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DESCRIPCION
Procedimiento para la preparacion de un nitruro de silicio muy puro

Es objeto del presente invento un procedimiento de dos etapas para la preparaciéon de un nitruro de silicio muy puro
por nitrogenacion (= azotacion) con un polvo de silicio metalico.

Un polvo de nitruro de silicio constituye un material de partida técnicamente importante para la produccion de
materiales ceramicos con una alta estabilidad térmica y frente a la corrosion asi como con una alta resistencia
mecanica. Este material encuentra uso en particular para la produccién de unas piezas que estan sometidas a
fuertes cargas térmicas. Asi, el nitruro de silicio se emplea en particular en la construccion de motores y turbinas o
para la produccion de equipos quimicos. En la industria metalurgica, el nitruro de silicio es un importante
componente de canales de colada, cucharas de colada, piqueras de sangria, asi como crisoles de fusion, etc.

Las propiedades de los objetos conformados a base de nitruro de silicio se determinan ampliamente por la pureza
de los mismos.

De un modo correspondiente al estado de la técnica, ya se ha desarrollado un gran nimero de procedimientos para
la preparacion de nitruro de silicio muy puro, que se pueden clasificar en cuatro variantes de procedimiento.

Especialmente muchos procedimientos se ocupan de la descomposicion térmica del tetracloruro de silicio o de
clorosilanos en presencia de amoniaco o de mezclas de hidrégeno y nitrégeno.

Asi, por ejemplo, de acuerdo con el documento de solicitud de patente europea EP 365 295 A1, se produce un
polvo cristalino de nitruro de silicio mediante una reaccion en fase gaseosa de amoniaco con un silano a unas
temperaturas de 900 a 1.450 °C.

A partir del documento de patente de los EE.UU. US 4.122.155 se conoce un procedimiento para la produccion de
un polvo amorfo de nitruro de silicio, en el que se hacen reaccionar unos silanos y amoniaco en el intervalo de
temperaturas de 600 a 1.000 °C y a continuacion el producto amorfo de reaccién se calcina a una temperatura de
por lo menos 1.100 °C, para producir de esta manera un polvo ultrafino de nitruro de silicio con una alta pureza.

De acuerdo con el documento de publicacion de solicitud de patente japonesa JP 06-345412, un complejo muy puro
de nitruro de silicio y carburo de silicio se prepara mediante el recurso de que se descomponen térmicamente unos
compuestos de organosilicio, tales como p.ej. el hexametil-disilazano. El correspondiente producto de reaccién se
utiliza para la produccién de supraconductores.

Las patentes de los EE.UU. 4.952.715 asi como 5.008.422 describen la descomposicion térmica de unos
polisilazanos, resultando unas mezclas de nitruro de silicio, carburo de silicio y eventualmente oxinitruro de silicio.

En todas estas variantes de procedimiento es desventajoso el hecho de que se debe de trabajar con amoniaco, lo
que desde un punto de vista técnico es extremadamente dificil y esta vinculado con unas especiales medidas
técnicas de seguridad. La ofra alternativa, es decir la preparacion de nitruro de silicio partiendo de compuestos de
organosilicio, tales como p.ej. silazanos, debe de ser considerada como técnicamente muy costosa y complicada y
antiecondmica para la preparacion a gran escala técnica de nitruro de silicio.

Algo similar ocurre con la segunda variante de procedimiento, a saber la precipitacion y la descomposicion térmica
de una diimida de silicio.

Asi, por ejemplo, en el documento de patente europea 479 050 se describe una diimida de silicio con un contenido
de carbono de como maximo 0,5 % en peso y con un contenido de cloro de como maximo 20 ppm (partes por
millén), que se convierte quimicamente en nitruro de silicio en una atmdsfera que contiene nitrégeno.

Se debe de considerar como especialmente desventajoso en este caso el hecho de que la diimida de silicio se debe
de preparar por reaccion de tetracloruro de silicio o sulfuro de silicio con amoniaco liquido o gaseoso, lo cual, en la
escala técnica, solamente se puede realizar con un gran gasto en aparatos.

Las mismas desventajas las tiene el procedimiento de acuerdo con la patente de los EE.UU. 4.405.589, que divulga
un procedimiento para la produccién de un polvo de nitruro de silicio, en el que en primer lugar se hace reaccionar
un cloroalquilsilano con amoniaco en la fase liquida o gaseosa y a continuacion la resultante diimida de silicio se
calcina en el intervalo de temperaturas de 1.200 hasta 1.700 °C en una atmdsfera de un gas inerte.
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En el caso de la tercera variante de procedimiento se trata de la reduccién carbotérmica de unos materiales que
contienen didxido de silicio en presencia de nitrégeno.

Asi, por ejemplo, en el documento de publicaciéon de solicitud de patente japonesa JP 60-122706 se divulga la
produccién de un polvo de nitruro de silicio, en la que se calcina una mezcla a base de didéxido de silicio con
carbono y nitruro de silicio en una atmdsfera de gas inerte, que se compone de nitrégeno.

A partir de la patente de los EE.UU. 5.378.666 se conoce la produccion de particulas de nitruro de silicio libres de
los monocristales conocidos como whisker, que se obtienen por reaccion de SiO; y carbono en una matriz porosa
que contiene carbono.

Por lo demas, en el documento de patente de los EE.UU 5.662.875 se describe un procedimiento continuo para la
preparacion de un nitruro de silicio en forma de finas particulas, en el que se hacen reaccionar didxido de silicio y
carbono en una atmésfera que contiene nitrégeno en presencia de cristales de inoculacion.

Las desventajas de esta variante de procedimiento consisten en lo esencial en el hecho de que se debe de partir de
unos materiales de partida relativamente puros y de que las condiciones de reaccion se deben de controlar con
exactitud, con el fin de evitar la formacion del indeseado producto secundario carburo de silicio. Ademas de ello, los
correspondientes productos finales contienen apreciables cantidades de carbono y oxigeno.

La cuarta variante de procedimiento para la preparacion de nitruro de silicio la constituye la nitrogenacién de un
polvo de silicio, que es apropiada sobre todo para la produccidon a gran escala técnica de un polvo de nitruro de
silicio.

De un modo correspondiente a la solicitud de patente japonesa JP 06-219715 se describe la produccion de un polvo
muy puro de nitruro de silicio con un alto contenido de la fase a, en la que un polvo de silicio metalico se lleva a
reaccion con nitrégeno en presencia de 6xido de calcio. En el caso de esta variante de procedimiento, es
desventajoso el hecho de que el correspondiente polvo de nitruro de silicio tiene un contenido relativamente alto de
calcio y de que la eliminacion del calcio significa un gasto técnico adicional.

La preparacion directa de nitruro de silicio por reaccion de silicio y nitrdgeno sin otros aditivos adicionales es
conocida por ejemplo a partir del documento de patente europea EP 377 132 B1. En este caso, en la primera etapa
de reaccion un polvo de silicio se hace reaccionar con nitrégeno a 1.000 hasta 1.800 °C hasta llegar a un contenido
de nitrégeno de 5 a 25 % en peso, y el producto parcialmente nitrogenado se termina de nitrogenar en una segunda
etapa de reaccion a 1.100 hasta 1.600 °C en una mezcla de nitrégeno y un gas inerte. Con ayuda de este
procedimiento se pueden conseguir solamente unos grados de pureza de como maximo 99,8 %.

El presente invento se basé por lo tanto en la misiéon de desarrollar un procedimiento para la preparaciéon de un
nitruro de silicio muy puro, que no tenga las mencionadas desventajas correspondientes al estado de la técnica,
sino que, de un modo técnicamente sencillo y barato, haga posible la preparacion de un nitruro de silicio muy puro.

El problema planteado por esta misién se resuelve conforme al invento mediante el invento mediante el recurso de
que

a) se hace reaccionar un silicio muy puro con nitrégeno en un horno tubular rotatorio con una primera zona de
temperaturas de 1.150 a 1.250 °C y con por lo menos otra zona de temperaturas de 1.250 a 1.350 °C en
presencia de una mezcla gaseosa, que se compone de argon e hidrogeno, hasta llegar a un contenido de
nitrégeno de 10 a 30 % en peso, y

b) el producto parcialmente nitrogenado procedente de la etapa a) se hace reaccionar en un horno de
camaras o de asentamiento, en un lecho en reposo, a 1.100 hasta 1.450 °C, con una mezcla de nitrogeno y
eventualmente argén y/o eventualmente hidrégeno, de manera preferida con una mezcla de nitrégeno y
argon y eventualmente con hidrégeno, hasta la terminacion de la recepcion de nitrégeno.

Se ha mostrado de una manera sorprendente que, con ayuda del procedimiento conforme al invento, se puede
preparar de una manera técnicamente sencilla un nitruro de silicio muy puro con una pureza de > 99,9 %.

En el caso del procedimiento correspondiente al presente invento, el silicio es nitrogenado en dos etapas. En la
primera etapa a) de reaccion se hace reaccionar un silicio muy puro con nitrdgeno en un horno tubular rotatorio
hasta llegar a un contenido de nitrégeno de 10 a 30 % en peso, de manera preferida de 15 a 20 % en peso.

El silicio muy puro deberia tener en este caso una pureza de preferiblemente > 99,9 %, en particular de > 99,99 %.
Las impurezas metalicas en el silicio deberian ascender en este caso en particular a < 100 ppm y de manera
preferida a < 50 ppm.
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El tamario de particulas del polvo de silicio empleado se puede hacer variar dentro de amplios limites, pero se ha
manifestado como especialmente ventajoso emplear un polvo de silicio con un tamafio de granos de < 100 ym, de
manera preferida de 1 ym a 50 ym y en particular de < 20 pm.

Se ha de considerar como esencial para el invento que la nitrogenacion parcial en la etapa a) se lleve a cabo en un
horno tubular rotatorio, que tiene una primera zona de temperaturas de 1.150 a 1.250 °C y por lo menos otra zona
de temperaturas de 1.250 a 1.350 °C, poseyendo de manera preferida cada una de las otras zonas de temperaturas
en cada caso unas temperaturas mas altas que la precedente zona de temperaturas. De manera preferida, cada
otra subsiguiente zona de temperaturas tiene una temperatura mas alta en por lo menos 5 °C, en particular una
temperatura mas alta en por lo menos 10 °C, que la zona de temperaturas que en cada caso le precede. De
acuerdo con una forma preferida de realizacién, el horno tubular rotatorio posee una primera zona de temperaturas
de 1.150 a 1.250 °C y otras dos zonas de temperaturas de 1.250 a 1.350 °C.

Con ayuda de esta variante de procedimiento se garantiza que el calor de reaccién, como consecuencia de la
reaccion exotérmica, sea entregado inmediatamente al horno tubular y por consiguiente se evite ampliamente un
sobrecalentamiento del producto de reaccion.

La nitrogenacion parcial en la etapa a) se lleva a cabo en presencia de una mezcla gaseosa, que se compone de
argon e hidrégeno, siendo el contenido de argén, en particular, de 5 a 30 % en volumen y de manera especialmente
preferida de 10 a 20 % en volumen, referido al contenido de nitrégeno.

La proporcién de hidrogeno se ajusta en la etapa a) de manera preferida a 1 hasta 10 % en volumen y de manera
especialmente preferida a 3 hasta 7 % en volumen, referida a la suma de nitrégeno y argon.

En una forma preferida de realizacion, junto a las sustancias de partida silicio y nitrégeno y a la mezcla gaseosa que
se compone de argon e hidrogeno, no esta presente ninguna otra sustancia en la reaccién en la etapa a). En otra
forma preferida de realizacion, la reaccion de acuerdo con la etapa a) se lleva a cabo en cualquier caso en ausencia
de oxido de calcio.

Las condiciones de reaccion en lo que se refiere a la presion en la etapa de reaccion a) son relativamente no
criticas pero se ha manifestado como especialmente ventajoso llevar a cabo la nitrogenacién parcial en un horno
tubular rotatorio en el intervalo de presiones de 1,01 a 1,8 bares, en particular de 1,1 a 1,7 bares. Mediante este uso
de una ligera sobrepresion se evitan en particular los problemas de estanqueidad en el horno tubular rotatorio.

El periodo de tiempo de permanencia del polvo de silicio en la etapa de reaccion a) puede variar muy grandemente
en dependencia del tamario del horno tubular rotatorio y de la velocidad de paso del silicio a su través. Por regla
general, el periodo de tiempo de permanencia del polvo de silicio en la etapa de reaccion a) esta situado en 60
hasta 180 minutos, de manera preferida en 90 hasta 180 minutos. De manera preferida, en este caso el periodo de
tiempo de permanencia en cada una de la primera y las otras zonas de temperaturas es por lo menos de 5 minutos
y en particular de por lo menos 10 minutos y de manera sumamente preferida de por lo menos 20 minutos.

En la segunda etapa de reaccion b) el producto parcialmente nitrogenado procedente de la etapa a) se hace
reaccionar en un horno de camaras o de asentamiento en un lecho en reposo, a 1.100 hasta 1.450 °C en presencia
de una mezcla gaseosa, que se compone de nitrégeno, argén y eventualmente hidrogeno.

En una forma preferida de realizacion, junto a las sustancias de partida, el producto parcialmente nitrogenado
procedente de la etapa a) y el nitrdgeno asi como junto a la mezcla gaseosa, que se compone de nitrogeno,
eventualmente argén y/o eventualmente hidrogeno, no esta presente en la etapa b) ninguna otra sustancia.

En este caso, la nitrogenacion se prosigue durante tanto tiempo hasta que el consumo de nitrégeno por unidad de
tiempo haya disminuido practicamente hasta cero, de manera tal que el producto haya reaccionado a fondo
totalmente y haya alcanzado un contenido de nitrégeno de 39,5 %. De acuerdo con una preferida forma de
realizacion, la proporcion de nitrodgeno en la etapa b) en el gas de reaccion se ajusta en primer lugar a 20 hasta
80 % en volumen y luego se aumenta de un modo correspondiente a la prescripcion de reaccién hasta 100 % en
volumen de nitrégeno.

De manera preferida, por consiguiente, en primer lugar se emplea una mezcla que se compone de nitrégeno, argén
y eventualmente hidrégeno, y en el transcurso de la reaccion ésta se reemplaza luego por hasta 100 % en volumen
de nitrégeno.

La proporcion de hidrogeno en la etapa b) puede ser de manera preferida hasta de 10 % en volumen, en particular
de 1 % en volumen a 8 % en volumen, referida a la suma de nitrégeno y argon.
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El periodo de tiempo de permanencia del nitruro de silicio parcialmente nitrogenado en el horno de camaras o de
asentamiento es dependiente de nuevo en lo esencial del dimensionamiento del horno y de la velocidad de paso del
nitruro de silicio a su través, y es en promedio de 1 a 14 dias.

La realizacién del procedimiento es en este caso preferiblemente tal que la reaccion en la etapa b) se comience a
una temperatura comprendida en el intervalo de 1.100 °C hasta 1.250 °C. Luego la temperatura es aumentada de
manera preferida durante la reaccion en la etapa b), en particular a 1.300 °C hasta 1.450 °C. El aumento de la
temperatura se efectia de manera preferida de un modo escalonado.

El nitruro de silicio obtenido en la etapa b) resulta por regla general como un granulado poroso en lo esencial de
forma esférica, con un tamafio de particulas de 0,1 a 30 mm, de manera preferida de 0,5 a 25 mm. En el caso de
que se desee, el granulado de forma esférica, en dependencia del tratamiento ulterior, puede ser molido para dar un
polvo de nitruro de silicio en forma de particulas finas.

El nitruro de silicio preparado segun el procedimiento conforme al invento tiene en este caso de manera preferida un
contenido de la fase a de > 60 % en peso.

Con ayuda del procedimiento conforme al invento es posible, por consiguiente, preparar de una manera
técnicamente sencilla un nitruro de silicio muy puro con una pureza de > 99,9 %, en particular de > 99,99 %, no
necesitandose ningun otro tipo de etapas de purificacion, tales como por ejemplo la lixiviacion con acidos
inorganicos.

Los siguientes Ejemplos deben de explicar el invento con mayor detalle.

Ejemplos

Ejemplo 1

Un polvo de silicio con un tamafo de granos de < 20 yum y con una pureza de > 99,99 % de Si, siendo de < 40 ppm
la suma de las impurezas metalicas alli contenidas, se afiadi6 de una manera continua a un horno tubular
atravesado por una corriente de nitrégeno (99,99 %), argon (> 99,99 %) e hidrogeno (> 99,99 %). En este caso se
ajustd en la mezcla gaseosa un contenido de hidrégeno de 3,5 % en volumen, referido a la suma de nitrégeno y
argon. La proporciéon de argén, referida a la de nitrogeno, estaba situada en 12 % en volumen. Las zonas de
calentamiento del horno tubular se calentaron a 1.250, 1.330 y 1.350 °C. La velocidad de rotacion del tubo era de
1,2 rpm (revoluciones por minuto), la reacciéon exotérmica se llevd a cabo a una presion parcial de la mezcla
gaseosa de 1,01 x 10° (1,01 bares) y con un periodo de tiempo de permanencia en las zonas de reaccion de 120
min., para dar un producto parcialmente nitrogenado. El granulado poroso, en lo esencial de forma esférica, que
resultd en el intervalo de tamafios de granos de 1 a 25 mm, tenia un contenido de nitrégeno de en promedio 19,4 %
en peso. Después de la transferencia de este granulado a un horno de camaras estanco a los gases, con una
atmosfera de nitrégeno, argén e hidrogeno en la relacion de 34 : 60 : 6 % en volumen, siendo regulada la relacion
de nitrégeno/argon/hidrogeno de un modo correspondiente a la evolucion progresiva de la reaccion (en el caso de
una rapida evolucion de la reaccion con una proporcion de argon en la mezcla gaseosa mas alta que en el caso de
una lenta evolucién de la reaccion), el producto se convirti6 quimicamente de modo total en 10 dias a una
temperatura que comenzaba a 1.150 °C por aumento escalonado de la temperatura del horno hasta 1.410 °C. La
proporcion de nitrégeno en el gas de reaccion se aumenté de un modo correspondiente al progreso de la reaccion
hasta llegar a 100 % de nitrégeno. La proporcion de nitrégeno del nitruro de silicio obtenido era de 39,2 %, pudiendo
retirarse el producto como un granulado poroso descohesionado de un modo correspondiente al intervalo inalterado
de tamarios de granos del granulado parcialmente nitrogenado que se habia empleado. El nitruro de silicio obtenido
se molié en un molino de chorros ajustado de un modo correspondiente a un tamafo de granos de < 10 pm.

El andlisis de las fases del producto obtenido mostrd una proporcion de la fase a de 85 % en el nitruro de silicio, la
proporcion restante se presentaba en la modificacion (.

Ejemplo 2

Un polvo de silicio con un tamafo de granos de < 20 ym y con una pureza de > 99,99 % de Si, siendo de < 40 ppm
la suma de las impurezas metalicas alli contenidas, se afiadid6 de una manera continua a un horno tubular
atravesado por una corriente de nitrégeno (99,99 %), argén (> 99,99 %), e hidrogeno (> 99,99 %). En este caso se
ajustd en la mezcla gaseosa un contenido de hidrégeno de 3,5 % en volumen, referido a la suma de nitrégeno y
argon. La proporciéon de argén, referida a la de nitrogeno, estaba situada en 19 % en volumen. Las zonas de
calentamiento se calentaron a 1.150, 1.250 y 1.260 °C. La velocidad de rotacién del tubo era de 1,1 rpm, y la
presion parcial de la mezcla gaseosa era de 1,01 x 10° (1,01 bares). El periodo de tiempo de permanencia del polvo
en el tubo rotatorio era de 180 minutos. Resultdé un granulado poroso de forma esférica con un intervalo de
diametros de 0,5 a 15 mm, y un contenido promedio de nitrégeno de 17,8 % en peso.
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El granulado parcialmente nitrogenado asi obtenido se nitrogend adicionalmente, en una carga a granel
descohesionada en un horno de camaras estanco a los gases calentado a 1.200°C, con una atmosfera de
nitrégeno, argén e hidrégeno, siendo ajustada la atmodsfera de nitrégeno, argdon e hidrégeno en la relacion de
54:40:6 % en volumen. La temperatura del horno se aumentd, hasta la terminacion total de la recepcion de
nitrégeno en 7 dias, escalonadamente hasta 1.405 °C. La relacion de nitrégeno a argén se aumento hasta 100 % de
nitrégeno de modo correspondiente al progreso de la reaccién. Del horno se sacé un nitruro de silicio que contenia
en promedio 38,8 % de N como un granulado poroso descohesionado, de un modo correspondiente al intervalo
inalterado de tamafos de granos del granulado parcialmente nitrogenado que se habia empleado. A continuacion, el
granulado de nitruro de silicio se molié en un molino de chorros a < 10 ym. El analisis de fases mostré un contenido
de lafase ade 65 %.

El analisis promedio de los productos molidos mostré las siguientes impurezas.

Elemento Concentracion
Ppm
Al 2
B <2
Ca 2
Co <1
Cr <2
Cu <1
Fe 6
K <1
Li <1
Mg <1
Mn <2
Mo <1
Na <2
Ni <2
Ti <3
\Y <1
W <1
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REIVINDICACIONES
1. Procedimiento para la preparacion de un nitruro de silicio muy puro en dos etapas, caracterizado por que

a) se hace reaccionar un silicio muy puro con nitrégeno en un horno tubular rotatorio con una primera zona de
temperaturas de 1.150 a 1.250 °C y con por lo menos otra zona de temperaturas de 1.250 a 1.350 °C en
presencia de una mezcla gaseosa, que se compone de argon e hidrogeno, hasta llegar a un contenido de
nitrogeno de 10 a 30 % en peso, y

b) el producto parcialmente nitrogenado procedente de la etapa a) se hace reaccionar en un horno de camaras
o de asentamiento, en un lecho en reposo, a 1.100 hasta 1.450 °C, con una mezcla de nitrégeno y
eventualmente argén y/o eventualmente hidrégeno, hasta la terminacion de la recepcion de nitrégeno.

2. Procedimiento de acuerdo con la reivindicacion 1, caracterizado por que el polvo de silicio muy puro posee un
tamafio de granos de < 100 pm, en particular un tamafio de granos de < 20 pm.

3. Procedimiento de acuerdo con la reivindicacion 1 6 2, caracterizado por que el silicio muy puro tiene una pureza
de > 99,9 %, en particular de > 99,99 %.

4. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 3, caracterizado porque las impurezas
metalicas en el silicio ascienden a < 100 ppm, de manera preferida a < 50 ppm.

5. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 4, caracterizado por que el horno tubular
rotatorio posee una primera zona de temperaturas de 1.150 a 1.250°C y otras dos zonas de temperaturas de 1.250 a
1.350 °C.

6. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 5, caracterizado por que el contenido de argén
en la etapa a) es de 5 a 30 % en volumen, de manera preferida de 10 a 20 % en volumen, referido al contenido de
nitrégeno.

7. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 6, caracterizado por que se emplea hidrégeno
en la etapa a) en una proporciéon de 1 a 10 % en volumen, de manera preferida de 3 a 7 % en volumen, referida a la
suma de nitrégeno y argoén.

8. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 7, caracterizado por que la etapa de reaccion
a) se lleva a cabo en un horno tubular rotatorio en el intervalo de presiones de 1,01 a 1,8 bares.

9. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 8, caracterizado por que el periodo de tiempo
de permanencia del polvo de silicio en la etapa de reaccién a) es de 60 a 180 minutos.

10. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 9, caracterizado por que la nitrogenacion
parcial de acuerdo con la etapa a) se lleva a cabo hasta llegar a un contenido de nitrogeno de 15 a 20 % en peso.

11. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 10, caracterizado por que en la etapa b) la
proporcion de nitrégeno en el gas de reaccion se ajusta a 20 hasta 80 % en volumen y se aumenta hasta llegar a
100 % en volumen de nitrégeno de un modo correspondiente a la prescripcion de reaccion.

12. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 11, caracterizado por que la proporciéon de
hidrégeno en la etapa b) es de 0 a 10 % en volumen, referida a la suma de nitrégeno y argén.

13. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 12, caracterizado por que el periodo de
tiempo de permanencia del nitruro de silicio parcialmente nitrogenado en la etapa b) es de 1 a 14 dias.

14. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 13, caracterizado por que el nitruro de silicio
preparado en la etapa b) tiene una proporcion de la fase a de > 60 % en peso.

15. Procedimiento de acuerdo con una de las reivindicaciones 1 hasta 14, caracterizado por que el granulado de
nitruro de silicio producido en la etapa b) posee un tamafio de particulas de 0,1 a 30 mm, de manera preferida de 0,5
a 25 mm.
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