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Приведены результаты численного мо-
делирования  газодинамических и теплооб-
менных процессов в задаче плазмохимиче-
ского синтеза трихлорсилана в ВЧ разряде. 
Исследования проводились для оптимальных 
условий получения трихлорсилана с исполь-
зованием современных вычислительных тех-

нологий гидрогазодинамики, что позволило 
детализировать поля скоростей и темпера-
тур, расходы газа в области плазмы, а также 
определить температурный интервал реак-
ционной зоны, составляющий 900 – 1760К и 
коэффициент попадания газовой смеси в об-
ласть плазмы.

Тетрахлорид кремния является основным 
побочным продуктом в процессах получения 
кремния по реакции водородного восстановле-
ния трихлорсилана и силана при диспропор-
ционировании трихлорсилана [1]. Для созда-
ния безотходного производства высокочистого 
кремния, значительный интерес представля-
ет разработка эффективных методов конвер-
сии тетрахлорида кремния в трихлорсилан. 
Перспективны для этих целей плазменные ме-
тоды [2 – 5].

Важной задачей при разработке плазмен-
ных методов является исследование тепломас-
сообменных процессов в плазмотроне, что по-

зволяет провести их оптимизацию и масшта-
бирование.

Цель данной работы – моделирование газо-
динамических и тепловых процессов, проис-
ходящих в условиях максимальной конверсии 
тетрахлорида кремния в трихлорсилан в во-
дородной плазме высокочастотного разряда –  
определение температурных полей, распреде-
ления скоростей и характера течения газа, что 
позволяет провести оценку наиболее важных 
для данного технологического процесса пара-
метров: температуры газа в области плазмы и 
коэффициента попадания газовой смеси в об-
ласть плазмы.

Исследования процесса плазмохимическо-
го восстановления тетрахлорида кремния про-
водили на установке, принципиальная схема 
которой подробно описана в [6]. Реактор (ри-
сунок 1) представлял собой кварцевую трубу 
по оси которой на встречу друг другу распо-
лагались сопла – электроды, через которые 
осуществлялся ввод реагентов и подвод ВЧ 
мощности. В реактор подавали предваритель-
но подготовленную парогазовую смесь тетрах-
лорида кремния и водорода. 

Мощность генератора высокочастотных 
колебаний составляла 340 Вт, частота 40,68 
МГц. Мощность (W), подводимая к зоне плаз-
менного разряда, определялась калориметри-
ческим методом по методике [7] и составляла 
110 – 120 Вт. 

Исследовали зависимость степени превра-
щения SiCl4 от мольного соотношения реаген-
тов при постоянном энерговкладе 300 кДж/моль 
и атмосферном давлении. Мольное соотноше-
ние [H2]:[SiCl4] изменяли в интервале 2,7-11,2.
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В ходе эксперимента на электродах на-
блюдалось образование кремния. В газовой 
фазе на выходе из реактора обнаружен трих-
лорсилан.

Содержание трихлорсилана определяли га-
зохроматографическим методом  [8]. Предел 
обнаружения составлял 1%. Выход кремния 
определяли гравиметрическим методом с точ-
ностью 1•10-4г.

Зависимость степени превращения SiCl4 
в трихлорсилан и кремний от соотношения 
реагентов в исходной смеси показана на ри-
сунке 2. Максимальный выход трихлорси-

лана (44%) наблюдается при соотношении 
[H2]:[SiCl4]=6,9. При дальнейшем увеличении 
концентрации водорода выход трихлорсилана 
уменьшается. Выход кремния при увеличении 
концентрации водорода монотонно возрастает 
от 8 до 47%. Следует отметить, что наши ре-
зультаты по выходу трихлорсилана (рисунке 2) 
хорошо согласуются с данными [9].

Рис.1  Плазмохимический реактор для 
синтеза трихлорсилана. 1-кор-
пус плазмохимического реакто-
ра; 2-сопло; 3-электроды; 4-об-
ласть плазмы.

Рис.2  Зависимость общей степени 
конверсии SiCl4 (1), процен-
та выхода трихлорсилана (2) 
и кремния (3) от соотношения 
H2/SiCl4 в исходной смеси. (4) - 
данные [9].

С целью предварительной оценки темпе-
ратуры газа в плазме проводили моделиро-
вание уравнения теплового баланса с учетом 
основных составляющих теплообмена: мощ-
ности, отводимой из области плазменного 
разряда по электродам Wэл, рассеяние в виде 
лучистой энергии Wлуч и мощности, расходу-
емой на нагрев газа Wг:

глучэл WWWW .     (1)

Мощность, отводимая электродами, и в виде 
лучистой энергии рассчитывалась по урав-
нению теплопроводности и закону Стефана-
Больцмана. Определенная из (1) мощность, 
идущая на нагрев газа, составила 15±3 Вт. 
Значение температуры газа в области плазмен-
ного разряда Тг определяли из соотношения:

)( kгpг TTQСW      (2)

где Q- поток реагентов, Сp- теплоемкость 
газа, Тк-температура газа на входе в реактор. 
Значение Тг составило ~900 К.

В продуктах реакции не было обнаружено 
соединений SiH2Cl2 и SiH3Cl. Поэтому процесс 
гидрирования можно описать двумя уравнени-
ями:

SiCl4+H2→SiHCl3+HCl   (3)
SiHCl3+Н2→Si+3HCl   (4)
Аналогичный результат следует из термо-

динамического анализа [10,11], согласно ко-
торого процесс гидрирования тетрахлорида 
кремния  до трихлорсилана с выходом до 50% 
протекает при Тг ниже 1000 К. Это согласуется 
с оцененным нами значением Тг ~ 900 К и экс-

ФИЗИКОХИМИЧЕСКАЯ И МАТЕМАТИЧЕСКАЯ МОДЕЛЬ
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периментально наблюдаемым выходом трих-
лорсилана ~ 45%.

Математическая модель строилась в го-
могенной постановке задачи и включала в 
себя пять различных сред: Н2, SiCl4, воздух 
– жидкости и твердые – кремний и кварц. 
Теплофизические и транспортные характери-
стики этих сред взяты из [12,13]. Используемые 
при расчетах геометрические параметры ре-
акционной камеры показаны на рисунке 1. 
Реактор представлял собой кварцевую тру-
бу диаметром  D0 в которую коаксиально на-
встречу друг другу заведены сопла-электроды. 
Диаметр и длина сопла D1 и L1, длина концевой 
части сопла l1.  Диаметр и длина электрода D2 
и L2, расстояние, на которое электрод выходит 
из сопла l2.  Расстояние между электродами R, 
диаметр выходного отверстия реактора d0. 

В математической постановке рассматрива-
ется задача теплообмена в гидродинамическом 
потоке смеси идеальных газов. Режим движе-
ния газов – турбулентный. Взаимодействующая 
в потоке смесь рассматривается с учетом те-
плопередачи посредством конвекции и тепло-
проводности и описывается следующей систе-
мой дифференциальных уравнений в частных 
производных:
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где индекс i = 1 относится к H2, i = 2 
– к SiCl4, i = 3, – к воздуху, i = 4 – к кварцу, 
p – абсолютное давление, Т – абсолютная тем-
пература, ρi  – плотность соответствующей сре-
ды, ρ1,ρ2 – вычисляются с помощью уравнения 
идеального газа, ρ3 , ρ4  –  const, iV

 –  вектор ско-
рости соответствующей среды, SE – мощность 
индуцируемая разрядом, η – доля выделяемой 
мощности, идущая на нагрев газа посредством 
теплопроводности и конвекции, iτ  – тензор 

напряжений, связанный со скоростями де-
формаций обобщенной гипотезой Ньютона 

)
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–  эффектив-
ные вязкость и теплопроводность сред соот-
ветственно, itiie

, 
itiie
, ii ,   –  ла-

минарные вязкость и теплопроводность, itit ,
– турбулентные (вихревые) вязкость и тепло-
проводность, связанные между собой через 
турбулентное число Прандтля  и определяемые 
по выбранной модели турбулентности [14].

Область плазмы представляла собой шар с 
радиусом R/2 ≈ 7мм, контактирующий с элек-
тродами. Температура электродов в местах 
их контакта с плазмой задается ≈ 1760 К. Для 
моделирования плазмы в реакторе создается 
источник энергии. Область выделения энер-
гии – цилиндр, в основании которого окруж-
ность с радиусом Р = 1,375∙10-3 м и высотой
H = 2,5∙10-3 м. Плотность выделения энергии 
задана формулой,

2259 ))(1081(10 Hhq           (8)
где h – высота цилиндра.
Плотность выделения энергии задается так, 

чтобы суммарная величина в области выделе-
ния энергии соответствовала 15 Вт.

Для кварцевых стенок реактора решается 
только уравнение энергии, сводящееся для 
твердых стенок к уравнению теплопроводно-
сти. Отметим, что газы в задаче считаются 
сжимаемыми жидкостями. Система уравнений 
(5)-(7) замыкается транспортной SST моделью 
турбулентности Ментера. Эта модель явля-
ется комбинацией k-ω модели (более точное 
описание течений вблизи стенок) и k-ε моде-
ли (моделирование течений вдали от твердых 
границ). 

Максимальное количество узлов в сеточной 
модели составляло около 2 300 000. Численное 
решение задачи производилось с применением 
современных технологий вычислительной ги-
дрогазодинамики.

Задача решалась на четырехпроцессор-
ном вычислительном узле с 12 Гб опера-
тивной памяти. Распараллеливание задачи 
производилось методом декомпозиции обла-
стей. При указанных условиях решение за-
нимало 30 часов.

На рисунке 3 показано распределение тем-
пературы газа в области разряда, а также рас-
пределение температуры по длине электрода. 

В точке контакта электрода с плазмой тем-
пература достигает 1766К. В данной точке, а 
так же в области окружающей ее, в ходе экс-

РЕЗУЛЬТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ
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Рис.4  Сопло – электрод с изотермиче-
ской поверхностью 900К.

перимента наблюдается осаждение кремния. 
Эти наблюдения согласуются с [15] где отме-
чалось, что восстановление SiCl4 до кремния 
протекает при  температуре выше 1500К. В 
силу того, что электрод охлаждается посту-
пающей через сопло газовой смесью, темпе-
ратура концевой его части составляет 398К. В 
результате теплообмена между электродом и 
газовой смесью, последняя поступает в реак-
ционную камеру с Т = 600К, что способствует 
реакции восстановления SiCl4. 

Наибольший интерес, с точки зрения мате-
матического моделирования, представляет вы-
сокотемпературная область плазмы и прилега-
ющая к ней зона. В физическом эксперименте 
плазменное образование представляет шар с 

радиусом 7мм, немного смещенный к верхней 
поверхности реакционной камеры в силу того, 
что выход прореагировавшей газовой смеси 
располагается сверху. Данная зона, согласно 
проведенному моделированию, находится в 
интервале температур 900-1000К. Это хорошо 
согласуется с проведенной оценкой темпера-
туры газа с помощью моделирования уравне-
ния теплового баланса, согласно которому Тг 
составляет 900К.

На рисунке 4 представлена изотермическая 
поверхность с Т = 900К, ограничивающая об-
ласть плазменного разряда. 

Данная область, так же как и в эксперимен-
те, смещена немного вверх, что обусловлено 
направлением газового потока.

Рис.3  Распределение температурного 
поля в зоне плазмы, а так же по 
длине электрода.

Рис.5  Линии тока газовой смеси в си-
стеме сопло-электрод-изотерма 
900К.

Рис.6  Единичная линия газового тока 
в плазмохимическом реакторе 
для синтеза трихлорсилана с 
изотермой 900К.
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