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(57)【要約】
　本発明は、溶融鋳型内に粒子層を形成させ、該粒子層
を石英ガラスるつぼの形成下に焼結又は溶融させること
による、単結晶引上げ用石英ガラスるつぼの公知の製造
法をベースとしている。高純度である点で傑出しており
、かつ、気泡不含となるように再現性よく調節すること
を可能にするばかりでなく、所定の均一な細孔性をも可
能にする、石英ガラスるつぼのための石英ガラスの廉価
な製造を提供するために、本発明によれば、該粒子層の
少なくとも一部をシリカガラス顆粒から作製し、その製
造が以下の方法工程を含むことが提案される：実質的に
均一な回転楕円状のモルホロジーを有する圧縮成形体の
形成下に、シリカ粉末をロールブリケッティング法を用
いて機械的に圧密化する工程、及び該圧縮成形体又は該
圧縮成形体の破片を熱的に圧密化し、シリカガラス顆粒
にする工程。
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【特許請求の範囲】
【請求項１】
　溶融鋳型（１）内に粒子層（１２；１４）を形成させ、かつ該粒子層（１２；１４）を
石英ガラスるつぼの形成下に焼結又は溶融させることによる、単結晶引上げ用石英ガラス
るつぼの製造法において、該粒子層（１２；１４）の少なくとも一部をシリカガラス顆粒
から作製し、その製造が以下の方法工程：
（ａ）実質的に均一な回転楕円状のモルホロジーを有する圧縮成形体の形成下に、シリカ
粉末をロールブリケッティング法を用いて機械的に圧密化する工程、及び
（ｂ）該圧縮成形体又は該圧縮成形体の破片を熱的に圧密化し、シリカガラス顆粒にする
工程
を含むことを特徴とする方法。
【請求項２】
　圧縮成形体が１～５ｍｍの範囲内の平均相当径を有する、請求項１記載の方法。
【請求項３】
　個々の圧縮成形体が１～１００ｍｍ3の範囲内の平均体積を有する、請求項１又は２記
載の方法。
【請求項４】
　個々の圧縮成形体が０．６～１．３ｇ／ｃｍ3の範囲内の平均密度を有する、請求項１
から３までのいずれか１項記載の方法。
【請求項５】
　圧縮成形体を焼結又は溶融の前に解砕する、請求項１から４までのいずれか１項記載の
方法。
【請求項６】
　圧縮成形体を方法工程（ｂ）による熱的な圧密化の前に解砕する、請求項５記載の方法
。
【請求項７】
　解砕された圧縮成形体が、０．４５ｇ／ｃｍ3を上回る、有利には０．８～１．１ｇ／
ｃｍ3の範囲内の嵩密度を有するＳｉＯ2顆粒を形成する、請求項５又は６記載の方法。
【請求項８】
　圧縮成形体又は該圧縮成形体の破片を、方法工程（ｂ）による熱的な圧密化の前に塩素
含有雰囲気中で処理する、請求項１から７までのいずれか１項記載の方法。
【請求項９】
　方法工程（ｂ）による圧縮成形体又は該圧縮成形体の破片からシリカガラス顆粒への熱
的な圧密化を、ヘリウム少なくとも３０体積％を含有する雰囲気下に、及び／又は０．５
バール又はそれを下回る減圧下に行う、請求項１から８までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１０】
　水素ドープされた石英ガラスからなるシリカガラス顆粒粒子を使用する、請求項１から
９までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１１】
　方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒を外部粒子層として溶融鋳
型の内壁上に施与し、かつ焼結して、少なくとも部分的に不透明な石英ガラスからのるつ
ぼ内壁外部層にする、請求項１から１０までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１２】
　方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒を中間粒子層として外部粒
子層上に施与し、かつ焼結して、るつぼ内壁中間層か、又は少なくとも部分的に不透明な
石英ガラスからのるつぼ内壁外部層にする、請求項１から１１までのいずれか１項記載の
方法。
【請求項１３】
　方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒を、焼結又は溶融の際にア
ークに供し、この中で溶融させ、かつ石英ガラスからのるつぼ形の基体の内壁に、透明な
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石英ガラスからのるつぼ内壁内部層の形成下に衝突させる、請求項１から１２までのいず
れか１項記載の方法。
【請求項１４】
　方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒を、内部粒子層としてるつ
ぼ形の基体の内壁上に施与し、かつ該基体上で溶融させて、透明な石英ガラスからのるつ
ぼ内壁内部層にする、請求項１から１２までのいずれか１項記載の方法。
【請求項１５】
　シリカガラス顆粒からの多孔質のるつぼ形の基体を使用し、かつ内部粒子層を減圧の適
用下に焼結してるつぼ内壁内部層にする、請求項１４記載の方法。
【請求項１６】
　直径が公称直径から最大で１０％の偏差を示すシリカガラス顆粒粒子を使用する、請求
項１から１５までのいずれか１項記載の方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、溶融鋳型内に粒子層を形成させ、かつ該粒子層を石英ガラスるつぼの形成下
に焼結又は溶融させることによる、単結晶引上げ用石英ガラスるつぼの製造法に関する。
【０００２】
　石英ガラスるつぼは、いわゆるチョクラルスキー法による単結晶引上げの際の金属融液
の収容に用いられる。その製造は、通常は溶融鋳型の内壁にＳｉＯ2粒子からの層を作製
し、これをアーク（プラズマ）の使用下に加熱し、その際に焼結して石英ガラスるつぼに
することにより行われる。このような石英ガラスるつぼの内壁は、通常は不透明な石英ガ
ラスからの断熱外部層により形成されており、該断熱外部層は可能な限り気泡不含の透明
な石英ガラスからの内部層を備えている。
【０００３】
　透明な内部層は引上げ法の際にシリコン融液と接触し、高い機械的、化学的及び熱的負
荷下におかれる。この内部層内に残留した気泡は温度及び圧力の影響下に成長し、最終的
には破裂する可能性があり、それにより破片及び不純物がシリコン融液に達し、それによ
り無転位のシリコン単結晶の収量が低下してしまう。
【０００４】
　シリコン融液の腐食攻撃を低減させ、かつこれに付随してるつぼ内壁からの不純物の放
出を最小化するために、内部層は可能な限り均質でかつ気泡が少ない。それに対して、外
部層には断熱の目的で通常は可能な限り微細な多孔性の一様な不透明性が求められる。
【０００５】
　従来技術
　ＤＥ１０２００８０３０３１０Ｂ３から、冒頭に記載した種類の方法は公知である。こ
の場合、石英ガラスるつぼの製造の際に真空溶融鋳型が用いられる。この鋳型内に、成形
型の使用下に層厚約１２ｍｍの機械的に強化された珪砂からの回転対称のるつぼ形の粒子
層が形成され、次いで該粒子層上に、同様に成形型の使用下に、合成により製造された石
英ガラス粉末からの内部粒子層が形成される。
【０００６】
　合成石英ガラス粉末は５０～１２０μｍの範囲内の粒度を有しており、その際、平均粒
度は約８５μｍである。内部粒子層の平均層厚は約１２ｍｍである。粒子層の焼結は、内
側から外側に向かって溶融鋳型内部でのアークの発生により行われるため、微粒状の石英
ガラス粉末がまず焼結されて、緻密なガラス層が形成される。
【０００７】
　この種の合成石英ガラス粉末の製造に関しては、ゾル－ゲル法及び造粒法が公知である
。例えばＤＥ１０２４３９５３Ａ１には、石英ガラスの製造の際にフィルターダストとし
て生じるような熱分解により製造されたＳｉＯ2粉末からの懸濁液から出発した造粒によ
って、合成石英ガラス粉末を製造することが提案されている。この場合、ルーズなＳｉＯ
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2煤ダストから水への混入及び均質化によってまず懸濁液が生成され、該懸濁液は湿式造
粒法により処理されてＳｉＯ2顆粒となり、該顆粒は乾燥及び精製の後に塩素含有雰囲気
中での加熱により焼結され、平均直径１４０μｍの緻密な石英ガラス粒子となる。
【０００８】
　公知の増成造粒法は多数の方法工程を必要とし、その一部は、例えば多孔質ＳｉＯ2顆
粒の乾燥のように時間がかかり、かつ高いエネルギー需要を伴うものである。
【０００９】
　この欠点は、微粒状の出発粉末を、機械的に　－滑剤又はバインダーも使用して－　ロ
ール締固めにより凝集及び圧密化させてより粗い粒子にする造粒法により回避される。こ
のような方法は、例えばＷＯ２００７／０８５５１１Ａ１及びＤＥ１０２００７０３１６
３３Ａ１に記載されている。ここで、微粒状のシリカ粉末は、平滑であってもよいし異形
成形されていてもよい逆方向に回転するロールの間を通過し、ここで圧密化されてＳｉＯ

2顆粒となり、該顆粒はいわゆる「クラスト(Schuelpen)」の形で生じる。これは多少なり
ともストリップ状の構造物を形成しており、該構造物は通常は解砕されてサイズに応じて
分級される。これから製造された顆粒は、典型的には１８５～７００ｇ／ｌの範囲内のタ
ップ密度を有する。
【００１０】
　クラスト破片を、ハロゲン含有雰囲気中で４００～１１００℃の範囲内の温度で乾燥さ
せ、かつ１２００℃～１７００℃の範囲内で緻密焼結させて「シリカガラス顆粒」にする
ことができる。
【００１１】
　ＥＰ２０１４６２２Ａ１には、このようにしてクラストの解砕及び焼結により製造され
た緻密焼結シリカガラス顆粒が記載されており、該顆粒は実質的に気泡不含である。個々
の顆粒は１０～１４０μｍの範囲内の直径及び１ｍ2／ｇ未満の比表面積を有する。
【００１２】
　ＤＥ１０２００７０４９１５８Ａ１には、高純度石英ガラスからの多数の種々の部材の
製造のための、とりわけジャケット管、るつぼ、半導体装置及びガラスロッドの製造のた
めの、このような１μｍ～５ｍｍの直径及び５０質量ｐｐｍ未満の不純物含分を有する「
シリカガラス顆粒」の使用可能性について言及されている。
【００１３】
　シリカガラス「クラスト」又はその破片によって、高められた嵩比重を有するダストの
少ない易流動性の「シリカガラス顆粒」が生じる。該顆粒は、基本的に高純度石英ガラス
製品の廉価な製造には好適である。しかしながら、石英ガラスの均質性に対して特に高い
要求を伴う適用に関しては、出発材料について改善の余地があることが判明した。
【００１４】
　技術的な課題提起
　本発明は、石英ガラスるつぼのための石英ガラスの廉価な製造を可能にし、高純度であ
る点で傑出しており、かつ、気泡不含となるように再現性よく調節することを可能にする
ばかりでなく、所定の均一な細孔性をも可能にする方法を提示するという課題に基づく。
【００１５】
　前記課題は、冒頭で述べた形式の方法から出発して、粒子層の少なくとも一部をシリカ
ガラス顆粒から作製し、その製造が以下の方法工程：
（ａ）実質的に均一な回転楕円状のモルホロジーを有する圧縮成形体の形成下に、シリカ
粉末をロールブリケッティング法を用いて機械的に圧密化する工程、及び
（ｂ）該圧縮成形体又は該圧縮成形体の破片を熱的に圧密化し、シリカガラス顆粒にする
工程
を含むことにより解決される。
【００１６】
　方法工程（ａ）により準備されるシリカ粉末は、例えば熱分解により製造された微粒状
ＳｉＯ2として、離散的なＳｉＯ2ナノ粒子からなるいわゆる「煤ダスト」の形で存在して
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おり、該粒子は取扱性の改善のために例えば噴霧造粒により部分的に凝集していてもよい
。
【００１７】
　ロールブリケッティングの場合、プレスロールは相互に向き合って延びる相応する成形
ポケットを有しており、該成形ポケットはプレスロールが回転すると双方が外部に対して
閉じ、その際、回転時に互いに接した成形ポケット間に閉じこめられたシリカ粉末からタ
ブレット状の圧縮成形体が作製される。該圧縮成形体は、成形ポケットの内部形状に応じ
て通常は鏡面対称であり、かつ回転楕円状で均一な形状、特に球状又は扁球（扁平）楕円
体、又は円筒形にまで伸びた（扁長）楕円体で存在している。
【００１８】
　このようにして、圧縮成形体が廉価にかつ高純度で、その上サイズ、形状及び密度に関
して再現性よく得られる。
【００１９】
　圧縮成形体の密度はロール圧により調節可能である。プレスロールによるロールコンパ
クティングの場合には、　－クラスト法とは異なり－　熱分解法シリカ粉末に一方向のプ
レス圧をかけるため、成形ポケット内に閉じこめられたシリカ粉末は全面的に作用するプ
レス圧を受け、これにより空間的に均一な圧密化がもたらされる。ロール圧間隔の範囲内
で変動可能な密度の調節、及び結果として生じるその空間的に均一な分布によって、圧縮
成形体に対して密度に敏感な後加工を行った場合であっても、例えば圧縮成形体の材料の
加熱により所定の気泡性又は透明度を有する石英ガラスが達成されることが望まれるよう
な焼結プロセスにおいて、最終製品を容易に再現性よく製造することができようになる。
【００２０】
　本発明による方法の場合、該圧縮成形体　－又はその破片－　は、るつぼを製造するた
めの石英ガラスを製造する際に原材料として使用される。この場合、該圧縮成形体におい
て密度が可能な限り均一に分布していることは、有利であってかつその上、石英ガラスる
つぼのそれぞれの内壁範囲内で、気泡不含となるようにすべきか、又は細孔性となるよう
にすべきかといった調節とは無関係である。
【００２１】
　圧縮成形体の予め設定された密度に応じて、透明なシリカガラス顆粒への熱的な圧密化
か、もしくは気泡含有シリカガラス顆粒への熱的な圧密化のいずれかが有利である。ロー
ルブリケッティング法の場合、ロール圧が高いと圧縮成形体の内部密度が高くなるため、
熱的な圧密化における高い密度、及び石英ガラスネットワークの迅速な形成が助長される
。一方でロールブリケッティング法の場合、ロール圧が低いと圧縮成形体の内部密度は比
較的低くなり、この比較的低い内部密度によって熱的な圧密化の際に独立気泡が形成され
、かつ焼結の際に細孔の発生が促進される。
【００２２】
　これに補足して、多孔質ＳｉＯ2顆粒の熱的な圧密化の際の良好な再現性は、圧縮成形
体の均一でかつ十分に定義されたモルホロジーにも起因し得る。
【００２３】
　圧縮成形体の熱的な圧密化の後に得られる合成石英ガラスからのシリカガラス顆粒粒子
は比較的大きな体積を示し、これによって石英ガラス製造の生産性及び経済性がさらに改
善される。この比較的大きな「予備ガラス化された体積」によって、該シリカガラス顆粒
を焼結して比較的容易にかつ均質に不透明な石英ガラスにすることや、溶融して透明な石
英ガラスにすることができるようになる。
【００２４】
　該シリカガラス顆粒は傑出して高純度であるため、焼結又は溶融の際に石英ガラスの結
晶化及び気泡成長を防止することができる。
【００２５】
　有利には、圧縮成形体は１ｍｍ～５ｍｍの範囲内の平均相当径を有する。
【００２６】
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　１ｍｍ未満の直径は、典型的な合成石英ガラス粒子の直径のサイズオーダーである。圧
縮成形体及びそれから作製されたシリカガラス顆粒の直径がこれよりも大きい場合には、
予備ガラス化された体積が比較的大きいことに基づき、より高い生産利益が認められる。
５ｍｍを超える相当径を有する圧縮成形体は広い間隔を有する堆積物を生じるが、この広
い間隔は透明性又は細孔性を目的とした焼結の場合には不利であることが判明した。この
ような大きな圧縮成形体の破片は容易に使用可能ではあるものの、均一なモルホロジーを
有していない。
【００２７】
　相当径とは、ここでは単に粒子サイズ（篩目開き）を指す。
【００２８】
　個々の圧縮成形体が１～１００ｍｍ3の範囲内の平均体積を有する場合に有利であるこ
とが実証された。
【００２９】
　平均体積が１ｍｍ3未満である場合には、方法の経済性及び空間密度の均一性に関して
言及すべき利点は生じない。体積の大きな圧縮成形体は外側から内側へ向かって著しい密
度勾配を示すことがあり、これは製造すべき石英ガラスの気泡不含性に影響を及ぼし得る
。従って、１００ｍｍ3を上回る平均体積を有する圧縮成形体は不利である。
【００３０】
　特に、製造すべき石英ガラスの気泡不含性に関して、個々の圧縮成形体が０．６～１．
３ｇ／ｃｍ3の範囲内の平均密度を有する場合に有利であることが判明した。
【００３１】
　圧縮成形体の密度が高いことによって、多孔質ＳｉＯ2顆粒からシリカガラス顆粒への
再現性のよい気泡不含の熱的な圧密化が容易になる。
【００３２】
　ロールブリケッティング法により圧縮成形体を製造する場合には、経済的又は技術的な
考慮から、個々の圧縮成形体の体積に関する最適水準が生じることができ、この最適水準
はシリカガラス顆粒粒子のサイズ及び体積に関する最適水準の上位にある。
【００３３】
　この場合、圧縮成形体を、焼結又は溶融の前に、特に有利には方法工程（ｂ）による熱
的な圧密化の前に解砕することが有利である。
【００３４】
　圧縮成形体の解砕により、顆粒の特に高い嵩密度を達成することができる。有利には、
解砕された圧縮成形体は、０．４５ｇ／ｃｍ3を上回る、有利には０．８～１．１ｇ／ｃ
ｍ3の範囲内の嵩密度を有するＳｉＯ2顆粒を形成する。
【００３５】
　この場合、堆積物が密であることに加え、個々の顆粒粒子ないしその破片の密度が高い
ことも、ＤＩＮ　ＩＳＯ　６９７（１９８４）により測定される高い嵩密度に寄与する。
嵩密度が高いことによって、石英ガラスへの溶融及び焼結が容易になる。
【００３６】
　石英ガラスの高い純度及び気泡不含性の意味で、圧縮成形体又はその破片を方法工程（
ｂ）による熱的な圧密化の前に塩素含有雰囲気中で処理する方法様式は有利である。
【００３７】
　８００℃～１２００℃の範囲内の高められた温度で処理が行われると、不純物が排除さ
れ、かつヒドロキシ基が実質的に除去される。
【００３８】
　製造すべき石英ガラスの高い気泡不含性又は均一な細孔性に関して、方法工程（ｂ）に
よるシリカガラス顆粒への圧縮成形体又は該圧縮成形体の破片の熱的な圧密化が、ヘリウ
ム少なくとも３０体積％を含有する雰囲気下に、及び／又は０．５バール又はそれを下回
る減圧下に行われる場合に有利であることが実証された。
【００３９】
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　さらに、水素ドープされた石英ガラスからなるシリカガラス顆粒粒子が使用される場合
に有利であることが実証された。
【００４０】
　水素は石英ガラス中で比較的容易に拡散するガスであり、加熱すると放出される。シリ
カガラス顆粒を焼結又は溶融した場合、流出する水素は、存在するガス状酸素とＨ2Ｏの
形成下に反応し、このＨ2Ｏはヒドロキシル基の形で石英ガラス中に可溶である。これに
より、気泡不含の焼結又は溶融が容易になる。
【００４１】
　圧縮成形体の熱的な圧密化の際には、該圧密化を水素含有雰囲気下に実施することによ
って水素負荷を行うことができる。
【００４２】
　該シリカガラス顆粒は、透明な石英ガラス及び細孔性の石英ガラスの製造に好適である
。これに関して、方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒を外部粒子
層として溶融鋳型の内壁上に施与し、かつ焼結して、少なくとも部分的に不透明な石英ガ
ラスからのるつぼ内壁外部層にするのが有利であることが実証された。
【００４３】
　るつぼ内壁外部層の形成には、有利には細孔性の不完全に圧密化されたシリカガラス顆
粒が使用される。
【００４４】
　それとは別に、又はこれに補足的に、方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカ
ガラス顆粒は中間粒子層として外部粒子層上に施与され、かつ焼結されて、るつぼ内壁中
間層か、又は少なくとも部分的に不透明な石英ガラスからのるつぼ内壁外部層にされる。
【００４５】
　るつぼ内壁の溶融の際に内側から外側へと進行する溶融前線が、中間粒子層を完全に通
過するか又は部分的にのみ通過するか否かに応じて、中間粒子層は、るつぼ内壁の内側に
中間層を形成するか、もしくはるつぼ内壁外部層を形成する。これらの層を製造する際に
は、同様に有利には不完全に圧密化された細孔性のシリカガラス顆粒が使用される。
【００４６】
　有利には、方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒は、内部粒子層
としてるつぼ形の基体の内壁上に施与され、かつ該基体上で溶融されて、透明な石英ガラ
スからのるつぼ内壁内部層となる。
【００４７】
　ここで、石英ガラスからか又は石英ガラス粒子からのるつぼ形の基体には、目的に応じ
た使用の際に、該基体の石英ガラス中に含まれている場合により存在する不純物に対する
拡散バリアとして作用する、透明な石英ガラス層が付与される。さらに、るつぼ内壁内部
層によって基体の表面状態が改善される。
【００４８】
　この場合有利には、シリカガラス顆粒からのるつぼ形の多孔質基体が使用され、その際
、内部粒子層は減圧の適用下に焼結されて、るつぼ内壁内部層となる。
【００４９】
　この場合、内部層の製造のために、まず、比較的低密度のシリカガラス顆粒からの多孔
質ＳｉＯ2粒子層が真空化可能な溶融鋳型の内壁上に作製され、かつ、この上に比較的高
密度のシリカガラス顆粒からのもう１つの粒子層が施与される。内側から外側へ向かって
粒子層を焼結させる際に、溶融鋳型の外側から真空が適用される。この本発明による方法
に基づいて作製される比較的高密度のシリカガラス顆粒からのるつぼ内壁内部層は、純度
の高さ及び気泡含有性の低さが顕著であり、かつ再現性があり、かつ層厚が大きくても経
済的に製造可能である。
【００５０】
　それに対して、上でさらに説明されている通り、比較的低密度のシリカガラス顆粒は、
少なくとも外部範囲は不透明でありかつ均一な多孔性が顕著であるような外部層をもたら
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す。
【００５１】
　このような石英ガラスるつぼを製造するための、これとは異なるが同様に有利である方
法変法の場合、方法工程（ｂ）により熱的に圧密化されたシリカガラス顆粒を、焼結又は
溶融の際にアークに供し、この中で溶融させ、かつ石英ガラスからのるつぼ形の基体の内
壁に、透明な石英ガラスからのるつぼ内壁内部層の形成下に衝突させることが予定される
。
【００５２】
　この場合、縦軸の周囲で回転するるつぼ基体の内部空間の内側でアーク点火が行われる
。この中にシリカガラス顆粒が散布され、この中で溶融し、かつアーク圧の作用下に基体
の内壁に衝突し、そこで透明な石英ガラスからのるつぼ内壁内部層の形成下に付着する。
散布されるシリカガラス顆粒粒子のサイズ及びアーク中でのその着地点に応じて、散布さ
れる粒子の多様な溶融度及び顕著な拡散が生じ得る。散布されるシリカガラス顆粒粒子の
粒度が均一であることによって、アーク中での着地点が所定の通りとなるばかりでなく溶
融度も均一となり、これによってるつぼ内壁内部層の製造の再現性が高まる。
【００５３】
　有利には、直径が公称直径から最大で１０％の偏差を示すシリカガラス顆粒粒子が使用
される。
【００５４】
　均一な直径を有するシリカガラス顆粒粒子は、類似の焼結挙動及び溶融挙動を示す。さ
らに、この種の粒子の堆積物は比較的低い嵩密度を有するため、反応性ガスでの処理又は
脱気をより容易に行うことができる。
【００５５】
　実施例
　以下に、本発明を実施例及び図をもとに詳説する。ここで詳細には、
図１は、本発明の第一の方法変法をもとにシリカガラス顆粒を使用して石英ガラスるつぼ
を製造するための溶融装置の概略図を示し、かつ
図２は、第二の方法変法をもとにシリカガラス顆粒を使用して作製された透明な内部層を
有する石英ガラスるつぼを製造するための溶融装置の概略図を示す。
【図面の簡単な説明】
【００５６】
【図１】本発明の第一の方法変法をもとにシリカガラス顆粒を使用して石英ガラスるつぼ
を製造するための溶融装置の概略図。
【図２】第二の方法変法をもとにシリカガラス顆粒を使用して作製された透明な内部層を
有する石英ガラスるつぼを製造するための溶融装置の概略図。
【実施例】
【００５７】
　実施例１：合成シリカガラス顆粒の製造
　ＳｉＣｌ4の火炎加水分解により、微粒状の熱分解法シリカを製造する。このために、
火炎加水分解バーナーに燃料ガスとして酸素及び水素を供給し、かつＳｉＯ2粒子形成の
ための装入原料としてＳｉＣｌ4含有ガス粒を供給する。ＳｉＯ2一次粒子のサイズはナノ
メートル範囲であり、その際、複数の一次粒子が反応帯域内で集合し、５０ｍ2／ｇの範
囲内のＢＥＴによる比表面積を有する多少なりとも球状の凝塊体もしくは凝集体の形で生
じる。
【００５８】
　高純度の合成シリカを市販のロールブリケッティング装置を用いて圧密化し、以下の特
性を有するタブレット形の回転楕円状圧縮体にする：
形状：扁平楕円形
相当径：３ｍｍ
体積：２０ｍｍ3



(9) JP 2013-519624 A 2013.5.30

10

20

30

40

50

密度：１．２ｇ／ｃｍ3

【００５９】
　該圧縮成形体は、約５０ｍ2／ｇ（ＢＥＴ）の比表面積及び約０．７ｇ／ｃｍ3の嵩密度
を有するＳｉＯ2顆粒を形成している。次いで、該圧縮成形体を解砕機で解砕し、篩で分
級する。１２０～６００μｍの粒度範囲分を下記の通りさらに処理し；かつ不適合フラク
ションをロールブリケッティング装置のシリカ装入原料に混ぜる。
【００６０】
　このようにして作製されたＳｉＯ2顆粒は破片からなり、かつ約５０ｍ2／ｇ（ＢＥＴ）
の比表面積、及び、未解砕の顆粒よりも高い約０．９ｇ／ｃｍ3の嵩密度を有する。
【００６１】
　次いで、該顆粒を高炉中で温度約８５０℃で処理期間６ｈの間ＨＣｌ含有雰囲気に曝し
、その際不純物及びヒドロキシル基を排除することによって精製する。処理されたＳｉＯ

2顆粒は、２００質量ｐｐｂ未満のＬｉ、Ｎａ、Ｋ、Ｍｇ、Ｃａ、Ｆｅ、Ｃｕ及びＭｎの
不純物の全含分及び３０質量ｐｐｍのヒドロキシル基含分を有する。
【００６２】
　そのようにして処理されたＳｉＯ2顆粒を、次いで黒鉛型に入れ、真空焼結によりガラ
ス化する。この場合、この型を１６００℃の焼結温度に加熱し、この焼結温度に達した後
約６０分間保持する。
【００６３】
　冷却後、多少なりともルーズに連続しているガラス質のＳｉＯ2粒子からの塊状物が得
られ、この塊状物はわずかな圧力で分離し得る。そのようにして得られたシリカガラス顆
粒は、約１００～５００μｍの範囲内の相当径及び１ｍ2／ｇ未満の比表面積（ＢＥＴに
よる）を有するガラス質の気泡不含の石英ガラス粒子からなる。
【００６４】
　追加的に、このシリカガラス顆粒を温度８００℃で５ｈの期間にわたって水素含有雰囲
気に曝すことによって水素処理する。
【００６５】
　実施例２：合成シリカガラス顆粒の製造
　高純度の合成シリカを市販のロールブリケッティング装置を用いて圧密化し、以下の特
性を有する球状の圧縮成形体にする：
形状：扁長楕円形
相当径：１．５ｍｍ
体積：２．５ｍｍ3

密度：１．２ｇ／ｃｍ3

【００６６】
　このようにして作製されたＳｉＯ2顆粒は同一の形状及びサイズを有する縦長の圧縮成
形体からなり、かつ約５０ｍ2／ｇ（ＢＥＴ）の比表面積及び約０．７ｇ／ｃｍ3の比較的
低い嵩密度を有する。これを、上で実施例１をもとに記載されている通りに精製し、かつ
熱的に圧密化する。
【００６７】
　真空焼結後に得られたシリカガラス顆粒は、均一な寸法（微細分なし）及び１ｍ2／ｇ
未満の比表面積（ＢＥＴによる）を有するガラス質の気泡不含の石英ガラス粒子からなる
。
【００６８】
　実施例３：合成シリカガラス顆粒の製造
　実施例１をもとに説明されている通りに、高純度の合成シリカをロールブリケッティン
グ装置を用いてタブレット形の回転楕円状圧縮体へと加工し、解砕し、かつ精製する。
【００６９】
　その後に得られたＳｉＯ2顆粒を、次いで黒鉛型に入れ、ヘリウム下にガラス化する。
その際、この黒鉛型を１６００℃の焼結温度に加熱し、この焼結温度に達した後約６０分
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間保持する。
【００７０】
　冷却後、多少なりともルーズに連続しているガラス質のＳｉＯ2粒子からの塊状物が得
られ、この塊状物はわずかな圧力で分離し得る。そのようにして得られたシリカガラス顆
粒は、約１００～５００μｍの均一な寸法（相当径）及び１ｍ2／ｇ未満の比表面積（Ｂ
ＥＴによる）を有するガラス質の気泡不含の石英ガラス粒子からなる。
【００７１】
　以下に、合成シリカガラス顆粒を用いた石英ガラスるつぼの製造を、２つの実施例をも
とに説明する：
【００７２】
　実施例４：内部層を有する石英ガラスるつぼの製造
　図１による溶融装置は、内径７５ｃｍの金属製の溶融鋳型１を含み、該溶融鋳型１は外
向フランジにより支持体３上に載置されている。支持体３は中心軸４の周囲で回転可能で
ある。溶融鋳型１の内部空間１０内にはグラファイト製のカソード５及びアノード６（電
極５；６）が突出しており、これら両電極は　－方向矢印７により示されているように－
　溶融鋳型１内部で全ての空間方向に移動可能である。
【００７３】
　溶融鋳型１の開口上面は、中央貫通孔を有する水冷金属板の形の熱シールド１１により
部分的に覆われており、電極５、６は該熱シールド１１を貫通して溶融鋳型１１内に突出
している。熱シールド１１は水素用（又はヘリウム供給用の）ガス流入口９と連結してい
る。熱シールド２は、溶融鋳型１の上方の面で、方向矢印２２で示されているように水平
に（ｘ方向及びｙ方向に）移動可能である。
【００７４】
　支持体３と溶融鋳型１との間の空間は、方向矢印１７により表されているように真空装
置を用いて真空化可能である。溶融鋳型１は多数の通路８を有しており（該通路８は図１
においては単に象徴的に底部領域に示されている）、該通路８を通じて、鋳型１の外側に
隣接する真空１７は内側に到達することができる。
【００７５】
　第一の方法工程において、上述の実施例３をもとに作製されたシリカガラス顆粒を、そ
の縦軸４の周囲で回転する溶融鋳型１に充填する。遠心分離力の作用下に成形型を用いて
、溶融鋳型１の内壁上に、機械的に強化された顆粒からの回転対称のるつぼ形の粒子層１
２を形成させる。粒子層１２の平均層厚は約１２ｍｍである。
【００７６】
　第二の方法工程において、顆粒層１２の内壁上に、上述の実施例１に従って合成により
製造されたシリカガラス顆粒からの内部粒子層１４を　－同様に成形型の使用及び溶融鋳
型１の持続的な回転下に－　形成させる。
【００７７】
　内部粒子層１４の平均層厚は、同様に約１２ｍｍである。
【００７８】
　ＳｉＯ2粒子層１２、１４のガラス化のために、熱シールド１１を溶融鋳型１の開口部
の上方に配置し、ヘリウムを流入口９を通じてるつぼ内部空間１０へ導入する。電極５；
６を熱シールド１１の中央開口部を通じて内部空間１０へ挿入し、かつ電極５；６の間で
アーク点火を行うが、ここで、該アークは図１において灰色の背景で示された範囲として
プラズマ帯域１３により示されている。同時に、溶融鋳型１の外側に真空を適用する。
【００７９】
　電極５；６を熱シールド１１と一緒に、図１に示されている側面の位置に配置し、６０
０ｋＷ（３００Ｖ、２０００Ａ）の出力で衝撃を与えて、粒子層１２；１４を側壁の範囲
内でガラス化させる。プラズマ帯域１３をゆっくりと下方へ移動させ、その際、内部粒子
層１４の石英ガラス粉末が連続的にかつ領域的に溶融して、気泡不含の内部層１６となる
。底部範囲内で粒子層１２；１４をガラス化させる際には、熱シールド１１及び電極５；
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６を中央の位置に配置し、かつ電極５；６を下方へと沈める。
【００８０】
　層を焼結させると、まず密な内部皮膜が生じる。その後、隣接する減圧（真空）を高め
ることができ、それにより真空の完全な作用を発揮させることができる。
【００８１】
　溶融プロセスを終了し、その後溶融前線が溶融鋳型１の内壁に達する。透明な内部層１
６は平滑で気泡が少なく、約８ｍｍの平均厚さを有する。外部層１２は少なくとも部分的
に不透明のままである。
【００８２】
　実施例５：内部層を有する石英ガラスるつぼの製造
　以下に、この方法様式の変法を、図２に概略的に示されている溶融装置をもとに説明す
る。図２において、図１と同一の参照符号が用いられている場合には、これは上で図をも
とに詳説されているものと同一構造であるか、又は等価の部材及び要素を示すものである
。
【００８３】
　溶融装置は、ここでは全ての空間方向に（方向矢印７）移動可能な散布管１８を有して
おり、該散布管１８は溶融鋳型１の内部空間内に突出しており、かつ貯蔵容器１９と連結
している。該散布管１８は、　－方向矢印２４で表されている－　圧力空気供給用の分岐
部２３を備えている。
【００８４】
　貯蔵容器１９には、上述の実施例２による、合成により製造され、かつ水素ドープされ
た純粋な石英ガラスからのシリカガラス顆粒粒子２５が充填されている。このシリカガラ
ス顆粒粒子２５は微細分のない均一な寸法を有しており、それに応じてその機械的特性に
関して定義されており、かつ取扱いが容易である。
【００８５】
　石英ガラスるつぼの製造に際して、まず、結晶粒からの外部粒子層を、天然由来であっ
て、かつ予め高温塩素処理により精製された、粒度９０μｍ～３１５μｍの範囲内の珪砂
から形成する。
【００８６】
　次いで、該外部粒子層の内壁上に、「アーク散乱法」により透明でかつ気泡の少ない内
部層２６を作製する。このために、溶融鋳型１の持続的な回転下に、圧力空気２４の供給
下に、散布管１８を通じて高純度のシリカガラス顆粒２５をるつぼ内部空間１０に吹き込
む。同時に、カソード５とアノード６との間でプラズマ１３（アーク）の点火を行う。
【００８７】
　散布されてプラズマ帯域１３に達したシリカガラス顆粒粒子２５は、該帯域中で軟化し
、かつアークにより生じた圧力によって外部粒子層の内壁に衝突し、該内壁上で、透明な
石英ガラスからの内部層２６の形成下に溶融する。この場合、内壁の範囲内では２１００
℃を上回る最高温度に達するため、外部粒子層は焼結されて、不透明な石英ガラスからの
外部層２７となる。シリカガラス顆粒粒子２５のサイズ及び形状が均一であるため、わず
かな局地的な散乱及び内部層２６の所定の構造がもたらされる。
【００８８】
　そのようにして製造された石英ガラスるつぼの内部層２６は、２．５ｍｍの平均厚さを
有する。該内部層２６は平滑で気泡が少なく、かつ不透明な石英ガラスからの外部層２７
と堅固に結合している。
【符号の説明】
【００８９】
　１　溶融鋳型、　３　支持体、　４　中心軸、　５　カソード、　６　アノード、　７
　方向矢印、　８　通路、　９　ガス流入口、　１０　内部空間、　１１　熱シールド、
　１２　外部粒子層、　１３　プラズマ帯域、　１４　内部粒子層、　１６　内部層、　
１７　方向矢印、　１８　散布管、　１９　貯蔵容器、　２２　方向矢印、　２３　分岐
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部、　２４　方向矢印、　２５　シリカガラス顆粒粒子、　２６　内部層、　２７　外部
粒子層

【図１】 【図２】
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