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Relatorio Descritivo da Patente de Invencdo para " METODO
PARA A PRODUGAO DE SILICIO PURO, FORMULAGAO, REATOR E/OU
ELETRODOS, DISPOSITIVO E USO DE OXIDO DE SILICIO NA
PRODUGCAO DE SILIiCIO *.

A presente invencao refere-se a um método completo para a
producdo de silicio puro, que é adequado como silicio de grau solar,
compreendendo a reducao de um éxido de silicio, purificado por precipitagao
acida da solugdo aquosa de um 6Oxido de silicio dissolvido em fase aquosa,
com uma ou mais fontes de carbono puro, em particular ¢ 6xido de silicio
purificado é obtido por precipitagdo de um 6xido de silicio dissolvido em fase
agquosa em um agente de acidificacdo. A invencao refere-se ainda a uma
formulacao contendo um ativador, e um dispositivo para a produgado de
silicio, um reator e eletrodos.

A proporgéo de celulas fotovoltaicas na geracéo de eletricidade
global tem aumentado firmemente por alguns anos. Para aumento adicional
da participagdo no mercado, é essencial que os custos de producdo de
células fotovoltaicas sejam reduzidos e sua eficiéncia seja aumentada.

Os custos para silicio de alta pureza (silicio de grau solar) séo
um fator de custo importante na produgéo de células fotovoltaicas. Em uma
escala industrial, isso é normalmente produzido pelo processo de Siemens,
que foi desenvolvido ha mais de 50 anos. Neste processo, o silicio € primeiro
reagido com cloreto de hidrogénio gasoso a 300 a 350°C em um reator de
leito fluidizado para triclorossilanos (silicocloroférmio). Apds etapas de
destilagdo dispendiosas, em uma reversao da reacdo acima, o0s
triclorossilanos s&o decompostos termicamente novamente em 1000 a
1200°C na presencga de hidrogénio em hastes aguecidas de silicio de pureza
muito alta. O silicio elementar cresce nas hastes e o cloreto de hidrogénio
liberado é reciclado. Tetracloreto de silicio & produzido como um subproduto;
este € convertido em triclorossilanos e reciclado ao processo ou € queimado
em uma chama de oxigénio a acido silicico pirogénico.

Uma alternativa sem cloro para o processo acima & a

decomposicdo de monossilanos, que também podem ser obtidos dos
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elementos e se decompdéem novamente apés uma etapa de purificagdo em
superficies aquecidas ou ao serem passados por reatores de leito fluidizado.
Exemplos deste sdo dados em WO 2005/118474 A1.

Outro método conhecido para a produgéo de silicio é a reducao
do didxido de silicio na presenca de carbono conforme a seguinte equacéo
de reacéo (Ullmann's Encyclopedia of Industrial Chemistry, Vol. A 23, pages
721-748, 5th edition, 1993 VCH Weinheim).

Si0,+2C > Si+2CO
- Para esta reagdo ocorrer, temperaturas muito altas,
preferencialmente acima 1700°C, sdo necessarias, que podem ser
alcancadas, por exemplo, em fornos de arco. Apesar das altas temperaturas,
esta reag&o inicia-se muito lentamente, e entdo também prossegue em uma
taxa baixa. Devido aos tempos de reacgio longos associados, este método é
tanto energia-intensiva como custo-intensivo.

Se o silicio € para ser usado em aplicagées solares, o silicio
produzido particularmente deve cumprir altas exigéncias de pureza. Mesmo
contaminagéo dos compostos iniciais em mg/kg (faixa de ppm), (ug/kg) faixa
de ppb a ppt € incémoda neste campo de aplicacio.

Devido as suas propriedades eletrbnicas, os elementos dos
grupos lll e V do sistema periédico sdo especialmente perturbadores, de
forma que para estes elementos, os valores limite de contaminagao no silicio
séo particularmente baixos. Para fésforo e arsénico pentavalentes, por
exemplo, a dopagem resultante do silicio produzido como semicondutor tipo
n € problematica. O boro trivalente também leva a dopagem indesejavel do
silicio produzido, de forma que um semicondutor de tipo p seja obtido. Por
exemplo, ha um silicio de grau solar (Sisg) com uma pureza de 99,999%
("cinco noves") ou 99,9999% ("seis noves"). Silicio adequado para a
produgéo de semicondutores (silicio de grau eletrénico, Sieg) requer pureza
ainda mais alta. Por estas razdes, mesmo silicio metalargico da reacéo de
oxido de silicio com carbono deve satisfazer altas exigéncias de pureza, a
fim de minimizar etapas de purificagio dispendiosas subsequentes devido a

compostos halogenados embarcados, tais como tricloreto de boro, nos
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halossilanos para a producao de silicio (Sisg ou Sigg). Contaminagdo com
compostos contendo boro causa particulares dificuldades, porque boro tem
um coeficiente de distribuicao de 0,8 em silicio fundido e em fase sélida e
por isso dificilmente pode ser separado por mais tempo do silicio pela fusao
de zona (DE 2546957 A1).

Em geral, métodos para a producao de silicio a partir de 6xido
de silicio sdo conhecidos da técnica prévia. Dessa forma, DE 29 45141 C2
descreve a redugéo de vidros porosos de SiO, em um arco. As particulas de
carbono necessarias para a reducdo podem ser introduzidas no vidro
poroso. O silicio obtido pelo método revelado é adequado em um contetido
de boro de menos de 1 ppm para a producdo de componentes
semicondutores. DE 33 10828 A1 adota a abordagem da decomposicdo de
silanos halogenados em aluminio sélido. Isto certamente assegura um baixo
contelido de boro, mas o contetido de aluminio do silicio obtido & mais alto e
o consumo de energia do processo é apreciavel devido & necessidade de
reciclagem eletrolitica do cloreto de aluminio que se forma.

DE 30 13 318 revela um método para producio de silicio de uma
pureza especificada, iniciando do didxido de silicio e um agente de reducgao
contendo carbono, tal como negro de fumo, determinando os contetidos de
fosforo e boro maximos. O agente de reducéo contendo carbono foi usado
na forma de péletes com um aglutinante de alta pureza, tal como amido.

WO 2007/106860 A1 descreve um método para a produgao de
silicio, no qual silicato de sé6dio em fase aquosa é deixado sobre de
trocadores i6nicos para separagdo de boro, para obter silicato de sédio
purificado sem boro em fase aquosa. A seguir, o dioxido de silicio é
precipitado da fase aquosa purificada. Este método tem a desvantagem que
principalmente somente impurezas de boro e fosforo sio eliminadas do
silicato de sodio. Para obter o silicio de grau solar de pureza suficiente, & em
particular também necessario remover impurezas metélicas. Para isto, WO
2007/106860A1 propde o uso de colunas de troca ibnica adicionais no
processo. Isto conduz, entretanto, a um processo muito dispendioso com o

baixo rendimento espago-tempo.
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A fim de produzir o silicio de uma classe adequada para
producéo de célula solar, geralmente & necessario usar o didxido de silicio
com uma pureza de pelo menos 99,99% em peso. A concentracao de
impurezas, tais como boro e fésforo, ndao deve exceder 1 ppm.
Reconhecidamente é possivel usar recursos naturais, tais como quartzo de
alta qualidade, como material inicial de dioxido de silicio de alta pureza, mas
devido a sua limitagdo natural estdo somente disponiveis em quantidades
limitadas para produgdo em massa industrial. Além disso, com base em
aspectos econdmicos, sua aquisicdo é demasiado dispendiosa. O que os
métodos descritos acima t&ém em comum é que sao muito dispendiosos efou
energia-intensiva, de forma que haja uma alta exigéncia de métodos menos
dispendiosos, mais eficientes para produgéo de silicio de grau solar.

Por isso, ha uma exigéncia para a producio de didxido de silicio
de alta pureza a partir de silicatos prontamente disponiveis, econémicos.
Métodos sao conhecidos no qual um fundente é adicionado a um material
contendo silicio, tal como areia de silica ou feldspato, e a mistura é fundida.
Um vidro de silicato similar a fibra é puxado do fundido e é lixiviado com um
acido, com formacao de di6xido de silicio poroso pulverulento (SiO;) (DE 31
23 009). Para a producéo de diéxido de silicio de alta pureza por lixiviagao, a
massa de vidro € restrita aquela que pode ser lixiviada facilmente, e 6xido de
aluminio e os sais de metais alcalinoterrosos também devem ser
adicionados como ingredientes de vidro ao didxido de silicio. Uma
desvantagem séria & a necessidade da remogéo subsequente dos metais
com a excecdo do didxido de silicio.

Um método também é conhecido no qual uma silica-gel é obtida
pela reagdo de um silicato alcalino (que € geralmente conhecido como vidro
sollivel ou silicato soliivel) com um acido (conferir, por exemplo, J.G. Vall,
"Soluble Silicates” (ACS Monograph Series), Reinhold, New York, 1952, Vol.
2, p. 549). Esta silica-gel conduz como regra a um SiO; com uma pureza de
aproximadamente 99,5% em peso, em qualquer caso, o contetido de
impurezas, tais como boro, fésforo, ferro e/ou aluminio é demasiado alto

para que este diéxido de silicio seja usado para a produgio de silicio de grau
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solar. Como as solugdes de silicato estao disponiveis em quantidades muito
grandes como uma matéria-prima muito econémica, no passado nio houve
falta de tentativas de produzir SiO; de alta pureza a partir de solucdes de
silicato. Dessa forma, US 4.973.462 descreve processos nos quais o vidro
soltivel altamente viscoso foi convertido a baixo valor de pH da solucao de
reacao com um agente de acidificacao a SiO,. Este SiO, entao foi filtrado,
lavado com &gua, ressuspenso em uma mistura de acido, agua e um agente
quelante, filtrado e lavado varias vezes. Um método similar foi descrito em
JP02-311310, mas neste caso um agente quelante ja foi adicionado na
reacao de precipitagéo. Estes dois métodos tém a desvantagem que incluem
um procedimento de processamento muito complicado. Além disso, foi
encontrado que o precipitado obtido é as vezes dificil de filtrar. Finalmente,
ha custos adicionais para o agente quelante e sua separagao do diéxido de
silicio.

O objetivo da invengéao foi fornecer um método completo para a
produg&o de silicio de grau solar, que é econdémico em uma escala industrial,
com um numero reduzido de estagios de processo, e pode ser realizado
vantajosamente usando silicatos ou didxidos de silicio nao pré-purificados
ordinarios, preferencialmente como materiais iniciais e produgéo de 6xido de
silicio purificado. Outro objetivo foi desenvolver um reator e eletrodos, que
por um lado permitem processamento econdmico, e por outro lado suprimem
a contaminagéo difusdo-dependente com boro a partir de componentes
vegetais em altas temperaturas.

Um objetivo adicional dentro do contexto do método completo foi
fornecer um novo método para a produgdo de didxido de silicio de alta
pureza que tem pelo menos algumas desvantagens dos métodos da técnica
prévia acima mencionados somente na forma reduzida, se em todo.

Objetivos adicionais que nio sido mencionados especificamente
ficardo claros a partir do contexto geral da descricio nos exemplos e nas
reivindicagdes a seguir. Estes objetivos s&o alcancados pelo método descrito
na descricdo, os exemplos e as reivindicagbes, as etapas de método

descritas neste e os produtos e intermediarios descritos neste.
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Foi encontrado, surpreendentemente, que um método
econémico de produgdo de silicio puro, que é adequado como silicio de grau
solar ou é adequado para a produgao de silicio de grau solar, pode ser
fornecido pela redugdo de um dioxido de silicio purificado com uma ou mais
fontes de carbono puro, o didéxido de silicio purificado sendo obtido por
precipitacgdo em um agente de acidificagao, em particular por reagao de pelo
menos uma solucdo aquosa de um oxido de silicio dissolvido em fase
aquosa com pelo menos um agente de acidificagdo em condigdes acidicas.

De acordo com a invengdo, a precipitacdo realiza-se em um
agente de acidificacao ao qual o éxido de silicio, dissolvido em fase aquosa,
¢ adicionado, e forma a suspens&o de precipitacdo resultante. A suspensao
de precipitacdo é mantida acidica durante a adicdo efou precipitacédo do
oxido de silicio.

O objetivo & alcangado pelo método completo descrito em
detalhes na descrigdo, os exemplos, as figuras e as reivindicagdes que
seguem para a produgio de silicio puro e pelos componentes de método
descritos neste.

A invengao, por isso, refere-se a um método para a produgdo de
silicio puro, mais particularmente do silicioc de grau solar ou de um silicio
adequado para a producdo de silicio de grau solar, compreendendo a
reducdo do diéxido de silicio, purificado por precipitagdo da solucdo aquosa,
com uma ou mais fontes de carbono puro, em que a precipitacdo se realiza
de uma solugdo aquosa de um didxido de silicio dissolvido em uma fase
aquosa em um agente de acidificacdo, especialmente na faixa de pH
acidica, e a suspensdo de precipitagdo resultante & mantida
permanentemente em um pH acidico.

Foi encontrado que os diéxidos de silicio, mais particularmente o
dioxido de silicio purificado por precipitagéo acidica, podem ser usados nao
somente como uma matéria-prima da reacdo com a fonte de carbono para
fornecer silicio, mas que também podem ser usados na produgdo da fonte
de carbono ou de aceleradores de reagdo ou de materiais de reator.

Além disso, foi encontrado que carboidratos s&o particularmente
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adequados como o segundo material inicial preferencial, por exemplo, fonte
de carbono, no contexto da presente invencdo. Estes carboidratos podem
servir como a fonte de carbono ou como uma das fontes de carbono em
etapas componentes diferentes do método, mas também podem ser usados
para produgéo de ativadores ou materiais de reator. Carboidratos t&m a
particular vantagem que est&o disponiveis globalmente, tém valores muito
baixos quanto a impurezas de boro e fosforo, e, sendo uma matéria-prima
renovavel, constituem uma fonte de carbono ecologicamente viavel.

A presente invencéo, por isso, também, refere-se a um método
de acordo com a reivindicagdo 1, na qual o carbono de fonte de carbono &
obtido pela pirdlise de carboidratos em uma etapa componente do método,
usando SiO,, especialmente um dioxido de silicio purificado por precipitagéo
acidica, como um agente antiespumante na pirdlise.

A presente invencdo refere-se ainda a um método de acordo
com a reivindicagdo 1, na qual o carboneto de silicio de alta pureza &
preparado de diéxido de silicio e carboidratos em uma etapa componente do
método, e este carboneto de silicio & preferencialmente usado para um ou
mais dos seguintes fins:

a) para revestimento de componentes de reator

b) para produgao de eletrodos para o processo de alto-forno

¢) como uma fonte de carbono para a reagdo com o diéxido de
silicio purificado por precipitagéo acidica

d) como um acelerador de reagdo para a reacao de outra fonte
de carbono com o diéxido de silicio purificado por precipitacdo acidica.

Finalmente, a presente invencdo referese a um reator
especialmente preferencial para desempenho do processo de acordo com a
invencao.

Em uma variante de método muito especifica da presente
invencéo, somente dioxido de silicio purificado por meios aquosos e acgucar
é usado no método completo.

O método de acordo com a invencdo é descrito em detalhes

abaixo:
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Definicoes

Precipitacio ou processos de precipitagio significa, no
tocante a presente invencao, a reacdo de pelo menos uma solucdo aquosa
de um oxido de silicio dissolvido em fase aquosa com pelo menos um
agente de acidificagcdo nas condigdes definidas mais precisamente no resto
da descri¢do, mesmo que a reagdo leve a formacao, a partir das particulas
priméarias, de agregados e aglomerados - no tocante a definicdo usual de
acidos silicicos precipitados - ou de uma rede tridimensional - no tocante a
definicdo usual de géis de silica. Em outras palavras, particulas de SiO, de
alta pureza de acordo com a invengdo podem assumir uma estrutura similar
a gel ou uma estrutura de um é&cido silicico precipitado ou mesmo alguma
outra estrutura.

"Diéxido de silicio purificado por precipitagio de solugio
aquosa" significa um di6xido de silicio que & obtido por um método no qual o
regime de reagéo na reagao de um agente de acidificagao e de um silicato e
etapas de lavagem subsequente com agentes de acidificacao e/ou solucdes
aquosas de agentes de acidificagdo efou agua, preferencialmente agua
desmineralizada, alcangam um contetdo total de aluminio, boro, calcio,
ferro, niquel, fésforo, titdnio e zinco no diéxido de silicio abaixo de 10 ppm
em peso, e o total de impurezas de aluminio, boro, célcio, ferro, niquel,
fosforo, titanio e zinco no diéxido de silicio abaixo do total das impurezas
presentes nos edutos e na agua. Em outras palavras, a precipitacdo &
conduzida de tal modo que as impurezas supracitadas nos edutos e nos
meios de lavagem permanegam na medida do possivel em fase aquosa e
nao sejam transferidas para o dioxido de silicio. Em uma modalidade
especifica da presente invengdo, "dioxido de silicio purificado por
precipitacdo da solugdo aquosa” significa que o agente de acidificacao
técnico comercialmente disponivel é reagido com solucéo de silicato técnica
comercialmente disponivel, e a reagdo e as etapas de lavagem sao
conduzidas tais que, apesar dos edutos ndo pré-purificados, um diéxido de
silicio de alta pureza seja obtido.

"Silicio puro ou de alta pureza" significa silicio com um perfil
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de impurezaz como dado abaixo:

a. Aluminio menor ou igual a 5 ppm ou entre 5 ppm e 0,0001 ppt, em
particular entre 3 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente entre 0,8 ppm e
0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 0,6 ppm e 0,0001 ppt,
ainda melhor entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, muito especialmente, de
preferéncia entre entre 0,01 ppm e 0,0001 ppt e até mais preferencialmente
1 ppb a 0,0001 ppt,

b. Boro abaixo de 10 ppm a 0,0001 ppt, em particular na faixa de 5 ppm a
0,0001 ppt, preferencialmente na faixa de 3 ppm a 0,0001 ppt ou
especialmente preferencialmente na faixa de 10 ppb a 0,0001 ppt, até mais
preferencialmente na faixa de 1 ppb a 0,0001 ppt

c. Calcio menor ou igual a 2 ppm, preferencialmente entre 2 ppm e 0,0001
ppt, em particular entre 0,3 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente entre 0,01
ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 1 ppb e 0,0001
ppt,

d. Ferro menor ou igual a 20 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e 0,0001
ppt, em particular entre 0,6 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente entre 0,05
ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 0,01 ppm e 0,0001
ppt, e muito especialmente, de preferéncia entre 1 ppb a 0,0001 ppt;

e. Niguel menor ou igual a 10 ppm, preferencialmente entre 5 ppm e 0,0001
ppt, em particular entre 0,5 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente entre 0,1
ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferenciaimente entre 0,01 ppm e 0,0001
ppt, e muito especialmente, de preferéncia entre entre 1 ppb e 0,0001 ppt

f. Fésforo menos de 10 ppm a 0,0001 ppt, preferencialmente entre 5 ppm e
0,0001 ppt, em particular menos de 3 ppm a 0,0001 ppt, preferencialmente
entre 10 ppb e 0,0001 ppt e muito especialmente, de preferéncia entre 1 ppb
e 0,0001 ppt

g. Titanio menor ou igual a 2 ppm, preferencialmente menor ou igual a 1 ppm
a 0,0001 ppt, em particular entre 0,6 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente
entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 0,01
ppm e 0,0001 ppt, e muito especialmente, de preferéncia entre entre 1 ppb e
0,0001 ppt
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h. Zinco menor ou igual a 3 ppm, preferencialmente menor ou igual a 1 ppm
a 0,0001 ppt, em particular entre 0,3 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente
entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 0,01
ppm e 0,0001 ppt e muito especialmente, de preferéncia entre entre 1 ppb e
0,0001 ppt,
e uma pureza na regido do limite de deteccédo pode ser apontada para cada
elemento, e a contaminacdo total com os elementos acima mencionados
deve ser menos de 100 ppm em peso, preferencialmente menos de 10 ppm
em peso, especialmente preferencialmente menos de 5 ppm em peso total
no silicio como produto do método direto a partir da fuso.

Especialmente preferencialmente, o silicio puro obtido é
adequado como silicio de grau solar.

Um oxido de silicio purificado, puro ou de alta pureza, em
particular diéxido de silicio, é caracterizado naquele seu contelido de:
a. Aluminio é preferencialmente menor ou igual a 5 ppm ou entre 5 ppm e
0,0001 ppt, em particular entre 3 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente entre
0,8 ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 0,6 ppm e
0,0001 ppt, ainda melhor entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, muito especialmente,
de preferéncia entre entre 0,01 ppm e 0,0001 ppt e até mais
preferencialmente 1 ppb a 0,0001 ppt,
b. Boro esta abaixo de 10 ppm a 0,0001 ppt, em particular na faixa de 5 ppm
a 0,0001 ppt, preferencialmente na faixa de 3 ppm a 0,0001 ppt ou
especialmente preferencialmente na faixa de 10 ppb a 0,0001 ppt, até mais
preferencialmente na faixa de 1 ppb a 0,0001 ppt
c..Calcio é menor ou igual a 2 ppm, preferencialmente entre 2 ppm e 0,0001
ppt, em particular entre 0,3 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente entre 0,01
ppm € 0,0001 ppt, especialmente preferencialmente entre 1 ppb e 0,0001
ppt, '
d. Ferro é menor ou igual a 20 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,0001 ppt, em particular entre 0,6 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente
entre 0,05 ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferenciaimente entre 0,01

ppm e 0,0001 ppt, e muito especialmente, de preferéncia entre 1 ppb a
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0,0001 ppt;

e. Niquel é menor ou igual a 10 ppm, preferencialmente entre 5 ppm e
0,0001 ppt, em particular entre 0,5 ppm e 0,0001 ppt, preferencialmente
entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, especialmente preferenciaimente entre 0,01
ppm e 0,0001 ppt, e muito especialmente, de preferéncia entre entre 1 ppb e
0,0001 ppt

f. Fosforo & menos de 10 ppm a 0,0001 ppt, preferencialmente entre 5 ppm e
0,0001 ppt, em particular menos de 3 ppm a 0,0001 ppt, preferencialmente
entre 10 ppb e 0,0001 ppt e muito especialmente, de preferéncia entre entre
1 ppb e 0,0001 ppt

g. Titanio & menor ou igual a 2 ppm, preferencialmente menor ou igual a 1
ppm a 0,0001 ppt, em particular entre 06 ppm e 0,0001 ppt,
preferencialmente entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, especialmente
preferencialmente entre 0,01 ppm e 0,0001 ppt, e muito especiaimente, de
preferéncia entre entre 1 ppb e 0,0001 ppt

h. Zinco é menor ou igual a 3 ppm, preferencialmente menor ou igual a 1
ppm a 0,0001 ppt, em particular entre 0,3 ppm e 0,0001 ppt,
preferencialmente entre 0,1 ppm e 0,0001 ppt, especialmente
preferencialmente entre 0,01 ppm e 0,0001 ppt e muito especialmente, de
preferéncia entre entre 1 ppb e 0,0001 ppt,

e que o total das impurezas acima mencionadas mais sodio e potassio é
menor que 10, preferencialmente menos de 5 ppm, especialmente
preferencialmente menos de 4 ppm, muito especialmente preferencialmente
menos de 3 ppm, especialmente preferencialmente 0,5 a 3 ppm e muito
especialmente, de preferéncia de 1 ppm a 3 ppm. E uma pureza na regiao
do limite de detecgao pode ser apontada para cada elemento.

Carboneto de silicio puro ou de alta pureza significa um
carboneto de silicio que pode ter, com excegdo de carboneto de silicio,
opcionalmente também carbono e 6xido de silicio, tal como SiyO, com y =
1,0a20 ez =0,1a 2,0, em particular como matriz C e/fou matriz SiO; ou
matriz Siy0, comy = 1,0 a 20 e z = 0,1 a 2,0, e opcionalmente pequenas

quantidades de silicio. Carboneto de silicio de alta pureza preferencialmente
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significa um carboneto de silicio correspondente com uma camada de
passivagdo compreendendo diéxido de silicio. Carboneto de silicio de alta
pureza também pode significar uma composicdo de alta pureza que contém
ou consiste de carboneto de silicio, carbono, éxido de silicio e opcionalmente
pequenas quantidades de silicio, e o carboneto de silicio de alta pureza ou a
composicéo de alta pureza t{ém em particular um perfil de impureza para
boro e fosforo abaixo de 100 ppm de boro, em particular entre 10 ppm e
0,001 ppt, e para o fésforo, abaixo de 200 ppm, em particular entre 20 ppm e
0,001 ppt de fésforo, em particular tem um perfil de impureza total para boro,
fésforo, arsénico, aluminio, ferro, soédio, potassio, niquel, cromo abaixo de
100 ppm em peso, preferencialmente abaixo de 10 ppm em peso,
especialmente preferencialmente abaixo de 5 ppm em peso em relagdo a
composigdo completa de alta pureza ou o carboneto de silicio de alta
pureza.

O perfil de impureza do carboneto de silicio puro,
preferencialmente de alta pureza com boro, fésforo, arsénico, aluminio, ferro,
sodio, potassio, niquel, cromo &, para cada elemento, preferencialmente
abaixo de 5 ppm a 0,01 ppt (em peso), e para o carboneto de silicio de alta
pureza em particular abaixo de 2,5 ppm a 0,1 ppt. Especiaimente
preferencialmente, o carboneto de silicio obtido pelo método de acordo com
a invengao opcionalmente com carbono e/ou matrizes SiyO, tem o seguinte
conteudo de:

Boro abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Fosforo abaixo de 200 ppm, preferencialmente entre 20 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Sédio abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 1 ppm a 0,001 ppt e/ou

Aluminio abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
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0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 1 ppm a 0,001 ppt e/ou

Ferro abaixo de 100 ppm, preferenciaimente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Cromo abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Niquel abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Potassio abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Enxofre abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 2 ppm a 0,001 ppt efou

Bario abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 3 ppm a 0,001 ppt e/ou

Zinco abaixo de 100 ppm, preferenciaimente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Zirconio abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especiaimente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Titanio abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e/ou

Calcio abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente de 5 ppm a 0,001 ppt ou de
abaixo de 0,5 ppm a 0,001 ppt e
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em particular magnésio abaixo de 100 ppm, preferencialmente
entre 10 ppm e 0,001 ppt, especialmente preferencialmente entre 11 ppm e
0,001 ppt e/ou cobre abaixo de 100 ppm, preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt, especialmente preferencialmente entre 2 ppm e 0,001 ppt, e/ou
cobalto abaixo de 100 ppm, em particular entre 10 ppm e 0,001 ppt,
especialmente preferencialmente entre 2 ppm e 0,001 ppt, e/ou vanadio
abaixo de 100 ppm, em particular entre 10 ppm e 0,001 ppt,
preferencialmente entre 2 ppm e 0,001 ppt, e/ou manganés abaixo de 100
ppm, em particular entre 10 ppm e 0,001 ppt, preferenciaimente entre 2 ppm
e 0,001 ppt, e/ou chumbo abaixo de 100 ppm, em particular entre 20 ppm e
0,001 ppt, preferenciaimente entre 10 ppm e 0,001 ppt, especialmente
preferencialmente entre 5 ppm e 0,001 ppt.

Um especialmente preferencial carboneto de silicio puro a de
alta pureza ou uma composicdo de alta pureza contém ou consiste de
carboneto de silicio, carbono, 6xido de silicio e opcionalmente pequenas
quantidades de silicio, e o carboneto de silicio de alta pureza ou a
composigéo de alta pureza em particular tém um perfil de impureza de boro,
fosforo, arsénico, aluminio, ferro, sodio, potassio, niquel, cromo, enxofre,
bario, zircénio, zinco, titinio, calcio, magnésio, cobre, cromo, cobalto, zinco,
vanadio, manganés e/ou chumbo abaixo de 100 ppm do carboneto de silicio
puro, preferencialmente de abaixo de 20 ppm a 0,001 ppt para carboneto de
silicio de alta pureza, especialmente preferencialmente entre 10 ppm e 0,001
ppt em relagdo & composigdo completa de alta pureza ou o carboneto de
silicio de alta pureza.

De acordo com a invengao, a fonte de carbono puro,
opcionalmente contendo pelo menos um carboidrato, ou mistura de fontes
de carbono tem o seguinte perfil de impureza: boro menos de 2 [ug/g],
fosforo menos de 0,5 [ug/g] e aluminio menos de 2 {pg/g], preferencialmente
menor ou igual a 1 [ug/g], em particular ferro menos de 60 [ug/g],
preferencialmente o contetido de ferro € menos de 10 [ug/g], especialmente
preferencialmente menos de 5 [ug/gl. Em conjunto, de acordo com a

invengao é desejavel usar uma fonte de carbono puro no qual o conteudo de
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impurezas, tal como boro, fosforo, aluminio efou arsénico, esta abaixo do
limite respectivo tecnicamente possivel de deteccdo. Preferencialmente, a
fonte pura ou outra de carbono que opcionalmente compreende pelo menos
um carboidrato, ou mistura de fontes de carbono, tem o seguinte perfil de
impureza para boro, fosforo e aluminio e opcionalmente para ferro, sédio,
potassio, niquel efou cromo. Contaminagdo com boro (B) est4 em particular
entre 5 e 0,000001 ug/g, preferenciaimente de 3 a 0,00001 pg/g,
especialmente preferencialmente 2 a 0,00001 pg/g, de acordo com a
invencéao abaixo de 2 a 0,00001 pg/g. Contaminagdo com fésforo (P) esta
em particular entre 5 e 0,000001 pg/g, preferencialmente de 3 a 0,00001
ug/g, especialmente preferencialmente abaixo de 1 a 0,00001 ug/g, de
acordo com a inveng&o abaixo de 0,5 a 0,00001 pg/g. Contaminagdo com
ferro (Fe) esta entre 100 e 0,000001 pg/g, em particular entre 55 e 0,00001
Mg/g, preferenciaimente de 2 a 0,00001 pg/g, especiaimente
preferencialmente abaixo de 1 a 0,00001 pg/g, de acordo com a invengéo
abaixo de 0,5 a 0,00001 pg/g. Contaminagdo com sddio (Na) estd em
particular entre 20 e 0,000001 pg/g, preferencialmente de 15 a 0,00001 pg/g,
especialmente preferencialmente abaixo de 12 a 0,00001 pg/g, de acordo
com a invencgdo abaixo de 10 a 0,00001 pg/g. Contaminag&o com potassio
(K) esta em particular entre 30 e 0,000001 ug/g, preferencialmente de 25 a
0,00001 ug/g, especialmente preferencialmente abaixo de 20 a 0,00001
gg/g, de acordo com a invengdo abaixo de 16 a 0,00001 pg/g.
Contaminacgéao com aluminio (Al) esta em particular entre 4 e 0,000001 pg/g,
preferencialmente de 3 a 0,00001 ug/g, especialmente preferencialmente
abaixo de 2 a 0,00001 pg/g, de acordo com a invengdo abaixo de 1,5 a
0,00001 pg/g. Contaminagdo com niquel (Ni) esta em particular entre 4 e
0,000001 ug/g, preferencialmente de 3 a 0,0000ﬁ Hg/g, especialmente
preferencialmente abaixo de 2 a 0,00001 pg/g, de acordo com a invengéo
abaixo de 1,5 a 0,00001 pg/g. Contaminagdo com cromo (Cr) esta em
particular entre 4 e 0,000001 pg/g, preferencialmente de 3 a 0,00001 ug/g,
especialmente preferencialmente abaixo de 2 a 0,00001 ug/g, de acordo

com a invengéo abaixo de 1 a 0,00001 pg/g. Contaminagédo minima com os
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respectivos elementos, especialmente preferenciaimente abaixo de 10 ppb
ou abaixo de 1 ppb, é preferencial.

Descricdo geral do método completo

O método completo compreende a reducdo de um diéxido de
silicio purificado por precipitacéo acidica com uma fonte de carbono para
produgéo de silicio de grau solar. Fontes de carbono adequadas e condigbes
do método sao conhecidas pelo versado na técnica, por exemplo, da técnica
prévia supracitada, especialmente US 2007/0217988 ou US 4.247.528. O
contetido destas especificagcbes publicadas é por meio deste incorporado
explicitamente na matéria objeto do presente pedido de patente.

De acordo com a invenc¢do, no método global de acordo com a
invengéo para produgdo de silicio puro, o 6xido de silicio purificado por
precipitagao é formulado e reagido em conjunto com pelo menos uma fonte
de carbono puro.

Por exemplo, 6xido de silicio tmido ou ainda Gmido pode ser
formulado, extrudado, peletizado, granulado ou briquetado em conjunto com
um carboidrato puro. Esta formulagdo pode ser seca e pode sofrer uma
etapa de reducéo para a produgdo de silicio puro ou pode sofrer primeiro
uma etapa de processo fora de linha, pir6lise e/ou calcinagdo para a
produgéo de carbono puro e/ou carboneto de silicio.

Carboneto de silicio, em particular carboneto de silicio de alta
pureza opcionalmente compreendendo ou contendo uma matriz de carbono
(matriz C) ou uma matriz de éxido de silicio e/ou opcionalmente infiltrada
com silicio pode ser usado no método de acordo com a invencao como
ativador efou como fonte de carbono puro.

De acordo com uma modalidade, a etapa de redugao para a
produgéo de silicio puro consiste em reacdo do éxido de silicio purificado,
em particular do diéxido de silicio, com um carboneto de silicio puro ou de
alta pureza, como definido anteriormente ou a seguir.

Em modalidades especificas, um carboneto de silicio e/ou silicio,
onde o carboneto de silicio pode compreender uma matriz C efou uma

matriz de 6xido de silicio e pode ser infiltrado com silicio, s&o adicionados a
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formulacao, e a formulagéo alternativamente

a) compreende o 6xido de silicio purificado e pelo menos uma fonte de
carbono puro e opcionalmente carboneto de silicio e opcionalmente silicio
elou

b) compreende o 6xido de silicio purificado e opcionalmente carboneto de
silicio e opcionalmente silicio e/ou

¢) compreende pelo menos uma fonte de carbono puro e opcionalmente
carboneto de silicio e opcionalmente silicio,

onde a respectiva formulagdo pode conter opcionalmente églutinantes e
onde a fonte de carbono puro também pode compreender um carbono
ativado.

Oxido de silicio purificado, em particular diéxido de silicio
purificado, tal como acido silicico, carbono puro, em particular carbono
ativado e/ou carboneto de silicio pode ser adicionado ac processo a) como
pd, granulos e/ou como grumos e/ou b) contido em uma formulag&o, por
exemplo, em-um vidro poroso, em particular vidro de quartzo, em um
extrudado e/ou molde, tais como pélete ou briquete, opcionalmente em
conjunto com outros aditivos, em particular como aglutinante e/ou como
segunda e adicional fonte de carbono. Carbono ativado significa uma fonte
de carbono com fragées de grafite ou um grafite. A fragéo de grafite na fonte
de carbono esta preferencialmente entre 30 e 99% em peso em relagéo a
fonte de carbono, preferencialmente a fragdo de grafite € 40 a 99% em peso,
especialmente preferencialmente 50 a 99% em peso.

Métodos adequados para formagdo da formulacdo, em particular
briquetagem, tal como extrusdo, compressdo, formagao de comprimidos,
peletizagdo, granulagdo e outros métodos bem conhecidos s&o bem
conhecidos por um versado na técnica.

Outros aditivos podem ser 6xido de silicio ou uma segunda fonte
de carbono, em particular cascas de arroz purificadas, por exemplo, apés
lavagem efou cozimento com HCI, ou misturas de outras fontes de carbono
puro, tais como aglcar, grafite, fibras de carbono, e/ou como aglutinante e

como segunda e adicionais fontes de carbono e/ou silicio pode ser resinas
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naturais ou sintéticas, tais como resina fendlica, silanos funcionais ou
siloxanos, alquilceluloses técnicas, tais como metilcelulose, polietilenoglicois,
poliacrilatos e polimetacrilatos ou misturas de pelo menos dois dos
compostos acima mencionados. Como silanos ou siloxanos funcionais,
pode-se mencionar, por exemplo, - mas n&o exclusivamente -
tetralcoxissilanos, trialcoxissilanos, alquilsilicatos, alquilalcoxissilanos,
metacriloxialquilalcoxissilanos, glicidiloxialquilalcoxissilanos,
polieteralquilalcoxissilanos e  hidrolisados ou  condensados  ou
cocondensados correspondentes de pelo menos dois dos compostos acima
mencionados, onde "alcoxi" significa em particular metoxi, etdxi, propéxi ou
butoxi e "alquila” ou "Alquila” representa um grupo alquila mono ou divalente
com 1 a 18 atomos de carbono, tais como metila, etila, n-propila, butila,
isobutila, pentila, hexila, heptila, n-/i-octila etc.; o seguinte pode ser listado
como exemplos: tetraetoxissilano, silanol, etilsilicato, trimetoxissilano,
metiltrimetoxissilano, dimetildietoxissilano, trimetilpropoxissilano,
etilirimetoxissilano,  metiletildietoxissilano,  n-propiltrietoxissilano,  n-fi-*
octiltrimetoxissilano, propilsilanol, octilsilanéis e oligdmeros correspondentes
ou condensados, oligdmeros 1-metacriloximetilirimetoxissilano,  2-
metacriloxietiltrimetoxissilano, 3-metacriloxipropiltrimetoxissilano, 3-
metacriloxi-isobutiltrimetoxissilano, 3-metacriloxipropilmetildialcoxissilano, 3-
metacriloxipropilsilanol e correspondentes ou condensados, oligbmeros 3-
glicidiloxipropiltrimetoxissilano, 3-glicidiloxipropilsilanol e correspondentes ou
condensados ou hidrolisados, cocondensados ou também cocondensados
em bloco ou cocondensados baseados em pelo menos dois da série n-
propiltrietoxissilano, n-/i-octiltrietoxissilano, 3-
metacriloxipropiltrimetoxissilano,  3-glicidiloxipropiltrimetoxissilano e  3-
polieterpropiltrietoxissitano.

Os ditos aditivos podem realizar simultaneamente a fungéo de
um fornecedor de Si ou C e aquela de um auxilio de processamento, em
particular nos processos de formacdo que s@o bem conhecidos por um
versado na técnica, efou a funcdo de um aglutinante, em particular de um

aglutinante que é substancialmente resistente ao calor na faixa de TA a
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300°C. Preferencialmente, para a producdo de granulos, os pos sé&o
pulverizados com o aglutinante em solugdo aquosa ou alcodlica e em
seguida sofrem um processo de formagéo, no qual a secagem pode realizar-
se simultaneamente, ou alternativamente a secagem também pode realizar-
se ap6s formagédo. De forma que os gases do processo que se formaram
durante a reducdo ao silicio puro possam escoar bem através da
formulagao, preferencialmente comprimidos, péletes ou briquetes altamente
porosos sao formados das formulagées.

O tamanho dos briquetes esta preferencialmente na faixa de 1 a
10 cm®, especialmente para um forno de 500 kW. O tamanho ¢ diretamente
dependente de como o processo €& conduzido. As formas podem ser
adaptadas dependendo do processo e aspectos técnicos, por exemplo, para
parecer-se com cascalho ou sarrafo, um briquete de forma de sarrafo que é
preferencial para alimentagao através de um tubo. Um cascalho pode ser
vantajoso em alimentagao direta.

Aglutinantes preferenciais produzem substancialmente
formulagées dimensionalmente estaveis na faixa de temperatura de 150 a
300°C, e especialmente aglutinantes preferenciais produzem formulaces
dimensionalmente estaveis na faixa de temperatura entre 200 e 300°C. Em
cerfos casos também pode ser preferencial produzir formulagbes que
possam fornecer substancialmente formulagées dimensionalmente estaveis
na faixa de temperatura acima 300°C e até 800°C ou maiores,
especialmente preferencialmente até 1400°C. Estas formulagdes podem ser
preferencialmente usadas para reducdo ao silicio puro. Os aglutinantes de
alta temperatura sio baseados substancialmente no substrato reticulado de
Si-O predominante, substrato geralmente significando todos os componentes
ou grupos funcionais da formulagdo que pode condensar-se com grupos
silanol.

Uma formulagao preferencial compreende carboneto de silicio
elou carbono ativado, por exemplo, grafite, ou misturas destes e outra fonte
de carbono purb, por exemplo, negro térmico, e os aglutinantes resistentes

ao calor especificados, em particular aglutinantes de alta temperatura.
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Em geral, todos os reagentes soélidos, tais como didxido de
silicio, a fonte de carbono puro e opcionalmente carboneto de silicio devem
ser usados no processo ou devem estar presentes na composi¢ao em uma
forma que oferece a area superficial possivel maxima para a reag&o. De
acordo com a invencdo, uma formulagdo na forma de um briquete €
adicionada.

Uma ou mais fontes de carbono puro, opcionalmente em uma
mistura, um composto organico de origem natural, um carboidrato, grafite
(carbono ativado), coque, carvao, negro de fumo, negro térmico, carboidrato
pirolisado, em particular, aglcar pirolisado, sdo usadas como fonte de
carbono puro no método de acordo com a invencgdo. As fontes de carbono,
especialmente na forma de péletes, por exemplo, podem ser purificadas pelo
tratamento com solugdo de acido cloridrico quente. Adicionalmente, um
ativador pode ser adicionado ao método de acordo com a invengéo. O

ativador pode ter o objetivo de um iniciador de reagédo, um acelerador de

“reacdo bem como o objetivo da fonte de carbono. Um ativador ¢ carboneto

de silicio puro, carboneto de silicio infilirado com silicio, € um carboneto de
silicio puro com uma matriz C e/ou matriz de éxido de silicio, por exemplo,
um carboneto de silicio contendo fibras de carbono.

Alternativamente a fonte de carbono puro consiste do ativador,
isto &, no método de acordo com a invengao o ativador é usado como a
tnica fonte de carbono. Devido a esta medida, a composigéo da carga pode
ser mais densa, porque um mol equivalente do gas monéxido de carbono
nesta etapa, reducao ao silicio, € economizado. Por isso, o ativador pode ser
usado no método em quantidades cataliticas até quantidades equimolares
em relacao ao 6xido de silicio.

De acordo com outras alternativas, o ativador pode ser usado na
proporgao de peso de 1000:1 a 1:1000 para a fonte de carbono puro, a fonte
de carbono puro sendo calculada sem SiC, por exemplo, grafite, negro de
fumo, carboidrato, carvido, coque. Preferencialmente, a fonte de carbono é
usada na proporcdo de peso de 1:100 a 100:1, especialmente

preferencialmente 1:100 a 1:9.
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Redugao do éxido de silicio purificado com uma ou mais fontes
de carbono puro e/ou o ativador pode realizar-se em um forno industrial, tal
como um forno de arco, em um reator térmico, em um forno de indugéo,
forno rotatério efou em um forno de micro-ondas, por exemplo, com leito
fluidizado efou tubo rotatério.

Em geral, a reagdo pode ser realizada em fornos industriais
ordinarios para producdo de silicio, por exemplo, fornos de fusao para
producéo de silicio, tais como silicio metaltrgico, ou outros fornos de fusao
adequados, por exemplo, fornos de indugdo. O projeto destes fornos de
fusao, especialmente preferencialmente fornos elétricos, que usam um arco
elétrico como fonte de energia, é bem conhecido por um versado na técnica.
Em caso de fornos de corrente continua, tém um eletrodo de fusdo e um
eletrodo de fundo ou como forno de corrente alternada normalmente trés
eletrodos de fusédo. O comprimento de arco é controlado por um controlador
de eletrodo. Os fornos de arco sdo baseados por regra em um espago de
reacao feito do material refratario, no fundo do qual o silicio liquido pode ser
aproveitado ou descarregado. As matérias-primas s&o carregadas no topo,
onde os eletrodos de grafite para geragdo do arco também sdo arranjados.
Estes fornos sdo geralmente operados em temperaturas na regido de
1800°C. Também é conhecido por um versado na técnica que a propria
estrutura de forno ndo deve contribuir para contaminagdo do silicio
produzido.

De acordo com a inveng¢ao, redugdo do 6xido de silicio purificado
realiza-se com uma ou mais fontes de carbono puro em um espaco de
reacéo revestido com refratarios de alta pureza e opcionalmente usando
eletrodos que consistem em material de alta pureza, como explicado abaixo.
Eletrodos ordinarios sao feitos de grafite de alta pureza e séo consumidos
durante o processo de redugdo, de forma que por regra possam ser
reposicionados continuamente.

O silicio fundido ou derretido de acordo com a invengao obtido
pela reducéo é obtido como silicio puro fundido, em particular é adequado

como silicio de grau solar ou é adequado para a producgédo de silicio de grau



10

15

20

25

30

221114

- .

solar, e opcionaimente é purificado ainda pela fusdo de zona ou pela
solidificacdo direcional, como é bem conhecido por um versado na técnica.

Alternativamente ou adicionalmente, o silicio pode ser
solidificado, triturado e os fragmentos triturados podem ser ainda
classificados com base em diferengas no comportamento magnético. Em
particular, a fragao enriquecida em impurezas em consequéncia de fusao de
zona ou solidificacéo direcional entdo pode ser usada para a produgéo de
organossilanos. O método de classificagdo magnética &€ conhecido como tal
por um versado na técnica. Para a classificagdo magnética de silicio a partir
da reacdo de 6xido de silicio purificado e uma ou mais fontes de carbono
puro, os contetidos da revelagcao completa de WO 03/018207 sao feitos um
objeto do presente pedido de patente, com a modificagdo que o silicio
alimentado para separagdo magnética origina-se da reagido de 6xido de
silicio purificado e pelo menos uma fonte de carbono puro. Uma separagéo
magnética correspondente do silicio puro produzido de acordo com a
invengéo ou um silicio ainda purificado pela fuséo de zona do silicio puro &
um objeto da invencéo.

As respectivas etapas de processo parciais que se realizam
opcionalmente, preferencialmente em combinagédo, para 6 método completo
da produgio de silicio puro, cada um das quais, sinergisticamente, faz uma
contribuicio decisiva para a eficacia econdmica do método completo, s&o
explicadas em mais detalhes abaixo.

Descricao da producio do éxido de silicio purificado por precipitagcao

De acordo com um aspecto principal do método para a produgao
de silicio puro de acordo com a invengao, um diéxido de silicio purificado de
pelo menos uma solugdo de silicato € usado no método para a produgéo de
silicio puro, em particular de silicio de grau solar.

Os inventores encontraram, surpreendentemente, que é
possivel, pela gestdo de processo especial na precipitagédo e lavagem, para
produzir o diéxido de silicio purificado, em particular diéxido de silicio de alta
pureza que pode ser usado para a producdo de silicio de grau solar,

simplesmente, sem um grande nimero de etapas de purificagdo adicionais a
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montante ou a jusante e sem despesa particular no equipamento.

De acordo com a invencgao, a precipitagdo de um 6xido de silicio
dissolvido em fase aquosa, em particular 6xido de silicio completamente
dissolvido, é realizada com um agente de acidificagdo. Apos reacédo do Oxido
de silicio dissolvido em fase aquosa com o agente de acidificacéo,
preferencialmente pela adicéo do 6xido de silicio dissolvido em fase aquosa
ao agente de acidificagdo, uma suspensao de precipitacio & obtida.

Uma caracteristica importante do método & o controle do valor
de pH do didxido de silicio e dos meios de reacédo contendo o didxido de
silicio durante as varias etapas do processo para a produgao do diéxido de
silicio.

De acordo com a invencdo, a carga inicial e a suspensao de
precipitacdo, na qual o dxido de silicio dissolvido em fase aquosa, em
particular o vidro soltvel, é adicionado, preferencialmente gota a gota,
sempre devem mostrar uma reagéo acida. Acido significa um valor de pH
abaixo 6,5, em particular abaixo de 5,0, preferencialmente abaixo de 3,5,
especialmente preferencialmente abaixo de 2,5, e de acordo com a invengao
abaixo de 2,0 a abaixo de 0,5. Pode ser desejavel verificar o valor de pH
para assegurar que o valor de pH n&o flutue demais, a fim de obter
suspensées de precipitagdo reprodutiveis. Se um valor de pH constante ou
substancialmente constante for desejado, portanto o valor de pH somente
deve mostrar uma faixa da variagdo de mais/menos 1,0, em particular de
mais/menos 0,5, preferencialmente de mais/menos 0,2.

Em uma modalidade especialmente preferencial da presente
invencao, o valor de pH da suspensdo de precipitagdo sempre € mantido
menos de 2, preferencialimente menos de 1, especialmente
preferencialmente menos de 0,5. Além disso, € preferencial se o acido
estiver presente sempre em um excesso definido para a solugéo de silicato
alcalino, para assegurar um valor de pH da suspens&o de precipitagido de
menos de 2 em qualguer momento.

Sem estar ligados a uma teoria particular, os inventores séo da

visdo que um valor de pH muito baixo assegura que grupos SiO carregados
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negativamente nao livres estdo presentes na superficie de didxido de silicio,
a qual os ions metalicos de interferéncia podem ser ligados.

Em valor de pH muito baixo, a superficie & até positivamente
carregada, de forma que os cations metalicos sejam repelidos pela
superficie de acido silicico. Se estes ions metalicos forem eliminados agora,
contanto que o valor de pH seja muito baixo, podem ser impedidos de serem
depositados na superficie do diéxido de silicio de acordo com a invengéo. Se
a superficie de acido silicico assumir uma carga positiva, as particulas de
acido silicico sao adicionalmente impedidas de agregagao com a formagéo
consequente de cavidades nas quais a impurezas podem acumular-se.

Especialmente preferencialmente, e por isso como o aspecto
principal, a presente invengao refere-se a um processo de precipitagdo para
a produgao de oxido de silicio purificado, em particular dioxido de silicio de
alta pureza, compreendendo as seguintes etapas

a. Preparacio de uma alimentagéo de um agente de acidificacio
com um valor de pH de menos de 2, preferencialmente menos de 1,5,
especialmente preferencialmente menos de 1, muito especialmente, de
preferéncia entre menos de 0,5

b. Preparacdo de uma solucéo de silicato, onde em particular a
viscosidade, para a producio do oxido de silicio purificado por precipitagéo,
pode ser vantajosamente ajustada em faixas de viscosidade definidas, em
particular uma viscosidade de 0,1 a 10000 poises sendo preferencial, e
dependendo dos parametros de processo esta faixa de viscosidade - como
explicado abaixo - pode ser ainda estendida, dependendo de outros
parametros de processo,

c. Adicdo da solugdo de silicato da etapa b. a alimentagéo da
etapa a., de tal modo que o valor de pH da suspenséo de precipitacéo obtida
sempre permanece em um valor de menos de 2, preferencialmente menos
de 1,5, especialmente preferencialmente menos de 1 e muito especialmente,
de preferéncia entre menos de 0,5

d. Separagdo e lavagem do diéxido de silicio obtido, o meio

lavavel tendo um valor de pH de menos de 2, preferencialmente menos de
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1,5, especialmente preferencialmente menos de 1 e muito especialmente
preferencialmente menos de 0,5

e. Secagem do didxido de silicio obtido

De acordo com uma primeira variante especialmente
preferencial deste método do aspecto principal da presente invengéo, a
invencao refere-se a um processo de precipitagdo para a produgéo de oxido
de silicio purificado, em particular diéxido de silicio de alta pureza, que €
realizado com solugdes de silicato de baixa a4 média viscosidade, isto &, a
etapa b & modificada como se segue:

b. Preparagéo de uma solugdo de silicato com uma viscosidade
de 0,1 a 2 poises

De acordo com uma segunda variante especialmente
preferencial deste método do aspecto principal da presente invengao, a
invengao refere-se a um processo de precipitagio para a producéo de oxido
de silicio purificado, em particular diéxido de silicio de alta pureza, que é
realizado com solugées de silicato de viscosidade alta ou muito alta, isto &, a
etapa b € modificada como se segue:

b. Preparacao de uma solucgéo de silicato com uma viscosidade
de 2 a 100000 poises

Nas variantes diferentes do método contido como o aspecto
principal na presente invengdo, na etapa a) a alimentag&o € preparada de
um agente de acidificacdo ou um agente de acidificacao e dgua no vaso de
precipitacdo. A agua é preferencialmente &agua destilada ou agua
deionizada.

Em todas as variantes do método de acordo com a invencgéo,
niao somente as modalidades especialmente preferenciais descritas em
detalhes acima, os agentes de acidificagdo usados podem ser acidos
organicos ou inorganicos, preferenciaimente acidos minerais, especialmente
preferencialmente acido cloridrico, acido fosférico, &cido nitrico, acido
sulfarico, acido clorossulfénico, cloreto de sulfurila, acido perclérico, acido
férmico efou acido acético em forma concentrada ou diluida, ou misturas dos

acidos acima mencionados. Os acidos inorganicos acima mencionados sao
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especialmente preferenciais. Muito especialmente preferenciais s&o acido
cloridrico, preferencialmente 2 a 14 N, especialmente preferencialmente 2 a
12 N, muito especialmente, de preferéncia 2 a 10 N, especialmente
preferencialmente 2 a 7 N e muito especialmente, de preferéncia 3 a 6 N,
acido fosforico, preferencialmente 2 a 59 N, especialmente
preferencialmente 2 a 50 N, muito especialmente, de preferéncia 3 a 40 N,
especialmente preferencialmente 3 a 30 N e muito especialmente, de
preferéncia 4 a 20 N, &cido nitrico, preferencialmente 1 a 24 N,
especialmente preferencialmente 1 a 20 N, muito especialmente, de
preferéncia 1 a 15 N, especialmente preferencialmente 2 a 10 N, acido
sulfarico, preferencialmente 1 a 37 N, especialmente preferencialmente 1 a
30 N, muito especialmente, de preferéncia 2 a 20 N, especiaimente
preferencialmente 2 a 10 N. Muito especialmente, de preferéncia, o acido
sulfurico concentrado é usado.

Os agentes de acidificagdo podem ser usados em uma pureza
que é tipicamente referida como "classe técnica”. E claro para o versado na
técnica que os agentes de acidificagéo diluidos ou nao diluidos ou misturas
de agentes de acidificagdo usados devem embarcar um nivel minimo de
impurezas que ndo permanecem dissolvidas em fase aquosa da suspensao
de precipitagdo no método. Em cada caso, os agentes de acidificagdo néo
devem ter impurezas que precipitariam com o 6xido de silicio na precipitagao
acidica, a menos que eles possam ser mantidos em suspensdo de
precipitagdo por meio de agentes complexantes adicionados ou pelo controle
de pH, ou eliminados com os meios de lavagem posteriores.

O agente de acidificagao que é usado para a precipitagédo pode
estar o mesmo como também usado, por exemplo, na etapa d, para lavar a
torta do filtro.

Em uma variante preferencial deste método, na etapa a) um
peréxido que produz uma coloragao amarela/laranja com ions titanio (IV) em
condicbes acidicas é adicionado a alimentacdo junto com o agente de
acidifica¢do. Especialmente preferencialmente € peréxido de hidrogénio ou

peroxodissulfato de potassio. A coloragdo amarela/laranja da solugdo de
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reagdo pode fornecer uma indicagdo muito boa do grau de purificagao
durante a etapa de lavagem d.

Foi encontrado de fato que titdnio é um contaminante muito
persistente, ja que se liga prontamente ao didxido de silicio em valores de
pH acima de 2. Os inventores encontraram que quando a coloragéo amarela
no estagio d) desaparece, por regra a pureza desejada do 6xido de silicio
purificado, em particular do diéxido de silicio, foi alcancada e a partir deste
ponto de tempo o didxido de silicio pode ser lavado com agua destilada ou
deionizada até que o pH neutro do didxido de silicio seja alcangado. Para
alcangar esta fungéo indicadora do peroxido, é também possivel adicionar o
peréxido ndo na etapa a., mas na etapa b. ao silicato de sédio ou na etapa c.
como uma terceira corrente material. Basicamente € também possivel
adicionar o perdxido também somente apds a etapa c e antes da etapa d. ou
durante a etapa d.

Todas as variantes acima mencionadas e formas misturadas das
mesmas s&o cobertas pelas presentes invengdes. Entretanto, as variantes
nas quais o peroxido € adicionado na etapa a. ou b. séo preferenciais, como
neste caso pode realizar outra fungao além da fun¢ao indicadora. Sem estar
ligados a uma teoria particular, os inventores s&o da visdo que algumas
impurezas - em particular contendo carbono - podem ser oxidadas pela
reagao com o perdxido e removidos da solugéo de reacdo. Outras impurezas
s&o convertidas pela oxidagido em uma forma mais soltvel e por isso pode
ser eliminada. O processo de precipitagdo de acordo com a invengao, por
isso, tem a vantagem de ndo ser necessario realizar uma etapa de
calcinagao, embora isto seja naturalmente opcionalmente possivel.

Em todas as variantes do processo de acordo com a invencéo, o
diéxido de silicio dissolvido em fase aquosa usada é preferencialmente uma
solugdo de silicato aquosa, especialmente preferencialmente uma solugao
de silicato alcalina efou alcalinaterrosa, muito especiaimente
preferenciaimente um vidro solivel. Tais solugcdes podem ser obtidas
comercialmente, podem ser produzidas pela liquefagao do silicato sélido,

podem ser produzidas de didxido de silicio e carbonato de sddio ou, por
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exemplo, podem ser produzidas pelo processo hidrotérmico diretamente de
diéxido de silicio e hidroxido de s6dio e agua a temperatura elevada. O
processo hidrotérmico pode ser preferencial sobre o processo de soda,
porque pode resultar em diéxidos de silicio precipitados de limpador. Uma
desvantagem do processo hidrotérmico é a faixa limitada de proporgGes
obteniveis, por exemplo, a proporcdo de SiO2 para N;O é ate 2, as
proporgdes preferenciais sendo 3 a 4, além disso os vidros de agua devem
ser por regra concentrados de acordo com o processo hidrotérmico antes da
precipitagdo. Geralmente a produgéo do vidro solivel como tal & conhecida
por um versado na técnica.

De acordo com uma alternativa, um vidro sollvel alcalino, em
particular vidro soilvel de so6dio ou vidro solivel de potassio, €
opcionalmente filtrado e em seguida concentrado se necessario. A filtragao
do vidro solivel ou da solugdo aquosa do silicato dissolvido, a fim de
remover constituintes soélidos, nao dissolvidos, pode ser realizado por
processos que sdo conhecidos por um versado na técnica € com dispositivos
que sao conhecidos por um versado na técnica.

A solugdo de silicato usada preferencialmente tem uma
proporcio, isto &, proporgdo em peso de 6xido metdlico para diéxido de
silicio, de 1,5 a 4,5, preferencialmente de 1,7 a 4,2, especialmente
preferencialmente de 2 a 4,0.

O processo de precipitacido de acordo com a invencdo néo usa
agentes guelantes ou colunas de troca i6nica. Etapas de calcinagdo do Oxido
de silicio purificado também podem ser omitidas. Por isso, o processo de
precipitacdo presente de acordo com a invencdo € muito mais simples e
mais rentavel do que métodos da técnica prévia. Outra vantagem do
processo de precipitagdo de acordo com a invengéo consiste em que pode
ser realizado no equipamento convencional.

O uso de trocadores i6nicos para purificagdo das solugdes de
silicato e/ou agentes de acidificagdo antes da precipitacdo ndo é necessario,
mas pode resultar desejavel dependendo da qualidade das solugGes

aquosas de silicato. Por isso, uma solugao de silicato alcalina também pode
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ser pré-tratada conforme WO 2007/106860, a fim de minimizar o conteldo
de fosforo efou boro anteriormente. Para isto, a solugdo de silicato alcalino
(fase aquosa na qual o 6xido de silicio é dissolvido) pode ser tratada com um
metal de transicdo, calcio ou magnésio, um sal de molibdénio ou com um
trocador idnico modificado com sais molibdato para minimizar o contetido de
fosforo. Antes da precipitagdo de acordo com o método de WO
2007/106860, a solugdo de silicato alcalino pode sofrer a precipitagédo de
acordo com a invencdo em condigdes acidas, em particular em um valor de
pH de menos de 2. No método de acordo com a invencao, entretanto,
preferéncia é dada a utilizacdo de agentes de acidificagéo e solugbes de
silicato que n&o foram tratadas por meio de trocadores ibnicos antes da
precipitacao.

Em uma modalidade especifica, uma solugéo de silicato pode
ser pré-tratada como sol de silica de acordo com os métodos de EP 0
504467 B1 antes da precipitagao acida real de acordo com a invengéo. Para
isto, a revelacao inteira de EP 0 504 467 B1 é expressamente incorporada
no documento presente. O sol de silica obtenivel pelos métodos revelados
em EP 0 504 467 B1 ¢& dissolvido novamente completamente,
preferencialmente apds um tratamento de acordo com os métodos de EP 0
504 467 B1, e em seguida submetido a precipitacéo acida de acordo com a
invencao, para obter o 6xido de silicio purificado conforme a invencao.

A solugdo de silicato preferenciailmente tem, antes da
precipitagdo acidica, um contetido de diéxido de silicio de, por exemplo,
aproximadamente 10% em peso ou maior.

No aspecto principal da presente invengdo, uma solugéo de
silicato, especialmente um vidro sollivel de sédio, usado para a precipitacao
acidica tem uma viscosidade de 0,1 a 10000 poises, preferencialmente 0,2 a
5000 poises, mais preferencialmente 0,3 a 3000 poises, especialmente
preferenciaimente 0,4 a 1000 poises (a temperatura ambiente, 20°C).

Nas etapas b e c da primeira variante preferencial do método do
aspecto principal, uma solugdo de silicato € preparada com uma viscosidade

de 0,1 a 2 poises, preferencialmente 0,2 a 1,9 poises, especialmente 0,3 a
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1,8 poises e especialmente preferenciaimente 0,4 a 1,6 poises e muito
especialmente, de preferéncia 0,5 a 1,5 poises. Misturas de varias solugbes
de silicato também podem ser usadas.

Nas etapas b e c da segunda variante preferencial do método do
aspecto principal, uma solugéo de silicato & preparada com uma viscosidade
de 2 a 10000 poises, preferencialmente 3 a 70000 poises, especialmente 4 a
6000 poises, especialmente preferencialmente 4 a 1000 poises, muito
especialmente, de preferéncia 4 a 100 poises e especialmente
preferencialmente 5 a 50 poises.

Na etapa c¢ do aspecto principal e de duas variantes
preferenciais do processo de precipitagdo de acordo com a invengao, a
solugdo de silicato da etapa b é adicionada a alimentac&o e o di6xido de
silicio, por isso, & precipitado. E necessario assegurar que o agente de
acidificacdo esteja presente sempre em excesso. Adicdo da solugao de
silicato, por isso, realiza-se de tal modo que o valor de pH da solugéao de
reacdo & sempre menos de 2, preferencialmente menos de 1.5,
especialmente preferencialmente menos de 1, muito especialmente
preferencialmente menos de 0,5 e especialmente preferenciaimente € 0,01 a
0,5. Agente de acidificacdo adicional pode ser adicionado se necessario. A
temperatura da solugdo de reagdo é mantida, durante a adigdo da solugéo
de silicato, de 20 a 95°C, preferencialmente 30 a 90°C, especialmente
preferencialmente de 40 a 80°C, por aguecimento ou resfriamento do vaso
de precipitacao.

Os inventores encontraram que precipitados que podem ser
fitrados particularmente facilmente sao obtidos se a solugao de silicato
introduzir a alimentacdo e/ou suspensdo de precipitagdo na forma de
goticulas. Por isso, em uma modalidade preferencial da presente invengao,
cuidado é tomado para assegurar que a solugéo de silicato introduza a
alimentagdo efou suspensao de precipitacdo na forma de goticulas. Isto por
exemplo, pode ser alcangado pela adi¢ao da solucéo de silicato gota a gota
para a alimentagdo. Isto pode envolver um dispositivo de medigao disposto

fora da suspensdo de alimentagdo/precipitagdo efou mergulhado na
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suspensio de alimentagao/precipitagéo.

Na primeira variante especialmente preferencial do método do
aspecto principal, isto &, o método com vidro solivel de baixa viscosidade,
resultou particularmente vantajoso se a alimentagéo/suspensao de
precipitagdo é posta em movimento, por exemplo, por agitacao ou
bombeamento, de tal modo que a velocidade de fluxo medida em uma
regiao que é delimitada pela metade do raio do vaso de precipitagao + 5 cm
e a superficie da solugdo de reacédo por 10 cm abaixo da superficie de
reacdo, & de 0,001 a 10 m/s, preferencialmente 0,005 a 8 m/s,
especialmente preferencialmente 0,01 a 5 m/s, bastante especiaimente 0,01
a 4 mfs, especialmente preferenciaimente 0,01 a 2 mfs e muito
especialmente, de preferéncia entre 0,01 a 1 m/s.

Sem estarem ligados a uma teoria particular, os inventores sao
da visdo que em razdo da baixa velocidade de fluxo, ha muito pouca
distribuicao da solugéo de silicato de entrada imediatamente ap6s introduzir
a suspensao de alimentagéo/precipitagdo. Como resultado, gelificacao -
ocorre rapidamente no envoltério externo das goticulas de solugao de
silicato de entrada ou correntes de solugdo de silicato, antes que impurezas
possam ser confinadas dentro das particulas. Através da selecao 6tima da
velocidade de fluxo da suspenséoc de alimentagdo/precipitagéo &, por isso,
possivel melhorar a pureza do produto obtido.

Pela combinagdo de uma velocidade de fluxo otimizada com
introdugdo da solugdo de silicato na medida do possivel na forma de
goticulas, este efeito possa ser ainda aumentado, para que uma modalidade
do método de acordo com a invencdo, na qual a solugdo de silicato &
introduzida na forma de goticula em uma suspensdo de
alimentacéo/precipitagdo em uma velocidade de fluxo, medida em uma
regiao d que é delimitada pela metade do raio do vaso de precipitagao + 5
cm e a superficie da solugéo de reagdo por 10 cm abaixo da superficie de
reagdo, de 0,001 a 10 m/s, preferenciaimente 0,005 a 8 m/s, especialmente
preferencialmente 0,01 a 5 m/s, bastante especialmente 0,01 a 4 mi/s,

especialmente preferencialmente 0,01 a 2 m/s e muito especialmente, de
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preferéncia entre 0,01 a 1 m/s. Deste modo é ainda possivel produzir
particulas de di6xido de silicio que podem ser filtradas muito facilmente (ver
as figuras 1 e 2). Ao contrario em métodos nos quais ha uma alta velocidade
de fluxo na suspensdo de alimentacao/precipitagdo, particulas muito finas
sao formadas, as ditas particulas sdo muito dificeis de filtrar.

Na segunda modalidade preferencial do aspecto principal da
presente invengdo, isto & em caso de uso de vidro solivel de alta
viscosidade, particularmente puro e facilmente filtravel precipita do mesmo
modo a forma em consequéncia de gota a gota a adi¢do da solucao de
silicato. Sem estarem ligados a uma teoria particular, os inventores sao da

visdo que a alta viscosidade da solugéo de silicato, em conjunto com o valor

“de pH, significa que apds a etapa c) precipitado facilmente fittrado é formado

e que ha pouco se algum acimulo de impurezas nas cavidades internas das
particulas de didxido de silicio, porque devido a alta viscosidade a forma de
goticula da solugdo de silicato adicionada gota a gota € basicamente
conservada e a goticula nao for finamente distribuida antes que
gelificagao/cristalizagdo comece na superficie da goticula. Uma solugdo de
silicato alcalino efou alcalinoterroso pode ser usada como solugdo de
silicato, preferencialmente uma solucéo de silicato alcalino, especialmente
preferencialmente solugéo de silicato de sodio (vidro sollivel) e/ou silicato de
potassio é usada. Misturas de varias solugdes de silicato também podem ser
usadas. Solugdes de silicato alcalino tém a vantagem que os ions alcalinos
podem ser facilmente separados por lavagem. A viscosidade pode ser
ajustada, por exemplo, pela concentragdo de solugbes de silicato
comercialmente disponiveis por evaporagdo, ou dissolucéo do silicato em
agua.

Como afirmado acima, pela escolha adequada da viscosidade
da solucdo de silicato efou da velocidade de agitac&o, a filtrabilidade das
particulas pode ser melhorada, porque particulas com uma forma especial
sdo obtidas. A presente invencdo, por isso, relaciona-se a particulas de
éxido de silicio purificadas, em particular particulas de dioxido de silicio

preferencialmente com um didmetro externo de 0,1 a 10 mm, especialmente
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preferencialmente 0,3 a 9 mm e muito especialmente, de preferéncia entre 2
a 8 mm. Em uma primeira modalidade especial da presente da invencao, as
ditas particulas de diéxido de silicio t&ém uma forma anelar, isto &, tém um
"buraco” no meio (ver figura 1a) e sua forma, por isso, pode ser comparada
a uma "rosca" em miniatura. As particulas anelares podem ser
substancialmente de uma forma redonda, mas também uma forma mais
oval.

Em uma segunda modalidade especial do presente processo de
precipitagdo de acordo com a invengao, as particulas de di6éxido de silicio
tém uma forma que & comparavel a um "chapéu de cogumelo” ou "medusa”,
isto &, em vez do buraco da particula forma de "rosca" descrita acima, no
meio da_estrutura principal anelar ha preferencialmente uma camada do
diéxido de silicio fina, isto &, mais fina do que a parte anelar, que & coberta
em um lado (ver figura 2a), estirada sobre a abertura interna do "anel". Se
forem postas estas particulas na base com o lado coberto para baixo e os
examinarmos verticaimente de cima, as particulas correspondem a um prato
com um fundo coberto, uma borda superior bastante maciga, isto €, espessa
e um fundo um pouco mais fino na regido da ctpula.

Sem estarem ligados a uma teoria particular, os inventores sao
da visao que as condigdes acidas na solugéio de alimentagao/reagdo em
conjunto com adi¢éo gota a gota da solug#o de silicato, mais a viscosidade e
a velocidade de fluxo da suspensdo de alimentagio/precipitagao, tem o
efeito que as goticulas da solugdo de silicato comegam a gelificar/precipitar
em sua superficie imediatamente no contato com o acido, e ao mesmo
tempo a goticula é deformada pelo movimento da goticula na
solugao/alimentagdo de reagado. Dependendo das condicbes de reacéo,
aparentemente as particulas em forma de "chapéu de cogumelo” com
movimento mais lento das goticulas, ao passo que as particulas em forma
de "rosca" sao formadas com movimento mais rapido das goticulas.

A presente invencao também refere-se a um processo de
precipitagdo no qual, apés a etapa c, as particulas de diéxido de silicio

anteriormente descritas das modalidades "roscas" e "chapéus de cogumelo"
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séo produzidas ou processadas ainda em pelo menos uma etapa.

O dioxido de silicio obtido apés precipitagcéo, isto &, no aspecto
principal e as variantes preferenciais do aspecto principal como a etapa c., &
separado em outros constituintes da suspenséo de precipitagéo (no aspecto
principal e as variantes preferenciais da etapa d do aspecto principal).
Dependendo da filtrabilidade do precipitado, isto pode ser realizado por
técnicas de filtragdo convencionais conhecidas por um versado na técnica,
por exemplo, com filtros prensa ou filtros rotativos. Em caso de precipitados
com filtrabilidade ruim, separagdo também pode ser realizada por
centrifugacdo ef/ou decantacdo dos constituintes liquidos da suspensao de
precipitacéo.

Apo6s separagdo do sobrenadante, o precipitado & lavado,
assegurando, com um meio de lavagem adequado, que o pH do meio
lavavel durante a lavagem, e dessa forma também do éxido de silicio
purificado, em particular didxido de silicio, € menor que 2, preferencialmente
menor que 1,5, especialmente preferencialmente menor que 1, muito
especialmente, de preferéncia 0,5 e especialmente preferencialmente 0,01 a
0,5.

Os meios de lavagem podem ser preferencialmente solugbes
aquosas de acidos organicos efou inorganicos sollveis em agua, por
exemplo, os acidos acima mencionados ou acido fumarico, acido oxalico,
acido formico, acido acético ou outros acidos orgéanicos conhecidos por um
versado na técnica, que eles mesmos nao contribuem para a contaminagéo
do oxido de silicio purificado, se ndo puderem ser removidos completamente
com agua de alta pureza, Geralmente, por isso, todos os acidos organicos,
solGveis em agua, em particular compostos dos elementos C, H e O, sao
preferenciais tanto como agente de acidificagdo como no meio de lavagem,
porque eles mesmos ndo contribuem para a contaminacdo da etapa de
reducéo subsequente. O agente de acidificacéo usado na etapa a. e ¢. ou
misturas do mesmo na forma diluida ou nao diluida sao preferencialmente
usados.

O meio de lavagem pode se necessario também compreender
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uma mistura de agua e solventes organicos. Solventes adequados s&o
alcodis de alta pureza, tais como metanol e etanol, esterificagao possivel
nao interfere na redugéo subsequente ao silicio.

A fase aquosa preferencialmente ndo contém nenhum solvente
organico, tal como alcoodis, efou nenhuma substancia organica, polimérica.

No método de acordo com a invencédo, ndo & normalmente
necessario adicionar agentes quelantes a suspens&o de precipitacdo ou
durante a purificagdo. No entanto, a presente invencdo também inclui
métodos nos quais, para a estabilizacdo de complexos metalicos sollveis
em acidos, um agente metalico complexante, tal como EDTA, é adicionado a
suspens&o de precipitagido ou a um meio de lavagem. Opcionalmente é, por
isso, possivel adicionar um agente quelante ao meio de lavagem ou agitar o
diéxido de silicio precipitado em um meio de lavagem com valor de pH
correspondente de menos de 2, preferencialmente menos de 1,5,
especialmente preferencialmente menos de 1, muito especialmente, de
preferéncia 0,5 e especialmente preferencialmente 0,01 a 0,5, contendo um
agente quelante. Preferencialmente, entretanto, lavagem com o meio de
lavagem acidico realiza-se imediatamente apds separacao do didoxido de
silicio precipitado, sem etapas adicionais que s&o realizadas.

E também possivel adicionar um perdxido para marcagao em
cor, como um" indicador" de impurezas metalicas indesejaveis. Por exemplo,
hidroperéxido pode ser adicionado & suspenséo de precipitacdo ou o meio
de lavagem, a fim de indicar, por cor, a presencga de impurezas de titanio. A
marcagdo & em geral também possivel com outros agentes complexantes
organicos, que por sua parte nao causam interferéncia no processo de
reducédo subsequente. Geralmente isto inclui todos os agentes complexantes
paseados nos elementos C, H e O, e o elemento N também pode ser
adicionado vantajosamente no agente complexante. Por exemplo, para a
formago de nitreto de silicio, que vantajosamente se decompde novamente
no processo subsequente.

Lavagem & continuada até que o diéxido de silicio tenha a

pureza desejada. Isto pode ser reconhecido, por exemplo, quando a
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suspensido de lavagem contém um peroxido e ja nao tem uma coloracéao
amarela visivel. Se o processo de precipitagdo de acordo com a invengao for
realizado sem adicdo de um peroxido que forma um composto colorido
amarelo/laranja com ions Ti(IV), entdo em cada etapa de lavagem uma
pequena amostra da suspensao de lavagem pode ser tomada e um perdxido
correspondente deve ser adicionado a ela. Este processo € continuado até
que a amostra tomada ja nao fornega uma coloragéo amarela/laranja visivel
ap6s adicdo do perdxido. E necessario assegurar que o valor de pH do meio
de lavagem e dessa forma também aquele do 6xido de silicio purificado, em
particular diéxido de silicio, até este ponto do tempo € menos de 2,
preferencialmente menos de 1,5, especialmente preferenciaimente menos
de 1, muito especiaimente, de preferéncia 0,5 e especialmente
preferencialmente € 0,01 a 0,5.

O diéxido de silicio dessa forma lavado e purificado,é lavado
ainda preferencialmente com agua destilada ou agua deionizada, até que o
valor de pH do didxido de silicio obtido esteja na faixa 4 a 7,5 efou a
condutividade da suspensdo de lavagem seja menor ou igual a 9 pS/cm,
preferencialmente menor ou igual a 5 pS/cm. Isto assegura que qualquer
residuo acido que adere ao didxido de silicio foi adequadamente removido.

Separacio pode ser realizada com medidas usuais que s&o bem
conhecidas por um versado na técnica, tais como filtragéo, decantacéo,
centrifugagdo e sedimentacdo, contanto que o nivel de impureza dos
precipitados por acido, 6xido de silicio purificado nao seja agravada
novamente por estas medidas.

Para precipitados com filtrabilidade ruim, pode ser vantajoso
realizar lavagem tendo o meio de lavagem escoando abaixo no precipitado
em um cesto de filtro de malha fina.

O didxido de silicio purificado, em particular diéxido de silicio de
alta pureza dessa forma obtido pode ser ainda seco e processado. Secagem
pode ser realizada por todos os métodos conhecidos por um versado na
técnica, por exemplo, com secadores de banda, secadores prateleira,

secadores de tambor etc.
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E recomendado triturar o didxido de silicio seco, obter uma faixa
4tima de tamanho de particula para processamento adicional ao silicio de
grau solar. As técnicas para trituracéo opcional do dioxido de silicio de
acordo com a invengédo s&o conhecidas por um versado na técnica e podem
ser encontradas, por exemplo, em Ullmann, 5th edition, B2, 5-20.
Preferencialmente, a trituragao é realizada em moinhos em contracorrente
de leito fluidizado a fim de minimizar ou evitar a contaminagéo do dibxido de
silicio de alta pureza com metal desgastado das paredes do moinho. Os
parametros de trituragio s&o selecionados tais que as particulas obtidas
tenham um tamanho de particula médio ds, de 1 a 100 pm,
preferencialmente 3 a 30 ym, especialmente preferencialmente 5 a 15 ym.

Os oxidos de silicio preparados e purificados conforme a
invencao preferencialmente tém o perfil de impurezas definido acima para
didxido de silicio purificado, puro ou de alta pureza, mas também podem ter
as seguintes quantidades de impurezas:

a. Aluminio entre 0,001 ppm e 5 ppm, preferencialmente 0,01
ppm a 0,2 ppm, especialmente preferencialmente 0,02 a 0,1, muito
especialmente, de preferéncia entre 0,05 a 0,8 e especiaimente
preferencialmente 0,1 a 0,5 ppm,

b. Boro menos de 1 ppm, preferencialmente 0,001 ppm a 0,099
ppm, especialmente preferencialmente 0,001 ppm a 0,09 ppm e muito
especialmente, de preferéncia entre 0,01 ppm a 0,08 ppm

¢c. Calcio menor ou igual a 1 ppm, 0,001 ppm a 0,3 ppm,
especiaimente preferencialmente 0,01 ppm a 0,3 ppm e muito
especialmente, de preferéncia entre 0,05 a 0,2 ppm

d. Ferro menor ou igual a 5 ppm, preferencialmente 0,001 ppm a
3 ppm, especiaimente preferenciaimente 0,05 ppm a 3 ppm e muito
especialmente, de preferéncia 001 a 1 ppm, especialmente
preferencialmente 0,01 ppm a 0,8 ppm e muito especialmente, de
preferéncia 0,05 a 0,5 ppm

e. Niquel menor ou igual a 1 ppm, preferencialmente 0,001 ppm

a 0,8 ppm, especialmente preferencialmente 0,01 ppm a 0,5 ppm e muito
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especialmente, de preferéncia 0,05 ppm a 0,4 ppm

f Fosforo menos de 10 ppm, preferencialmente menos de 5,
especialmente preferencialmente menos de 1, muito especialmente, de
preferéncia 0,001 ppm a 0,099 ppm, especialmente preferencialmente 0,001
ppm a 0,09 ppm e muito especialmente, de preferéncia entre 0,01 ppm a
0,08 ppm

g. Titanio menor ou igual a 1 ppm, 0,001 ppm a 0,8 ppm,
especialmente preferenciaimente 0,01 ppm a 06 ppm e muito
especialmente, de preferéncia 0,1 a 0,5 ppm

h. Zinco menor ou igual a 1 ppm, preferencialmente 0,001 ppm a
0,8 ppm, especialmente preferencialmente 0,01 ppm a 0,5 ppm e muito
especialmente, de preferéncia 0,05 ppm a 0,3 ppm
a soma das impurezas acima mencionadas mais sodio e potassio sendo
menos de 10 ppm, preferencialmente menos de 4 ppm, especialmente
preferencialmente menos de 3 ppm, muito especialmente, de preferéncia 0,5
a 3 ppm e especialmente preferencialmente:1 ppm a 3 ppm.

Os dioxidos de silicio de alta pureza de acordo com a invengao
podem estar nas formas de apresentagao anteriormente descritas, isto é,
como particulas em forma de "rosca" ou como particulas em forma de
“chapéu de cogumelo” ou em formas de particula convencionais. Entretanto,
também podem ser trituradas, comprimidas a granulos ou briquetes por
métodos conhecidos por um versado na técnica. Se as particulas tiverem
sido trituradas, isto &, estdo na forma de particula convencional, podem ter
preferencialmente um tamanho de particula médio dso de 1 a 100 pm,
especialmente preferencialmente 3 a 30 uym e muito especialmente, de
preferéncia 5 a 15 pm. Particulas em forma de "rosca" ou em forma de
"chapéu de cogumelo" preferencialmente tem um tamanho de particula
médio dsg de 0,1 a 10 mm, especiaimente preferencialmente 0,3 a 9 mm e
muito especialmente, de preferéncia 2 a 8 mm.

Os oxidos de silicio purificados, em particular diéxidos de silicio
de alta pureza, sao ainda processados de acordo com a invencgao a silicio

puro para o de alta pureza para a industria de energia solar, ou uma porgao
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do mesmo & alternativamente usada como descrito abaixo. De acordo com a
invengao, os oxidos de silicio purificados, em particular dioxidos de silicio de
alta pureza, sao reagidos com uma fonte de carbono puro, tal como um
carbono de alta pureza, carboneto de silicio e/ou aclicares puros.

O método de acordo com a invengdo nao compreende
normalmente uma etapa de calcinagao para o dioxido de silicio. Entretanto,
isto ndo exclui a possibilidade que o Oxido de silicio obtido possa ser
submetido a um pés-tratamento térmico, em particular tratamento de
calcinagdo, preferencialmente em temperaturas entre 900 e 2000°C,
especialmente preferencialmente em torno de 1400°C, a fim de remover as
impurezas contendo nitrogénio e contendo enxofre.

O 6xido de silicio purificado obtenivel por precipitacdo de acordo
com a invencdo, em particular o dioxido de silicio purificado tem um
contetido dos elementos aluminio, boro, calcio, ferro, niquel, fésforo, titanio
efou zinco cada um separadamente ou em combinacéo, como foi definido
acima e preferencialmente tem melhor filtrabilidade.

Em uma modalidade alternativa do método descrito acima para a
produgdo de oxido de silicio de alta pureza é também possivel converter o
6xido de silicio contaminado em uma forma dissolvida e, por exemplo,
produzir um diéxido de silicio de alta pureza a partir desta solugao pelo
método acima mencionado.

Por isso, a invengédo também refere-se ao uso de pelo menos
um o6xido de silicio contendo impurezas para a produgéo de silicio, em
particular adequado como silicio de grau solar ou adequado para a produgéo
de silicio de grau solar, preferencialmente do silicio puro de acordo com a
definigdo acima mencionada, compreendendo as seguintes etapas,

) a conversdo do éxido de silicio contendo impurezas para um
silicato dissolvido em fase aquosa, em particular para uma solucdo de
silicato aquosa,

1) adigdo do silicato dissolvido em fase aquosa, em particular a
solucdo de silicato aquosa, a uma solucdo aquosa, acidica, com as

impurezas permanecendo em solugao, em particular o valor de pH efou a
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adico € selecionado de forma que na medida do possivel todas as
impurezas permanegam em solugao a partir do inicio da adicdo até o final da
adicao, e um precipitado do diéxido de silicio purificado seja obtido.

Outro objeto & um método pelo qual o 6xido de silicio dessa
forma obtido - como descrito em detalhes abaixo - na etapa

l) & convertido em silicio na presenca de pelo menos uma ou
mais fontes de carbono e opcionalmente pela adigdo de um ativador.

Em particular, a etapa ll) realiza-se conforme a conta acima
mencionada para a produgdo de uma suspensdo de precipitagio,
preferencialmente precipitagdo 4cida realiza-se em solugdo aquosa
opcionalmente na presenca de solventes puros, com impurezas no
desejadas permanecendo dissolvidas na solugéo acidica aquosa. O valor de
pH esté preferenciaimente abaixo de pH = 2, como afirmado acima.

Um oxido de silicio contendo impureza é considerado ser um
6xido de silicio com um contetdo de boro, fosforo, aluminio, ferro, titanio,
sodio e/ou potassio maior que 1000 ppm em peso, em particular maior que
100 ppm em peso, preferenciaimente um 6xido de silicio ainda é
considerado como éxido de silicio contaminado se o contetdo total das
impurezas acima mencionada estiver acima de 10 ppm em peso.

Um "6xido de silicio contendo impurezas" também significa um
diéxido de silicio com um conteldo dos seguintes elementos cada um
individualmente ou em qualquer combinagéo parcial ou também todos em
conjunto de:

a. Aluminio acima de 6 ppm, em particular acima de 5,5 ppm,
também preferencialmente ainda acima de 5 ppm, também especialmente
preferencialmente ainda acima de 0,85 ppm e/ou

b. Boro acima de 10 ppm, também preferencialmente ainda
acima de 55 ppm, especialmente preferencialmente acima 3,5, muito
especialmente, de preferéncia entre ainda acima de 15 ppb efou

c. Calcio acima de 2 ppm, em particular também ainda acima de
0,35 ppm, especialmente preferencialmente ainda acima de 0,025 ppm e/ou

d. Ferro acima de 23 ppm, em particular acima de 15 ppm,
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preferencialmente ainda acima de 0,65 ppm e/ou

e. Niquel acima de 15 ppm, em particular acima de 5,5 ppm,
especialmente preferencialmente ainda acima de 0,055 ppm e/ou

. Fésforo acima de 15 ppm, em particular acima de 5,5 ppm,
especialmente preferencialmente ainda acima de 0,1 ppm, ou também ainda
acima de 15 ppb e/ou

g. Titanio acima de 2,5 ppm, em particular acima de 1,5 ppm
e/ou

h. Zinco acima de 3,5 ppm, em particular acima de 1,5 ppm,
especialmente preferencialmente ainda acima de 0,35 ppm,

e em particular a soma das impurezas acima mencionadas mais
sodio e potassio & maior do que 10 ppm, também em particular ainda acima
de 5 ppm, preferencialmente acima de 4 ppm, especialmente
preferenciaimente acima de 3 ppm, muito especialmente, de preferéncia
entre acima de 1 ppm ou também ainda acima de 0,5 ppm.

Também em um conteido de boro de menos de 0,5 ppm,
também em particular ainda abaixo de 0,1 ppm e/ou um contetdo de fésforo
acima de 1 ppm ou também ainda acima de 0,5 ppm, um oxido de silicio €
considerado como o6xido de silicio contendo impurezas se somente o
contetdo de pelo menos um elemento selecionado a partir do grupo de
aluminio, calcio, ferro, niquel, titdnio, zinco exceder o limite afi.rmado acima.

O o6xido de silicio purificado por todos os métodos descritos em
detalhes acima, especialmente o diéxido de silicio de alta pureza, pode ser
usado como um material inicial no método adicional de acordo com a
invencao. Pode ser usado para converséo adicional ao silicio de alta pureza,
isto &, etapa de redugdo, mas também pode ser usado em uma variante de
processo como um agente antiespumante de alta pureza na produgdo de
carbono de alta pureza. Esta variante de processo € descrita abaixo. O 6xido
de silicio purificado por todos os processos descritos em detalhes acima
também pode ser usado para produzir o carboneto de silicio, que € descrito

abaixo.
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Producio da fonte de carbono por pirélise de acucar usando 6xido de

silicio como um agente antiespumante

Além de outras fontes de carbono mencionadas nesta descri¢éo,
preferencialmente as fontes de carbono naturais listadas neste, & também
possivel obter carbono de carboidratos. Para produzir o carbono de alta
pureza, nesta variante preferencial (componente do método) do método
completo de acordo com a invencao para preparar silicio puro, é preferencial
usar uma fonte de carbono, especialmente uma fonte de carbono puro, na
qual o carbono & obtido pela pirdlise industrial de pelo menos um carboidrato
ou de uma mistura de carboidrato, especialmente de um agtcar cristalino,
em temperatura elevada com adicao de oxido de silicio.

Foi encontrado, surpreendentemente, que adicionando 6xido de
silicio, preferencialmente SiOz, em particular acido silicico precipitado e/ou
acido silicico produzido pirogenicamente, o efeito de formagao de espuma
pode ser suprimido.

Uma vez que esta etapa envolve essencialmente a producéo de
carbono puro e somente uma quantidade muito pequena de é6xido de silicio
precisa ser adicionada, néao & absolutamente necessario usar um o6xido de
silicio obtido pelo componente do meétodo descrito em detalhes acima,
embora isto seja preferencial para a simplificagdo do processo. Em uma
variante, por exemplo, © 6xido de silicio de alta pureza obtido pelo
componente do método acima descrito pode ser usado em conjunto com
uma fonte de carbono, especialmente uma fonte de carbono puro, e cloro
para a reagao conhecida fornecer silanos halogenados. Estes silanos podem
ser usados para produzir acidos silicicos pirogénicos de ultra-alta pureza.

Este processo industrial para pirdlise de carboidratos pode ser
operado simplesmente e economicamente e sem formagéo de espuma nao
desejada. Além disso, realizando o método somente uma fase de caramelo
curta foi observada. Além disso, em uma modalidade preferencial foi
vantajoso, como & especialmente para economia de energia (modo de baixa
temperatura), reduzir a temperatura de pirélise de, por exemplo, 1600°C a

aproximadamente 700°C. O método é realizado vantajosamente acima de
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temperaturas de pirdlise de 1300 a 1500°C s8o desejaveis. Pirdlise ¢
realizada vantajosamente sob gas protetor efou press@o reduzida (vacuo),
For exemplo, em uma pressao de 0,1 kPa a 100 kPa (presséo ambiente),
am particular de 100 a 1000 kPa. As substancias usadas em particular ngo
precisam de secagem em piroliss com um forno de micro-ondas. Os edutos
podem ter uma umidade residual Vantajosamente, o eguipamento de
pirdlise usado €& seco antes do inicio da pirdlise e purgade quase
completamente de oxigénio por lavagem com um gas inefte, tal como
nitrogénio ou Ar ou He. Preferencialmente, argdnie ou hélic séo usados. O
tempo de pirdlise estd por regra entre 1 minuto & 48 horas,
preferencialmente entre 1/4 de hora e 18 horas, em particular entre 1/4 de
hora ¢ 12 horas na temperatura da dita pirdlise, e o tempo de aguecimanto
para alcang¢ar a temperalura de pirdlise dessjada podem ser adicionalmente
da mesma ordem, em particular entre 1/4 de hora e 8 horas.

Q metodo € por regra realizado como um processo de batelada;
também pode, entretanto, ser realizado continuamente.

Um produto de pirdliss com base em C obtido contendo carvio,
em particudar com fragbes de grafite e acldo silicice e opcionalmente fragdes
de outras formas de carbono, tals como cogue, ® € especialmente baixo am
impurezas, por exemplo, compostos de B, P, Az & Al Dessa forma, o
produto de pirdlise pode ser usado vantajosamente como agente de redugo
no métode complsto de acordo com a invenciio. Fspecialmente, com base
am suas propriedades de condutividade, o produto de pirdlise contendo
grafite pode ser usado em um reator de arco.

A presente invenglo, por isso, relaciona-se a um método para
pirolisg  técnica, isto &, industrial de um carboidrato ou mistura de
carboidratos & temperatura elevada com adicde de &xido de silicio, em
particular Oxido de silicio purificado.

Preferencialmente  os  monossacarideos s3o  usados como
componente carboidrato na pirdlise, isto &, aldoses ou cetoses, tals como
trioses, tetroses, pentoses, hexoses, heptoses, especialmente glicoss ¢

frutose, mas também oligo- ¢ polissacaridens correspondentes baseados
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Preferencialmente os monossacarideos sao usados como
componente carboidrato na pirdlise, isto &, aldoses ou cetoses, tais como
trioses, tetroses, pentoses, hexoses, heptoses, especialmente glicose e

frutose, mas também oligo- e polissacarideos correspondentes baseados

nos ditos mondémeros, tais como lactose, maltose, sacarose,
raffinose, - para mencionar somente alguns ou seus derivados - bem como
amido, incluindo amilose e amilopectina, os glicogénios, as glicosanas e
fructosanas, - para mencionar somente alguns polissacarideos. Entretanto,
todos os carboidratos/agucares descritos em detalhes abaixo para a
producéo de SiC podem ser usados nas purezas mencionadas la.

Opcionalmente os carboidratos acima mencionados podem ser
adicionalmente purificados por um tratamento usando um trocador idnico,
dissolvendo o carboidrato em um solvente adequado, vantajosamente agua,
passando-o através de uma coluna empacotada com uma resina de troca
ibnica, preferencialmente uma resina iénica ou catibnica, a solugao
resultante é concentrada, por exemplo, pela remogéo das fragcbes de
solventes por aquecimento - em particular sob pressédo reduzida - e o
carboidrato dessa forma purificado & vantajosamente obtido em forma
cristalina, por exemplo, pelo resfriamento da solucdo e subsequente
separacdo das fracdes cristalinas, por exemplo, por filtracdo ou
centrifugac&o. Entretanto, uma mistura de pelo menos dois dos carboidratos
acima mencionados também pode ser usada como carboidrato ou
componente carboidrato na pirdlise.

Especialmente preferencialmente, um agucar cristalino que esta
disponivel em quantidades econdmicas é usado, um aglicar tal que pode ser
obtido, por exemplo, pela cristalizagao de uma solugdo ou um caldo da cana
de aglcar ou beterraba em uma maneira bem conhecida, isto &, aglcar
cristalino comercialmente disponivel, por exemplo, aclcar refinado,
preferencialmente um agucar cristalino com faixa de ponto de
fusao/amolecimento substancia-especifica e um tamanho de particula médio
de 1 pm a 10 cm, especialmente preferencialmente de 10 Hm a1 cm, em
particular de 100 pm a 0,5 cm. O tamanho de particula pode ser
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determinado, por exemplo, - mas nao exclusivamente - por andlise de
peneira, TEM, SEM ou microscopia dtica. E também possivel usar um
carboidrato em forma dissolvida, por exemplo, - mas ndo exclusivamente -
em solugdo aquosa, com o solvente sendo evaporado prontamente e mais
ou menos rapidamente antes que a temperatura de pirdlise real seja
alcancgada.

O componente de éxido de silicio usado em pirdlise é
preferencialmente SiOx com x = 0,5 a 1,5, SiO, Si0O,, 6xido de silicio
(hidrato), SiO; aquoso ou contendo agua, por exemplo, em forma de acido
silicico pirogénico ou precipitado, imido, seco ou calcinado, por exemplo,
Aerosil® ou Sipernat®, ou um Acido silicico sol ou gel, silica vitrea porosa ou
densa, areia de quartzo, fibras de vidro de quartzo, fibras, por exemplo,
Gticas, contas de vidro de quartzo, ou misturas de pelo menos dois dos
componentes acima mencionados. O Aacido silicico com uma superficie
interna de 0,1 a 600 m%g, especialmente preferencialmente de 10 a 500
m2/g, em particular de 100 a 200 m%g, & preferencialmente usado para
pirdlise. A superficie interna ou especifica pode ser determinada, por
exemplo, pelo método de BET (DIN ISO 9277). Preferencialmente, acido
silicico € usado com um tamanho de particula médio de 10 nm a 51 mm, em
particular de 1 a 500 ym. O tamanho de particula também pode ser
determinado aqui inter alia por TEM (microscopia eletronica de transmissio),
SEM (microscopia eletronica de varredura) ou microscopia 6tica. Muito
especialmente preferencialmente, um oxido de silicio obtido pelos
componentes de método descritos acima é usado.

O acido silicico usado na pirdlise é, vantajosamente, de pureza
alta (99%) a ultra-alta (de 99,9999%), e o conteudo total de impurezas, tais
como compostos de B, P, As e Al, deve ser vantajosamente < 10 ppm em
peso, preferencialmente < 5 ppm em peso, especialmente preferencialmente
< 2 ppm em peso e muito especialmente, de preferéncia 1 a 0,001 ppm em
peso. Em uma modalidade especial, o contelGdo de impurezas dos
elementos acima mencionados é < 0,5 ppm em peso a 0,0001 ppb em peso.

De acordo com a invengéo, o 6xido de silicio purificado é usado, isto &, acido
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silicico que foi precipitado em um valor de pH abaixo de 2. Especialmente
preferencialmente, na pirélise, um 6xido de silicio purificado, especialmente
o0 6xido de silicio de alta pureza, de acordo com a definicdo dada no inicio
desta descricao é usado, e muito especialmente preferencialmente diéxido
de silicio preparado pelo método de purificacéo de acordo com a invengso.
As impurezas podem ser determinadas, por exemplo, - mas néo
exclusivamente - por ICPMS/OS (espectrometria acoplada de indugéo -
espectrometria de massalespectrometria eletrénica 6tica) e AAS
(espectrosbopia de absor¢éo atébmica) ou GDMS (espectrometria de massa
de descarga luminescente).

Dessa forma, durante a pirdlise & possivel usar o carboidrato
para o agente antiespumante, isto €, componente 6xido de silicio, calculado
como SiO;, em uma proporcdo de peso de 1000:0,1 a 0,1:1000.
Preferencialmente, a proporcao de peso do componente carboidrato para
componente Oxido de silicio pode ser estabelecida em 100:1 a 1:100,
especialmente preferencialmente em 50:1 a 1:50, muito especialmente, de
preferéncia em 20:1 a 1:20, em particular em 2:1a 1:1.

O equipamento usado para realizar a pirdlise pode ser, por
exemplo, um reator de vacuo aquecido por inducéo, o reator possivelmente
sendo feito de aco especial e, em vista da reagao, coberto ou revestido com
uma substancia inerte adequada, por exemplo, com SiC de alta pureza,
Si3N3, vidro de quartzo de alta pureza ou silica vitrea, carbono de alta
pureza ou grafite.

Entretanto, outros vasos de reacao adequados também podem
ser usados, por exemplo, um forno de indugdo com camara a vacuo para
receber um cadinho de reagéo correspondente.

Pirdlise &€ geraimente realizada como se segue:

O interior do reator e o vaso de reagao é seco de uma maneira
adequada e lavado com agua com um gas inerte, que por exemplo, pode ser
aquecido a uma temperatura entre a temperatura ambiente e 300°C. Entao o
carboidrato ou mistura de carboidrato a ser pirolisada é alimentada, junto

com o oxido de silicio como componente antiespumante, no espaco de
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reacao ou vaso de reagdo do equipamento de pirdlise. As substancias
usadas podem ser misturadas intimamente anteriormente, desgaseificada
sob pressé&o reduzida e transferidas sob gas protetor no reator preparado. O
reator ja pode ter sido ligeiramente preaquecido. Entsio a temperatura pode
ser aumentada continuamente ou por etapas a temperatura de pirélise
desejada, reduzindo a pressdo para que os produtos de decomposigao
gasosa liberados da mistura de reagio possam ser levados o mais rapido
possivel. E vantajoso evitar espumagéo da mistura de reacdo na medida do
possivel, em particular pela adi¢éo de 6xido de silicio.

Na realizagéo da reacéo de pirdlise, o produto de pirdlise pode
sofrer um pds-tratamento térmico por algum tempo, vantajosamente em uma
temperatura na faixa de 1000 a 1500°C. Por regra isto fornece um produto
de pirélise ou uma composigao contendo carbono puro ao de alta pureza. De
acordo com a invengéo, o produto de pirdlise & preferencialmente usado

como agente de redugéo para a produgéo de silicio de grau solar no método

* completo.

Para isto, o produto de pirdlise pode ser trazido a uma forma
definida com adigdo de componentes adicionais, em particular com adicio
de SiO; purificado de acordo com a invengdo, ativadores, tal como SiC,
aglutinantes, tais como organossilanos, organossiloxanos, carboidratos,
silica-gel, resinas naturais ou sintéticas, e auxiliares de processamento de
alta pureza, tais como prensagem, tableting ou auxiliares de extrusdo, tais
como grafite, trazer a uma forma definida, por exemplo, por granulacao,
peletizacdo, formagéo de comprimidos, extrusdo - para fornecer somente
alguns exemplos.

A presente invengdo, por isso, também, refere-se a uma
composi¢ao ou ao produto de pirélise, como obtido apds pirdlise. Por isso, a
presente invengdo também se relaciona a um produto de pirdlise com um
contelido de carbono para 6xido de silicio (calculado como didxido de silicio)
de 400 a 0,1 a 0,4 a 1000, em particular 400:0,4 a 4:10, preferenciaimente
de 400:2 a 4:1,3, especialmente preferencialmente de 400:4 a 40:7.

Em particular, o produto de pirdlise direta é caracterizado por
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sua alta pureza e usabilidade para a produgéo de silicio policristalino, em
particular do silicio de grau solar para instalagées fotovoltaicas, mas também
para aplicagdes médicas.

A dita composigdo (também chamada de pirolisado ou produto
de pirdlise abreviado) pode ser usada de acordo com a invengdo como
matéria-prima na produczo de silicio de grau solar por redugio de SiO,, em
particular por reducgéo do 6xido de silicio purificado, em alta temperatura, em
particular em um forno de arco. De acordo com a invencao, o produto do
metodo direto sera usado para reacao de oxido de silicio purificado com uma
fonte de carbono puro no método de acordo com a invencio.
Alternativamente, é também possivel usar o produto do método direto
simplesmente e economicamente como agente contendo C de reducdo em
um método dos documentos determinados, como pode ser encontrado, por
exemplo, em US 4.247.528, US 4.460.556, US 4294811 e WO
2007/106860.

A presente invengdo também se relaciona ao uso de uma
composigao (produto de pirélise) como matéria-prima na producgao de silicio
de grau solar por reducao de SiOz, em particular por reducdo do oxido de
silicio purificado, em alta temperatura, em particular em um forno de arco.
Producéio de SiC de alta pureza a partir de SiO; e seu uso no método de

acordo com a invencio

Outro aspecto de acordo com a invencao do método completo
para a produgéo de silicio puro engloba o uso do carboneto de silicio como
ativador e/ou como uma fonte de carbono puro, caso o qual o carboneto de
silicio deve ser um carboneto de silicio puro. Primeiro a producio de
carboneto de silicio, em particular para uso no método de acordo com a
invenc&o para a produgao de silicio puro, é dessa forma explicada abaixo, e
em seguida um método no qual o carboneto de silicio é usado como
ativador, iniciador de reacdo, acelerador de reacéo ou também como fonte
de carbono puro na producio de silicio.

Geralmente o carboneto de silicio pode ser adquirido e/ou pode

ser carboneto de silicio para reciclagem ou produto de rejeitos, contanto que
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satisfaca as exigéncias de pureza deste método. Dessa forma, o carboneto
de silicio puro pode ser obtido pela reagzo de oxido de silicio e uma fonte de
carbono compreendendo pelo menos um carboidrato em temperatura
elevada e pode ser usado no método de acordo com a invencéo, por
exemplo, como material para a produgéo dos eletrodos ou os refratarios de
alta pureza para revestimento dos reatores, em particular a primeira camada
do espaco de reagdo ou do reator. Este aspecto sera explicado em outro
lugar abaixo. Aglicar cristalino é preferencialmente usado como uma fonte
de carbono compreendendo pelo menos um carboidrato, em particular uma
fonte de carbono puro.

De acordo com este aspecto parcial da invencao, um método é
revelado para a produgéo de carboneto de silicio puro até de alta pureza
efou particulas de carboneto de silicio/grafite pela reacdo de 6xido de silicio,
em particular oxido de silicio purificado, e uma fonte de carbono
compreendendo um carboidrato, em particular carboidratos, em temperatura
elevada, em particular um processo comercial de produgao de carboneto de
silicio ou para a produgdo de composi¢bes contendo carboneto de silicio e
isolamento dos produtos de reacdo. Além disso, este aspecto parcial da
invencdo refere-se a um carboneto de silicio puro até de alta pureza,
composigdes contendo o Ultimo, uso como catalisador e uso na producgao de
eletrodos ou como material de eletrodos e outros artigos.

Conforme o aspecto parcial da invengdo, um dos seus objetivos
€ produzir carboneto de silicio puro até de alta pureza de matérias-primas
claramente mais favoraveis, e superar as desvantagens existentes
relacionadas ao processo dos métodos conhecidos, que separam gases
sensiveis a hidrélise e de autoignicao do carboneto de silicio.

Foi encontrado, surpreendentemente, que por reac¢do, misturas
de dioxido de silicio, em particular do 6xido de silicio purificado conforme a
invencdo, e aglcar com pirdlise subsequente e/ou calcinagdo de alta
temperatura, dependendo da proporgao da mistura, um carboneto de silicio
de alta pureza em uma matriz de carbono e/ou carboneto de silicio em uma

matriz de diéxido de silicio efou um carboneto de silicio, compreendendo
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carbono e/ou diéxido de silicio em uma composicao, podem ser produzidos
com um bom custo-beneficio. Preferencialmente o carboneto de silicio &
produzido em uma matriz de carbono. Em particular, uma particula de
carboneto de silicio com uma matriz de carbono externa, preferencialmente
com uma matriz de grafite na superficie interna efou externa da particula,
pode ser obtida.

O carboneto de silicio pode ser obtido simplesmente, em forma
pura, por oxidagéo passiva com o ar, em particular pela remocao do carbono
oxidativamente. Alternativamente, o carboneto de silicio pode ser ainda
purificado e/ou separado pela purificagdo em altas temperaturas e
opcionalmente sob alto vacuo. O carboneto de silicio sublima em
temperaturas em torno de 2800°C.

Carboneto de silicio pode ser obtido em forma pura pelo pos-
tratamento do carboneto de silicio em uma matriz de carbono por oxidagéo
passiva com oxigénio, ar e/ou NO,-H,0, por exemplo, em temperaturas em
torno de 800°C. Neste processo de oxidagao, carbono ou matriz contendo
carbono podem ser oxidados e podem ser removidos como gés de processo
do sistema, por exemplo, como monéxido de carbono. O carboneto de silicio
purificado entao possivelmente ainda compreende uma ou mais matrizes de
oxido de silicio ou possivelmente pequenas quantidades de silicio.

O proéprio carboneto de silicio & relativamente resistente a
oxidagc&o por oxigénio em temperaturas acima de 800°C. Em contato direto
com oxigénio, forma uma camada de passivacao de diéxido de silicio (SiO,,
"oxidagdo passiva"). Em temperaturas acima de aproximadamente 1600°C e
com deficiéncia de oxigénio simultanea (pressdo parcial abaixo de
aproximadamente 5 kPa (50mbar)) ha formagdo de SiO gasoso, nio SiO,
similar a vidro; ndo ha mais um efeito protetor, e SiC é rapidamente
queimado ("oxidagdo ativa"). Esta oxidag&o ativa ocorre quando o oxigénio
livre no sistema é exaurido.

Um produto de reacdo baseada em C ou um produto de reacdo
com a matriz de carbono, em particular um produto de pirdlise, obtido de

acordo com a invengso contém carbono, em particular na forma de coque
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efou negro de fumo e &cido silicico e possivelmente fragSes de outras
formas de carbono, tais como grafite, e é especialmente baixo em
impurezas, por exemplo, os elementos boro, fésforo, arsénico, ferro e
aluminio e seus compostos.

A pirtlise elou produto de calcinagdo podem ser
preferencialmente usados como agente de redugdo na produgdo de
carboneto de silicio a partir de aglicar, coque e acido silicico em alta
temperatura. Em particular, o produto de calcinagéo efou pirdlise contendo
carbono ou contendo grafite de acordo com a invengéo é usado, por causa
de suas propriedades de condutividade, para a produgdo dos eletrodos de
acordo com a invencao e para a produgédo dos eletrodos do reator de acordo
com a invengao, em particular como material de eletrodo. Por exemplo, em
um reator de arco, ou como catalisador e de acordo com a invengao como
matéria-prima para a produg&o de silicio puro, em particular para a produgso
de silicio de grau solar. O carboneto de silicio obtenivel também pode ser
usado para a produgéo dos refratarios de alta pureza para revestimento dos
reatores, um espacgo de reagdo ou para revestimento de outras conexdes,
linhas de alimentacéo ou linhas de descarga.

O carboneto de silicio de alta pureza também pode ser usado
como uma fonte de energia e/fou como aditivo para a produgdo de aco de
alta pureza.

A presente invenc&o, por isso, relaciona-se a um método para a
produgéo de carboneto de silicio puro até de alta pureza pela reacao de
6xido de silicio, em particular 6xido de silicio purificado de acordo com a
definicdo acima, em particular diéxido de silicio purificado, e uma fonte de
carbono compreendendo pelo menos um carboidrato, em particular uma
fonte de carbono puro, em temperatura elevada, e em particular isolamento
do carboneto de silicio. A invengéo também se relaciona a um carboneto de
silicio ou uma composicéo contendo carboneto de silicio obtenivel por este
método e o produto de pirdlise e/ou calcinagdo obtenivel pelo método de
acordo com a invencao, e em particular isolamento dos mesmos.

A invengcdo refere-se a um processo  comercial,
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preferencialmente um comercial de larga escala para reagéo industrial ou
pirdlise e/ou calcinagéo industrial de um carboidrato puro ou mistura de
carboidratos em temperatura elevada com adicdo de oxido de silicio, em
particular didxido de silicio purificado, e sua converséo. De acordo com uma
variante especialmente preferencial do método, o processo comercial para a
produgdo do carboneto de silicio de alta pureza consiste da reacao de
carboidratos puros, opcionalmente de misturas de carboidratos, com oéxido
de silicio, em particular diéxido de silicio purificado, e oxido de silicio
formado in situ, em temperatura elevada, em particular entre 400 e 3000°C,
preferencialmente em 1400 a 1800°C, especialmente preferencialmente
entre aproximadamente 1450 e abaixo de aproximadamente 1600°C.

De acordo com a invengdo, um carboneto de silicio puro até de
alta pureza & isolado opcionalmente com uma matriz de carbono efou matriz
de 6xido de silicio ou uma matriz compreendendo carbono e/ou éxido de
silicio, em particular & isolado como produto, opcionalmente contendo silicio.
O carboneto de silicio isolado pode ter qualquer fase cristalina, por exemplo,
uma fase a ou f de carboneto de silicio ou misturas destas ou outras fases
de carboneto de silicio. Todas em conjunto, mais de 150 fases politipicas do
carboneto de silicio s&o geralmente conhecidas. Preferencialmente, o
carboneto de silicio puro até de alta pureza obtido pelo método contém
pouco se algum silicio ou & somente infiltrado com silicio até uma extensao
pequena, em particular na faixa de 0,001 e 60% em peso, preferencialmente
entre 0,01 e 50% em peso, especialmente preferencialmente entre 0,1 e
20% em peso em relag&o ao carboneto de silicio contendo as ditas matrizes
e opcionalmente silicio. De acordo com a invengao, por regra nenhum silicio
se forma durante a calcinagéo ou reacdo em alta temperatura, porque nao
ha nenhuma aglomeragao das particulas e por regra fusdo nao é formada.
Silicio néo se formaria a menos que um fundido se formasse. O contelido
adicional de silicio pode ser controlado pela infiltracao com silicio.

Carboneto de silicio puro ou de alta pureza significa que um
carboneto de silicio como foi definido na partida da descricao sob

"Definigdes".
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Carbonetos de silicio puros até de alta pureza ou composicbes
de alta pureza podem ser obtidos usando os reagentes, a fonte contendo
carboidrato de carbono e o é6xido de silicio usado, bem como os reatores,
componentes de reator, tubos, tanques de armazenamento dos reagentes, o
revestimento de reator, encamisamento e opcionalmente gases de reagdo
ou gases inertes adicionados com a pureza necessaria no método de acordo
com a invencgao.

O carboneto de silicio puro até de alta pureza ou a composicéo
de alta pureza de acordo com a definicao acima, em particular incluindo um
conteudo de carbono; por exemplo, na forma de coque, negro de fumo,
grafite; efou Oxido de silicio, em particular na forma de SiO,, ou
preferencialmente na forma de produtos da reagdo do 6xido de silicio
purificado, tem um perfil de contaminagao com boro efou fosforo ou com
compostos contendo boro e/ou contendo fosforo, que para o elemento boro
¢ preferencialmente abaixo de 100 ppm, em particular entre 10 ppm e 0,001
Ppt, e para o fosforo abaixo de 200 ppm, em particular entre 20 ppm e 0,001
ppt. Preferencialmente o contetido de boro em um carboneto de silicio esta
entre 7 ppm e 1 ppt, preferencialmente entre 6 ppm e 1 ppt, especialmente
preferencialmente entre 5 ppm e 1 ppt ou menor, ou por exemplo, entre
0,001 ppm e 0,001 ppt, preferencialmente na regiao do limite de deteccio
analitica. O contetdo de fésforo em um carboneto de silicio deve estar
preferencialmente entre 18 ppm e 1 ppt, preferencialmente entre 15 ppm e
1ppt, especialmente preferencialmente entre 10 ppm e 1 ppt ou menor. O
contetido de foésforo esta preferencialmente na regiao do limite de deteccio
analitica. As figuras em ppm, ppb efou ppt devem ser entendidas em todas
as partes como proporgdes em peso, em particular em mg/kg, pg/kg, ng/kg
ou em mg/g, pg/g ou ng/g etc.

De acordo com a invencéo, carboidratos ou sacarideos; ou
misturas de carboidratos ou derivados adequados de carboidratos, sao
usados no método de acordo com a invencao como a fonte de carbono
compreendendo pelo menos um carboidrato, em particular uma fonte de

carbono puro. Os carboidratos de ocorréncia natural, andmeros destes,
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acucar invertido e carboidratos sintéticos podem ser usados. E também
possivel usar carboidratos que foram obtidos biotecnologicamente, por
exemplo, por fermentacéo. Preferencialmente, o carboidrato ou derivado &
selecionado a partir de um monossacarideo, dissacarideo, oligossacarideo
ou polissacarideo ou uma mistura de pelo menos dois dos sacarideos
determinados. Especialmente preferencialmente, os seguintes carboidratos
s&o usados no método: monossacarideos, isto €, aldoses ou cetoses, tais
como trioses, tetroses, pentoses, hexoses, heptoses, especiaimente glicose
e frutose, bem como oligo- e polissacarideos baseados nos ditos
mondmeros, tais como lactose, maltose, sacarose, rafinose, para denominar
somente alguns, e é também possivel usar derivados dos carboidratos
determinados, contanto que satisfacam as exigéncias de pureza
determinadas - mesmo incluindo celulose, derivados de celulose, amido,
incluindo amilose e amilopectina, glicogénio, glicosanas e frutosanas, para
mencionar somente alguns polissacarideos. Entretanto, uma mistura de pelo
menos dois dos carboidratos acima mencionados também pode ser usada
como carboidrato ou componente carboidrato no método de acordo com a
invencao.

Geralmente é possivel usar todos os carboidratos, derivados dos
carboidratos e misturas de carboidrato no método de acordo com a
invengao, que sdo preferencialmente de pureza suficiente, em particular com
respeito aos elementos boro, fésforo e/ou aluminio. O total de soma dos
elementos determinados como impurezas no carboidrato ou na mistura deve
ser abaixo de 100 ug/g, em particular abaixo de 100 ug/g a 0,001 ug/g,
preferencialmente abaixo de 10 Hg/g a 0,001 uglg, especialmente
preferencialmente abaixo de 5 Mg/g a 0,01 pg/g. Os carboidratos a serem
usados de acordo com a invencdo consistem dos elementos carbono,
hidrogénio e oxigénio e opcionalmente t&m o perfil de impureza determinado.

Carboidratos consistindo nos elementos carbono, hidrogénio,
oxigénio e nitrogénio opcionalmente com o perfil de impureza acima
mencionado podem ser usados vantajosamente no método, se um

carboneto de silicio dopado ou um carboneto de silicio contendo nitreto de
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silicio deve ser produzido. Para a producéo do carboneto de silicio contendo
nitreto de silicio, onde neste caso o nitreto de silicio ndo é considerado como
uma impureza, quitina também pode ser usada vantajosamente no método.

Outros carboidratos disponiveis em uma escala industrial s3o
lactose, hidroxipropilmetilcelulose (HPMC) e outros excipientes de formacao
de comprimidos usuais, que podem ser opcionalmente usados para a
formulagéo do 6xido de silicio com os agucares cristalinos usuais.

Um aclcar cristalino que esta disponivel em quantidades
econbmicas, um agcucar tal que pode ser obtido, por exemplo, pela
cristalizacdo de uma solugdo ou de um caldo de cana-de-aglcar ou
beterraba por métodos bem conhecidos, isto &, acucar cristalino
comercialmente disponivel, em particular agtcar cristalino de grau
alimenticio, & especialmente preferencial no método de acordo com a
invengdo. O aglcar ou o carboidrato podem fornecer o perfil de impureza
que seja adequado para o método, geralmente também ser usado
naturalmente no método em forma liquida, como xarope, em fase solida, isto
€, também amorfo. Opcionalmente uma formulagéo e/ou etapa de secagem
entéo é realizada anteriormente.

O aglcar também pode ter sido purificado anteriormente com
trocadores iénicos em fase liquida, opcionalmente na agua desmineralizada
ou outro solvente ou mistura de solvente adequados, opcionalmente para
remover impurezas particulares, que sao menos facilmente separadas por
cristalizagcdo. Os trocadores idnicos podem ser trocadores idnicos fortemente
acidos, fracamente acidos, anfotéricos, neutros ou basicos. A selecéo do
trocador iénico apropriado, de acordo com as impurezas a serem removidas,
sera familiar como tal para um versado na técnica. A seguir, o agticar pode
ser cristalizado, centrifugado e/ou seco ou misturado com 6xido de silicio e
seco. Cristalizagdo pode realizar-se por resfriamento ou adicio de um
antissolvente ou por outras técnicas que sao familiares para um versado na
técnica. Os componentes cristalinos podem ser separados por filtragdo efou
centrifugacio.

De acordo com a invengao, a fonte de carbono contendo pelo
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menos um carboidrato, ou mistura de carboidratos, em particular uma fonte
de carbono puro, tem o seguinte perfil de impureza: boro menos de 2 [ng/g],
fésforo menos de 0,5 [ug/g] e aluminio menos de 2 [mg/g], preferencialmente
menor ou igual a 1 [ug/g], em particular ferro menos de 60 [ug/g],
preferencialmente o contetdo de ferro esta abaixo 10 [ug/gl, especialmente
preferencialmente abaixo 5 [ug/g]. Em conjunto, de acordo com a invengéo &
desejavel usar carboidratos nos quais o contetido de impurezas, tais como
boro, o fésforo, aluminio efou arsénico etc., esteja abaixo do limite respectivo
tecnicamente possivel de deteccgio.

Preferencialmente, a fonte de carboidrato compreendendo pelo
menos um carboidrato, de acordo com a invencéo o carboidrato ou a mistura
de carboidratos, tem o seguinte perfil de contaminacéo com boro, fésforo e
aluminio e opcionalmente com ferro, sddio, potassio, niquel e/ou cromo.
Contaminagédo com boro (B) estd em particular entre 5 e 0,00001 pgrg,
preferencialmente 3 a 0,00001 Hg/g, especialmente preferencialmente 2 a
0,00001 pg/g, de acordo com a invengédo abaixo de 2 a 0,00001 ug/g.
Contaminacéo com fésforo (P) esta em particular entre 5 e 0,00001 pg/g,
preferencialmente 3 a 0,00001 Mg/g, especialmente preferencialmente
abaixo de 1 a 0,00001 Mg/g, de acordo com a invencao abaixo de 0,5 a
0,00001 pg/g. Contaminagao com ferro (Fe) esta entre 100 e 0,00001 Ho/g,
em particular entre 55 e 0,00001 ug/g, preferencialmente 2 a 0,00001 pg/g,
especialmente preferencialmente abaixo de 1 a 0,00001 pg/g, de acordo
com a invengdo abaixo de 0,5 a 0,00001 Mg/g. Contaminagdo com sédio
(Na) esta em particular entre 20 e 0,00001 ug/g, preferencialmente 15 a
0,00001 pg/g, especiaimente preferencialmente abaixo de 12 a 0,00001
Hg/g, de acordo com a invenc&o abaixo de 10 a 0,00001 pg/g. Contaminagao
com potassio (K) estd em particular entre 30 e 0,00001 pg/g,
preferencialmente 25 a 0,00001 Hg/g, especialmente preferencialmente
abaixo de 20 a 0,00001 Hg/g, de acordo com a invencdo abaixo de 16 a
0,00001 ug/g. Contaminagdo com aluminio (Al) estda em particular entre 4 e
0,00001 pg/g, preferencialmente 3 a . 0,00001 pg/g, especialmente

preferencialmente abaixo de 2 a 0,00001 Hg/g, de acordo com a invencao
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abaixo de 1,5 a 0,00001 pg/g. Contaminacdo com niquel (Ni) estda em
particular entre 4 e 0,00001 pg/g, preferencialmente 3 a 0,00001 pg/g,
especialmente preferenciaimente abaixo de 2 a 0,00001 pg/g, de acordo
com a invengdo abaixo de 1,5 a 0,00001 Hg/g. Contaminagdo com cromo
(Cr) estd em particular entre 4 e 0,00001 ug/g, preferencialmente 3 a
0,00001 pg/g, especialmente preferencialmente abaixo de 2 a 0,00001 ug/g,
de acordo com a invencdo abaixo de 1 a 0,00001 pg/g.

De acordo com a invengao, um agucar cristalino, por exemplo,
agucar refinado, é usado ou um aclcar cristalino é misturado com um
didxido de silicio contendo agua ou um sol de acido silicico, seco e usado
em forma particulada no método. Alternativamente qualquer carboidrato, em
particular agticar, agucar invertido ou xarope € misturado com um 6xido de
silicio seco, contendo agua ou aquoso, dioxido de silicio, um &cido silicico
contendo agua ou um sol de 4cido silicico ou os componentes de 6xido de
silicio determinados abaixo, opcionalmente secos e usados no método como
particulas, preferencialmente com um tamanho de particula de 1 nm a 10
mm.

Normalmente agicar com um tamanho de particula médio de 1
nma 10 cm, em particular 10 pm a 1 cm, preferencialmente 100 pm a 0,5 cm
€ usado. Alternativamente, agucar com um tamanho de particula médio na
faixa de micrémetro a milimetro pode ser usado, a faixa de 1 micrémetro a 1
mm, especialmente preferencialmente 10 micrémetros a 100 micrémetros
que sao preferenciais. O tamanho de particula pode ser determinado, por
exemplo, pela andlise de peneira, TEM (microscopia eletrénica de
transmissdo), SEM (microscopia eletrénica de varredura) ou microscopia
6tica. Um carboidrato dissolvido também pode ser usado como liquido,
xarope, ou pasta, evaporando o solvente de alta pureza antes da pirdlise.
Alternativamente uma etapa de secagem pode estar incluida para
recuperacao solvente.

Matérias-primas preferenciais como uma fonte de carbono, em
particular como uma fonte de carbono puro, s&o, além disso, todos os

compostos organicos conhecidos por um versado na técnica que
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compreendem pelo menos um carboidrato e satisfazem as exigéncias de
pureza, por exemplo, solugbes de carboidratos. A solugdo de carboidrato
usada também pode ser uma solugdo aquosa-alcodlica ou uma solucao
contendo tetraetoxissilano (Dynasylan® TEOS) ou um tetraalcoxissilano, a
solugao sendo evaporada e/ou pirolisada antes de pirélise apropriada.

O oxido de silicio ou componente éxido de silicio usado é
preferencialmente um SiO, especialmente preferencialmente um SiO, com x
= 0,5 a 1,5, SiO, SiO,, 6xido de silicio (hidrato), SiO, aquoso ou contendo
agua, um o6xido de silicio em forma de &cido silicico pirogénico ou
precipitado, imido, seco ou calcinado, por exemplo, Aerosil® ou Sipernat®,
ou um sol ou gel de acido silicico, silica vitrea porosa ou densa, areia de
quartzo, fibras de vidro de quartzo, por exemplo, fibras éticas, contas de
vidro de quartzo, ou misturas de pelo menos duas das formas acima
mencionadas de oxido de silicio. Os tamanhos de particula dos
componentes individuais sdo ajustados entre si de uma maneira conhecida
por um versado na técnica.

Dentro do escopo da presente invencéo, "sol" significa uma
solugdo coloidal, na qual a substancia sélida ou liquida & dispersada em
distribuicio extremamente fina em um meio sdlido, liquido ou gasoso (ver
também Rémpp Chemie Lexikon [R6ompp’s Dictionary of Chemistry]).

O tamanho de particula da fonte de carbono compreendendo um
carboidrato e o tamanho de particula do 6xido de silicio s&o em particular
ajustados entre si, a fim de fornecer boa homogeneizac&o dos componentes
e previne desmistura antes ou durante o processo.

Preferencialmente, um &cido silicico poroso & usado, em
particular com uma superficie interna de 0,1 a 800 m?/g, preferencialmente
de 10 a 500 m?g ou de 100 a 200 m?/g, e em particular com um tamanho de
particula médio de 1 nm ou maior ou também de 10 nm a 10 mm, em
particular acido silicico de alta (99,9%) a ultra-alta (de 99,9999%) pureza,
conteudo total de impurezas, tais como compostos de B, P, As e Al
vantajosamente sendo menos de 10 ppm em peso em relagdo a composicéo

total. A pureza é determinada pela analise de amostras conhecida por um
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versado na técnica, por exemplo, pela detecgdo em ICP-MS (andlise para a
determinagao de impurezas-trago). Espectrometria de spin eletrénico pode
fornecer deteccdo particularmente sensivel. A superficie interna, por
exemplo, pode ser determinada usando o método de BET (DIN ISO 9277,
1995).

Um tamanho de particula médio preferencial do 6xido de silicio
esta na faixa 10 nm a 1 mm, em particular de 1 a 500 um. O tamanho de
particula pode ser determinado, por exemplo, por TEM (microscopia
eletrénica de transmiss&o), SEM (microscopia eletrénica de varredura) ou
microscopia 6tica.

Como oOxidos de silicio adequados, geralmente consideracao
pode ser dada a todos os compostos efou minerais contendo um 6xido de
silicio, desde que sejam de uma pureza adequada para o método e portanto
para o produto do método e n&o introduzam elementos n&o desejados efou
compostos no processo ou ndo queimem sem residuos. Como afirmado
acima, compostos ou materiais contendo 6xido de silicio puro ou de alta
pureza séo usados no método.

De acordo com a invengédo, um odxido de silicio purificado,
correspondente a definicdo acima mencionada e/ou produzida conforme o
método parcial descrito acima,é especialmente preferencialmente usado no
método para a producéo do carboneto de silicio.

Usando os varios dxidos de silicio, em particular as varias
silicas, acidos silicicos etc., aglomeragdo durante a pirdlise pode variar
dependendo do valor de pH da superficie de particula. Geralmente, com
Oxido de silicio que € um pouco &cido, observamos aglomeragio
intensificada da particula em consequéncia da pirdlise. Por isso, para a
produgdo de pirolisados efou produtos de calcinagdo com pouca
aglomeragéo pode ser preferencial usar 6xidos de silicio com superficies
neutras a basicas no método, por exemplo, com valores de pH entre 7 e 14.

De acordo com a invencéo, éxido de silicio compreende um
dio6xido de silicio, em particular um &cido silicico pirogénico ou precipitado,

preferencialmente um &cido silicico pirogénico ou precipitado de pureza alta
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ou mais alta, de acordo com a invengdo um oxido de silicio purificado.
"Pureza mais alta" significa um 6xido de silicio, em particular um diéxido de
silicio no qual a contaminagio do oxido de silicio com boro efou fésforo ou
para compostos contendo boro efou contendo fosforo para boro deve ser
menos de 10 ppm, em particular entre 10 ppm e 0,0001 ppt, e para fésforo
deve ser menos de 20 ppm, em particular entre 10 ppm e 0,0001 ppt. O
conteido de boro esta preferencialmente entre 7 ppm e 1 ppt,
preferencialmente entre 6 ppm e 1ppt, especialmente preferencialmente
entre 5 ppm e 1 ppt ou menor, ou por exemplo, entre 0,001 ppm e 0,001 ppt,
preferencialmente na regido do limite de deteccdo analitica. O contelido de
fésforo do 6xido de silicio deve estar preferenciaimente entre 18 ppm e 1
ppt, preferencialmente entre 15 ppm e 1 ppt, especialmente
preferencialmente entre 10 ppm e 1 ppt ou menor. O contelido de fésforo
esta preferencialmente na regido do limite de detecgao analitica.

Oxidos de silicio, tais como quartzo, quartzito e/ou diéxidos de
silicio produzidos de modo usual & também vantajoso. Estes podem ser os
diéxidos de silicio que ocorrem em modificagbes cristalinas, tais como
morganita (calcedoénia), a-quartzo (quartzo de baixa temperatura), f-quartzo
(quartzo de alta temperatura), tridimita, cristobalita, coesita, stishovita ou
também SiO, amorfo, especialmente, se satisfizerem as exigéncias de
pureza determinada. Além disso, acidos silicicos, em particular &cidos
silicicos precipitados ou géis de silica, SiO, pirogénico, acido silicico
pirogénico ou silica podem ser preferencialmente usados no método efou
composigdo. Acidos silicicos pirogénicos usuais sdo pés SiO, amorfos em
média de 5 a 50 nm de diametro e com uma superficie especifica de 50 a
600 m?g. A lista acima ndo deve ser entendida como final, & ébvio para um
versado na técnica que outras fontes de éxido de silicio que sejam
adequadas para o método também podem ser usadas no método, se a fonte
de oxido de silicio for de pureza apropriada ou for apés ter sido purificada.

O dxido de silicio, em particular SiO, fornecido e/ou usado pode
ser pulverulento, granular, poroso, espumado, como extrudado, como molde

e/ou como vidros porosos opcionalmente em conjunto com outros aditivos,
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em particular em conjunto com a fonte de carbono compreendendo pelo
menos um carboidrato e opcionalmente um aglutinante e/ou auxiliar de
molde.

Um diéxido de silicio pulverulento, poroso é preferencialmente
usado como material formado, em particular como extrudado ou molde,
especialmente preferencialmente em conjunto com a fonte de carbono
compreendendo um carboidrato em um extrudado ou molde, por exemplo,
em um pélete ou briquete. Em geral, todos os reagentes sélidos, tais como
diéxido de silicio, e opcionalmente a fonte de carbono compreendendo pelo
menos um carboidrato deve ser usada no método ou deve estar em uma
composigdo, em uma forma que oferece a maior superficie possivel para
ocorréncia da reacao. Além disso, a porosidade aumentada é desejavel para
a remogao rapida dos gases do processo. Por isso, uma mistura particulada
de particulas de didxido de silicio recobertas com carboidrato pode ser
usada de acordo com a invengao. Esta mistura particulada € em particular
empacotada, em uma modalidade especialmente preferencial, como uma
composicao ou kit.

As guantidades de materiais usados bem como as respectivas
propor¢des de Oxido de silicio, em particular diéxido de silicio e a fonte de
carbono compreendendo pelo menos um carboidrato sido baseadas em
circunstancias ou exigéncias conhecidas por um versado na técnica, por
exemplo, em um processo subsequente para producdo de silicio, processo
de sinterizagdo, processo para produgdo de material de eletrodo ou
eletrodos.

No método de acordo com a invencgdo, o carboidrato pode ser
usado em uma propor¢cao de peso de carboidrato para 6xido de silicio, em
particular do didxido de silicio, em uma proporgao de peso de 1000:0,1 a
1:1000 em relagao ao peso total. Preferencialmente o carboidrato ou mistura
de carboidratos sao usados em uma proporgao de peso para 6xido de silicio,
em particular o didxido de silicio, de 100:1 a 1:100, especialmente
preferencialmente de 50:1 a 1.5, muito especialmente, de preferéncia de

20:1 a 1:2, com a faixa preferencial de 2:1 a 1:1. De acordo com uma
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modalidade preferencial, o carbono é usado no método, através do
carboidrato, em excesso em relacdo ao silicio a ser reagido no 6xido de
silicio. Se o oxido de silicio for usado em excesso em uma modalidade
vantajosa, ao selecionar a proporcdo € necessario assegurar que a
formacgéo do carboneto de silicio ndo é suprimida.

Também de acordo com a invencéo, o contelido de carbono da
fonte de carbono compreendendo um carboidrato para contetdo de silicio do
oxido de silicio, em particular do diéxido de silicio, estd em uma proporgéao
molar de 1000:0,1 a 0,1:1000 em relagdao a composicio total. Usando
acucares cristalinos usuais, a faixa preferencial de mols de carbono,
introduzido através da fonte de carbono compreendendo um carboidrato,
para mols de silicio, introduzido através do composto de 6xido de silicio, esta
na faixa de 100 mol : 1 mol a 1 mol : 100 mol (C para Si nos edutos),
especialmente preferenciaimente C para Si estda em uma propor¢ao de 50:1
a 1:50, muito especialmente, de preferéncia de 20:1 a 1:20, de acordo com a
invengéo na faixa de 3:1 a 2:1 ou até 1:1. Proporgbes molares sao
preferenciais no qual o carbono é adicionado através da fonte de carbono
em proporgdes aproximadamente equimolares ou em excesso ao silicio no
oxido de silicio.

O componente do método € normalmente projetado como um
processo multiestagio. Uma primeira etapa compreende pirélise da fonte de
carbono compreehdendo pelo menos um carboidrato na presenca de éxido
de silicio com grafitizacdo, em particular ha formagao sobre ef/ou dentro do
componente 6xido de silicio, tal como SiOx com x = 0,5 a 1,5, SiO, SiO»,
oxido de silicio (hidrato), produtos de pirdlise contendo carbono, por
exemplo, revestimentos contendo fragdes de grafite e/ou negro de fumo. A
pir6lise & seguida por calcinagdo. A pirdlise efou a calcinagdo podem
realizar-se sucessivamente em um reator ou separadamente entre si em
reatores diferentes. Por exemplo, pirélise realiza-se em um primeiro reator, e
a calcinacdo subsequente, por exemplo, em um forno de micro-ondas de
leito fluidizado. Um versado na técnica esta ciente que os ajustes do reator,

vasos, alimentagéo e/ou linhas de descarga, e os proprios ajustes de forno
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nao devem contribuir para contaminacao dos produtos de método.

O componente do método é em geral projetado para que o 6xido
de silicio e a fonte de carbono compreendendo pelo menos um carboidrato,
intimamente misturados, dispersados, homogeneizados ou em uma
formulacéo, sejam alimentados em um primeiro reator de pirélise. Isto pode
realizar-se continuamente ou descontinuamente. Opcionalmente, as
substancias usadas sdo secas antes que sejam alimentadas no reator
adequado, preferencialmente agua aderente ou umidade residual pode
permanecer no sistema. O componente do método técnico e industrial
completo é dividido em uma primeira fase, na qual pirdlise se realiza, e outra
fase, na qual a calcinacdo se realiza. A reagdo pode realizar-se em
temperaturas que comegam de 150°C, preferencialmente comegando de 400
até 3000°C, com, em uma primeira etapa de pirdlise (modo de baixa
temperatura), uma reacao que se realiza em temperaturas mais baixas, em
particular em 400 a 1400°C e uma calcinagao subsequente em temperaturas
mais altas (modo alto e de temperatura), em particular de 1400 a 3000°C,
preferencialmente de 1400 a 1800°C. A pirdlise e calcinagdo podem realizar-
se imediatamente uma apos a outra em um processo, ou em duas etapas
separadas. Por exemplo, o produto de método da pirdlise pode ser
empacotado como uma composi¢do e usado depois por um processador
adicional para a producao de carboneto de silicio ou silicio.

Alternativamente, a reacido de o6xido de silicio, em particular
oxido de silicio purificado e a fonte de carbono compreendendo um
carboidrato, em particular a fonte de carbono puro, pode comegar com uma
faixa de baixa temperatura, que, por exemplo, comeg¢a de 150°C,
preferencialmente em 400°C e ser aumentada continuamente ou
gradualmente, por exemplo, até 1800°C ou mais alta, em particular em torno
de 1900°C. Este procedimento pode ser favoravel para retirar os gases do
processo que se formam.

De acordo com outro modo de processo alternativo, a reacéo
pode realizar-se diretamente em altas temperaturas, em particular em

temperaturas acima 1400°C a 3000°C, preferencialmente entre 1400°C e
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1800°C, especialmente preferencialmente entre 1450 e abaixo de
aproximadamente 1600°C. A fim de parar a decomposi¢ao do carboneto de
silicio que se formou, em caso de atmosfera de baixo oxigénio, a reacéo &
preferencialmente realizada em temperaturas abaixo da temperatura de
decomposigdo, em particular abaixo de 1800°C, preferencialmente abaixo de
1600°C. O produto de método isolado de acordo com a invengao € o
carboneto de silicio de alta pureza como definido abaixo.

Pirdlise apropriada (etapa de baixa temperatura) realiza-se por
regra em temperaturas abaixo de aproximadamente 800°C. Dependendo do
produto desejado, a pirdlise pode ser realizada em pressao normal, a vacuo
ou também em pressdo aumentada. Se trabalhando a vacuo ou em pressao
baixa, os gases do processo podem ser retirados facilmente e estruturas
altamente porosas, particuladas s&o obtidas apés pir6lise. Sob condi¢cBes na
regido da pressdo normal ha aglomeragéo normalmente aumentada das
estruturas porosas, particuladas. Se a pirGlise for realizada em pressées
aumentadas, os produtos de reagdo volateis podem condensar-se nas
particulas de 6xido de silicio e possivelmente reagir entre si ou com grupos
reativos do didxido de silicio. Por exemplo, produtos de decomposigdo dos
carboidratos que se formam, tais como cetonas, aldeidos ou alcoéis, podem
reagir com grupos hidroxilas livres das particulas de dioxido de silicio. Isto
reduz consideravelmente a poluigdo do meio-ambiente com os gases do
processo. Os produtos de pirélise porosos obtidos s&o neste caso um pouco
mais aglomerados.

Bem como pressdo e temperatura, que pode ser selecionada
livremente ao longo de uma larga faixa dependendo do produto de pirdlise
desejado, e pelo qual o ajuste exato entre si & bem conhecido por um
versado na técnica, a pirdlise da fonte de carbono contendo pelo menos um
carboidrato podem ser ainda realizada na presenga de umidade, em
particular de umidade residual dos edutos, ou pela adicdo de umidade, na
forma de agua condensada, vapor ou componentes contendo hidrato, tais
como SiO,-nH,0, ou outros hidratos familiares para um versado na técnica.

A presenca da umidade em particular tem o efeito que o carboidrato sofre a
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pirolise mais prontamente, e que a pré-secagem dispendiosa dos edutos
pode ser omitida. Especialmente preferencialmente, o metodo para a
producdo do carboneto de silicio é realizado pela reagéo de 6xido de silicio,
em particular 6xido de silicio purificado, e uma fonte de carbono
compreendendo pelo menos um carboidrato, em particular uma fonte de
carbono puro, em temperatura elevada especialmente no inicio da pirtlise na
presenca da umidade, opcionalmente a umidade também ¢ adicionada ou
alimentada durante a pirélise.

Como regra, pirdlise realiza-se, em particular em pelo menos um
primeiro reator, no modo de baixa temperatura em torno de 700°C,
normalmente entre 200°C e 1600°C, especialmente preferencialmente entre
300°C e 1500°C, em particular de 400 a 1400°C, preferencialmente um
produto de pirdlise contendo grafite sendo obtido. Preferencialmente a
temperatura interna dos reagentes é considerada como a temperatura de
pirolise. O produto de pirdlise é preferencialmente obtido em temperaturas
de 1300 a 1500°C.

O método é por regra realizado na faixa de baixa pressac efou
sob atmosfera de gas inerte. Argonio ou hélio sdo preferenciais como gas
inerte. Nitrogénio também pode ser vantajoso, ou se opcionalmente nitreto
de silicio fosse formar-se além de carboneto de silicio ou carboneto de silicio
n-dopado na etapa de calcinagdo, que pode ser desejavel dependendo de
como o processo & conduzido. A fim de produzir o carboneto de silicio n-
dopado na etapa de calcinagdo, o nitrogénio pode ser adicionado ao
processo na etapa de pirdlise efou calcinagdo, opcionalmente também
através dos carboidratos, tais como quitina. A producdo de carboneto de
silicio especialmente p-dopado também pode ser vantajosa, € nesta excegao
especial o contetido de aluminio, por exemplo, pode ser mais alto. Dopagem
pode ser efetuada usando substancias contendo aluminio, por exemplo,
usando gas trimetilaluminio.

Dependendo da pressdo no reator, os produtos de pirélise ou
composicdes com grau variado de aglomeragdo e porosidade variada podem

ser produzidos nesta etapa. Como regra, os produtos de pirdlise obtidos sob
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vacuo s&o menos aglomerados e tém a porosidade mais alta do que sob
pressao normal ou pressdo aumentada.

O tempo de pirdlise pode estar entre 1 minuto e normalmente 48
horas, em particular entre 15 minutos e 18 horas, preferencialmente entre 30
minutos e aproximadamente 12 horas nas temperaturas de pirGlise
determinadas. A fase de agquecimento a temperatura de pirdlise esta por
regra incluida aqui.

A faixa de pressao € normalmente 0,1 kPa a 5000 kPa (1 mbar a

‘50 bar), em particular 0,1 kPa a 1000 kPa (imbar a 10 bar),

preferencialmente 0,1 kPa a 500 kPa(1 mbar a 5 bar). Dependendo do
produto de pirdlise desejado, e a fim de minimizar a formagéo de gases do
processo contendo carbono, no método a etapa de pirdlise também pode
realizar-se em uma faixa de pressdo de 100 a 5000 kPa(1 a 50 bar),
preferencialmente 200 a 5000 kPa(2 a 50 bar), especialmente
preferencialmente 500 a 5000 kPa( 5 a 50 bar). Um versado na técnica sabe
que a pressao a ser selecionada é um compromisso entre remogéo de gas,
aglomeracéo e redugao dos gases do processo contendo carbono.

Pirdlise dos reagentes, tais como 6xido de silicio e o carboidrato,
é seguida pela etapa de calcinagéo. Calcinagéo (regido de alta temperatura)
significa uma segdo do processo na qual os reagentes sao substancialmente
convertidos em carboneto de silicio de alta pureza, opcionalmente contendo
uma matriz de carbono e/ou uma matriz de 6xido de silicio e/ou misturas dos
mesmos. Nesta etapa, ha opcionalmente evaporagdo de agua de
cristalizagéo e sinterizacao dos produtos do método. Por regra, a etapa de
calcinagéo (etapa de alta temperatura) segue a pirdlise diretamente, embora
também possa ser realizada em um momento posterior, por exemplo,
quando o produto de pirdlise é vendido. As faixas de temperatura das etapas
de pirdlise e calcinagdo podem opcionalmente sobrepor-se um pouco.
Caicinagdo é normalmente realizada em 1400 a 2000°C, preferencialmente
entre 1400 a 1800°C. Se a pirdlise se realizar em temperaturas abaixo de
800°C, a etapa de calcinagdo também pode estender-se a uma faixa de

temperatura de 800°C a aproximadamente 1800°C. Esferas de oOxido de
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silicio de alta pureza, em particular esferas de vidro de quartzo e/ou esferas
de carboneto de silicio ou geralmente particulas de vidro de quartzo e/ou
carboneto de silicio podem ser usadas no método, para transferéncia de
calor melhorada. Preferencialmente, estes trocadores de calor sdo usados
com fornos rotativos ou também em fornos de micro-ondas. Em fornos de
micro-ondas, as micro-ondas causam a excitagdo nas particulas de vidro de
quartzo efou particulas de carboneto de silicio, de forma que as particulas
sejam aquecidas. Preferencialmente as esferas e/ou as particulas sao bem
distribuidas no sistema de reacdo, para permitir transferéncia de calor
uniforme.

A calcinacdo ou a regido de alta temperatura do processo
normalmente realiza-se na faixa de pressao de 0,1 kPa a 5000 kPa( 1 mbar
a 50 bar), em particular entre 0,1 kPa e 100 kPa( 1 mbar e 1 bar) (pressao
ambiente), em particular em 0,1 a 25 kPa(1 a 250 mbar), preferencialmente
em 0,1 a 1 kPa(1 a 10 mbar). As atmosferas de gas inertes possiveis sao
aquelas ja mencionadas. O tempo de calcinagéo depende da temperatura e
dos reagentes usados. Por regra estd entre 1 minuto e pode ser
normalmente 48 horas, em particular entre 15 minutos e 18 horas,
preferencialmente entre 30 minutos e aproximadamente 12 horas nas
temperaturas de calcinagdo determinadas. A fase de aquecimento a
temperatura de calcinacdo deve estar por regra incluida aqui.

A reacgéo de oxido de silicio e a fonte de carbono contendo um
carboidrato também podem realizar-se diretamente na regido de alta
temperatura, e deve ser possivel para os reagentes gasosos resultantes ou
gases do processo serem removidos apropriadamente da zona de reacéo.
Isto pode ser assegurado por uma carga solta ou uma carga
compreendendo partes formadas do éxido de silicio e/ou a fonte de carbono
ou preferencialmente com partes formadas compreendendo di6xido de silicio
e a fonte de carbono (carboidrato). Os produtos gasosos de reagdo ou gases
do processo que se formam podem ser, em particular, vapor, monoxido de
carbono e produtos subsequentes. Em altas temperaturas, em particular na

regidao de alta temperatura, ha principalmente formacéo do mondxido de
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carbono.

A reagao para carboneto de silicio em temperatura elevada, em
particular na etapa de calcinagéo, preferencialmente realiza-se em uma
temperatura de 400 a 3000°C, preferencialmente a calcinag&o realiza-se na
faixa de alta temperatura entre 1400 e 3000°C, preferencialmente de 1400°C
a 1800°C, especialmente preferencialmente entre 1450 e 1500 e 1700°C. As
faixas de temperatura ndo devem ser limitadas aquelas reveladas, como as
temperaturas alcangadas sdo também diretamente dependentes dos
reatores usados. As temperaturas determinadas sdo baseadas em medidas
com sensores de alta temperatura e de temperatura padrao, por exemplo,
encapsulados (elemento PtRhPt) ou alternativamente a partir da temperatura
de cor por comparagao visual com um filamento em espiral.

Todos os reatores conhecidos por um versado na técnica de
pirdlise efou calcinagao podem ser considerados como reatores para uso no
método de acordo com a invengao. Por isso, todos os reatores conhecidos
por um versado na técnica: os reatores de laboratério, reatores de plantas-
piloto ou preferencialmente reatores industriais de larga escala, por exemplo,
reator de tubo rotativo ou também reator de micro-ondas, como usado para a
sinterizagdo de ceramica, podem ser usados para a pirdlise e calcinagao
subsequente para formagao de Sic e opcionalmente grafitizag&o.

Os reatores de micro-ondas podem ser operados na faixa de alta
frequéncia (faixa de HF), faixa de alta frequéncia sendo entendida dentro do
escopo da presente invengéo como 100 MHz a 100 GHz, em particular entre
100 MHz e 50 GHz ou também 100 MHz a 40 GHz. As faixas de frequéncia
preferenciais estdo aproximadamente entre 1 MHz e 100 GHz, com 10 MHz
a 50 GHz sendo especialmente preferencial. Os reatores podem ser
operados em paralelo. Especialmente preferencialmente, magnetrons de 2,4
MHz s3o usados para o método.

A reacdo em alta temperatura também pode realizar-se em
fornos de fusdo usuais para a produgdo de ago ou silicio, tal como silicio
metaltrgico, ou outros fornos de fusdo adequados, por exemplo, fornos de

inducdo. O projeto dos ditos fornos de fusdo, especialmente
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preferencialmente fornos elétricos, que usam um arco elétrico como a fonte
de energia, é suficientemente familiar para um versado na técnica e néo €
parte deste pedido de patente. Em caso de fornos de corrente continua, eles
tém um eletrodo de fusdo e um eletrodo de fundo ou como um forno de
corrente alternada normalmente tem trés eletrodos de fusdo. Comprimento
de arco é controlado por um controlador de eletrodo. Fornos de arco séao por
regra baseados em um espaco de reagdo feito de material refratario. As
matérias-primas, em particular o carboidrato pirolisado em acido silicico/SiOz,
sao alimentadas no topo, onde os eletrodos de grafite para geragao do arco
também estdo arranjados. Estes fornos sdo geralmente operados em
temperaturas na regido de 1800°C. Um versado na técnica também esta
ciente que os proprios ajustes de forno n&o devem contribuir para a
contaminagdo do carboneto de silicio produzido. Preferenciaimente, a
reagdo em alta temperatura para carboneto de silicio realiza-se em um
reator de acordo com a invencdo efou com eletrodos de acordo com a
invengao e/ou em um dispositivo de acordo com a invengao.

A invengdo também refere-se a uma composigao
compreendendo carboneto de silicio opcionalmente com uma matriz de
carbono efou matriz de 6xido de silicio ou uma matriz compreendendo
carboneto de silicio, carbono e/ou éxido de silicio e opcionalmente silicio,
que é obtenivel pelo componente do método de acordo com a invengao, em
particular pela etapa de calcinagdo, e em particular é isolado. Isolamento
significa que apds realizar o método, a composicéo efou o carboneto de
silicio de alta pureza & obtido e isolado, em particular como produto. O
carboneto de silicio pode ser ainda fornecido com uma camada de
passivagao, por exemplo, contendo SiO,.

Este produto entdo pode servir como reagente, catalisador,
material para a produgao de artigos, por exemplo, filtros, artigos formados ou
artigos verdes e pode ser usado em outras aplicagbes familiares para um
versado na técnica. Outra aplicagdo importante é o uso da composic&o
compreendendo carboneto de silicio como iniciador de reagao e/ou reagente

elou na produgéo do material de eletrodo ou na produgéo do carboneto de
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silicio com coque de aglcar e acido silicico.

A invencdo também se relaciona ao produto de pirdlise e
opcionalmente calcinagdo de produto, em particular uma composicao
obtenivel pelo componente do método de acordo com a invengdo e em
particular a pirdlise efou produto de calcinagdo isolado do método, com um
contetido de carbono para éxido de silicio, em particular do diéxido de silicio,
de 400:0,1 a 0,4:1000.

Preferencialmente, a condutividade dos produtos do componente
do método, em particular os produtos de componente do meétodo
pulverulentos comprimidos de alta densidade, medidos entre dois eletrodos
apontados, esta na faixa k [m/Q.m?] = 1 e 10" a 1 e 10°. Uma condutividade
baixa, que & diretamente correlacionada com a pureza do produto de
método, é desejavel para o respectivo produto de componente do método de
carboneto de silicio.

Preferencialmente a composicéo ou o produto da pirdlise e/ou da
calcinacdo tém ‘um conteido de grafite de 0 a 50% em peso,
preferencialmente 25 a 50% em peso em relagdo a composicéo total. De
acordo com a invencdo, a composigdo ou o produto da pirdlise e/ou de
calcinacdo tém uma propor¢do de carboneto de silicio de 25 a 100% em
peso, em particular de 30 a 50% em peso, em relagéo a composigao total.

A invencéo também refere-se a um carboneto de silicio com uma
matriz de carbono compreendendo coque e/ou negro de fumo e/ou grafite ou
misturas dos mesmos efou com uma matriz de Oxido de silicio
compreendendo diéxido de silicio, 4cido silicico e/ou misturas dos mesmos
ou com uma mistura dos componentes acima mencionados, obteniveis pelo
método de acordo com a invencéo, em particular de acordo com uma das
Reivindicagdes 1 a 10. Em particular SiC é isolado e usado ainda, como
descrito abaixo. O conteldo total dos elementos boro, fésforo, arsénico efou
aluminio é preferencialmente abaixo de 10 ppm em peso no carboneto de
silicio conforme a definicdo da invengéo.

A invencdo também refere-se a um carboneto de silicio

opcionalmente com fragées de carbono e/ou fragdes de Oxido de silicio ou
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misturas, compreendendo carboneto de silicio, carbono efou dxido de silicio,
em particular diéxido de silicio, com um contedldo de impurezas como
definido acima.

De acordo com uma modalidade, a invengao relaciona-se ao uso
de carboneto de silicio ou uma composicéo ou um produto de pirdlise e/ou
de calcinagdo do método na producdo de silicio puro, em particular na
producao de silicio de grau solar. A invengao relaciona-se em particular ao
uso nha producao de silicio de grau solar pela reducéo do didéxido de silicio,
em particular do 6xido de silicio purificado, em altas temperaturas ou na
produgdo do carboneto de silicio pelo coque de reagéo, em particular de
coque de aglcar, e dioxido de silicio, em particular um &cido silicico,
preferencialmente um acido silicico ou SiO, - pirogénico, precipitado ou
purificado por troca i6nica - em altas temperaturas, como trituragdo de
material, isolante, como refratario, tal como telha resistente ao calor, ou na
producéo de artigos ou na produgéao de eletrodos.

A invengéo também refere-se ao uso de carboneto de silicio ou
uma composicdo ou um produto de pirélise e/ou de calcinagéio obtenivel pelo
método de acordo com a invengcac como catalisador, em particular na
producgéo de silicio, preferencialmente na produgao de silicio purificado, em
particular na produgéo de silicio de grau solar, em particular na produgao de
silicio de grau solar por redugéo do didéxido de silicio em altas temperaturas.
E opcionalmente na produgdo de carboneto de silicio para usos de
semicondutor ou para uso como catalisador na produc¢do de carboneto de
silicio ultrapuro, por exemplo, por purificacdo, ou como reagente na
produgao de silicio ou na produgéo de carboneto de silicio, em particular de
coque, preferencialmente de coque de aclcar, e dioxido de silicio,
preferencialmente com acido silicico, em altas temperaturas, ou para uso
como material de artigos ou como material de eletrodo, em particular para
eletrodos de forno de arco. O uso como o material de artigos, em particular
eletrodos, compreende o uso do material como material para os artigos ou
também o uso do material ainda processado para a producéo dos artigos,

por exemplo, do material sinterizado ou de materiais de trituracéo.
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Outro objeto da invengao € o uso de pelo menos um carboidrato,
em particular um carboidrato puro, na produgéo de carboneto de silicio puro
até ultrapuro, em particular carboneto de silicio que pode ser isolado como
produto, ou composi¢do contendo carboneto de silicio ou um produto de
pirdlise efou de calcinagdo contendo carboneto de silicio, em particular na
presenca de oxido de silicio, preferencialmente na presenga do oOxido de
silicio e/ou diéxido de silicio.

Preferencialmente uma selecdo de pelo menos um carboidrato e
um o6xido de silicio, em particular um dioxido de silicio purificado, em
particular sem componentes adicionais, € usado para a produgio do
carboneto de silicio, e o carboneto de silicio, uma composi¢ao contendo
carboneto de silicio ou um produto de pirdlise e/ou de calcinacao é isolado
como produto de reac&o.

A invencgao também se relaciona ao uso de uma composicéo,
em particular formulagdo, ou um kit compreendendo pelo menos um
carboidrato e 6xido de silicio, em particular do éxido de silicio purificado, no
método de acordo com a invengdo. Por isso, a invengdo também se
relaciona a um kit, contendo formulagdes separadas, em particular em
recipientes separados, tais como vasos, bolsas e/ou latas, em particular na
forma de um extrudado e/ou p6d de 6xido de silicio, em particular de éxido de
silicio purificado, preferencialmente de dioxido de silicio purificado,
opcionalmente em conjunto com produtos de pirlise de carboidratos em
SiO, efou a fonte de carbono compreendendo pelo menos um carboidrato,
em particular para o uso conforme o precedente. Pode ser preferencial se o
6xido de silicio diretamente com a fonte de carbono compreendendo um
carboidrato, em particular uma fonte de carbono puro, por exemplo,
impregnado com isto ou carboidrato suportado em SiO; etc. na forma de
comprimidos, como granulos, extrudado, briquete, em particular como pélete
ou briguete, estd em um recipiente no kit e opcionalmente um carboidrato
adicional e/ou 6xido de silicio como p6 em um segundo recipiente.

A invencgao refere-se ainda ao uso de um artigo, em particular de

um produto verde, material formado, parte sinterizada, de um eletrodo, de
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um componente resistente ao calor, compreendendo um carboneto de silicio
de acordo com a invengao ou uma composigdo de acordo com a inveng&o
contendo carboneto de silicio, e opcionalmente aditivos usuais adicionais,
auxiliares de processamento, pigmentos ou aglutinantes no método
completo de acordo com a invencg&o. A invengéo, por isso, relaciona-se a um
artigo contendo um carboneto de silicio de acordo com a invengao, ou que é
produzido usando o carboneto de silicio de acordo com a invencéo e seu
uso no método completo de acordo com a invengao.

Uso de SiC como ativador na reducio do diéxido de silicio com a fonte

de carbono

Como explicado no inicio, carboneto de silicio também pode ser
adicionado no método completo de acordo com a invengéo para a produgéo
de silicio puro.

De acordo com a invengéo, a eficacia econémica do método
para a produgéo de silicio puro é aumentada consideravelmente pela adi¢&o
de um ativador, que realiza a fungdo de um iniciador de reagéo, acelerador
de reacdo efou como uma fonte de carbono.

Ao mesmo tempo o ativador, isto é, iniciador de reagao efou
acelerador de reagdo, deve ser tdo puro e econdémico quanto possivel.
Iniciadores de reacdo efou aceleradores de reagcdo especialmente
preferenciais ndo devem por si mesmos introduzir impurezas nao desejadas
ou preferencialmente somente impurezas nas quantidades minimas no
fundido de silicio, pelas razdes declaradas no inicio.

O método de acordo com a invengdo pode ser realizado de
varios modos, e de acordo com uma modalidade especialmente preferencial
um o6xido de silicio, em particular diéxido de silicio, preferencialmente um
diéxido de silicio purificado por precipitagdo acida, é reagido em temperatura
elevada, pela adicdo de carboneto de silicio ao processo como uma fonte de
carbono puro ou como ativador para o 6xido de silicio, de acordo com a
invengado para o Oxido de silicio purificado por precipitagéo, ou carboneto de
silicio (SiC) em uma composi¢do contendo Oxido de silicio, sendo

especialmente preferencial se o 6xido de silicio, em particular o diéxido de
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silicio, e o carboneto de silicio forem adicionados em proporgdes
aproximadamente estequiométricas, isto é, aproximadamente 1 mol de SiO;
para 2 mols de SiC para a produgao de silicio, em particular a mistura de
reagao para a produgéo de silicio consiste do 6xido de silicio e carboneto de
silicio.

Outra vantagem deste modo de realizar o método consiste em
que por adi¢do de SiC correspondentemente menos CO é liberado por Si
formado. Poluigdo gasosa, que limita o processo decisivamente, € dessa
forma vantajosamente reduzida. Dessa forma, intensificacdo de processo é
vantajosamente possivel adicionando SiC.

De acordo com outra modalidade especialmente preferencial, o
6xido de silicio purificado por precipitagdo, em particular dioxido de silicio, é
reagido em temperatura elevada, onde o carboneto de silicio e outra fonte de
carbono puro sdo adicionados ao 6xido de silicio ou carboneto de silicio e
uma fonte de carbono puro, em particular uma segunda fonte de carbono
puro, em uma composigéo contendo 6xido de silicio, ou sao reagidos. Nesta
variante a concentragao do carboneto de silicio pode ser reduzida a tal ponto
que funciona mais como iniciador de reag&o efou acelerador de reacgéo e
menos como um reagente. Preferencialmente, aproximadamente 1 mol de
dixido de silicio também pode ser reagido com aproximadamente 1 mol de
carboneto de silicio e aproximadamente 1 mol de uma segunda fonte de
carbono no método.

De acordo com a invencéo, no método para a producéo de silicio
pela reagdo de Oxido de silicio purificado em temperatura elevada, o
carboneto de silicio é adicionado ao 6xido de silicio ou opcionalmente &
adicionado em uma composicdo contendo 6xido de silicio purificado, em
particular um arco elétrico € usado como fonte de energia. O alvo &€ para que
um carboneto de silicio seja adicionado como ativador, isto &, como iniciador
de reacdo efou acelerador de reagéo efou como fonte de carbono, isto &,
como reagente, no método efou seja adicionado em uma composicao no
método.

O carboneto de silicio & dessa forma alimentado no método
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separadamente. Preferencialmente, carboneto de silicio € adicionado como
iniciador de reacéo e/ou acelerador de reagéo no método ou na composigao.
Como o proprio carboneto de silicio ndo se decompde até que temperaturas
de aproximadamente 2700 a 3070°C sejam alcangadas, foi surpreendente
que possa ser adicionado ao método para a produgdo de silicio como
iniciador de reacéo e/ou acelerador de reagéo ou como reagente ou também
como meio de troca térmica. Inteiramente surpreendentemente, observou-se
em um experimento que ap6s disparar um arco elétrico, a reagédo entre
dioxido de silicio e carbono, em particular grafite, que inicia e prossegue
muito lentamente, em pequenas quantidades adicionadas do carboneto de
silicio pulverulento conduzido dentro de um curto momento para um
aumento muito acentuado na reacdo. Efeitos luminosos foram observados, e
surpreendentemente a reagdo subsequente inteira realizou-se com uma
incandescéncia intensiva, brilhante, em particular até o final da reacéo. |
Uma ‘“adicional ou segunda fonte de carbono puro”, em
particular adicional ao carboneto de silicio, foi definida, no contexto do
método para a produgao de silicio, como compostos ou materiais que ndo
consistem de carboneto de silicio, ndo tém carboneto de silicio ou ndo
contém carboneto de silicio. Por isso, a segunda fonte de carbono néo
consiste de carboneto de silicio, ndo tem carboneto de silicio ou nao contém
carboneto de silicio. A funcéo da segunda fonte de carbono é um pouco
daquela de um reagente puro, ao passo que o carboneto de silicio € também
um iniciador de reagao efou acelerador de reacdo. Como a segunda fonte de
carbono, consideracdo pode ser dada em particular a aglcares, grafite,
carvdo, carvio vegetal, negro de fumo, coque, antracito, lignito, carbono
ativado, coque de petr6leo, madeira como lasca ou péletes de madeira,
cascas ou talos de arroz, fibra de carbono, fulerenos ef/ou hidrocarbonetos,
em particular gasosos ou liquidos, e misturas de pelo menos dois dos
compostos declarados, contanto que sejam de pureza adequada e nao
contaminem o método de compostos ou elementos indesejaveis. A segunda
fonte de carbono & preferencialmente selecionada a partir dos compostos

determinados. A contaminagdo da adicional ou segunda fonte de carbono
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puro com boro efou fosforo ou compostos contendo boro efou contendo
fosforo deve ser para boro abaixo de 10 ppm, em particular entre 10 ppm e
0,001 ppt, e para o fésforo abaixo de 20 ppm, em particular entre 20 ppm e
0,001 ppt, em proporgdes em peso. As quantidades dadas em ppm, ppb
elou ppt devem ser entendidas em todas as partes como proporgées em
peso em mg/kg, pg/kg etc.

O contetido de boro esta preferencialmente entre 7 ppm e 1 ppt,
preferencialmente entre 6 ppm e 1 ppt, especialmente preferencialmente
entre 5 ppm e 1 ppt ou menor, por exemplo, entre 0,001 ppm e 0,001 ppt,
preferencialmente na regiao do limite de detecg&o analitica. O contetido de
fosforo deve estar preferenciaimente entre 18 ppm e 1 ppt,
preferencialmente entre 15 ppm e 1ppt, especialmente preferencialmente
entre 10 ppm e 1 ppt ou menor. O conteido de fosforo esta
preferencialmente na regido do limite de detecgdo analitica. Geralmente
estes valores limite sdo desejaveis para todos reagentes ou aditivos do
método, para serem adequados para a produgdo do silicio de grau
semicondutor e/ou grau solar.

O 6xido de silicio purificado ou de alta pureza definido acima, em
particular um diéxido de silicio purificado ou de alta pureza, é
preferencialmente usado como 6xido de silicio.

Além do o6xido de silicio purificado por precipitagdo, outros
oxidos de silicio puro analogamente podem ser usados no metodo para a
produgao de silicio puro.

A adicdo de outro 6xido de silicio adequado adicionalmente ao
6xido de silicio purificado também pode ser vantajosa, ou seja, quartzo,
quartzito e/ou didxidos de silicio produzidos do modo usual. Estes podem ser
os didxidos de silicio que ocorrem em modificages cristalinas, tais como
morganita (calcedénia), a-quartzo (quartzo de baixa temperatura), -quartzo
(quartzo de alta temperatura), tridimita, cristobalita, coesita, stishovita ou
também SiO, amorfo. Além disso, acidos silicicos, SiO. pirogénico, acido
silicico pirogénico ou silica podem ser preferencialmente usados no método

e/ou na composicao. Acidos silicicos pirogénicos usuais s&o pés de SiO;
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amorfo tendo média de 5 a 50 nm de didmetro e com uma superficie
especifica de 50 a 600 m¥g. A lista acima n&o deve ser entendida como
final, & 6bvio para um versado na técnica que outras fontes de Oxido de
silicio adequadas para o método podem ser usadas no método e/ou na
composi¢ao.

Oxido de silicio purificado, em particular diéxido de silicio

purificado, e carboneto de silicio e opcionalmente uma segunda fonte de
carbono, em particular, uma segunda fonte de carbono puro, €
preferencialmente usada no método nas seguintes proporgbes molares
determinadas efou% em peso, onde as figuras podem relacionar-se aos
edutos e em particular a mistura de reagéo no método:
Para 1 mol de um dxido de silicio, por exemplo, monoxido de silicio, tal como
Patinal®, aproximadamente 1 mol de uma segunda fonte de carbono puro e
carboneto de silicio em pequenas gquantidades pode ser adicionado como
iniciadores de reacéo ou aceleradores de reacdo. Quantidades usuais de
carboneto de silicio como iniciador de reagéo e/ou acelerador de reacao sao
aproximadamente 0,0001% em peso a 25% em peso, preferencialmente
0,0001 a 20% em peso, especialmente preferencialmente 0,0001 a 15% em
peso, em particular 1 a 10 % em peso em relago ao peso total da mistura
de reagdo, em particular compreendendo 6xido de silicio, carboneto de
silicio e uma segunda fonte de carbono e opcionalmente aditivos adicionais.

Também pode ser especialmente preferencial adicionar ao
método, por 1 mol de um 6xido de silicio purificado, em particular didxido de
silicio, aproximadamente 1 mol do carboneto de silicio puro e
aproximadamente 1 mol de uma segunda fonte de carbono, em particular de
carbono puro. Se um carboneto de silicio contendo fibras de carbono ou
compostos similares contendo carbono adicional for usado, a quantidade de
uma segunda fonte de carbono em mol pode ser reduzida analogamente.
Por 1 mol de diéxido de silicio, aproximadamente 2 mols de uma segunda
fonte de carbono e carboneto de silicio em pequenas guantidades podem
ser adicionados como iniciador de reagdo ou acelerador de reagéo.

Quantidades usuais de carboneto de silicio como iniciador de reagdo efou
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acelerador de reacdo sdo aproximadamente 0,0001% em peso a 25% em
peso, preferencialmente 0,0001 a 20% em peso, especialmente
preferencialmente 0,0001 a 15% em peso, em particular 1 a 10% em peso
em relacio ao peso total da mistura de reacdo, em particular
compreendendo 6xido de silicio, carboneto de silicio e uma segunda fonte
de carbono e opcionalmente aditivos adicionais.

De acordo com uma alternativa preferencial, por 1 mol do
dioxido de silicio, aproximadamente 2 mols de carboneto de silicio podem
ser usados como reagente no método e opcionalmente uma segunda fonte
de carbono pode estar presente em pequenas quantidades. Quantidades
usuais da segunda fonte de carbono sao aproximadamente 0,0001% em
peso a 29% em peso, preferenciaimente 0,001 a 25% em peso,
especialmente preferencialmente 0,01 a 20% em peso, muito especialmente,
de preferéncia entre 0,1 a 15% em peso, em particular 1 a 10% em peso em
relacdo ao peso total da mistura de reagdo, em particular compreendendo
diéxido de silicio, carboneto de silicio e uma segunda fonte de carbono e
opcionalmente aditivos adicionais.

Estequiometricamente, em particular dioxido de silicio pode ser
reagido com carboneto de silicio e/ou uma segunda fonte de carbono de
acordo com as seguintes equagodes de reagao:

Si0; +2 C > Si+2CO

Si0, +2 SiIC—>3Si+2CO

ou

Si0, +SIC+C—>28Si+2COou
Si0,+0,58IC+1,5C-—>158i+2COou
Si0,+1,58iC+0,5C —»25Si+2COetc.

Como o diéxido de silicio purificado pode reagir na proporgao
molar de 1 mol com 2 mols de carboneto de silicio e/ou da segunda fonte de
carbono, ha possibilidade de controlar o método por meio da proporgéo
molar de carboneto de silicio e a adicional ou segunda fonte de carbono
puro. Preferencialmente, carboneto de silicio e a segunda fonte de carbono

em conjunto devem ser usados no método ou estar presentes no método
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aproximadamente na proporgdo de 2 mols para 1 mol de dioxido de silicio.
Dessa forma, os 2 mols de carboneto de silicio e opcionalmente a segunda
fonte de carbono podem ser compostos de 2 mol de SiC a 0 mol da segunda
fonte de carbono até 0,00001 mol de SiC a 1,99999 da segunda fonte de
carbono (C). A proporgao de carboneto de silicio para a segunda fonte de
carbono preferencialmente varia dentro da estequiometria de
aproximadamente 2 mols para reagdo com aproximadamente 1 mol de

dioxido de silicio conforme a Tabela 1:

Tabela 1
Reacao: | Dioxido de | Carboneto de silicio (SiC) | Segunda fonte de
silicio em mol | em mol carbono (C) em mol

No. 1 1 2 0
No. 2 1 1,99999 0,00001

a a
No. = 1 0,00001 1,9999

onde SiC + C sempre

juntos chegam a aproxima-

damente 2 mols.

Por exemplo, os 2 mols de SiC e opcionalmente C em conjunto
s&o compostos de 2 a 0,00001 mols de SiC e 0 a 1,99999 mol de C, em
particular de 0,0001 a 0,5 mols de SiC e 1,9999 a 1,5 a 2 mols de C,
preferencialmente 0,001 a 1 mol de SiC e 1999 a 1 a 2 mols de C,
especialmente preferencialmente 0,01 a 1,5 mols de SiC e 1,99 a 0,5 a 2
mols de C, em particular é preferencial no método de acordo com a invengéo
usar 0,1 a 1,9 mols de SiC e 1,9 a 0,1 a 2 mols de C por aproximadamente 1
mol de diéxido de silicio.

Como carbonetos de silicio para uso no método de acordo com
a invengéo ou a composigao de acordo com a invencéo, consideragéo pode
ser dada preferencialmente a carbonetos de silicio puros a ultrapuros
conforme a definicao acima, e geralmente todas as fases politipicas, e
opcionalmente o carboneto de silicio pode ser recoberto com uma camada
de passivagdo de SiO,. Fases politipicas individuais com estabilidade
variada podem ser preferencialmente usadas no meétodo, porque, por

exemplo, o curso da reagéo ou o inicio da reagdo no método podem ser
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controlados com elas. Carboneto de silicio de alta pureza é incolor e &
preferencialmente usado no método. Além disso, como carboneto de silicio
no método ou na composigéo, é possivel usar SiC comercial (carborundum),
SiC metalurgico, matrizes de ligacao SiC, ceramica de carboneto de silicio
de poro aberto ou densa, tais como carboneto de silicio ligado a silicato, SiC
recristalizado (RSiC), carboneto de silicio ligado por reagao, infiltrado de
silicio (SiSiC), carboneto de silicio sinterizado, carboneto de silicio
comprimido a quente (isostaticamente) (HpSiC, HiPSiC) e/ou carboneto de
silicio sinterizado em fase liquida (LPSSIC), compostos de carboneto de
silicio reforgados por fibra de carbono (CMC, compostos de matriz ceramica)
elou misturas destes compostos, com a ressalva que a contaminagéo seja
tao pequena que o silicio produzido seja adequado para a produgéo de
silicio de grau solar e/ou silicio de grau semicondutor. Os carbonetos de
silicio acima mencionados também podem ser adicionados ao método em
pequenas quantidades contanto que a contaminacgéo total do silicio puro
corresponda aquela de acordo com a invengéo. Por isso, carbonetos de
silicio também podem ser reciclados em certas quantidades no método de
acordo com a invengao contanto que a contaminagéo total do silicio puro
produzido seja alcangada. Um versado na técnica esta ciente que a
contaminagao total do silicio puro obtido pode ser controlada pela adigéo de
cargas diferentes e com perfis de impureza variados.

A contaminacgéo do carboneto de silicio adequado para o método
com boro efou fésforo ou com compostos contendo boro efou contendo
fosforo é preferencialmente para o boro abaixo de 10 ppm, em particular
entre 10 ppm e 0,001 ppt, e para o fosforo abaixo de 20 ppm, em particular
entre 20 ppm e 0,001 ppt. Preferencialmente o contetdo de boro em um
carboneto de silicio esta entre 7 ppm e 1 ppt, preferencialmente entre 6 ppm
e 1 ppt, especialmente preferencialmente entre 5 ppm e 1 ppt ou menor, ou
por exemplo, entre 0,001 ppm e 0,001 ppt, preferenciaimente na regido do
limite de detecgao analitica. O contetido de fésforo de um carboneto de
silicio deve estar preferencialmente entre 18 ppm e 1 ppt, preferencialmente

entre 15 ppm e 1 ppt, especialmente preferencialmente entre 10 ppm e 1 ppt
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ou menor. O conteudo de fosforo esta preferencialmente na regiao do limite
de deteccio analitica.

Como carbonetos de silicio estdo sendo usados cada vez mais
como compositos, por exemplo, para a producdo de semicondutores,
material de disco de freio ou escudos de calor e outros produtos, 0 método
de acordo com a invengédo e a composicdo ou a formulagéo oferecem uma
possibilidade de reciclagem elegante destes produtos apés uso ou dos
residuos ou sucata que surgem em sua produgdo. A Unica exigéncia a ser
satisfeita pelos carbonetos de silicio que devem ser reciclados € a pureza
suficiente para o método, e preferencialmente carbonetos de silicio que
satisfazem a especificagdo acima com respeito a boro e/ou fésforo sao
reciclados. O carboneto de silicio pode ser adicionado ao método a) como
material pulverulento ou granular e/fou como grumos e/ou b) contido em um
vidro poroso, em particular vidro de quartzo, em um extrudado e/ou molde,
tais como pélete ou briquete, em particular em uma formulagéo descrita
acima, opcionalmente em conjunto com outros aditivos.

Todos os reagentes, isto é, o o6xido de silicio purificado,
carboneto de silicio e opcionalmente fontes adicionais de carbono puro, cada
um separadamente ou em composigdes ou formulagdes, podem ser
adicionados ao método continuamente ou  descontinuamente.
Preferencialmente, o carboneto de silicio & adicionado nas quantidades e no
curso do método até uma extensio tal que uma execucgdo especialmente
econdmica do método seja alcangada. Por isso, pode ser vantajoso se o
carboneto de silicio for adicionado gradualmente confinuamente, a fim de
manter uma aceleragédo de reagao continua da reagédo. A reagéo pode ser
realizada em fornos de fus&o usuais para a produgao de silicio, realizado
como descrito no comeco. Preferencialmente o método é realizado em um
dispositivo de acordo com a invengao, reator e com eletrodos de acordo com
a invengao.

Como mencionado acima, dependendo do perfil de impureza de
outros reagentes, o carboneto de silicio pode ser usado como carboneto de

silicio, como carboneto de silicio puro ou como carboneto de silicio ultrapuro
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ou também como uma mistura destes. Em misturas, os carbonetos de silicio
sao preferencialmente formulados anteriormente, em particular briquetado. A
regra geral & mais contaminado o carboneto de silicio, menor sua
quantidade no método.

O métado pode ser realizado de forma que

a) o carboneto de silicio e 6xido de silicio purificado, em
particular diéxido de silicio, e opcionalmente outra fonte de carbono puro é
cada um alimentado separadamente no método, em particular o espago de
reacéo, e opcionalmente entdo é misturada em conjunto e/ou

b) o carboneto de silicio em conjunto com 6xido de silicio
purificado, em particular didxido de silicio, e opcionalmente outra fonte de
carbono puro em uma formulagao e/ou

¢) o oxido de silicio purificado, em particular diéxido de silicio,
em conjunto com uma fonte de carbono puro em uma formulagao, em
particular na forma um extrudado ou molde, preferencialmente como pélete
ou briquete, e/ou

d) o carboneto de silicio em uma composicdo com a fonte
adicional de carbono puro é adicionado ou alimentado no método. Esta
formulacdo pode compreender uma mistura fisica, um extrudado ou molde
ou também um carboneto de silicio reforgado por fibra de carbono.

Como ja mencionado para o carboneto de silicio, o carboneto de
silicio efou oxido de silicio e opcionalmente pelo menos uma fonte adicional
de carbono puro pode ser alimentada no método como material a ser
reciclado. A (nica exigéncia imposta a todos os compostos a serem
reciclados consiste em que sejam de pureza suficiente para formacéo de um
silicio no método, do qual o silicio de grau solar efou o silicio de grau
semicondutor podem ser produzidos.

Similarmente, no método de acordo com a invencédo, além do
6xido de silicio purificado &€ também possivel usar 6xidos de silicio de pureza
suficiente que devem ser reciclados. Vidros de quartzo séo adequados, por
exemplo, caco de vidro. Para tomar somente alguns, estes podem ser

Suprasil, SQ 1, Herasil, Spektrosil A. A pureza destes vidros de quartzo pode
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ser determinada por exemplo, das taxas de absorgdo em comprimentos de
onda especificados, tais como 157 nm ou 193 nm. Por exemplo, eletrodos
quase consumidos, que foram reduzidos a uma forma desejada, por
exemplo, como p6, podem ser usados como a segunda fonte de carbono.

O silicio puro produzido ou obtido com o método de acordo com
a invencdo é, de acordo com a invengdo, opcionalmente apo6s fuséo de
zona/solidificacdo direcional, adequada como silicio de grau solar.
Preferencialmente é adequado a) para processamento adicional em
processos para a produgdo de silicio de grau solar ou silicio de grau
semicondutor.

A contaminacéo do silicio produzido com compostos contendo
boro e/ou contendo fosforo deve corresponder ao espectro definido no inicio
desta descrigdo, mas também pode ser, para boro na faixa abaixo de 10
ppm a 0,0001 ppt, em particular na faixa de 5 ppm a 0,0001 ppt,
preferencialmente na faixa de 3 ppm a 0,0001 ppt ou especialmente
preferencialmente ‘na faixa de 10 ppb a 0,0001 ppt, até mais
preferencialmente na faixa de 1 ppb a 0,0001 ppt e para fosforo na faixa
abaixo de 10 ppm a 0,0001 ppt, em particular na faixa de 5 ppm a 0,0001
ppt, preferencialmente na faixa de 3 ppm a 0,0001 ppt ou especialmente
preferencialmente na faixa de 10 ppb a 0,0001 ppt, atée mais
preferencialmente na faixa de 1 ppb a 0,0001ppt, determinado em
proporcées em peso. A faixa de impurezas geralmente nao tem limite
inferior, mas & determinada somente pelos limites atuais de detecgéo das
técnicas analiticas. De acordo com a invengao, o silicio puro tem o perfil da
contaminag&o com boro, o aluminio, o calcio, o ferro, o niquel, o fésforo, o
titAnio e/ou o zinco afirmaram no comeco.

Vantajosamente, o silicio fundido pode sofrer tratamento com
metais de terras raras, a fim de remover carbono, oxigénio, nitrogénio, boro
ou qualquer outra impureza que esteja presente, do silicio fundido.

A invencdo também se relaciona a uma composi¢ao que €
especialmente adequada para uso no método acima mencionado para a

producéo de silicio e cuja qualidade é preferencialmente adequada como
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silicio de grau solar ou para a produgéo de silicio de grau solar e/ou silicio de
grau semicondutor, com a composicéo contendo oxido de silicio e carboneto
de silicio e opcionalmente uma segunda fonte de carbono, em particular uma
fonte de carbono puro. Aqgueles determinados acima podem ser
considerados como 6xido de silicio purificado, em particular didxido de
silicio, carboneto de silicio e opcionalmente a segunda fonte de carbono, e
preferencialmente também se satisfizerem as exigéncias de pureza
determinadas.

O carboneto de silicio também pode estar presente,
opcionalmente em conjunto com outros aditivos, na formulagao, como
descrita acima a) como p6, como granulos e/ou como grumos efou b)
contido em um vidro poroso, em particular vidro de quartzo, em um
extrudado efou pélete. Em modalidades adicionais, a formulagdo pode
conter carboneto de silicio infiltrado com silicio efou carboneto de silicio
contendo fibras de carbono. Estas formulagées devem ser preferenciais se
os carbonetos de silicio correspondentes forem reciclados, porque nao
podem ser mais usados de qualquer outro modo, por exemplo, sucata de
producdo ou produtos usados. Contanto que a pureza seja suficiente para o
método de acordo com a inveng&o, deste modo é possivel para carbonetos
de silicio, ceradmica de carboneto de silicio, tais como placas quentes,
material de disco de freio, serem reciclados novamente. Como regra, por
causa do processo de producao, estes produtos ja tém pureza suficiente. A
invengao, por isso, também pode relacionar-se a reciclagem de carbonetos
de silicio em um método para a producdo de silicio. Os aglutinantes
definidos acima, em particular os aglutinantes resistentes ao calor ou
refratarios, podem ser usados como aglutinantes para producido da
formulacao.

A invencao também refere-se ao uso do silicio produzido pelo
método de acordo com a invencdo como material baseado de células
solares efou semicondutores ou em particular como material inicial para a

producéo de silicio de grau solar.
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Reatores adequados para uso no método completo de acordo com a

invencao
A invengao também refere-se a um reator, um dispositivo e

eletrodos, adequados em particular para a producéo de silicio de grau solar
ou silicio de grau semicondutor.

A fim de ser capaz de produzir silicio de alta pureza, é
necessario desenvolver fornos de reducido, com os quais a contaminagéo
com impurezas pode ser evitada até a maior extensdo possivel. Por regra,
os reatores sdo no momento revestidos com refratarios, tais como grafite
efou carboneto de silicio. Os eletrodos dos fornos de redugéo sao também
feitos de grafite. Grafite tem a condutividade necessaria e resisténcia a calor.
Uma desvantagem importante dos materiais estd na pureza insuficiente
presente. Refratarios sdo normalmente contaminados com boro, fésforo,
aluminio e ferro.

De acordo com uma modalidade, a invengao, por isso, refere-se
a um reator que & adequado em particular para o uso com fornos de
indugéo, corrente continua e/ou corrente alternada, preferencialmente e
adequada para a produgdo de silicio, de acordo com a invencdo da
produgao de silicio puro, onde o reator pode corresponder ao reator 1 efou 2
descrito abaixo. O reator de acordo com a invengéo é caracterizado em que
tem eletrodos de carboneto de silicio ou eletrodos de carboneto de silicio
infiltrados com silicio. O carboneto de silicio infilrado com silicio dos
eletrodos tem a vantagem que... em particular pela reagdo de SiO,,
preferencialmente de diéxido de silicio purificado, e a pirdlise e/ou calcinagéo
de pelo menos uma fonte de carbono contendo carboidrato,
preferencialmente uma fonte de carbono puro, em particular da seguinte
pureza:

O contetdo de boro, fosforo, arsénico, aluminio, ferro, sédio,
potassio, niquel, e cromo &, para o carboneto de silicio puro, para cada
elemento preferencialmente abaixo de 5 ppm a 0,01 ppt (em peso), e para o
carboneto de silicio de alta pureza em particular abaixo de 2,5 ppm a 0,1 ppt.

Especialmente preferencialmente, o carboneto de silicio obtido apos reagéo
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de um éxido de silicio e uma fonte de carboidrato puro, em particular agtcar
purificado, opcionalmente com carbono e/ou matrizes Si,O,, tem um perfil de
purificagao para SiC como definido no inicio da descri¢ao.

Especialmente preferencial carboneto de silicio puro até de alta
pureza ou uma composicdo de alta pureza contém ou consiste de carboneto
de silicio, carbono, 6xido de silicio e opcionalmente pequenas quantidades
de silicio, e o carboneto de silicio de alta pureza ou a composicdo de alta
pureza em particular tém um perfil da contaminagdo com boro, fosforo,
arsénico, aluminio, ferro, sodio, potassio, niquel, cromo, enxofre, bario,
zircdnio, zinco, titdnio, calcio, magnésio, cobre, cromo, cobalto, zinco,
vanadio, manganés efou chumbo abaixo de 100 ppm para carboneto de
silicio puro, preferencialmente abaixo de 20 ppm a 0,001 ppt para carboneto
de silicio de alta pureza, especialmente preferencialmente entre 10 ppm e
0,001 ppt em relagéo a composigéo completa de alta pureza ou o carboneto
de silicio de alta pureza.

Especialmente preferencialmente o carboneto de silicio é obtido
da reagdo de um éxido de silicio purificado e uma fonte de carboidrato pura,
em particular agucar purificado como descrito acima. Durante a reacdo, o
contetido de silicio pode ser controlado pelas condicbes de reagio ou
também por adigédo do silicio separado. Preferencialmente, o carboneto de
silicio & produzido pelo método apresentado acima para a produgéo do
carboneto de silicio.

A pureza atingivel do carboneto de silicio ou do carboneto de
silicio infiltrado com silicio como material de eletrodo corresponde a pureza
apresentada acima. Preferencialmente o carboneto de silicio & puro a
ultrapuro. Para melhora da estabilidade mecanica, os eletrodos de carboneto
de silicio infiltrados com silicio ou os eletrodos de carboneto de silicio podem
ser reforcados com fibras de carbono. De acordo com a invengao, o reator
para realizagdo do método de acordo com a invengéo é usado para a
produgio de silicio puro.

Um carboneto de silicio puro até de alta pureza ou carboneto de

silicio infiltrado com silicio, opcionalmente contendo carbono, em particular
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como material de eletrodo ou para revestimento de um reator ou um
dispositivo, € caracterizado em que o contedo de impurezas corresponde
as faixas para SiC definido no inicio desta descricdo, em particular o total
das impurezas acima mencionadas é menor que 5 ppm, preferencialmente
menor que 4 ppm, especialmente preferencialmente menor que 3 ppm, muito
especialmente, de preferéncia entre 0,56 e 3 ppm e especialmente
preferencialmente entre 1 ppm e 0,001 ppt. Um carboneto de silicio com
faixas preferenciais nos valores limite é considerado como de alta pureza.

Os valores limite correspondentes de aluminio, boro, calcio,

ferro, niquel, fosforo, titanio e zinco aplicam-se a um grafite de alta pureza.

Estes sao em particular:

- Boro abaixo de 5,5 [ug/g], em particular entre 5 e 0,000001
pg/g, preferencialmente 3 e 0,00001 ug/g, especialmente preferencialmente
2 e 0,00001 ug/g, de acordo com a invencgao abaixo de 2 a 0,00001 ug/g,

- Fésforo abaixo de 55 [ug/gl, 5 a 0,000001 ug/g,

-preferencialmente 3 a 0,00001 pg/g, especialmente preferencialmente

abaixo de 1 a 0,00001 ug/g, de acordo com a invengao abaixo de 0,5 a
0,00001 pg/g.

- Aluminio entre 4 e 0,000001 ug/g, preferencialmente 3 a
0,00001 ug/g, especialmente preferencialmente abaixo de 2,5 a 0,00001
Hg/g, de acordo com a invenc¢ao abaixo de 2 a 0,00001 pg/g.

- Ferro entre 100 e 0,000001 pg/g, preferencialmente entre 60 e
0,00001 pg/g, em particular entre 10 e 0,000001 pg/g, preferencialmente 5 a
0,00001 pg/g, especialmente preferencialmente 2 a 0,00001 pg/g, muito
especialmente, de preferéncia abaixo de 1 a 0,00001 ug/g, de acordo com a
invengao abaixo 0,5 a 0,00001 pg/g.

- Sédio (Na) entre 20 e 0,000001 pg/g, preferencialmente 15 a
0,00001 pglg, especialmente preferencialmente abaixo de 12 a 0,00001
ug/g, de acordo com a invengéo abaixo de 10 a 0,00001 ug/g,

- Potassio (K) entre 30 e 0,000001 ug/g, preferencialmente 25 a
0,00001 pg/g, especialmente preferenciaimente abaixo de 20 a 0,00001
ug/g, de acordo com a invencéo abaixo de 16 a 0,00001 pg/g,
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- Niquel (Ni) entre 4 e 0,000001 ug/g, preferencialmente 3 a
0,00001 pg/g, especialmente preferencialmente abaixo de 2 a 0,00001 ug/g,
de acordo com a invencdo abaixo de 1,5 a 0,00001 ug/g,

- Cromo (Cr) entre 4 e 0,000001 pg/g, preferencialmente 3 a
0,00001 pg/g, especialmente preferencialmente abaixo de 2 a 0,00001 pg/g,
de acordo com a invengao abaixo de 1 a 0,00001 pg/g.

Contaminacdo minima com os respectivos elementos é
preferencial, especialmente preferencialmente abaixo de 100 ppm, muito
especialmente, de preferéncia abaixo de 10 ppb ou abaixo de 1 ppb.

Outra desvantagem dos reatores atualmente em uso € mitftiplo
revestimento com tijolos refratarios ordinarios, dos quais impurezas podem
ser introduzidas no fundido de silicio quente. Mesmo se os tijolos refratarios
n&o estiverem em contato direto com o fundido.

A invengio também refere-se a um reator 0, em particular para o
uso com fornos industriais, por exemplo, fornos de micro-ondas, indugéo,
corrente continua efou corrente alternada, preferencialmente para a
producdo de silicio ou metais puros e/ou ligas, em particular silicio puro,
onde o dito reator 0 também pode corresponder a um reator 1 efou 2
definido abaixo, com pelo menos o espaco de reacdo 1 do reator 0 ou dos
reatores 0 para fuséo e opcionalmente para reducgéo, em particular do éxido
de silicio com pelo menos uma ou mais fontes de carbono, tendo um orificio
para metal e opcionalmente um orificio para escéria

- tem uma construgdo sanduiche com pelo menos duas
camadas, em particular, a construgdo sanduiche & composta de uma
primeira camada interna 7, outra camada externa 6 e opcionalmente camada
mais externa 8,

- 0 espaco de reacdo 1 ou o reator 0 revestido internamente com
uma primeira camada 6 de material refratario de alta pureza, em particular
com carboneto de silicio puro até de alta pureza ou grafite de alta pureza,

- tem uma camada mais externa 7, que funciona como um
isolamento e/ou barreira de difusdo contra impurezas, em particular em altas

temperaturas, e



&5

10

15

it

25

30

881114

metais puros até de alta pureza, metaldides ou ligas ou misturas dos
mesings.
Uma primetra camada (7) do material refratario de alta pureza

deve ser entendida como qualquer material que é adequado para o uso am

altas temperaturas e tem o perfl de impureza definido. Esta primelra camada

entra em contato direto com fundide de siliclo ou reagentes gquentes. Um
grafite de alla pureza ou carbonglo de silicio de alta pureza
preferencialmente &m um perfil de impureza como definido acima. Todos os
componentes ancilares & pontos de conex3o ou partes de conexio do reator
para a instalacdo completa (dispositiva) podem ter esta primeira camada (7)
do material refratado de alta pureza. A primelra camada é preferencialmente
segmentada, para permitic substituibilidade parcial de segmentos queimadas
ou gastos, por exemplo, da cobertura de grafile de alla pureza. Sem
segreniacae, a primaira camada inteira teria que ser substituida se uma
area local fosse danificada ou consumida pelo processo. A segmentacio
pode ser conactavel pelo principio sulco/mola.

A construgdo sanduiche tem a vantagem de acordo com a
invengda que em altas temperaturas, contaminanies movels, por exemplo,
boro, de partes mais remotas da instalagio podem ndo difundir mais até a
extensdo come no momenic através do grafite guente ou revestimento
interno de carboneto de sificio em altas temperaturas no espago de reacdo e
dessa forma introduzir o fundido.

Na construglo sanduiche, a camada externa (6) atua como um
isolamento e/ou barreira de difusdo contra impurezas, em particular preving
difusdo de boro nas altas temperaturas do reator a partic do extetior no
refratario de alta pureza que a primeira camada, por exemplo, de grafite, e
dessa forma no fundido de silicio. A camada externa mecanica estavel
opcional (8} pode ser feita de materiais usuals resistentes ao calor, que
devido a barreira de difusdo de acordo com a tnvengdo ndo estlo sujsitos a

exigénaias aumentadas com respetto & pureza.
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difusdo de boro nas altas temperaturas do reator a partir do exterior no
refratario de alta pureza que a primeira camada, por exemplo, de grafite, e
dessa forma no fundido de silicio. A camada externa mecénica estavel
opcional 8 pode ser feita de materiais usuais resistentes ao calor, que devido
a barreira de difusdo de acordo com a inven¢do nido estdo sujeitos a
exigéncias aumentadas com respeito & pureza.

A camada mais externa 6 com a func¢do de um isolamento e/ou
barreira de difusdo pode ser um vacuo ou uma parte oca com vacuo, por
exemplo, uma parte oca feita de vidro de alta pureza, em particular vidro de
quartzo, que & preferencialmente prateado e tem um véacuo no interior. De
acordo com a invengao, a parte oca tem um vacuo e & fornecida com um
espeltho infravermelho no lado em direcdo ao espago do reator,
preferencialmente recoberto com isso. O vacuo também pode ser produzido
guimicamente, em particular assim chamado de superisolamento, ao passo
que a parte oca, que corresponde a camada externa 6, € prateada no lado
em diregdo ao espago de reacdo, preferencialmente com um material de
reflexao de infravermeiho.

Alternativamente, a primeira camada e a camada externa
também podem ser unidas firmemente, para parar entrada ou escapamento
de gas, em particular para ser capazes de produzir um vacuo em uma
cavidade formada entre elas. Como uma alternativa para um vacuo, é
também possivel usar um poroso resistente ao calor, opcionalmente material
similar a espuma como a camada externa do isolamento. Preferencialmente,
por isso, por exemplo, a primeira camada é fornecida, em particular
recoberta, com vidro de alta pureza ou cerdmica de alta pureza,
possivelmente seguido por, como camada externa, uma espuma porosa de
vidro, esferas de vidro ou simplesmente espagadores de alta pureza finos,
preferenciaimente esferas expandidas. Em uma modalidade especialmente
preferencial, esta camada é seguida por uma camada externa, que é unida a
primeira camada de tal modo que a camada média (camada mais externa,
por exemplo, com vidro expandido) pode adicionalmente ter um vacuo

aplicado. A construgao sanduiche de acordo com a invengao pode minimizar
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a difusdo termicamente induzida de impurezas das partes externas da
instalacao no espaco de reagéo.

Devido ao consumo do revestimento interno refratario do reator
ou espago de reagao, & preferencial adaptar o tamanho do reator de forma
que possa ser operado em poténcia entre 600 kW e abaixo de 1 MW. De
acordo com a invengao, reatores industriais, em particular em uma linha de
producdo de um dispositvo de acordo com a invengdo, reatores
preferencialmente industriais de fornos de arco, em cada caso t&m 100 kW a
1 MW, preferencialmente entre 600 kW e abaixo de 1 MW, especialmente
preferencialmente entre 700 kW e 950 kW, especialmente preferencialmente
entre 800 e 900 kW, em particular estes fornos séo fechados. Para
assegurar altos rendimentos conforme desejados de silicio, em particular
silicio de grau solar, varios reatores podem ser operados em paralelo.

Geralmente os reatores também podem ser operados em
paralelo se, por exemplo, forem arranjados em uma linha de processo e
forem fornecidos com reagentes continuamente ou descontinuamente
através de um reator precedente para a producdo do carboneto de silicio ou
para a pirdlise de carboidratos. Analogamente, alimentacdo com éxido de
silicio purificado pode realizar-se na linha de processo diretamente ou
indiretamente através do carboneto de silicio ou produtos de pirdlise.

A invencao também refere-se a eletrodos, por exemplo, 10, em
particular para uso com indugdo, os fornos de corrente continua e/ou
corrente  alternada, em particular para a producdo de silicio,
preferencialmente de silicio puro, os ditos eletrodos contendo carboneto de
silicio infiltrado com silicio ou carboneto de silicio. A fim de methorar as
propriedades mecénicas, o carboneto de silicio é preferencialmente
reforcado com fibras de carbono. Além disso, o carboneto de silicio pode ter
componentes de grafite. O ajuste exato da composicdo do carboneto de
silicio para silicio efou grafite e/ou fibras de carbono depende no caso
individual das respectivas condicoes de processo desejadas, a
condutividade desejada e a resisténcia ao calor. Eletrodos do carboneto de

silicio infiltrado com silicio opcionalmente reforcado com fibras de grafite ou
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fibras de carbono sao usados de acordo com a invengao.

Em seu projeto, os eletrodos podem corresponder aos projetos
usuais, para permitir impulso continuo dos eletrodos, que s&o consumidos
durante a redugéo. Por isso, por regra, os eletrodos s&o compostos de
segmentos individuais, em particular discos, normalmente construidos como
discos redondos, que se unem mas podem ser separados. Geralmente os
segmentos podem ser de qualquer formato razoavel e preferencialmente
podem ser unidos. Normalmente, os eletrodos, por exemplo, em formato de
disco tém, em um lado chato, uma ou mais projegdes, que podem projetar
em intervalos "negativos" correspondentes no lado chato oposto dos discos.
Preferencialmente as projecbes e os intervalos podem unir-se positivamente.

Os discos ou outros formatos podem ser produzidos pela
producdo de compactos verdes usuais e sinterizagdo dos mesmos. A
produgio dos compactos verdes e aditivos de sinterizac&o é bem conhecida
por um versado na técnica. E decisivo que neste caso, a pureza dos
eletrodos nao é reduzida por sinterizagéo de aditivos. E, por isso, necessario
assegurar que os aditivos de sinterizacdo somente contém elementos nao
desejados dentro dos limites determinados ou permitem aos valores limite
serem cbservados nos eletrodos produzidos.

Para uso, os eletrodos segmentados, em particular eletrodos em
formato de disco, podem ser inseridos em uma parte oca, com a qual sao
unidos de tal modo que os eletrodos compreendendo os discos superpostos
tém a condutividade e estabilidade permanentes. Por exemplo, um grande
nimero de discos na parte oca podem estar em contato direto entre si e
unidos firmemente a parte oca por témpera, para formar um eletrodo. Como
uma alternativa para intervalos, os segmentos de eletrodo podem ser
aparafusados em conjunto ou podem ser unidos com conexfes plugue-e-
tomada ou soldando. A conectabilidade dos ditos eletrodos segmentados é
familiar como tal para um versado na técnica, e deve ser dada atengdo a
pureza das conexdes usadas.

De acordo com uma modalidade alternativa, os eletrodos

segmentados sdo empurrados nas partes ocas feitas de silicio, por exemplo,
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tubos de silicio puros, e em particular unidos positivamente, por exemplo,
por meio de um conector plugue-e-tomada ou por soldagem pontual. Esta
construgéo permite facil impulso ou reposicionamento de eletrodos gastos no
forno de arco, em que os segmentos do eletrodo feitos de carboneto de
silicio ou carboneto de silicio infiltrado com silicio, em particular com grafite
efou fibras de carbono ou com matrizes C, podem ser impulsionados
continuamente de cima ou de fora do forno na parte oca feita de silicio. A
parte oca pode ser geralmente de qualquer material adequado, com o uso
de silicio sendo preferencial para a producédo de silicio, em particular de
silicio puro ou de alta pureza. Em processos para a produgao de ago, a parte
oca também pode ser feita de outros metais adequados ou ligas dos ditos
metais, por exemplo, um tubo de ferro pode receber os eletrodos de grafite
de alta pureza ou eletrodos de carboneto de silicio.

As exigéncias de pureza correspondem essenciaimente aquelas
mencionadas anteriormente. Em particular, um eletrodo compreendendo
carboneto de silicio deve compreender carboneto de silicio de alta pureza
efou grafite de alta pureza e/ou misturas dos mesmos, em particular &
também possivel usar carboneto de silicio infiltrado com silicic de alta
pureza, preferencialmente os eletrodos consistem de um ou mais dos
materiais de alta pureza ou uma mistura correspondente, e os conectores
podem ser feitos de outros materiais.

A invengao também refere-se a um dispositivo, em particular
uma instalagéo, preferencialmente para a producéo de silicio, especialmente
preferencialmente para a producéo de silicio puro, em particular pelo metodo
de acordo com a invencao, o dito dispositivo tendo pelo menos um reator 1
para fuséo e opcionalmente para redugédo, em particular de éxido de silicio
com pelo menos uma ou mais fontes de carbono, com um orificio para metal
e opcionalmente um orificio para escéria, em particular um reator de
construgéo sanduiche de acordo com a Reivindicagdo 14 e em particular
com eletrodos de carboneto de silicio ou carboneto de silicio infiltrado com
silicio de acordo com a Reivindicagao 15, e opcionalmente tem pelo menos

um reator 2 a montante do reator 1, o dito reator 2 servindo para calcinacéo
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efou redugao, em particular do 6xido de silicio com pelo menos uma ou mais
fontes de carbono. O reator 2 pode ser em particular um reator de micro-
ondas opcionalmente com um espaco de reator de tubo rotatério ou um leito
fluidizado.

O dispositivo é geralmente adequado como um forno industrial,
em particular é também adequado para a reducdo e/ou fusdo de compostos
metalicos ou misturas dos ditos compostos metalicos, em particular é
adequado para a producdo de metais puros até de alta pureza, ligas efou
misturas dos mesmos.

De acordo com a invencio, cada reator 1 para a producao de
silicio tem uma poténcia de 600 kW a 1 MW, preferencialmente o reator tem
uma poténcia de 670 kW a 990 kW, melhor ainda uma poténcia de 700 kW a
950 kW, de acordo com a invencdo de 700 kW a 950 kW.

O reator 2 pode ser, em contraste, de maior projeto. Um reator
de micro-ondas pode ser preferencialmente usado, como explicado no inicio,
em particular, funciona na faixa de alta frequéncia entre 100 MHz e 100
GHz. Especialmente preferencialmente, magnetrons de 2,4 MHz sédo usados
para o reator 2.

Foi provado vantajoso projetar os reatores 1 com as menores
estimativas de poténcia determinadas, a fim de simplificar o
recondicionamento - regularmente necessario dos reatores ou do
revestimento. Normalmente o objetivo & fornecer reatores ainda maiores
com rendimento ainda maior. Os inventores encontraram, entretanto, que o
projeto dos reatores com uma estimativa de poténcia como acima
mencionada é mais adequado para a producao de compostos de alta pureza
obtidos por fusado, por exemplo, de silicio, porque os reatores, e em
particular, o revestimento de reator devem ser substituidos regularmente,
como é consumido no decorrer da operacdo continua. Além disso, os
reatores devem ser operados em condi¢des substancialmente sem oxigénio,
para minimizar a queima de grafite dos eletrodos e do revestimento interno,
em particular de um revestimento interno segmentado.

De acordo com a invencgao, um dispositivo, por isso, & operado
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com pelo menos um, em particular, com um grande numero de reatores, por
exemplo, com 1 a 200, em particular, reatores 1. Um revestimento de reator,
por isso, pode ser renovado regularmente, sem ter que desligar o dispositivo
inteiro quando alguns reatores sao rerrevestidos com material refratario.

Além disso, & mais facil retirar os gases do processo nos
reatores menores. Para redugdo répida, o monéxido de carbono que se
forma deve ser removido continuamente e prontamente do espago de
reacdo. A quantidade de gas do processo pode ser controlada no reator de
reducio para a producéo de silicio por meio da quantidade do carboneto de
silicio como ativador ou como fonte de carbono. Aumentar a quantidade do
carboneto de silicio reduz a quantidade do monéxido de carbono na etapa
de redugdo na produgdo de silicio. Além disso, a remogao dos gases do
processo pode ser otimizada, que & possivel pela adicdo de briquetes
porosos e/ou um projeto menor dos reatores.

De acordo com a invengao, os reatores, em particular, reatores 1
elou 2, tém a construcdo sanduiche descrita acima, a fim de parar a difusao
termicamente induzida de impurezas, em particular de boro, no espago de
reacdo. Consequentemente, é ainda preferencial que todas as partes do
dispositivo ou instalagao que sao operados em altas temperaturas ou séo
aquecidos indiretamente a altas temperaturas tenham esta construgao
sanduiche. Por exemplo, na producédo de silicio por reducéo no forno de
arco, temperaturas acima 1800°C sao alcancadas.

Preferencialmente todas as partes do dispositivo, em particular
todas as partes do dispositivo que entram em contato com os reagentes efou
produtos de reacao, preferencialmente o reator 1, o reator 2, os eletrodos,
componentes ancilares, conectores efou tubos do dispositivo, em particular
que sdo operados em altas temperaturas ou sao aquecidos indiretamente,
também por contato com gases quentes, sio revestidos com material
refratario de alta pureza, em particular com carboneto de silicio de alta
pureza ou grafite de alta pureza.

De acordo com a invengao, todas as partes do dispositivo que

entram em contato com os reagentes ef/ou produtos de reagéo, em particular
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com o Oxido de silicio, uma fonte de carbono, gases do processo ou
produtos de reacao, tais como reator 1 para fusdo e opcionalmente para
redugdo de o6xido de silicio compreendendo um orificio para metal e
opcionalmente um orificio para escoéria, em particular eletrodos, e
opcionalmente pelo menos um reator 2 a montante do reator 1, o dito reator
2 servindo para calcinagao e/ou redugdo de 6xido de silicio com pelo menos
uma ou mais fontes de carbono, séao revestidos com material refratario de
alta pureza, em particular com carboneto de silicio de alta pureza ou grafite
de alta pureza. Preferencialmente, revestimento com carboneto de silicio
infiltrado com silicio e/ou com fibras de carbono contendo grafite e/ou
contendo carboneto de silicio & também possivel. Alternativamente, pode ser
preferencial para o carboneto de silicio ser de alta pureza e
substancialmente livre de carbono que n&o esta ligado no carboneto de
silicio.

Uma construgdo sanduiche com pelo menos duas camadas é
também preferencial para todas as partes do dispositivo que sao operadas
em altas temperaturas, ou sdo aquecidas indiretamente, por exemplo, por
gases quentes do processo, com a constru¢io sanduiche, por exemplo, de
uma linha de alimentagdo, linha de descarga ou um conector sendo
revestido internamente com uma primeira camada 7 do material refratario de
alta pureza, em particular, com carboneto de silicio de alta pureza ou grafite
de alta pureza, e tendo outra camada externa 6, que atua como isolamento
e/ou a barreira de difusdo contra impurezas, e opcionalmente fora da
camada acima mencionada tem uma camada mecanicamente estavel
externa 8.

De acordo com a invengéo, o material refratario de alta pureza &
carboneto de silicio, carboneto de silicio infiltrado com silicio, grafite, cada
um opcionalmente reforgado com fibras de grafite e/ou fibras de carbono. O
contetdo total de impurezas, tais como boro, fésforo, aluminio, ferro € em
particular abaixo de 100 ppm em peso, preferencialmente abaixo de 10 ppm
em peso. O material refratario de alta pureza de acordo com a invencao tem

o perfil de impureza definido no inicio ou a pureza definida acima para
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carboneto de silicio puro até de alta pureza ou grafite de alta pureza. A
impureza pode ser determinada por ICP-MS, andlise espectral ou medida de
resisténcia.

Se o reator 1 for operado sem reator 2, uma saida de gas
separada é necessaria para remover os gases do processo.

O reator 2 pode ser projetado como um eixo de redugdo, por
exemplo, pode ser eletricamente aquecido, em particular, por eletrodos, que
de acordo com a invengdo contém carboneto de silicio infiltrado com silicio
ou carboneto de silicio, projetando através das paredes do eixo, de acordo
com uma alternativa, o eixo de redugéo pode ser aquecido por um forno de
micro-ondas, por exemplo, nesta modalidade pode ser projetado como uma
espécie de leito fluidizado, e nesta alternativa, os gases do processo
deixados no fundo do reator 1 podem ser conduzidos pelo leito fluidizado e
dessa forma contribuir para o aquecimento do éxido de silicio e das fontes
de carbono.

Método completo preferencial da producio de silicio

De acordo com uma modalidade geral da presente invengao, o
método de reducéo do didxido de silicio purificado pode ser realizado como
se segue em uma linha de processo geral.

Comecando, por exemplo, do vidro solGvel de solugbes de
silicato adquirido, se as solugées de silicato ja ndo forem de pureza
suficiente, a purificagdo da solugéo de silicato pode ser realizada. Isto por
exemplo, pode realizar-se, em uma primeira etapa, pela diluigdo da solucdo
de silicato com agua deionizada ou agua destilada, separando constituintes
solidos por técnicas de filtragdo usuais, que s&o conhecidas por um versado
na técnica.

A solugdo de silicato diluida e filirada pode, em uma variante
especial do presente método da separacédo de fosforo, ser conduzida sobre
uma coluna de troca iénica com sais de molibdénio. Alternativamente, uma
solucao de silicato apropriadamente diluida também pode ser purificada por
um método de EP 0 5004 467 B1 a um sol de silica aquoso estavel. O sol de

silica dessa forma obtido deve ser completamente dissolvido novamente
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antes de precipitagdo acida adicional e em seguida sofre a precipitacdo de
acordo com a invengdo em um agente de acidificagéo.

Uma vez que cada etapa de processo adicional significa
despesa adicional, o método de acordo com a invengdo iniciara
preferencialmente de solucées de silicato usuais adquiridas e as etapas
adicionais descritas anteriormente podem ser preferencialmente realizadas
quando uma solucao de silicato suficientemente limpa nao esta disponivel ou
& preparado pela dissolucio de diéxidos de silicio contaminados.

Quaisquer constituintes solidos presentes podem ser removidos
das solugdes de silicato por filtracao.

Oxido de silicio purificado & produzido da solucao de silicato por
precipitacdo como descrito acima.

Preferencialmente, entretanto, agucar cristalino (fonte de
carbono puro) € adicionado a pelo menos uma porgédo deste 6xido de silicio,
pelo menos parcialmente em estado Gmido, e opcionalmente um negro
térmico e siloxanos s&o adicionados como aglutinantes. A mistura pastosa
obtida é formada, por exemplo, em uma extrusora e sofre pelo menos
secagem parcial.

Os briquetes obtidos entdo podem ser pirolisados, para obter
uma fonte de carbono puro com carbono ativo. O carbono pirolisado
(carbono ativo) é adicionado ao processo subsequente para a producdo de
silicio para melhorar a condutividade térmica efou elétrica.

Outra porgao dos briquetes pode ser pirolisada e calcinada, para
produzir briquetes contendo carboneto de silicio. Estes briquetes contendo
carboneto de silicio sdo adicionados aos processos de acordo com a
invencao apés para reduzir a propor¢éao de monéxido de carbono na etapa
de redug&o atual ao silicio puro. Outras fungées do carboneto de silicio sdo
como um ativador, um acelerador de reagdo e para melhora de
condutividade.

Para reducéo do di6xido de silicio purificado, preferencialmente
os briquetes contendo didxido de silicio purificado, negro térmico efou agticar

e briquetes a partir da pirtlise acima mencionada efou briquetes que
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sofreram pirélise e calcinagdo sao reduzidos ao silicio puro em um forno de
arco a aproximadamente 1800°C. O carregamento de gas do processo com
mondxido de carbono pode ser controlado diretamente por meio da adigao
do contelido de carboneto de silicio. De acordo com a invencéo, a reagdo é
preferencialmente realizada em um forno de arco com um reator da
construgdo sanduiche determinada, o revestimento interno do qual é de
carboneto de silicio de alta pureza. Os eletrodos usados sao
preferencialmente eletrodos segmentados de carboneto de silicio infiltrados
com silicio contendo fibra de carbono. Silicio fundido pode ser descarregado
no orificio para metal, e pode se necessario sofrer solidificagao direcional.

O silicio obtido tinha pureza necessaria para silicio de grau solar.

O dispositivo de acordo com a invengdo e o reator de acordo
com a invencgdo sao explicados abaixo, sem limitacdo da invengao a estas
modalidades.

Dessa forma, a figura 7 mostra uma modalidade preferencial do
reator de acordo com a invengao.

Lista de simbolos de referéncia:

0 reator

1 espaco de reagdo

2 orificio para escéria

3 orificio para metal

4 gas residual/saida de gas

5 bucha de eletrodo

6 barreira de difusdo, em particular com superisolamento
(camada mais externa)

7 revestimento do espaco de reator (primeira camada)

8 veiculo de corpo do reator (camada mecanicamente estavel
mais externa)

9 cobertura do reator

10 eletrodo

11 inclinagao hidraulica

Um reator de acordo com a invengao 0, em particular como um
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forno de arco, tem um espaco de reacéo 1, em que os eletrodos 10 projetam
através da bucha do eletrodo 5 na cobertura de reator 9. Preferencialmente
o reator tem varios eletrodos, em particular trés eletrodos 10. Estes eletrodos
10 podem ser segmentados, para permitir alimentagéo continua do exterior
do reator 0. Para permitir os gases do processo que se formam, tais como
monoxido de carbono, escapar, o reator tem uma saida de gas 4.
Preferencialmente abaixo do reator, um sistema de inclinacao hidraulica
separado 11 & fornecido, que permite ao reator 0 ser inclinado de forma que
a escoria que se forma seja descarregada pelo orificio para escoria 2. O
silicio  fundido produzido ¢é descarregado continuamente ou
descontinuamente do espaco de reacéo 1 através do orificio para metal 3. A
barreira de difusdo efou isolamento 6 preferencialmente compreende um
corpo de vidro, que é prateado em dire¢éo ao espago de reagdo. O corpo de
vidro 6 é especialmente preferencialmente feito do vidro de quartzo de alta
pureza efou é fornecido com uma camada refletora de infravermelho em
direcdo ao interior do reator. Preferencialmente, o corpo de vidro tem um
vacuo no interior, em particular, um superisolamento, que, por exemplo, é
produzido quimicamente. Em direcdo ao interior do reator, a barreira de
difuséo (6, camada mais externa) é fornecida com carboneto de silicio de
alta pureza ou grafite de alta pureza, ou também de carboneto de silicio
apropriadamente puro e/ou grafite puro, como revestimento de espacgo de
reator 7. O revestimento de espaco de reator forma a primeira camada 7.
Para melhorar a economia da operacao do reator e por isso aumentar a vida
do revestimento espacial de reator, o Gltimo é segmentado. Os segmentos
individuais da primeira camada 7 podem ser unidos destacavelmente, por
um principio sulco/mola. O reator 0 pode ser enchido continuamente ou
descontinuamente. Para enchimento descontinuo, a cobertura do reator 9
pode ser aberta. Para a operagao continua, o reator pode ser fornecido com
uma linha de alimentagao adicional.

Os seguintes exemplos explicam ¢ método de acordo com a

invengdo em mais detalhes, sem limitar a invengao a estes exemplos.
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Métodos de medida:
Determinacio do valor de pH da suspensio de precipitacido
O método, baseado em DIN EN ISO 787-9, & usado para

determinagéo do valor de pH de uma suspenséo aquosa de diéxido de silicio
ou o valor de pH de um liquido de lavagem substancialmente livre de SiO..

Antes da realizagdo da medida de pH, o pH metro (de Knick,
tipo: 766 pH-Meter Calimatic com sensor de temperatura) e o eletrodo de pH
(cascata de medida de haste Gnica de Schott, tipo N7680) devem ser
calibrados usando solugdes tamponadas a 20°C. A funcdo de calibragdo
deve ser selecionada tal que duas solugdes tamponadas usadas incluam o
valor de pH esperado da amostra (solugdes tamponadas com pH 4,00 e
7,00, pH 7,00 e pH 9,00 e se necessario pH 7,00 e 12,00).

Nas etapas a) e d) do processo de precipitagao para a produgao
de diéxido de silicio purificado, a determinac¢ao do valor de pH é realizada a
20°C . Na etapa c deste método, a medida é realizada na respectiva
temperatura da solugdo de reacio. Para medida do valor de pH, o eletrodo é
primeiro enxaguado com agua deionizada, em seguida com um pouco da
suspensdo, e entdo € mergulhado na suspensdo. Quando o pH metro indica
um valor constante, o valor de pH & lido no monitor.

Determinacdo de ds, de tamanho de particula médio do didxido de

silicio de alta pureza para tamanhos de particula menores que 70 pm

com o instrumento de difracdo a laser Coulter LS 230

Descri¢ao:

A aplicacdo da difracao a laser de acordo com o modelo
Fraunhofer para determinacdo de tamanhos de particula é baseada no
fendmeno que particulas dispersam luz monocromatica com padréo de
intensidade diferente em todas as dire¢fes. Esta dispersdo depende do
tamanho da particula. Menores as particulas, maiores os angulos de
dispersao.

Procedimento:
Apos ligar, o instrumento de difracdo a laser Coulter LS 230

requer um tempo de aquecimento de 1,5 a 2,0 horas, a fim de obter valores
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medidos constantes. A amostra deve ser agitada completamente antes da
medida. Primeiro o programa "Coulter LS 230" & iniciado com clique duplo.
Verificar se "Use Optical Bench" esta ativado e se o monitor no instrumento
Coulter exibe "Speed off". Apertar o botdo "Drain" e mantenha-o abaixado
até a agua na célula de medida escorra, em seguida pressionar o botao "On"
na bomba de transferéncia de fluido e novamente mantenha-o abaixado, até
que a agua corra no extravasamento do instrumento. Realizar esta operacao
duas vezes. Entao apertar "Fill". O programa comega por conta propria e
remove qualquer bolha de ar do sistema. A velocidade & automaticamente
aumentada e reduzida novamente. Estabelecer a poténcia da bomba
selecionada para a medida.

Antes da medida, é necessario estabelecer se a medida sera
com ou sem PIDS. Para comegar a medida, selecione "Measurement"
"Measuring cycle".

a) Medida sem PIDS

Tempo de medida é 60 segundos, tempo de espera 0 segundos.
Entao o modelo de calculo formando a base da difragcdo a laser é
selecionado. Basicamente, uma medida de referéncia & realizada
automaticamente antes de cada medida. Apés medida de referéncia, colocar
a amostra na célula de medida, até que uma concentragao de 8 a 12% ser
alcancada. Isto é relatado pelo programa, com "OK" aparecendo acima.
Finalmente, clicar em "Ready". O programa agora realiza todas as etapas
necessarias por si mesmo e, ap6és ciclo de medida, gera uma distribuicdo de
tamanho de particula da amostra teste.

b) Medida com PIDS

Medidas com PIDS s&o realizadas quando a distribuigdo de
tamanho de particula esperada esta na faixa de submicron.

Tempo de medida & 90 segundos, tempo de espera 0. Entdo o
modelo de calculo formando a base da difragdo a laser é selecionado.
Basicamente, uma medida de referéncia é realizada automaticamente antes
de cada medida. Apés medida de referéncia, colocar a amostra na célula de

medida, até que uma concentracio de pelo menos 45% seja alcangada. Isto
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é relatado pelo programa, com "OK" aparecendo acima. Finalmente, clicar
em "Ready". O programa agora realiza todas as etapas necessarias por si
mesmo e, apds ciclo de medida, gera uma distribuicdo de tamanho de
particula da amostra teste.

Determinacao de dgy do tamanho de particula média dos produtos em

formato de "rosca™ ou formato "chapéu de cogumelo"

100 particulas representativas sao selecionadas e o diametro de
cada particula [é medido] sob um microscépio 6tico. Como as particulas
podem ter formato irregular, o didmetro é determinado no ponto com o maior
diametro. O valor médio de todos os didmetros de particula determinados
corresponde ao valor de dso.

Determinacédo da viscosidade dinidmica de solucées de silicato com o

viscosimetro de queda de esfera

A viscosidade dinamica do vidro solivel é determinada com o
viscosimetro de queda de esfera (Viscosimetro Hoppler, de Thermo Haake).
Procedimento

O vidro soltivel (aproximadamente 45 cm®) é vertido sem bolhas
no tubo do viscosimetro de queda de esfera (Thermo Haake, Viscosimetro
de Queda de Esfera C) para abaixo da extremidade do tubo e em seguida a
esfera (Thermo Haake, conjunto de esferas tipo 800-0182, Esfera 3,
densidade 0k = 8,116 g/cm3, didametro dk = 15,599 mm, constante especifica
K para esfera = 0,09010 mPa*s*cm®g) & inserida. A temperatura do
viscosimetro é ajustada acuradamente, por meio de um termostato circulante
(Jalubo 4) a 20+0,03°C. Antes da medida, a esfera é passada uma vez pelo
tubo para misturar completamente o vidro solivel. Apés uma pausa de 15
minutos, a primeira medida comeca.

O elemento de medida trava na posicéo 10° definida na base do
instrumento. Pelo giro do elemento de medida por 180°, a esfera é trazida a
posicdo inicial da medida. O tempo t para queda através da secao de
medida A-B € determinado com um crondmetro. O inicio do tempo de
medida comega quando a borda do fundo da esfera toca a marca de

avistamento anelar superior A, que deve aparecer como uma linha ao
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observador. O tempo de medida termina quando a borda do fundo da esfera
alcanga a marca anelar inferior B, que também deve aparecer como uma
linha. Pelo giro do elemento de medida por 180° novamente, a esfera cai de
volta a posicéo inicial. Apés uma pausa de 15 minutos, uma segunda medida
como descrito é realizada. Repetibilidade é verificada se os valores medidos
nao se diferenciarem entre si em mais de 0,5%.
A viscosidade dinamica do vidro sollvel (nwe) em mPa*s é
calculada a partir da equagéo de valor numérico
Nwet=K*(d k-dweL)"t
Constante de esfera: K = 0,09010 mPa*s*cmSIg
Densidade da esfera: 5x=8,116g/cm®
Densidade de vidro soltvel: we. em g/cm®
t = tempo de viagem da esfera, s
com uma exatiddo de uma casa decimal.
100 mPa*s correspondem a 1 poise.

Determinacio da condutividade do meio de lavagem

Para determinagdo da condutividade elétrica de uma suspensio
aquosa do didxido de silicio - ou a condutividade elétrica de liquido de
lavagem substancialmente livre de SiO; - a suspensdo aquosofliquido de
lavagem é realizado a temperatura ambiente com base em DIN EN ISO 787-
14.

Determinacio de velocidade de fluxo

A velocidade de fluxo é determinada usando o fluxémetro de
volume P-670-M da companhia PCE-Group com a sonda de fluxo de agua. A
sonda € posicionada em uma regido do reator que ¢é definida
transversalmente pelo semirraic do reator = 5 cm e longitudinalmente pela
superficie da suspenséo de alimentagdo/precipitagdo a 10 cm abaixo da
superficie da suspensdo de alimentacao/precipitagdo. Leia as instrugdes do
instrumento.
Determinacao de contelido de impurezas:

A descricdo do método para determinagdo de elementos-trago

na silica por espectrometria de massa-plasma por indugéao acoplada de alta
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resolucédo (HR-ICPMS) (similar ao relatério de teste A080007580)

Pesar 1 a 5 g do material de amostra com uma exatidao de + 1
mg em um béquer PFA. Adicionar 1 g de solugio de manitol
(aproximadamente 1%) e 25 a 30 g de acido fluoridrico (aproximadamente
50%). Apos girar brevemente, aquecer o béquer PFA em um bloco de
aquecimento a 110°C, para que o silicio contido na amostra como acido
hexafluorossilicico e o acido fluoridrico em excesso lentamente se evapore.
Dissolver o residuo com 0,5 ml de &cido nitrico (aproximadamente 65%) e
algumas gotas de solucdo de peréxido de hidrogénio (aproximadamente
30%) por aproximadamente 1 hora e ajustar até 10 g com agua ultrapura.

Para determinagéo de elementos-trago, tomar 0,05 ml ou 0,1 ml
das solugdes de decomposicao, transferir cada uma para um tubo de teste
de polipropileno, adicionar 0,1 ml de solucdo de indio {c = 0,1 mg/l) como
padrao interno e ajustar at¢é 10 ml com Acido nitrico diluido
(aproximadamente 3%). A preparagdo destas duas solugdes de amostra em
varias diluigdes serve para assegurar a qualidade interna, isto &, verificagio
de se os erros foram feitos durante a medida ou na preparacéo de amostra.
E em principio também possivel trabalhar com somente uma solucdo de
amostra.

A partir de solugdes estoque de multielemento (c = 10 mg/l),
contendo todos os elementos a serem analisados exceto indio, quatro
solucdes de calibragdo sao preparadas (c = 0,1; 0,5; 1,0; 5,0 pg/l), mais uma
vez com adi¢do de 0,1 ml de solugéo de indio (c = 0,1 mg/l) para 10 ml de
volume final. Além disso, solu¢ées de valor de branco sao preparadas com
0,1 ml de solugéo de indio (¢ = 0,1 mg/l) para volume final de 10 ml.

Os contelidos de elementos nas solucdes de valor de branco, de
calibrag&o e de amostra sao quantificados pela espectrometria de massa por
indugéo acoplada de alta resolugdo (HR-ICPMS) e por calibragdo externa. A
medida é efetuada com uma resolugdo de massa {m/Am) de min. 4000 ou
10000 para os elementos potassio, arsénico e selénio.

Os seguintes exemplos explicardo a presente invencdo em mais

detalhes mas n&o a limitam de nenhum modo.
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Exemplo Comparativo 1

Baseado no exemplo 1 em WO 2007/106860 A1, 397,6 g de
vidro sollivel (27,2% em peso de SiO; e 8,0% em peso de Na,O) foram
misturados com 2542, 4g de agua deionizada. O vidro sollivel diluido entao
foi passado através de uma coluna com diametro interno de 41 mm e
comprimento de 540 mm, enchido com 700 ml (500g de peso seco) de
Amperlite IRA 743 em agua. Apos 13,5 min, um valor de pH de mais de 10
foi medido na saida da coluna, de forma que por este ponto do tempo o
primeiro vidro solGvel passou através da coluna. A amostra de um total de
981 g de vidro sollvel purificado, tomada entre o 50° e 74° minuto, foi usada
para os testes subsequentes.

Os dados analiticos para o vidro sollvel antes e apés purificagao
sdo apresentados na Tabela 1 abaixo:
Tabela 1:

Contaminante Contelido | Vidro de agua antes | Vidro de agua
em de troca idnica ap6s troca idnica

Aluminio ppm 31 31

Boro ppm <1 <1

Calcio ppm 3 3

Ferro ppm 8 7

Niquel ppm <0,3 <0,3

Foésforo ppm <10 <10

Titanio ppm 8 2

Zinco ppm <1 <A1

Total para todos |ppm 66 57,5

elementos medidos

Os dados na Tabela 1 mostram que a etapa descrita em WO

2007/106860 A1 como importante na purificacdo do vidro sollivel em
Amperlite IRA 743 com o vidro solivel comercialmente disponivel ndo
mostra nenhum efeito de purificagdo marcado e somente ocasiona uma
melhora leve no caso do contetido de titanio.

O vidro solavel purificado foi ainda processado, como no
Exemplo 5 em WO 2007/106860 A1, a SiO,. Para isto, 700g do vidro solivel
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foram acidificados com acido sulftirico 10% em um frasco de fundo redondo
de 2000 mil, com agitagado. O valor de pH inicial foi 11,26. Apébs adicionar
110g de acido sulfurico, o ponto de gel foi alcangcado em pH 7,62, e 100g de
agua deionizada foram adicionados para restaurar a agitabilidade da
suspensao. Apos adicionar um total de 113g de acido sulftrico, um valor de
pH de 6,9 foi alcancado, e foi agitado por 10 minutos neste valor de pH.
Entao foi filtrado com um funil de Buchner com didmetro de 150 mm. O
produto obtido tinha filtrabilidade muito ruim. Apdés lavagem por cinco vezes,
com 500 ml de agua deionizada a cada vez, a condutividade foi 140 uS/cm.
O bolo de filtro obtido foi seco durante 2,5 dias a 105°C em uma estufa de
secagem de ar circulante, obtendo 25,4 g do produto seco. Os resultados
analiticos sdo dados na Tabela 2.
Exemplo 1 (de acordo com a inven¢ao)

1808g de vidro soluvel (27,2% em peso de SiO; e 7,97% em
peso de Na;O) e 20,1 g de solugao de hidroxido de s6dio de 50% foram
colocados em um frasco de fundo redondo de vidro de quartzo de 4000 ml
com adaptador de dois pescogos, condensador de bolas, condensador de
Liebig (cada um feito de vidro borossilicato) e cilindro graduado de 500 mi
para coletar o destilado. A solugdo de hidroxido de sédio foi adicionada para
fornecer um conteido de Na;O aumentado no vidro sollvel concentrado. A
solugdo foi recoberta com nitrogénio para prevenir a reagao com didxido de
carbono do ar e entdo foi aquecida a fervura usando uma manta de
aquecimento. Apés 256 ml de agua terem sido destilados, o condensador
Liebig foi substituido por uma roiha e a fervura foi continuada sob refluxo por
100 min adicionais. Entao o vidro sollvel concentrado foi resfriado sob uma
atmosfera de nitrogénio a temperatura ambiente e deixado repousar durante
a noite. 1569 g de vidro sollvel concentrado com uma viscosidade de 537
mPa*s (isto &, 5,37 poises) foram obtidos.

2513 g de acido sulfurico 16,3% e 16,1g de perdxido de
hidrogénio 35% foram colocados a temperatura ambiente em um frasco de
dois pescocos de vidro de quartzo de 4000 ml com agitador de vidro de

precisao e funil gotejador (cada um feito de vidro borossilicato). Dentro de 3



10

15

108/114

min, 1000 ml do vidro soltvel concentrado anteriormente preparado (9,8%
em peso de Na,O, 30,9% em peso de SiO,, densidade 1,429 g/ml) foram
adicionados gota a gota, para que o valor de pH permanecesse abaixo de 1.
A temperatura da mistura de reacdo aumentou para 50°C e virou um laranja
profundo. A suspensdo foi agitada por 20 min adicionais e em seguida
deixada que o sélido obtido decantasse.

Foi processado por decantacido da solugdo de sobrenadante e
adicao de uma mistura de 500 ml de agua deionizada e 50 ml de acido
sulfarico 96% ao residuo. Ao misturar, a suspensao foi aquecida a fervura,
deixada que o sbélido decantasse e o sobrenadante foi novamente
decantado. Este processo de lavagem foi repetido até que o sobrenadante
somente tivesse uma coloracdo amarela extremamente clara. Entdo foi
lavado repetidamente com 500 ml de agua deionizada cada vez, até que um
valor de pH da suspensdo de lavagem de 5,5 fosse alcangado. A
condutividade da suspensdo de lavagem foi agora 3 uS/cm. O sobrenadante
foi decantado e o produto obtido foi seco durante a noite a 105°C em uma
estufa de secagem de ar circulante. Os dados analiticos do produto obtido

sao mostrados na Tabela 2 abaixo:

Tabela 2

Contaminante Conteudo | SiO; apos | SiO; de acordo com a

em Exemplo invencao ap6s Exemplo

Comparativo 1 1

Aluminio ppm 720 0,5

Boro ppm 1 < 0,1

Calcio ppm 42 0,1

Ferro ppm 170 0,2

Niquel ppm <0,3 0,3

Fésforo ppm <10 < 0,1

Titanio ppm 57 0,4

Zinco ppm <3 0,1

Sodio ppm 6800 0,5

Potassio ppm 34 0,3

Total para todos | ppm <7837,3 <26

elementos medidos
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{ didxido de silicio produzido pelo métodn de acordo com a
invencao fem um conteddo de impureza total - para fodos os elementos
medidos - de somente 28 ppm. Os nivels de contaminagdo com os
slementos crilicos para a produgdo de silicio de grau solar sdo, como
mostrados na Tabela 2, dentro de uma faixa acettdvel. Pode ser visto dessa
forma que com o mélodo de acordo com a invengdo - contra o ensinamento
da téunica prévia -~ & possivel produzir, sem agente qualanie ou o ugo de
colunas de troca iGnica, vidro solivel concentrado comercialmente disponivel
& o dcido sulftirico comercialmente disponivel, um didxido de silicio que, com
base em seu perfil de impureza, & eminentemente adequade como um
material inicial para silicio de grau solar.

Exemplos - Pirdlise
Exemplo Comparativo 2

Agticar refinado comercialmente disponivel foi fundido em um
vidro de quartzo sob gds protefor & em seguida aguecido a
aproximadamente 1600°C. Houve espumacio considecavel da mistura de
reagn, parcialimente escapando - formacBo de caramelo também foi
cbservada, & o produto de pirdlise aderido & parede do vaso de reagao
{conferir Fig. 3a).

Exempilo 2

Aglcar refinado comercialmente disponivel fol misturade com
Si0; (Sipemat® 100} na proporgio de peso 2001, fundido ¢ aguecido a
aproXimadamente 800°C. Nenhuma formagdo de caramelo foi observada, e
nephuma espumacio ocorrey. Um produto de pirdlise particulado contendo
grafite foi oblido, que vantajosamente ndo aderiu substancialmente & parede
do vaso de reagdo.

Exemplos: Pirdlise e Calcinacéo
Exemplo Comparativo 3;
Acticar refinado comercialmente disponivel fol fundido em um

vidro de quardzo & em seguida agquecido a aproximadaments 1800°C. H&

espumagio consideravel da mistura de reagio durante o aguecimento s um

pauco escapa do vidro de quartzo. Ao mesmo tempo, formacio de caramelo
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& observada. O produto de pirdlise formade adere a parede do vaso de
reacao (Fig. 3a).
Exemplo 3a:

Acticar refinade comercialmente disponivel fol misturado com
SiQy {(Sipernal® 100} em uma proporgdo de peso de 1,25 pars 1, fundido e
em seguida aguecido a aproximadamente 800°C. Formagdo de caramelo é
observada, mas nenhuma espuma. Um produto de pirdlise particulado
contendo grafite & obtido, que em particular ndo adere a parede do vaso ds
reag@o (Fig. 3b). A Fig. 4 & um micragrafico do produte de pirdlise do
Exemplo 3a.

Q produto de pirdlise & distribuido sobwre e presumivelmsnte
tambem nos poros da pariculs de Si0O. A estrutwra particulada é
conservada.

Exemplo 3k

Agtcar refinade comercialmente disponive! fol misturado com
Si0; (Sipermat® 100} em uma proporcio de peso de 5 para 1, fundido & em
seguida aguecide primeire a aproximadamente 800°C e em seguida a
aproximadamente 1800°C. Formacao de caramelo & ochssrvada, mas ndo ha
nenhuma espuma. Um carboneto de silicio com componentes de grafite &
obtido. As Figs. 5 e 6 s8o os micrograficos das duas amostras do produto
calcinado. A formagao do carboneto de silicio fol defectads de espectros
APS e determinaclo das energias de ligacio. Além disso, estruturas de 5i-0
também  foram  detectadas. Concluii-se do brithe metdlico sob um
microscopio dlico que houve formagio de grafite.

Exemplo 4:

Uma formulagdo fine ¢ particulada de agicar, recobero em
particulas de Si0;, é reagida a temperstura elevada em um forno rotatdrio
com esferas de SiO; para distribuicgo de calor. Por exemplo, produzido por
dissolugdo de agucar em uma solugdo de acido silicico aguosa com
secagem subssquente e se necessario homogensizacdo. Houve ainda
umidade residual no sistema. Aproximadaments 1 kg de formulagao fol

usado.
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particulas de SiO,, é reagida a temperatura elevada em um forno rotatério
com esferas de SiO, para distribuicdo de calor. Por exemplo, produzido por
dissolugdo de aglicar em uma solugdo de Acido silicico aquosa com
secagem subsequente e se necessario homogeneizagdo. Houve ainda
umidade residual no sistema. Aproximadamente 1 kg de formulacdo foi
usado.

O tempo de residéncia no forno rotatério depende do contetido
de agua da formulagao fina e particulada. O forno rotatério foi equipado de
uma zona de preaquecimento para secagem da formulagdo, entdo a
formulagdo percorreu por uma zona de pirdlise e calcinagdo com
temperaturas de 400°C a 1800°C. O tempo de residéncia incluindo a etapa
de secagem, etapa de pirdlise e calcinagdo foi aproximadamente 17 horas.
Ao longo do processo, os gases do processo que se formaram, tais como
vapor e CO, podem ser removidos por meios simples do forno rotatério.

O SiO; usado tinha um contetido de boro de menos de 0,1 ppm,
fosforo de menos de 0,1 ppm e um conteGdo de ferro de menos de
aproximadamente 0,2 ppm. O contetido de ferro do agucar foi determinado
antes da formulagcdo em menos de 0,5 ppm.

Apobs pirdlise e calcinagédo, os contetidos foram determinados
novamente, com o contelido de boro e fésforo que é determinado abaixo de
0.1 ppm, e o contetido de ferro tinha aumentado para 1 ppm. O conteudo de
ferro aumentado somente pode ser explicado pelo produto entrando em
contato com partes do forno que estdo contaminadas com ferro.

Exemplo 5:

O exemplo 4 foi repetido, com um forno de tubo rotatério de
laboratério sendo recoberto anteriormente de carboneto de silicio de alta
pureza. Este foi reagido em temperatura elevada com esferas de SiO- para
distribuicao de calor e uma formulacéo fina-particulada contendo acucar,
recoberto em particulas SiO,. Por exemplo, preparado por dissolugdo em
aclicar em uma solugéo de Acido silicico aquosa com secagem subsequente
e se necessario homogeneizacdo. Houve ainda umidade residual no

sistema. Aproximadamente 10 g da formulag&o foram usados.
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O tempo de residéncia no forno rotatdrio depende do conteldo

de agua da formulagdo fina e particulada, O forne rotatario fol equipadoe de

uma zona de pré-aguecimento para secagem da formulacdo, entdo 3
formulag8o percorrey por wma fona de pirdlise e calcinagdo com
temperaturas de 400°C a 1800°C. O tempo de residéncia incluinde a etapa
de secagem, stapa de pirdlise e calcinagdo fol aproximadamente 17 horas.
Ao longo do processo, 08 gases do processo que se formaram, tais como
vapor & CO, podem ser removidos por meios simples do forne rotatdrio.

O Si0, usado tinha um contetdo de bore de menos de 0,1 ppm,
fosforo de menos de 01 ppm & um conteldo de ferro de menos de
aproximadamente 0.2 ppm. O contetido de ferro do acglcar foi determinado
antes da formulagéo em menos de 0.5 ppm.

Apds pirdlise e calcinacdo, os conteldos foram determinados
novamente, com o contetido de boro e {dsforo que € determinado abaixo de
0.1 ppm, e © contetdo de ferro tinha aumentado para 1 ppm. O conteldo de
ferro aumentado somenie pode ser explicado pelo produte entrando em
contato com partes do formno gue estdo contaminadas com ferro,

Exemplo &:

O exemplo 4 foi repetido, com um forno de tubo rotatdrio de
laboratdrio sendo recoberdo anteriormente de carboneto de sillcio de alta
pureza. bste fol reagido em temperatura slevada com esferas de SiQ, para
distribuicdo de calor e uma formulag@o fina-particulada contendo agtcar,
recoberto em particulas 80, Por exemplo, preparado por dissolugiio am
aclicar em uma solugo de acido silicico aquosa com secagem subsequenta
g8 se necessario homogeneizagdo. Houve ainda umidade residual no
sistema. Aproximadamente 10 g da formulagSo foram usados.

O tempo de residéncia no fomo rotatdrio depende do conteddo
de dgua da formulagdo fing-particulada. O forno rotatdrio fol equipado com
uma zona de pré-aquecimento para secagem da formulagdo, entdo a
formulaglo percorrey alravés de uma zona de pirdlise e caloinacde com

temperaturas de 400°C a 1800°C. O tempo de residéncia incluindo a etapa
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aproximadamente 0,2 ppm. O contetido de ferro do agucar foi determinado
antes da formulagdo em menos de 0,7 ppm.

Apbs pirdlise e calcinacdo, os contetidos no carboneto de silicio
foram determinados novamente e o contetido de boro e o fésforo foi ainda
menos de 0,17 ppm ou menos de 0,15 ppm respectivamente, e além disso, o
conteldo de ferro foi determinado em menos de 0,7 ppm.

Exemplo 7:

A reacao correspondente de uma formulagao pirolisada de
acordo com o Exemplo 3 foi realizada em um reator de micro-ondas. Para
isto, aproximadamente 0,1 kg de uma formulagéo seca, fina-particulada de
acucar pirolisado em particulas de SiO. foram reagidos em frequéncias
acima de 1 gigawatt para carboneto de silicio em uma matriz de carbono. O
tempo da reacao é diretamente dependente da entrada de poténcia e dos
reagentes.

Se a reagao se realizar iniciando de carboidratos e particulas de
Si0;, os tempos da reagdo sdo correspondentemente mais longos.

Exemplo 8

Si0, (Aerosil® OX 50) e C (grafite) foram reagidos em uma
proporcao de peso de aproximadamente 75:25 na presenca de SiC.

Procedimento: um arco elétrico, que serve como fonte de
energia, é disparadoc de maneira conhecida. A reagdo comeca
insidiosamente com a evolugao de compostos gasosos entre SiO, e C.
Entao 1% em peso de SiC pulverulento é adicionado. Apds um tempo muito
curto, um aumento muito acentuado na reagdo pode ser observado da
ocorréncia de fendbmenos luminosos. Apés isto, a reacdo continuou apos
adicao de SiC com uma incandescéncia laranja intensa, brilhante
(aproximadamente 1000°C). O sélido obtido na realizacdo da reacéo foi
identificado como silicio com base em sua cor tipicamente marrom-escura
(M. J. Mulligan et al. Trans. Soc. Can. [3] 21 il [1927] 263/4; Gmelin 15, Part
B p. 1 [1959]) e microscopia eletrdnica de varredura (SEM).

Exemplo 9
SiO; (Aerosil® OX 50) e C foram reagidos em uma proporgéo
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de peso de aproximadamente 65:35 na presenga de SiC.

Procedimento: um arco elétrico, que serve como fonte de
energia, é disparado de uma maneira conhecida. Reagdo entre SiO; e C
comeca insidiosamente. Gases evoluem para serem reconhecidos. 1% em
peso de SiC pulverulento é adicionado, apés um tempo curto que leva a um
aumento acentuado na reacdo, discernivel da ocorréncia de efeitos
luminosos. Apds adicdo de SiC, a reagdo continuou por algum tempo, com
uma incandescéncia intensa, tremulante. O sélido obtido na realizagdo da
reagdo foi identificado como silicio por analise por SEM e EDX
(espectroscopia de raio x energia-dispersiva).
Exemplo Comparativo 4

SiO, (Aerosil® OX 50) e C foram reagidos em um tubo como
uma mistura 65:35 em alta temperatura (> 1700°C). A reagdo mal comegou,
e nao houve progresso notavel. Nenhuma incandescéncia brilhante foi

observada.
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REIVINDICAGOES

1. Método para a producao de silicio puro, caracterizado pelo
fato de que compreende a redugdo de oOxido de silicio purificado por
precipitagao de solugio aquosa, preferencialmente por precipitagao de um
oxido de silicio dissolvido em fase aquosa em um agente de acidificagdo,
preferencialmente um dioxido de silicio purificado, com uma ou mais fontes
de carbono puro.

2. Método de acordo com a reivindicagdo 1, caracterizado pelo
fato de que o valor de pH durante a precipitagdo na suspensao de
precipitacao é menos de 2, preferencialmente menos de 1,5, especiaimente
preferencialmente menos de 1, muito especialmente preferencialmente
menos de 0,5.

3. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1 ou
2, caracterizado pelo fato de que a fonte de carbono puro ou uma das fontes
de carbono compreendem um composto organico de origem natural, um
carboidrato, grafite, coque, carvao, negro de fumo, negro térmico,
carboidrato ndo pirolisado, em particular, agucar pirolisado,
preferencialmente pelo fato de que um carboidrato de alta pureza ou
carboidrato pirolisado de alta pureza é usado como a fonte de carbono ou
como uma das fontes de carbono é usado em pelo menos uma etapa do
método do método completo.

4. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1 a
3, caracterizado pelo fato de que carbono é obtido pela pirGlise de
carboidratos em uma etapa componente do método, usando SiOa,
especialmente um dioxido de silicio purificado por precipitagao acidica, como
um agente antiespumante na pirolise.

5. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1 a
4, caracterizado pelo fato de que carboneto de silicio de alta pureza &
preparado de diéxido de silicio e carboidratos em uma etapa componente do
método, e este carboneto de silicio é preferenciaimente usado com um ou
mais dos seguintes objetivos:

a) para revestimento de componentes do reator
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b) para produgao de eletrodos do processo de alto-forno

c) como uma fonte de carbono para a reagéo com o diéxido de
silicio purificado por precipitagdo acidica

d) como um acelerador de reag&o para a reagao de outra fonte
de carbono com o didxido de silicio purificado por precipitagéo acidica.

6. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagbes 1 a
5, caracterizado pelo fato de que oxido de silicio, preferencialmente diéxido
de silicio, purificado por precipitagdo estad presente em conjunto com pelo
menos uma fonte de carbono puro e opcionalmente um carboneto de silicio,
preferencialmente carboneto de silicio de alta pureza e opcionalmente silicio,

a) em uma formulagdo compreendendo o oxido de silicio
purificado e pelo menos uma fonte de carbono puro e opcionalmente
carboneto de silicio e opcionalmente silicio efou

b) em uma formulagdo compreendendo o oxido de silicio
purificado e opcionalmente carboneto de silicio e opcionalmente silicio e/ou

c) em uma formulagdo compreendendo pelo menos uma fonte
de carbono puro e opcionalmente carboneto de silicio e opcionalmente
silicio,

e as respectivas formulagdes opcionalmente contém
aglutinantes.

7. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagbes 1 a
6, caracterizado pelo fato de que a redugéo do éxido de silicio purificado
com uma ou mais fontes de carbono puro realiza-se em um forno de arco,
em um reator térmico, em um forno de inducao, forno rotatdrio e/ou em um
forno de micro-ondas.

8. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1 a
7, caracterizado pelo fato de que a redugdo do 6xido de silicio purificado
com uma ou mais fontes de carbono puro realiza-se em um espago de
reacio revestido com refratarios de alta pureza e opcionalmente os
eletrodos usados consistem em material de alta pureza.

9. Método de acordo com qualquer uma das reivindicagdes 1 a

8, caracterizado pelo fato de que silicio puro fundido €& obtido, que
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opcionalmente ¢ ainda purificado pela fusao de zona.

10. Formulacédo, em particular para o método como definido em
qualquer uma das reivindicagdes 1 a 9, caracterizada pelo fato de que € uma
formulagéo de acordo com as alternativas a), b) efou c), e compreende

a) um o6xido de silicio puro em conjunto com pelo menos uma
fonte de carbono puro e opcionalmente um carboneto de silicio e
opcionalmente silicio,

b) um o6xido de silicio puro e opcionalmente carboneto de silicio
e opcionalmente silicio,

c) pelo menos uma fonte de carbono puro e opcionalmente
carboneto de silicio

e opcionalmente silicio

e a respectiva formulagéo opcionalmente contém um aglutinante.

11. Reator efou eletrodos, em particular para uso com fornos
industriais, tais como fornos de indugéo, de corrente continua efou de
corrente alternada, caracterizado pelo fato de que o reator tem eletrodos de
carboneto de silicio ou carboneto de silicio infiltrados no silicio e/ou pelo fato
de que os eletrodos contém carboneto de silicio ou carboneto de silicio
infiltrado em silicio, o carboneto de silicio ou carboneto de silicio infiltrado em
silicio preferencialmente sendo obtido pelo método como definido na
reivindicacéo 5.

12. Reator (0), preferenciaimente de acordo com a reivindicagéo
11, caracterizado pelo fato de que pelo menos o espago de reagao (1) do
reator ou dos reatores (0) para fusdo e opcionalmente para redugdo, em
particular do oxido de silicio com pelo menos uma ou mais fontes de
carbono, tem um orificio para metal (3) e opcionalmente um orificio para
escoria (2)

- tem uma construcdo sanduiche com pelo menos duas
camadas,

- e o0 espago de reagéo (1) ou o reator & revestido internamente
com uma primeira camada (7) de material refratario de alta pureza, em

particular com carboneto de silicio de alta pureza ou grafite de alta pureza,
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_ uma camada mais externa (6), que atua como um isolamento
elou barreira de difusdo contra impurezas, em particular em altas
temperaturas, e

- opcionalmente tem no exterior uma camada mecanicamente
estavel mais externa (8).

13. Dispositivo, em particular para a producdo de silicio,
caracterizado pelo fato de que compreende pelo menos um reator (1) para
fusao e opcionalmente para reducéo, em particular do oxido de silicio com
pelo menos uma ou mais fontes de carbono, com um orificio para metal e
opcionalmente um orificio para escéria, em particular como definido na
reivindicagdo 10 ou 11 e em particular com eletrodos como definidos na
reivindicagdo 10, e opcionalmente tem pelo menos um reator (2) a montante
do reator (1), o reator (2) serve para calcinagao efou reducgdo, em particular
do 6xido de silicio com pelo menos uma ou mais fontes de carbono.

14. Dispositivo de acordo com a reivindicacéo 13, caracterizado
pelo fato de que o reator (1), o reator (2), os eletrodos, componentes
ancilares do dispositivo, conectores e/ou tubos que sao operados em altas
temperaturas ou sdo aguecidos indiretamente, sdo revestidos com material
refratario de alta pureza, em particular com carboneto de silicio de alta
pureza ou grafite de alta pureza.

15. Uso de pelo menos um éxido de silicio contendo impurezas
caracterizado pelo fato de que € para a produgio de silicio, compreendendo
as etapas seguintes,

1) conversdo do o6xido de silicio contendo impurezas para um
silicato dissolvido em fase aquosa,

I} adigéo do silicato dissolvido em fase aquosa, a uma solugdo
aquosa, acida, com impurezas que permanecem em solugdo, e um
precipitado de dioxido de silicio purificado é obtido,

i) o oxido de silicio dessa forma obtido é reagido na presencga
de pelo menos uma ou mais fontes de carbono, e opcionalmente pela adigido
de um ativador, ao silicio.

16. Invengdo, caracterizada por quaisquer de suas
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concretizacbes ou categorias de reivindicagao englobadas pela matéria

inicialmente revelada no pedido de patente ou em seus exemplos aqui

apresentados.
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RESUMO
Patente de Invengao: "METODO PARA A PRODUGAO DE SILICIO PURO,
FORMULACAO, REATOR E/OU ELETRODOS, DISPOSITIVO E USO DE
6XIDO DE SILICIO NA PRODUGAO DE SILICIO™.

A presente invengéo refere-se a um método completo para
produgao de silicio puro que é adequado para uso como silicio de grau sofar,
compreendendo a redugéo de um 6xido de silicio, purificado por precipitagao
acidica a partir de uma solugao aquosa de um 6xido de silicio dissolvido em
uma fase aquosa, usando uma ou mais fontes de carbono puro, o 6xido de
silicio purificado sendo obtido, em particular, pela precipitacdo de um oxido
de silicio dissolvido em uma fase aquosa em um acidificante. A invencao
também refere-se a uma formulagdo contendo um ativador e a um

dispositivo para produgao de silicio, um reator e eletrodos.




