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Поведение примесей СCI4 и СНCI3 в процессе ПЛАЗМОХИМИЧЕСКОГО СИНТЕЗА ТРИХЛОРСИЛАНА

А.В. Гусев, Р.А. Корнев, А.Ю. Суханов

Институт химии высокочистых веществ РАН, Н.Новгород, Россия,
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Получение трихлорсилана проводили путем гидрирования тетрахлорида кремния в водородной плазме в условиях высокочастотного (41 МГц) емкостного разряда [1,2]:


SiCl4 + Н2 → SiНCl3 + НCl.
(1)

В настоящей работе исследовалось поведение примесей СCl4 и СНCl3 в процессе плазмохимического синтеза трихлорсилана, которые являются основными углеродсодержащими примесями в исходном тетрахлориде кремния.

Показано, что концентрация четыреххлористого углерода в продуктах гидрирования на два порядка меньше, чем в исходном тетрахлориде кремния и монотонно убывает с уменьшением давления. Концентрация хлороформа также убывает при уменьшении давления, но в области 101,08  – 73,1 кПа наблюдается более слабое изменение. При давлении ниже 73,1 кПа наблюдается довольно сильное уменьшение концентрации CCl4 и СHCl3 в продуктах гидрирования. Зависимость концентрации примесей от давления в области 53,2 – 73,1 кПа носит S – образный характер. 

Вероятным механизмом взаимодействия CCl4 с электронами плазмы является процесс диссоциативного прилипания электрона [3,4].

В нашем случае процесс диссоциативного прилипания электрона к молекуле CCl4 можно представить реакцией образования радикала CCl2 и иона Cl2– : 


CCl4 + е → CCl4− → CCl2 + Cl2– 
(2)

Рекомбинация радикала CCl2 может произойти с образованием карбида кремния или углерода: 


CCl2 + SiCl2 → SiC + 2Cl2,
(3)


CCl2 + е → C + Cl2 + е.
(4)

Образование радикалов CCl2 в неравновесной плазме отмечается в [5]. Возможность образования радикала SiCl2 установлена в [6].  В диапазоне давлений 101,08  – 73,1 кПа наиболее вероятен процесс (3) - взаимодействие с тяжелой частицей и образование карбида кремния. В зоне низких давлений 73,1 – 26,6 кПа электрон приобретает еще большую энергию, поэтому наиболее вероятен процесс (4) - взаимодействие с электроном с образованием углерода.

Максимальная степень конверсии примеси CCl4 составляет более 99%, примеси СHCl3 – более 86%.

Работа выполнена при финансовой поддержке ОНХМ РАН.
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