgesetzt wird und danach mit ein- oder mehrzdhnigen, neutralen oder basisch anionischen Liganden L versetzt wird, wobei L fiir
~~ N-Heterocyclen, Diamine oder Polyether steht oder dass Siliciumtetrachlorid mit Verbindungen der allgemeinen Formel (ER4)*(N3)
- (1) direkt zu (I) umgesetzt wird,wobei E N, P, As oder Sb und R n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen reprisentieren und
die Alkylgruppen 1 bis 5 C-Atome aufweisen. Mit den neuen Siliciumpolyaziden sowie den Verfahren zu ihrer Herstellung wird
die thermische Instabilitédt sowie die Schocksensitivitdt von chemischen Verbindungen aus der Stoffklasse der Siliciumpolyazide mit
hohen Stickstoffgehalten vermindert oder beseitigt und so eine wirtschaftliche Herstellung und Verwendung dieser Verbindungen zu
ermdglicht.
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Zur Erkldrung der Zweibuchstaben-Codes und der anderen Ab-
kiirzungen wird auf die Erkldrungen ("Guidance Notes on Co-
des and Abbreviations") am Anfang jeder reguldren Ausgabe der
PCT-Gazette verwiesen.
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Siliciumpolyazide und Verfahren zu ihrer Herstellung

Beschreibung

Die Erfindung betrifft Siliciumpolyazide der allgemeinen
Formel (I) (K")nl[Lz-nSi (N3)agenl ™"
wobei
n die Werte 0 oder 2 annimmt,
L fiir N-Heterocyclen,
K fiir Alkalimetalle, NH; oder ER; steht, wobei
E N, P, As oder Sb und
R n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen repra-
sentieren,

und Verfahren zu ihrer Herstellung.

Siliciumtetraazid ist bekannt. Es wird hergestellt durch
Umsetzung von Siliciumtetrachlorid mit Dbeispielsweise
Natriumazid. Hierbei findet die Reaktion in einem wasser-
freien organischen Losungsmittel wie z. B. Benzen statt. Im
Ergebnis der Umsetzung entsteht ein hydrolyseempfindliches,

hochexplosives Produkt.

Die Weiterverarbeitung von Siliciumtetraazid scheitert hé&u-
fig an der schwierigen Handhabung, bei der die Hydrolyse-
Empfindlichkeit und die explosiven Eigenschaften zu aufwen-

digen Verarbeitungsbedingungen fihren.

Der vorteilhafte hohe Stickstoffgehalt von Siliciumtetraa-
zid ist deshalb nur unter einschrénkenden, die Wirtschaft-

lichkeit unglinstig beeinflussenden Bedingungen nutzbar.
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Dariber hinaus sind weitere, Azid-Gruppen enthaltende Ver-

bindungen bekannt.

So werden von J. S. Thayer in Organometallic Chemistry Re-
views 1 (1966), S. 157-178, Siliciumazide beschrieben, die
die allgemeine Struktur RpSi (N3) (3-n) aufweisen. R steht
hierbei fir Alkyl- bzw. fir Phenyl-Gruppen und n = 1, 2 o-
der 3.

Der Gesamtstickstoffgehalt dieser Verbindungen ist geringer
als in Siliciumtetraazid und zudem enthalten sie Si-C-
Bindungen, so dass diese Verbindungen fir eine wirtschaft-
liche Weiterverwertung, beispielsweise zur Niedrigtempera-
tur-Synthese von Siliciumnitrid oder Silicium und zur Frei-

setzung groBer, heifer Gasmengen nicht geeignet erscheinen.

Der Erfindung liegt demnach die Aufgabe zu Grunde, Silici-
umpolyazide sowie Verfahren zu ihrer Herstellung anzugeben,
die thermische Instabilitdt sowie die Schocksensitivitédt
von chemischen Verbindungen aus der Stoffklasse der Silici-
umpolyazide mit hohen Stickstoffgehalten zu vermindern oder
zu beseitigen um so eine wirtschaftliche Herstellung und

Verwendung dieser Verbindungen zu ermdglichen.

Die Losung der Aufgabe erfolgt mit den Merkmalen der An-

spriche 1, 8 und 18.

So sind die erfindungsgemdfen Siliciumpolyazide durch die
folgende allgemeine Formel gekennzeichnet:

(K*) n[L2-nS1 (N3) asn] ™7 (1)
wobei
n die Werte 0 oder 2 annimmt,

L fiir N-Heterocyclen, Diamine oder Polyether,
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K fir Alkalimetalle, NH,; oder ER,; steht,
wobeil
E N, P, As oder Sb und
R n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen repra-

sentieren.

Ein Verfahren zur Herstellung der Verbindung mit der allge-
meinen Formel (I) ist dadurch gekennzeichnet, dass Silici-
umtetrachlorid in Gegenwart von einem Losungsmittel zu-

ndchst mit einer Verbindung der allgemeinen Formel

K" (N3) (II)

wobeil
K° ein Kation, insbesondere ein Alkalimetallion, Ammo-
nium-, ein substituiertes Ammonium- oder Phosphoni-
um~-Ion ist,
umgesetzt wird und danach mit ein- oder mehrzdhnigen, neut-
ralen oder basisch anionischen Liganden L versetzt wird,
wobei
L fiir N-Heterocyclen (wie Pyridine, 2,2 -Bipyridine,

2,2 -Bipyrimidine), Diamine oder Polyether steht.

Ein weiteres Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der
allgemeinen Formel (I) ist dadurch gekennzeichnet, dass Si-

liciumtetrachlorid mit Verbindungen der allgemeinen Formel

(ERg) F(N3) ™ (III)

direkt zu I umgesetzt wird,

wobei

E N, P, As oder Sb und

R n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen repradsen-
tieren und die Alkylgruppen 1 bis 5 C-Atome aufweisen.
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Vorteilhafte Weiterbildungen der erfindungsgemdfien Silici-

umpolyazide sind in den Unteranspriichen angegeben.

So sind in Ausgestaltungen der neuen Siliciumpolyazide als
N-Heterocyclen Pyridine, 2,2 -Bipyridine und 2,27 -Bi-

pyrimidine vorgesehen.

Die Pyridine weisen in 2-, 3- oder 4-Stellung n- oder iso-

Alkylgruppen oder Phenylgruppen auf.

In weiteren Ausfihrungen der Erfindung weisen die 2,2"-
Bipyridine Alkylgruppen in 4,4°- oder 5,5 -Stellung und die
2,2 -Bipyrimidine in 4,4 - oder 5,5'- oder 6,6 -Stellung n-
oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen auf.

In einer weiteren vorteilhaften Ausgestaltung sind als Dia-
mine Ethylendiamine oder N-(n- oder iso-)alkylierte Ethy-

lendiamine vorgesehen.

Alle Alkylgruppen besitzen 1 bis 5 C-Atome.

In einer Weiterbildung des Verfahrens gemdR Anspruch 8 wer-
den fir die als K’ vorgesehenen substituierten Ammonium-
Ionen alkyl-substituierte Ammonium-Ionen eingesetzt, wobei
Kohlenstoffgehalte von C; bis C; vorgesehen sind. Fir die
substituierten Phosphonium-Ionen werden insbesondere me-
thyl- oder phenyl-substituierte Phosphonium-Ionen vorteil-

haft eingesetzt.

Fiir die als Ligand L vorgesehenen N-Heterocyclen werden in
einer weiteren Ausgestaltung der Erfindung Pyridine, 2,27 -
Bipyridine und 2,2 -Bipyrimidine eingesetzt. Fir den Reak-
tionsablauf als sehr vorteilhaft haben sich hier solche Py-
ridine herausgestellt, die in 2-, 3- oder 4-Stellung n-
oder iso-Alkylgruppen oder -Phenylgruppen aufweisen. Bei

den 2,2 -Bipyridinen werden insbesondere solche eingesetzt,
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die in 4,4°- oder 5,5 -Stellung n- oder iso—Alkylgruppeﬁ
oder -Phenylgruppen aufweisen, und als 2,2 -Bipyrimidine
solche eingesetzt werden, die in 4,4°'-, 5,5'- oder 6,6 -
Stellung n- oder iso-Alkylgruppen oder -Phenylgruppen auf-
weisen.

Fiir weitere Liganden L stehen fuir die Diamine Ethylendiami-
ne oder N-(n- oder iso-)alkylierte Ethylendiamine, wa&hrend
als Polyether insbesondere 1,2-Dimethoxyethan eingesetzt

wird.

In einer weliteren Ausgestaltung werden als alkyl-
substituierte N-Heterocyclen solche eingesetzt, die Al-

kylgruppen mit 1 bis 5 C-Atomen aufweisen.

Weitere Ausgestaltungen der Verfahren der Herstellung der

Siliciumpolyazide beziehen sich auf die Reaktionsparameter.

Die Umsetzungen werden bei Temperaturen zwischen -30°C und

+40°C durchgefihrt.

ZweckmdBig ist es, dass die Umsetzungen in einem aproti-
schen, polaren Losungsmittel durchgefihrt werden, wobei
diese in einem aprotisch polaren anorganischen Ldsungsmit-
tel, wie SO, bei Normaldruck unter -10°C und CO, bei 35 bar
unter -20°C,

oder

in einem aprotisch polaren organischen Lésungsmittel, wie
Acetonitril, Propionitril, Diethylether, Benzol, Toluol,

durchgefihrt werden.

Wichtig ist, dass die Reaktion bei Abwesenheit von Wasser

und Sauerstoff erfolgt.
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ErfindungsgemdB wird die Verbindung der allgemeinen Formel
(I) als Quelle zur Freisetzung von Siliciumtetraazid einge-

setzt.

Das Siliciumtetraazid kann durch Erwdrmung der Verbindung
(I) wieder freigesetzt werden und damit zur Bildung grofRer
heiBer Gasmengen dienen. Hierbei muss die Verbindung (I)
auf 200 bis 400°C bei Normaldruck oder im Vakuum erwdarmt

werden.

Weiterhin ist es erfindungsgemdf moglich, das Silicium-
tetraazid, das aus der Verbindung (I) freisetzbar ist, zur
Herstellung von Siliciumnitrid- und Silicium-Abscheidungen

zu verwenden.

Die Erfindung wird im Folgenden anhand eines Ausflihrungs-

beispieles ndher erlautert.

Ausfiihrungsbeispiel 1

Versuchsbedingungen: Die wahrend der Synthese eingesetzten
Ausgangsstoffe und Losungsmittel missen absolut wasser- und
sauerstofffrei sein. Dies wird bei den Flissigkeiten durch
eingefiihrte Standardverfahren und zusdtzlich durch Umkon-
densation und Pump-Evakuier-Zyklen erreicht. Alle Operatio-
nen zur Synthese werden unter Zuhilfenahme eines Schutzga-
ses (Argon oder Stickstoff), ausgeheizter Pyrex-GlasgefaBe
und eines Spatels mit Teflon-Uberzug ausgefihrt. Filtriert
wird durch Glasfaser-Filter.

Als Losungsmittel wird ca. 15 ml Acetonitril verwendet.
In einer Losung von 0.1 ml HCl-freiem SiCl; (0.8 mmol) wird
unter Eiskiilhlung eine Lésung von 3.47 g des Azid-Salzes
(N(PPh3),) (N3) (6 mmol) im geringfigigen stochiometrischen
Uberschuss gegeben. Die Eiskihlung wird dann entfernt, das
Reaktionsgemisch 4 Stunden gerthrt und anschlieRend eine

schwache Tribung abfiltriert. Das klare Filtrat engt man
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bei Eiskiihlung ein, bis Kristallisation einsetzt und be-
wahrt die Suspension 12 Stunden bei -28°C auf, dekantiert
die iUberstehende L&sung, wédscht dén Rickstand mit kaltem
Acetonitril und trocknet ihn 30 min im Vakuum. Nach ein-
bis dreimaliger Wiederholung der Umkristallisation in Ace-
tonitril liegen farblose, luftempfindliche Kristalle vor in
einer Ausbeute von 62% bis 37% bezogen auf SiCl,. Die Kris-
talle sind unter Luft-und Feuchtigkeitsausschluss monate-
lang ohne jegliches Anzeichen von Zersetzung bei -28°C la-
gerbar. Sie sind nicht reibungsempfindlich und schmelzen
unzersetzt bei 220 °C. Das Produkt wurde durch IR-, Raman-
und NMR-Spektroskopie, durch die Elementaranalyse sowie
mittels Rontgen-Einkristallstrukturanalyse identifiziert
als (N(PPhi),)2{Si(N3)e¢]l, Summenformel C7HgoNzoPsSi.

Ausfiihrungsbeispiel 2

Das erfindungsgemdBe Siliziumpolyazid (N(PPhjz)z)2[S1i(N3)el
wird in einer Hochvakuumapparatur aus Glas und Edelstahl
vorgelegt und nach Anlegen von Hochvakuum (p < 1-107% mbar)
mit 30 K/min auf die Zersetzungstemperatur von 320°C er-
wdrmt. Die hierbei freigesetzten Gase wurden massenspektro-
metrisch nach ElektronstoRionisation (EI-MS) analysiert und
Si(N3)s durch sein Molekilion (m/z = 196), dessen Isotopo-
mere (m/z = 197, 198, 199), sowie durch das Auftreten von
Fragmenten inklusive richtigem Isotopenverteilungsmuster
zweifelsfrei nachgewiesen. Darliber hinaus zeigt die thermi-
sche Analyse von (N (PPh3)2)2[S1i(N3)6] (TG-DTA) (Heizge-
schwindigkeit 10 K/min, Trdgergas Argon) gekoppelt mit mas-
senspektrometrischem Nachweis der entstehenden Gase die

Freisetzung von Si(N3), bei der Zersetzung ab 321°C.
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Ein weiteres Ausfihrungsbeispiel der Erfindung sei im fol-

genden erldautert.

Ausfihrungsbeispiel 3.
Versuchsbedingungen wie unter Ausfihrungsbeispiel 1. Zu-
sdtzlich wurde 2,2'-Bipyridin sublimiert und NaN; 24 h im

Hochvakuum bei 110°C entgast.

Zu einer Suspension von NaNj (1.03 g, 15.8 mmol) in ca. 40
ml Acetonitril pipettiert man HCl-freies SiCl, (0.25 ml,
2.1 mmol) bei RT. Das weiBe Reaktionsgemisch wird 24 Stun-
den gerithrt und anschlieBend von dem suspendierten Fest-
stoff (640 mg) abfiltriert. Das klare, farblose Filtrat
enthidlt das Hexaazidosilicat-Salz Na(p[Si(N3)g], welches in
Lésung anhand eines Infrarotspektren-Vergleichs mit
(N (PPhs3)2)2[Si(N3)e] nachweisbar ist. Bei -55°C gibt man un-
ter Rithren zu dieser Losung kristallines 2,2 -Bipyridin und
entfernt danach die Kithlung. Wahrend des langsamen Erwdr-
mens der Reaktionsmischung losen sich die Kristalle des
2,2 -Bipyridins allmé&hlich auf unter Entstehung einer abso-
lut klaren und farblosen Lésung. Ab ca. -10°C tritt erst-
mals eine Tribung auf, die sich bis zum Erreichen der Umge-
bungstemperatur schnell verstdrkt. Nach 0.5 Stunden filt-
riert man den ausgefallenen Stoff ab (257 mg) und engt das
klare farblose Filtrat auf ca. 0.5 ml ein, wobei Kristalli-
sation eintritt. Nach Vervollstdndigung der Kristallisation
bei -28°C iber mehrere Stunden, Filtration und Trocknung im
Vakuum wird der isolierte Stoff zundchst in Tetrahydrofuran
und danach in Acetonitril umkristallisiert durch Abkidhlung
von bei Raumtemperatur gesdttigten Losungen. Die Ausbeute
nach der Umkristallisation aus Tetrahydrofuran liegt bei
81%, nach der Umkristallisation aus Acetonitril bei 60%.
Die Angaben beziehen sich jeweils auf SiCl,. Auf diese Wei-
se werden 453 mg farbloser, in dicker Schicht schwach rosé
erscheinender, luftempfindlicher kleiner Einkristalle von
[(2,2'-bipy)Si(N3)4] erhalten.
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Die Verbindung wurde durch IR- und NMR-Spektroskopie, Ele-
mentaranalyse, Massenspektrometrie, thermische Analyse und
Rontgen-Einkristallstrukturanalyse identifiziert.

Die Verbindung schmilzt bei 211-212°C unter Sublimation und
ohne Zersetzung, wie durch IR- und NMR-Spektren-Vergleich
mit einer authentischen Probe nachgewiesen wurde. Die Erwdr-
mung des Stoffes auf noch héhere Temperatur fiihrt zur Deto-
nation. Die Elementaranalyse ergab die Werte C, 34.23%; H,
2.46%; N, 55.64% (berechnet fir C;pHgN14Si, 352.36 g-mol’%
C, 34.09%; H, 2.29%; N, 55.65%). AuBerdem enthielt die Ana-
lysenprobe kein Chlor. Massenspektrometrisch wurden im posi-
tiven Ionenstrom hauptsdchlich die Ionen [SiNi2]"  und

[Ci10HgN2]" registriert.
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10

Patentanspriiche

Siliciumpolyazid,
gekennzeichnet durch die allgemeine Formel

(K*) n[L2-nS1 (N3) asn] ™7 (1)
wobei
n die Werte 0 oder 2 annimmt,
L fir N-Heterocyclen,
K fiir Alkalimetalle, NH; oder ER; steht, wobei
E N, P, As oder Sb und
R n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen

repradsentieren.

Siliciumpolyazid nach Anspruch 1,
dadurch gekennzeichnet, dass

fiir N-Heterocyclen Pyridine, 2,2 -Bipyridine und 2,2 -

Bipyrimidine stehen.

Siliciumpolyazid nach Anspruch 1 oder 2,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Pyridine in 2-, 3- oder 4-Stellung n- oder iso-

Alkylgruppen oder Phenylgruppen aufweisen.

Siliciumpolyazid nach einem der Anspriiche 1 bis3,
dadurch gekennzeichnet, dass

die 2,2 -Bipyridine Alkyl- in 4,4°- oder 5,5 -Stellung
n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen aufweisen.
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11

Siliciumpolyazid nach einem der Anspriche 1 bis 4,
dadurch gekennzeichnet, dass

die 2,2 -Bipyrimidine in 4,4°'-, 5,5'- oder 6,6 -
Stellung n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen

aufweisen.

Siliciumpolyazid nach einem der Anspriiche 1 bis 5,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Diamine Ethylendiamine oder N-(n- oder iso-)alky-

lierte Ethylendiamine sind.

Siliciumpolyazid nach einem der Anspriiche 1 bis 6,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Alkylgruppen 1 bis 5 C-Atome aufweisen.

Verfahren zur Herstellung von Polyaziden der allgemei-

nen Formel (I),
dadurch gekennzeichnet, dass

Siliciumtetrachlorid in Gegenwart von einem Ldsungsmit-
tel zundchst mit einer Verbindung der allgemeinen For-

mel”
K” (N3) (II)

wobel
K° ein Kation, insbesondere ein Alkalimetallion, Ammo-
nium-, bzw. ein substituiertes Ammonium- oder
Phosphonium~Ion ist,
umgesetzt wird und danach mit ein- oder mehrz&hnigen,
neutralen oder basisch anionischen Liganden L versetzt
wird,
wobel
L fiir N-Heterocyclen, Diamine oder Polyether steht.
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10.

11.

12.

13.

12

Verfahren nach Anspruch 8,
dadurch gekennzeichnet, dass

fir K’ alkyl-(C; bis C4)-substituierte Ammonium-Ionen

eingesetzt werden.

Verfahren nach Anspruch 8,
dadurch gekennzeichnet, dass

fir K~ methyl- oder phenyl—substituierte Phosphonium-

Ionen eingesetzt werden.

Verfahren nach einem der Anspriche 8 bis 10,
dadurch gekennzeichnet, dass

fir N-Heterocyclen Pyridine, 2,2 -Bipyridine und 2,2 -

Bipyrimidine eingesetzt werden.

Verfahren nach einem der Anspriiche 8 bis 11,
dadurch gekennzeichnet, dass

als Pyridine solche eingesetzt werden, die in 2-, 3- o-
der 4-Stellung n- oder iso-Alkylgruppen oder Phe-

nylgruppen aufweisen.

Verfahren nach einem der Anspriche 8 bis 11,
dadurch gekennzeichnet, dass

als 2,2 -Bipyridine solche eingesetzt werden, die 1in
4,4°- oder 5,5 -Stellung n- oder iso-Alkylgruppen oder

Phenylgruppen aufweisen.
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Verfahren nach einem der Anspriiche 8 bis 11,
dadurch gekennzeichnet, dass

als 2,2 -Bipyrimidine solche eingesetzt werden, die in
4,4"- oder 5,5°- oder 6,6 -Stellung n- oder iso-
Alkylgruppen oder Phenylgruppen aufweisen.

Verfahren nach Anspruch 8 ,
dadurch gekennzeichnet, dass

als Diamine Ethylendiamine oder N-(n- oder iso-)alky-

lierte Ethylendiamine eingesetzt werden.

Verfahren nach Anspruch 8,
dadurch gekennzeichnet, dass

als Polyether 1,2-Dimethoxyethan eingesetzt wird.

Verfahren nach einem der Ansprliche 8 bis 14,
dadurch gekennzeichnet, dass

als alkylsubstituierte N-Heterocyclen solche eingesetzt
werden, die Alkylgruppen mit 1 bis 5 C-Atomen aufwei-

sen.

Verfahren zur Herstellung von Verbindungen der allge-

meinen Formel (I),
dadurch gekennzeichnet, dass

Siliciumtetrachlorid mit Verbindungen der allgemeinen

Formel

(ERqg) T (N3) ™ (III)
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direkt zu I umgesetzt wird,

wobeil

E N, P, As oder Sb und

R n- oder iso-Alkylgruppen oder Phenylgruppen repra-
sentieren und die Alkylgruppen 1 bis 5 C-Atome auf-

welisen.

Verfahren nach einem der Anspriiche 8 bis 18,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Umsetzungen bei Temperaturen zwischen -30°C und
+40°C durchgefiihrt werden.

Verfahren nach einem der Ansprliche 8 bis 19,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Umsetzungen in einem aprotischen, polaren L&sungs-

mittel durchgefihrt werden.

Verfahren nach einem der Anspriiche 8 bis 20,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Umsetzungen in einem aprotisch polaren anorgani-
schen Losungsmittel, wie SO, bei Normaldruck unter -
10°C und CO, bei 35 bar unter -20°C,

durchgefihrt werden.

Verfahren nach einem der Anspriiche 8 bis 21,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Umsetzungen in einem aprotisch polaren organischen
Losungsmittel, wie

Acetonitril, Propionitril, Diethylether, Benzol,
Toluol,

durchgefihrt werden.
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Verfahren nach einem der Anspriliche 8 bis 22,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Umsetzung in der Abwesenheit von Wasser und Sauer-
stoff erfolgt.

Verwendung der Verbindung der allgemeinen Formel (I)

als Quelle zur Freisetzung von Siliciumtetraazid.

Verwendung nach Anspruch 24,
dadurch gekennzeichnet, dass

Siliciumtetraazid durch Erwdrmung der Verbindung (I)

wieder freigesetzt wird.

Verwendung nach Anspruch 24 oder 25,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Verbindung der allgemeinen Formel (I) auf 200 bis

400°C bei Normaldruck erwdrmt wird.

Verwendung nach einem der Anspriiche 24 bis 26,
dadurch gekennzeichnet, dass

die Verbindung der allgemeinen Formel (I) unter Vakuum

erwdrmt wird.
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