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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　テトラクロロシランと水素とを含有する原料ガスを７００～１４００℃の範囲の温度で
反応させて得られるトリクロロシランを含有する反応生成ガスに平均液滴粒子径が２００
０μｍ以下の範囲の冷却液を噴霧して７０～６００℃の温度範囲に急冷する一次冷却手段
と、
　一次冷却手段の上方に設けられ、一次冷却後の反応生成ガスに冷却液をさらに噴霧して
３０～６０℃の温度範囲に冷却する二次冷却手段と、
を有するトリクロロシラン冷却塔。
【請求項２】
　反応生成ガスを導入するための導入開口部および当該反応生成ガスを排出するための排
出開口部が配設された略円筒状の急冷管を内部に有し、当該急冷管に一次冷却手段が接続
され当該急冷管の内部において一次冷却手段から噴霧される冷却液と反応生成ガスとが混
合される請求項１記載のトリクロロシラン冷却塔。
【請求項３】
　一次冷却手段と二次冷却手段との間に反応生成ガスの流れを乱す充填部材を有する請求
項１記載のトリクロロシラン冷却塔。
【請求項４】
　二次冷却手段により噴霧される冷却液の平均液滴粒子径が２０００μｍ以下の範囲であ
る請求項１記載のトリクロロシラン冷却塔。
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【請求項５】
　冷却液が、テトラクロロシランおよびトリクロロシランを含有し、当該テトラクロロシ
ランおよびトリクロロシランの合計質量を１００モル％とした場合に、テトラクロロシラ
ンを８０モル％以上の含有率で含む請求項１記載のトリクロロシラン冷却塔。
【請求項６】
　テトラクロロシランと水素とを含有する原料ガスを７００～１４００℃の範囲の温度で
反応させて得られるトリクロロシランを含有する反応生成ガスを生成する工程と、
反応生成ガスに平均液滴粒子径が２０００μｍ以下の範囲の冷却液を噴霧して１秒以内に
７０～６００℃の範囲に急冷する一次冷却工程と、
　一次冷却後の反応生成ガスに冷却液をさらに噴霧して３０～６０℃の範囲に冷却する二
次冷却工程と、
を有するトリクロロシラン製造方法。
【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、テトラクロロシランおよび水素からトリクロロシランを生産する際に使用さ
れるトリクロロシラン冷却塔並びに当該トリクロロシラン冷却塔を用いたトリクロロシラ
ン製造方法に関する。
【背景技術】
【０００２】
　トリクロロシラン（ＳｉＨＣｌ３）は、半導体、液晶パネル、太陽電池等の製造に用い
られる特殊材料ガスである。近年、需要は順調に拡大し、エレクトロニクス分野で広く使
用されるＣＶＤ材料として、今後も伸びが期待されている。
【０００３】
　トリクロロシランは、テトラクロロシラン（ＳｉＣｌ４）と水素（Ｈ２）とを接触させ
、以下の熱平衡状態を達成することによって生成される。
　　　　　　ＳｉＣｌ４＋Ｈ２⇔ＳｉＨＣｌ３＋ＨＣｌ　　　　　（１）
　この反応は、ガス化したテトラクロロシランと水素からなる原料ガスを反応炉において
７００℃～１４００℃に加熱することによって行われる。
【０００４】
　反応炉から排出される高温の反応生成ガスには、生成されたトリクロロシランおよび塩
化水素の他、多量の未反応テトラクロロシランおよび水素が含まれている。反応生成ガス
からトリクロロシランを取り出すには、テトラクロロシランとトリクロロシランの沸点の
相違を利用して蒸留塔で凝縮する方法が用いられる。具体的には、凝縮器で凝縮分である
クロロシランと、未凝縮分である塩化水素、水素、未凝縮クロロシランとに分け、さらに
、凝縮分を深冷分離により－７０℃程度まで冷却してトリクロロシランを分離する。
【０００５】
　反応生成ガスから目的とするトリクロロシランを分離するにあたり、反応炉から導出さ
れたばかりの高温の反応生成ガスをいきなり蒸留塔に導入してしまうと蒸留塔に過度の負
荷がかかるため、典型的には、反応生成ガスを蒸留塔に導入する前に冷却塔において予備
的に冷却しておく必要がある。
【０００６】
　しかし、予備的冷却とはいっても、冷却力が不十分であると上記式（１）の平衡がテト
ラクロロシラン側に傾き、一旦は生成したトリクロロシランが再びテトラクロロシランへ
と戻ってしまう。そこで、トリクロロシランの回収効率の向上を図るために、平衡が十分
にトリクロロシラン側に達した時点で反応生成ガスを可能な限り瞬時に所定温度まで冷却
して平衡を凍結する必要がある。上記平衡状態を瞬時に凍結するには、典型的には、反応
生成ガスを１秒未満のうちに６００℃程度にまで急冷する必要がある。
【０００７】
　テトラクロロシランと水素とを反応させてトリクロロシランに転換し、さらに反応生成
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ガスを冷却する工程を備えたトリクロロシラン製造方法としては、例えば、特許文献１に
記載されたものがある。この文献に記載される方法は、テトラクロロシランと水素とを反
応室内に導入し、８００℃以上の温度で反応させてトリクロロシランと塩化水素とを含む
混合ガスを生成する工程と、上記反応室から上記混合ガスを導出する際に、該混合ガスに
水素、テトラクロロシラン、または塩化水素の少なくとも一種を主体とする冷却ガスを導
入して該混合ガスを冷却する工程を有する。
【０００８】
　この文献によれば、反応生成ガスを１秒以内の冷却速度で６５０℃以下の温度にまで急
冷するとＳｉ２Ｃｌ６、Ｓｉ３Ｃｌ８、Ｓｉ２Ｈ２Ｃｌ４等の高沸点ポリマーを副生しや
すいこと、冷却ガスとして塩化水素を用いれば高沸点ポリマーを分解してトリクロロシラ
ンを生成することからトリクロロシランの転換率を向上できることが記載されている。さ
らに、塩化水素を主体とする冷却ガスを用いればＳｉＣｌ２の副生を抑えられることが記
載されている。
【０００９】
　しかしながら、特許文献１に記載されている方法では、８００℃以上に達している混合
ガスの冷却が冷却ガスとの熱交換のみに委ねられているため、短時間で急激に冷却するに
は混合ガスに対して大量の冷却ガスを導入する必要があり、効率が悪く、冷却に要する負
荷が高い。
【００１０】
　また、テトラクロロシランおよび水素からトリクロロシランが生成する反応は吸熱反応
であるため、ル・シャトリエの原理に従えば、単に冷却を行うだけでも、冷却による温度
低下を相殺する方向、すなわちトリクロロシランと塩化水素からテトラクロロシランを生
成する方向に平衡が傾いてしまう。それにも拘わらず、冷却ガスとして塩化水素を大量に
導入してしまうと、反応系内のＨＣｌ濃度が上昇し、上記式（１）の平衡を一層左側へと
推し戻してしまうことになる。従って、冷却ガスとして塩化水素を使用した場合には、高
沸点ポリマーの副生は避けられるかもしれないが、結果的にトリクロロシランの回収効率
が低下するおそれがある。
【００１１】
　そこで、このようなガス冷却より強力かつ効率的に反応生成ガスを冷却する方法として
、反応生成ガスを高温の反応炉から冷却塔へと導出し、そこで反応生成ガスに冷却液を直
接噴霧し、冷却液が気化する際の蒸発潜熱を利用して反応生成ガスから熱を奪う方法が提
案されている。
【００１２】
　例えば特許文献２には、テトラクロロシランと水素を反応室に導入して６００℃～１２
００℃の温度で転換反応させることによってトリクロロシランと塩化水素とを含む反応生
成ガスを得た後、反応室から導出された反応生成ガスに室温に冷却されたクロロシラン混
合物を噴霧し、１秒以内に３００℃以下にまで急冷する冷却手段を備えた装置が提案され
ている。
【００１３】
【特許文献１】特開２００８－１３７８８５号公報
【特許文献２】特公昭５７－３８５２４号公報
【発明の概要】
【００１４】
　ところで、特許文献２に記載の装置では、生成されたトリクロロシランは主に急冷室で
凝縮されて、急冷室の下方に設けられた受容器に収集される。そのため、受容器にはトリ
クロロシランとともに、それよりも沸点の高い副生物、すなわちＳｉ２Ｃｌ６、Ｓｉ３Ｃ
ｌ８、Ｓｉ２Ｈ２Ｃｌ４等の高沸点ポリマーも回収されてしまい、回収したクロロシラン
混合物から目的とするトリクロロシランのみを分溜する作業にかかる負荷が大きくなって
しまう。
　また、特許文献２には、反応によって得られた反応混合物（クロロシラン混合物）を室
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温に冷却し、これを冷却液として用いることが記載されているが、クロロシラン混合物か
らなる冷却液の噴霧条件について具体的な開示はない。
【００１５】
　本発明は上記事情に鑑みてなされたものであり、既存設備の大幅な変更や冷却に要する
負荷を増大することなく、トリクロロシランを含む反応生成ガスの冷却効率に優れ、しか
も高沸点ポリマーの副生を問題としない、トリクロロシランの回収効率に優れたトリクロ
ロシラン冷却塔およびそれを用いたトリクロロシラン製造方法を提供することを目的とす
る。
【００１６】
　本発明は、前記課題を解決するために以下の構成を採用した。
　すなわち、本発明のトリクロロシラン冷却塔は、
　テトラクロロシランと水素とを含有する原料ガスを７００～１４００℃の範囲の温度で
反応させて得られるトリクロロシランを含有する反応生成ガスに平均液滴粒子径が２００
０μｍ以下の範囲の冷却液を噴霧して７０～６００℃の温度範囲に急冷する一次冷却手段
と、前記一次冷却手段の上方に設けられ、一次冷却後の反応生成ガスに冷却液をさらに噴
霧して３０～６０℃の温度範囲に冷却する二次冷却手段と、
を有する。
【００１７】
　また、本発明のトリクロロシラン製造方法は、
　テトラクロロシランと水素とを含有する原料ガスを７００～１４００℃の範囲の温度で
反応させて得られるトリクロロシランを含有する反応生成ガスを生成する工程と、
　前記反応生成ガスに平均液滴粒子径が２０００μｍ以下の範囲の冷却液を噴霧して１秒
以内に７０～６００℃の範囲に急冷する一次冷却工程と、
　前記一次冷却後の反応生成ガスに冷却液をさらに噴霧して３０～６０℃の範囲に冷却す
る二次冷却工程と、
を有する。
【００１８】
＜冷却効率の改善＞
　本発明者等は、鋭意研究の結果、噴霧する冷却液の平均液滴粒子径が、従来よりも遙か
に小さい範囲、特に２０００μｍ以下の範囲であれば、反応生成ガスの冷却効率を大幅に
改善できることを見出した。
【００１９】
　これは、平均液滴粒子径が２０００μｍ以下であると、冷却液の液滴が急冷管またはト
リクロロシラン冷却塔内部の空間に漂う滞留時間を長く確保することができ反応生成ガス
と十分に接触できること、さらには、液滴が小さく蒸発しやすいため蒸発潜熱の利用効率
が優れていることが考えられる。
【００２０】
＜高沸点ポリマーの除去＞
　また、急冷効率が高くなると一般に高沸点ポリマーが副生しやすくなるが、反応生成ガ
スをトリクロロシラン冷却塔において３０～６０℃の範囲まで二次冷却し、二次冷却後も
なおガス状である物質のみをトリクロロシラン冷却塔の塔頂部から取り出し、冷却によっ
て凝縮された液状物質については噴霧後の冷却液と共にトリクロロシラン冷却塔の底部か
ら回収することにより、前記温度帯域でガス状であるトリクロロシランと、当該温度帯域
で凝縮してしまう高沸点ポリマーとを別個に取り出すことができる。そのため、高沸点ポ
リマーの副生を気にすることなく反応生成ガスを瞬時に冷却することができ、より確実に
平衡を凍結することができる。これにより、一度生成したトリクロロシランの損失を抑え
ることができる。さらに、高沸点ポリマーとトリクロロシランとの分溜にかかっていた負
荷を大幅に軽減することができる。
【００２１】
＜回収効率の向上＞
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　また特に、反応生成ガスをあまりに冷却し過ぎると一部のトリクロロシランが凝縮に至
るおそれがあるが、冷却手段を多段的に設け、一次冷却工程では平衡を凍結するのに十分
な温度７０～６００℃まで瞬時に急冷し、二次冷却工程では専ら高沸点ポリマーを凝縮さ
せるべく３０～６０℃の範囲まで穏やかに冷却することにより、トリクロロシランをガス
状のまま効率よく回収することができる。
【００２２】
　本発明に係るトリクロロシラン冷却塔およびそれを用いたトリクロロシラン製造方法に
よれば、反応生成ガスの冷却効率が極めて優れているため、トリクロロシランに傾いた平
衡状態を瞬時により確実に凍結することができる。また、トリクロロシランと高沸点ポリ
マーとを分離して取り出すことができるため、トリクロロシランの分溜負荷を低減するこ
とができる。さらに、冷却手段を多段的に設けることで、より多くのトリクロロシランを
ガス状のまま取り出すことができる。かくして、これらが相乗的に作用することにより、
トリクロロシランの生産性を大幅に改善することができる。
【図面の簡単な説明】
【００２３】
【図１】本発明の実施形態であるトリクロロシラン冷却塔とそれを用いたトリクロロシラ
ン製造方法を実施するための装置の説明図である。
【図２】実施例及び比較例で用いた冷却液の噴霧粒子の粒径分布である。
【符号の説明】
【００２４】
１００　　トリクロロシラン冷却塔
１０１　　金属製容器
１０２　　一次スプレーノズル
１０３　　二次スプレーノズル
１０４　　一次冷却液供給管
１０５　　二次冷却液供給管
１０６　　急冷管
１０７　　充填部材
１０８　　反応生成ガス導入開口部
１０９　　冷却塔ガス成分抜出管
１１０　　冷却塔液体成分抜出管
１１１　　導入開口部
１１２　　排出開口部
２００　　原料ガス供給管
２０１　　反応炉
２０２　　ヒータ
２０３　　反応炉ガス抜出管
３００　　凝縮器
３０１　　貯槽
４００　　貯槽
４０１　　調製液供給管
４０２　　ポンプ
４０３　　熱交換器
【発明を実施するための形態】
【００２５】
　以下、本発明の実施の形態について、図面を用いて説明する。
１．トリクロロシラン冷却塔
　図１は、本実施形態のトリクロロシラン冷却塔とそれを用いたトリクロロシラン製造方
法を実施するための装置を概略的に示したものである。
　本実施形態のトリクロロシラン冷却塔１００は、略円筒状の金属製容器１０１と、当該
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容器内に設置され容器内に冷却液を噴霧する一次スプレーノズル１０２および二次スプレ
ーノズル１０３と、当該一次スプレーノズル１０２および二次スプレーノズル１０３にそ
れぞれ接続されこれらに冷却液を供給する一次冷却液供給管１０４および二次冷却液供給
管１０５と、前記金属製容器１０１内部において前記一次スプレーノズル１０２と接続さ
れた急冷管１０６と、前記一次スプレーノズル１０２と二次スプレーノズル１０３との間
に設置された充填部材１０７とを備える。
【００２６】
＜金属製容器＞
　金属製容器１０１は反応生成ガスと反応しない材質であれば特に限定されず、典型的に
はステンレス等の金属から構成することができる。金属製容器１０１の側壁には、反応生
成ガスを取り込むための反応生成ガス導入開口部１０８が設けられている。金属製容器１
０１の上部には、冷却された反応生成ガスのガス成分を取り出すための冷却塔ガス成分抜
出管１０９が接続されており、金属製容器１０１の底部には、冷却に用いられた冷却液お
よび冷却により生じた凝縮分を抜き取るための冷却塔液体成分抜出管１１０が接続されて
いる。
【００２７】
＜急冷管＞
　急冷管１０６は反応生成ガスと反応しない材質であれば特に限定されず、典型的にはス
テンレス等の金属から構成することができる。
　急冷管１０６には、前記金属製容器１０１の反応生成ガス導入開口部１０８と対応する
位置に、反応生成ガスを取り込むための導入開口部１１１が設けられている。また、急冷
管１０６の底部は全面開放されており、冷却された反応生成ガスを排出するための排出開
口部１１２を形成している。
【００２８】
＜一次スプレーノズル＞
　一次スプレーノズル１０２は、前記急冷管１０６の天蓋部から急冷管１０６の内部に向
けて設置され、一次冷却液供給管１０４と接続されている。一次スプレーノズル１０２は
、急冷管１０６の導入開口部１１１から導入される反応生成ガスに向けて冷却液を噴霧す
ることにより、上記式（１）の平衡が凍結する７０～６００℃まで瞬間的に急冷する。
　一次スプレーノズル１０２は、２０００μｍ以下の範囲の平均液滴粒子径の液滴を噴霧
できるものであれば特に限定されず、種々のタイプのノズルを用いることができる。特に
、噴霧領域全体にわたって均等な流量分布を実現できる充円錐ノズルが好ましい。平均液
滴粒子径はノズルの特性のみならず噴霧条件によっても左右されるが、本実施形態では、
噴霧量が０．１～０．３ｌ／ｍｉｎ、噴霧圧力が０．１～０．２ＭＰａ、冷却液として後
述する混合比のテトラクロロシランとトリクロロシランとからなる混合液を用いた場合に
、上記平均液滴粒子径を実現できるものを用いる。
【００２９】
＜平均液滴粒子径＞
　ここで用いる平均液滴粒子径とは、液浸法又はレーザー法により、ｎｉ［個］の粒子径
Ｄｉ［μｍ］を測定し、次式のザウター平均粒子径により求められる値とする。
　　平均粒子径＝Σｎｉ・Ｄｉ３／Σｎｉ・Ｄｉ２

　　　　（ｎｉは粒子径Ｄｉを有する冷却液の噴霧液滴の個数）
【００３０】
＜充填部材＞
　充填部材１０７は、前記一次スプレーノズル１０２の上方に設置される。充填部材１０
７は、急冷管１０６において一次冷却されて急冷管１０６の排出開口部１１２から押し出
された反応生成ガスがトリクロロシラン冷却塔１００の内部を上昇する際にその直進を乱
すようにガス通路を形成するものであればどのような形態をとってもよい。例えばチップ
状またはブロック状等の小塊状部材を不規則に詰め込んだ形態や、多数の孔を設けた複数
の板状部材を間隔をあけて並べた形態とすることができる。
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　充填部材１０７は反応生成ガスと反応しない材質であれば特に限定されず、典型的には
ステンレス等の金属から構成することができる。
【００３１】
＜二次スプレーノズル＞
　二次スプレーノズル１０３は、前記一次スプレーノズル１０２および充填部材１０７の
さらに上方に設置され、二次冷却液供給管１０５と接続されている。二次スプレーノズル
１０３は、急冷管１０６の排出開口部１１２から押し出されトリクロロシラン冷却塔１０
０の内部を上昇し充填部材１０７をすり抜けてくる反応生成ガスに向けて冷却液を噴霧す
ることにより、高沸点ポリマーを凝縮させつつ、反応生成ガスの温度を３０～６０℃の範
囲まで穏やかに冷却する。また、二次スプレーノズル１０３から噴霧される冷却液は、ト
リクロロシラン冷却塔１００内部全体の温度を下げ、冷却液が反応生成ガスと接触する前
に気化してしまうことを抑制する働きも有する。
　二次スプレーノズル１０３は、特に限定されず、種々のタイプのノズルを用いることが
できる。特に、噴霧領域全体にわたって均等な流量分布を実現できる充円錐ノズルが好ま
しい。二次スプレーノズル１０３から噴霧される冷却液の平均液滴粒子径は特に限定され
ないが、上記一次スプレーノズル１０２と同様に２０００μｍ以下の範囲であれば冷却効
率に優れるため好ましい。
【００３２】
＜冷却液＞
　冷却液は、テトラクロロシランとトリクロロシランとからなる混合液を用いることが好
ましく、混合液中のテトラクロロシランの含有量は好ましくは８０～１００モル％、より
好ましくは８５～９５モル％である。かかる特定の組成の冷却液を用いることにより、上
記式（１）の平衡が十分に右側に移動した状態を保ったまま反応を凍結でき、高い収率で
トリクロロシランを回収することができる。
　冷却液は、５０℃以下に温度調整されていることが好ましい。冷却液が、５０℃以下に
温度調整されていれば、短時間で反応生成ガスの温度を急冷することができるため、上記
の式（１）で十分に右側に移動した状態が保たれたまま平衡を凍結できる。
【００３３】
２．トリクロロシラン製造方法
　次に、上記トリクロロシラン冷却塔を用いてトリクロロシランを製造する方法について
、図１を用いて説明する。
　まず、ガス化したテトラクロロシランと水素とを混合した原料ガスを原料ガス供給管２
００を通じて反応炉２０１の底部に供給する。
【００３４】
　反応炉２０１は黒鉛製であり、周囲に設けられた最大出力５００ＫＷのヒータ２０２に
て加熱することで、反応炉２０１の内部を７００℃を超え１４００℃以下の範囲内の状態
に保つことができる。反応温度が７００℃以上であれば上記式（１）の平衡が十分に右側
に傾くため好ましく、１４００℃以下であれば金属シリコンが析出して装置の閉塞に繋が
る現象を抑制できるため好ましい。
【００３５】
　反応炉２０１内で加熱され、上記式（１）に示す熱平衡状態に達した反応生成ガスは、
反応炉２０１の上方へ移動し、７００℃以上の温度を保った状態で反応炉ガス抜出管２０
３を通じてトリクロロシラン冷却塔１００に導入される。
【００３６】
　反応炉ガス抜出管２０３はトリクロロシラン冷却塔１００の側壁および急冷管１０６の
側壁を貫通して、急冷管１０６の内部に達している。急冷管１０６の内部に取り出された
反応生成ガスに対し、一次冷却液供給管１０４に接続された一次スプレーノズル１０２か
ら平均液滴粒子径が２０００μｍ以下の範囲である冷却液を噴霧して、平衡が凍結する７
０～６００℃の範囲まで瞬間的に急冷する。このとき、狭い急冷管１０６内で反応生成ガ
スと微細液滴状の冷却液とが混合されることにより両者がより確実に接触し、冷却液が気
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化する際の蒸発潜熱を利用して反応生成ガスから瞬時に効率よく熱が奪われる。これによ
って反応生成ガス内の物質間平衡状態が凍結される。
【００３７】
　次いで、急冷管１０６内で急冷された反応生成ガスは、急冷管１０６の排出開口部１１
２から押し出されてトリクロロシラン冷却塔１００内部を上昇し、充填部材１０７をすり
抜ける。ここで、二次冷却液供給管１０５に接続された二次スプレーノズル１０３から冷
却液をさらに噴霧して、反応生成ガス中の高沸点ポリマーを凝縮させつつ、反応生成ガス
の温度を３０～６０℃の範囲まで穏やかに冷却する。ここで、上記一次冷却によって反応
生成ガスの温度が７０～６００℃に急冷された時点でほぼ熱平衡状態は凍結されるため、
二次冷却によりそれ以下の温度に冷却しても、一次冷却後の反応生成ガスと組成において
は殆ど変わらない。そのため、二次冷却は、短時間で急激に冷却する必要はなく、むしろ
トリクロロシランを凝縮させずに高沸点ポリマーのみを凝縮させるべく、より穏やかな条
件で冷却することが好ましい。
【００３８】
　３０～６０℃の範囲に冷却してもなお気体のままであるガス成分は、冷却塔ガス成分抜
出管１０９より抜き出され、凝縮器３００で冷却され、ここでガス中のクロロシランの大
部分が凝縮されて貯槽３０１に捕集される。一方、３０～６０℃の温度帯域で凝縮してし
まう高沸点ポリマー等の凝縮分は、冷却液と共にトリクロロシラン冷却塔１００の底部へ
と流下し、冷却塔液体成分抜出管１１０から抜き出される。
【００３９】
　冷却に用いられた冷却液および冷却により凝縮した凝縮分は、冷却塔液体成分抜出管１
１０を介して貯槽４００に捕集される。さらに貯槽４００には、冷却液のテトラクロロシ
ランの濃度を一定に保つため、テトラクロロシラン及び／またはトリクロロシランからな
る調製液が調製液供給管４０１を通じて供給される。
【００４０】
　貯槽４００内で調製された冷却液はポンプ４０２により抜き取られ、熱交換器４０３に
より冷却され、一次冷却液供給管１０４並びに二次冷却液供給管１０５を通じて再びトリ
クロロシラン冷却塔１００に供給される。なお、熱交換器４０３はジャケットに冷却水を
通じて冷却できるようになっている。
【００４１】
　なお、本発明の技術範囲は上記実施形態に限定されるものではなく、本発明の趣旨を逸
脱しない範囲において種々の変更を加えることが可能である。
【００４２】
　例えば、上記実施態様では、反応生成ガスの冷却方式として二つの噴霧手段からなる２
段階冷却方式を用いたが、一次冷却によって反応生成ガスの温度を５００～６００℃に急
冷してしまえば、その後の反応生成ガスの組成はほぼ変わらないため、二次冷却を複数の
噴霧手段を用いてより多段階的に行うこともできる。
【実施例】
【００４３】
＜実施例１～３および比較例１＞
　実施例１～３および比較例１のいずれも、図１に示す装置を用いて実験した。反応炉２
０１は内径５０ｍｍ、長さ８００ｍｍで、ヒータ２０２により加熱されるようになってお
り、反応炉２０１の中心部が温度１３００℃となるように加熱した。金属製容器１０１は
、内径１４０ｍｍ、長さ１３００ｍｍで、内側に内径３５ｍｍ、長さ４２０ｍｍで底部が
開放された急冷管１０６を設置した。
【００４４】
　予め６００℃に加熱したテトラクロロシランと水素とからなる原料ガスを２７モル／時
間の流量で原料ガス供給管２００を通じて反応炉２０１に連続的に供給し、さらに反応炉
２０１において反応したガスを反応炉ガス抜出管２０３を通じて金属製容器１０１内部に
設置された急冷管１０６に供給した。原料のテトラクロロシランはテトラクロロシランと
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【００４５】
　一方、予め貯槽４００にトリクロロシランとテトラクロロシランの混合物（モル比＝８
５：１５）からなる冷却液を１３モル充填しておき、熱交換器４０３を２０℃の冷却水で
冷却し、ポンプ４０２を駆動して、貯槽４００の冷却液を一次スプレーノズル１０２およ
び二次スプレーノズル１０３を介してそれぞれ急冷管１０６内と金属製容器１０１内に連
続的に噴霧した。
【００４６】
ここで、実施例１～３および比較例１のいずれの場合も、一次スプレーノズル１０２を介
して供給される冷却液は、噴霧量が０．１ｌ／ｍｉｎ、噴霧圧力が０．１５ＭＰａとし、
二次スプレーノズル１０３を介して供給される冷却液は、噴霧量が０．６ｌ／ｍｉｎ、噴
霧圧力が０．１５ＭＰａの噴霧条件とした。
　また、冷却液の温度は、熱交換器４０３を通過させることにより３０℃に保った。金属
製容器１０１の塔底より抜き出される冷却液は貯槽４００に回収して、連続的に用いた。
必要に応じて、冷却液に、調製液供給管４０１を通じて連続的にテトラクロロシランある
いはトリクロロシランを補充し、組成を一定に保った。
【００４７】
　上記各実施例および比較例毎に、同一のタイプのスプレーノズルを一次スプレーノズル
１０２および二次スプレーノズル１０３としてそれぞれ使用した。すなわち、各実施例お
よび比較例毎に、 一次スプレーノズル１０２および二次スプレーノズル１０３から噴霧
される冷却液は同一の粒径分布となるようにした。
　各実施例および比較例で使用したスプレーノズルから噴霧される冷却液の粒径分布を図
２に示す。また、平均液滴粒子径を以下の表１に示す。
【００４８】
　実施例１～３および比較例１のそれぞれについて、急冷管１０６において一次冷却され
た直後の反応生成ガスの温度、トリクロロシラン冷却塔１００の塔頂より抜き出されたガ
スの温度、ガス中に含まれる高沸点ポリマーの含有量、並びに、このガスから凝縮器３０
０を介して回収されたトリクロロシランの回収量を調べた。結果を以下の表１に示す。
【００４９】
【表１】

【００５０】
　＜結果の考察＞
　上記の実施例１～３および比較例１の実験結果から、平均液滴粒子径が２０００μｍ以
下の範囲である冷却液を噴霧することにより、トリクロロシランの回収効率を著しく向上
することができた。また、実施例１～３のいずれの場合も、トリクロロシラン冷却塔から
取り出される反応生成ガス中に高沸点ポリマーが殆ど含まれていないことが示された。
【００５１】
　以上、本発明を実施例に基づいて説明した。この実施例はあくまで例示であり、種々の
変形例が可能なこと、またそうした変形例も本発明の範囲にあることは当業者に理解され
るところである。
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