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Einleitung

Mit zunehmender Integrationsdichte kommerziell hergestellter Halbleiterbauelemente [KEO06,
IWO09] steigen die Anforderungen an die Qualitdt und Homogenitit des Kristallmaterials stén-
dig an. In einer 2011 veroffentlichten Prognose [ITRS11] wird z.B. bei Flash-Chips von einer
Verdopplung der Chipanzahl aller zwei Jahre und bei den DRAM-Chips von einer Dopplung
der Chipanzahl aller drei Jahre bis 2026 ausgegangen. Die durchschnittliche Grofe der
DRAM’s soll daher im gleichen Zeitraum von 56mm? auf 19mm? sinken und die Leistung pro
Chip von 4.24GB auf 68.72GB steigen. Die GroBe der Flash’s soll von 105.93mm’ auf
158.18mm” ansteigen und die Leistung pro Chip soll von 34GB auf 412GB erh6ht werden.
Die Steigerungen in der Grofle und Leistung bei den Flash’s gelten aber unter der Vorraus-
setzung, dass Technologien entwickelt werden, um die Chips mit dreidimensionalen Bauele-
mentestrukturen zu versehen [ITRS11].
Eine Moglichkeit die Anforderungen nach Leistungssteigerung der Bauelemente in der
Roadmap zu erfiillen, ist die Kristallqualitit der Substrate fiir die Bauelementeherstellung zu
erhohen. Inhomogenititen in der Dotierung sowie den elektrischen und mechanischen Eigen-
schaften wirken sich negativ auf die Qualitdt des Kristallmaterials [MU11] und damit auch
auf die Bauelementequalitit [BR04, CH11] aus.
Da sich viele einkristalline Halbleitermaterialien z.B. Si, GaAs und Ge durch gerichtete Kris-
tallisation direkt aus der Schmelze ziichten lassen, werden die strukturellen und elektrischen
Eigenschaften der Kristalle ma3geblich durch den Warme — und Stofftransport in der Schmel-
ze wihrend der Kristallisation beeinflusst [SCHEOS]. Ziel ist es daher, den Warme- und Stoff-
transport wahrend der Kristallisation gezielt zu beeinflussen, um die Kristalleigenschaften zu
optimieren. Konkrete Zielstellungen bei der Schmelzkristallziichtung kdnnen sein:

e Reduktion der Durchbiegung der Phasengrenze fliissig/fest, um thermische Spannun-

gen im Kristall zu minimieren [SCHWO04].
e Die Durchmischung in der Schmelze zu maximieren, um axial und radial homogene

elektrische Eigenschaften zu erzeugen [BE04, BE09].
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e Die Vermeidung von Temperaturfluktuationen in der Schmelze mit dem Ziel, Kristalle
ohne Striations' zu ziichten [FI99].

Im Rahmen dieser Arbeit wird als Kristallziichtungsverfahren das Vertical Gradient Freeze
Verfahren (VGF) [GAU86] betrachtet. Bei dem VGF-Ziichtungsverfahren ist eine Moglich-
keit, die genannten Zielstellungen zu erreichen, der Einsatz von externen Magnetfeldern.
Grundlage fiir den Einsatz einer solchen Technologie sind die Wechselwirkungen eines von
aullen angelegten Magnetfeldes mit der elektrisch leitfahigen Schmelze. Der dabei induzierte
Strom erzeugt eine Lorentzkraft, die die Schmelzstromung gezielt beeinflussen und steuern

kann.

Bereits 1966 versuchten H.P. Utech und M.C. Flemings erfolgreich Temperaturfluktuationen
in der Schmelze bei der Ziichtung von Te dotiertem InSb in einem horizontalen Bridgman-
ofen durch den Einsatz von statischen magnetischen Feldern (DC-Felder) zu unterdriicken
[UT66]. Es folgten viele weitere Arbeiten auf dem Gebiet z.B. in Motakef [MO90] werden
fiir die Ziichtung von Ge, GaAs und CdTe Skalierungsgesetze zur Bestimmung der kritischen
DC-Feldstérke, iiberhalb derer diffusionskontrollierte Segregation [WILKS88] auftritt, be-
stimmt. In Croll et al. [CR99] wird der Einsatz eines DC-Feldes bei der Floating Zone
Siliziumkristallziichtung untersucht. Ziel ist es, Striations bei moderaten Feldstirken von 0.5T
zu unterdriicken, da erst bei Magnetfeldstirken grofer 1T die axiale Dotierstoffverteilung
signifikant beeinflusst wird [CR99].

Bereits bei diesen Beispielen wird deutlich, dass die DC-Felder in ihren Einsatzgebieten be-
grenzt sind, da sie nur die Geschwindigkeitskomponente der Schmelzstromung senkrecht zum
Magnetfeld ddmpfen, aber keine Schmelzstromung induzieren. Im Gegensatz dazu kann mit
Wechselstrom (AC)-Magnetfeldern gezielt die Strdmung in der Schmelze gesteuert werden,
mit dem Ziel optimale Konvektionsbedingungen mit definierten Stromungsmustern zu erzeu-
gen. Die beiden gingigsten Magnetfeldtypen sind ein rotierendes Magnetfeld (rotating
magnetic field RMF) und ein Wanderfeld (traveling magnetic field TMF).

! Striations sind Dotierstoffinhomogenititen entlang der Phasengrenze, welche durch zeitliche Fluktuationen der
Stromungsgeschwindigkeit entstehen [WILKS8S].
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Das RMF [DO99] ist durch eine Primir- und Sekundérstromung gekennzeichnetz, wobei aber
vor allem die Sekundirstromung die Kristalleigenschaften beeinflussen kann. Es wurde zum
ersten Mal in der Kristallziichtung 1959 von K.F. Hulme und J.B. Mullin [HU59] bei der
Czochralski-Ziichtung von Tellur dotiertem Indiumantimonid zuséitzlich zu der Tiegelrotation
eingesetzt. Die magnetohydrodynamischen Grundlagen wurden 1974 in Gorbachev et al.
[GO47] fiir einen Zylinder mit einer endlichen Hohe verdffentlicht. In Dold et al. [DO99] ist
das Potential des Einsatz eines RMF’s beziiglich Modellexperimente, Floating Zone,
Czochralski- und Brigdmanziichtung zusammengefasst dargestellt. Weitere Untersuchungen
zur Beeinflussung der Schmelzstromung wiahrend der Kristallziichtung mittels eines RMF’s
sind in den Kapitel 2.6 zitiert.

Aktuelle Untersuchungen beschéftigen sich mit der Moglichkeit gepulste RMF’s fiir eine bes-
sere Schmelzdurchmischung einzusetzen. In Eckert et al. [ECKO08] werden die Grundlagen
zum Einsatz eines gepulsten RMF’s beschrieben und in Willers et al. [WI08] wird die prakti-

sche Anwendung bei der Erstarrung von Al-7wt%Si gezeigt.

Im Gegensatz zum RMF induziert das TMF [MAO2] direkt eine torusformige Grundstrémung
in der meridionalen Schmelzebene. Die erste Erwidhnung des Einsatzes eines TMF’s erfolgte
1997 in Ono et al. [ON97] bei numerischen Simulationen zur Siliziumziichtung mittels
Czochralski-Technik. Eine Zusammenfassung der Nutzungsmoglichkeiten eines TMF’s bei
der industriellen Kristallziichtung mittels des Einsatzes eines Heizer-Magnet-Moduls [RUOS,
KASO8] fiir die vapour pressure controlled Czochralski (VCz) und liquid encapsulated
Czochralski (LEC) GaAs-Ziichtung wird in Rudolph [RUOS] aufgezeigt. Das Heizer-Magnet-
Modul besteht aus mehreren Spulen, welche im Inneren des Ziichtungsofens angeordnet sind
und Widerstandsheizer darstellen, welche gleichzeitig ein TMF erzeugen. Die magnetische
Induktion, Frequenz und Phase des TMF’s sind dabei frei wéhlbar und konnen den Halblei-
termaterialen und Ziichtungsbedingungen angepasst werden.

Aktuell werden auf der einen Seite die Einsatzmoglichkeiten eines TMF’s bei der Bridgman-
Erstarrung von multikristallinen Siliziumblocken z.B. [KIE12] untersucht bzw. auf der ande-
ren Seite wird das TMF modifiziert (Doppelfrequenz TMF) um die Lorentzkraftverteilung in
der Schmelze gezielt anpassen zu konnen. In Dropka et al. [DRO12b] wird der Einsatz eines

Doppelfrequenz TMF’s am Beispiel der Czochralski-Siliziumziichtung mit Hilfe von numeri-

? Die Primirstromung wird direkt durch das Magnetfeld induziert. Die Sekundérstromung entsteht auf Grund
von Druckunterschieden in der Schmelze, welche durch die Primérstrdmung erzeugt werden. Die Sekundarstro-
mung befindet sich in der meridionalen Schmelzebene und ist durch zwei spiegelsymmetrische, gegenlaufig
rotierende Stromungswirbel gekennzeichnet. Insgesamt ist ihre Stromungsgeschwindigkeit eine Groenordnung
kleiner als die der Primérstromung.
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sche Simulationen vorgestellt. Durch den Einsatz von zwei Frequenzen ldsst sich die
Lorentzkraftverteilung in der Schmelze so steuern, dass ein Herauslosen von Sauerstoff aus
dem Tiegel reduziert wird und gleichzeitig das Abdampfen von SiO, aus der Schmelze ver-

stiarkt wird und damit insgesamt die Sauerstoffkonzentration im Kristall reduziert wird.

Um die gewiinschten positiven Effekte bei den Kristalleigenschaften durch den Einsatz eines
AC-Magnetfeldes bei Kristallziichtung zu erhalten, ist es aber in allen Fillen notwendig die
Magnetfeldparameter in Abhdngigkeit von den thermischen Ziichtungsparametern und Mate-
rialeigenschaften zu optimieren. Diese Parameteroptimierung erfolgt iiber numerische Simu-
lationen z.B. [DRO10], Ziichtungsexperimente z.B. [FRA09, RU9] und Modellexperimente
z.B. [GA12].

Fiir die numerischen Simulationen von z.B. Temperaturfeldern in der Schmelze bzw. im ge-
samten Ofen, Verteilungen der Lorentzkraft und Bestimmung des Stromungsfeldes in der
Schmelze stehen eine Vielzahl von Simulationscodes zur Verfiigung. Deren Vor- und Nach-
teile sind in der Dissertation von Dadzis [DA12] zusammengefasst. Je nach verwendetem
Code sind in Abhdngigkeit von den Simulationsparametern verschiedene Aussagen iiber die
Kristalleigenschaften moglich. Es ist z.B. mdglich die Durchbiegung der Phasengrenze bzw.
das thermische Stressniveau im Kristall z.B. [FRARO08] zu bestimmen oder Aussagen beziig-
lich der Heizerleistungen z.B. [BIR00] und Verteilung der Lorentzkraft z.B. [DRO12b] zu

treffen.

Neben den numerischen Simulationen sind auch Modellexperimente fiir eine umfassende
Charakterisierung der Schmelzstromung notig, da die Schmelzstromung einen signifikanten
Einfluss auf die Kristallqualitit hat z.B. [FRAR09, PA13].

Die Modellexperimente dienen der Bestimmung der Stromungsgeschwindigkeit und
—struktur in einer Modellschmelze (typischerweise GalnSn), welche vergleichbare elektrische
und thermische Eigenschaften wie die Halbleiterschmelzen hat, aber bei Raumtemperatur
fliissig ist. Da es bei jetzigem Stand der Technik nicht mdglich ist, die Schmelzstromung di-
rekt im Ofen wihrend der Kristallziichtung zu messen, sind Modellexperimente zur Untersu-
chung der magnetfeldinduzierten Schmelzstromung unter isothermalen Bedingungen z.B.
[RAMO0, BA97] ein weit verbreiteter Stand der Technik®. Mit Hilfe der so ermittelten Strd-
mungsstrukturen und Geschwindigkeiten in der Schmelze lassen sich Modellannahmen und

Codes, welche bei numerischen Simulationen verwendet wurden, liberpriifen [DA12]. Des

* Die in der Literatur bekannten Ergebnisse isothermaler Modellexperimente beziiglich der RMF- und TMF-
induzierten Schmelzstromung sind in Kapitel 2.6 zusammengefasst dargestellt.
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Weiteren ist es moglich, die erhaltenen Daten mit Hilfe von dimensionslosen Kennzahlen auf
die realen Ziichtungsprozesse zu transferieren, z.B. [LA0O7] unter der Annahme das die mag-
netfeldinduzierten Stromung die thermische Stromung komplett kompensiert.

Im geringeren Umfang sind auch Untersuchungen publiziert, welche die Uberlagerung einer
magnetfeldinduzierten Stromung mit einem stabilen z.B. [GR09] oder instabilen axialen
Temperaturgradienten (Rayleigh-Bénard-Konfiguration) z.B. [VOO1] bei moderaten Tem-
peraturen betrachten. Diese Experimente stellen stark idealisierte Modelle fiir zwei verschie-
dene Ziichtungsverfahren da. Der instabile axiale Temperaturgradient ist ein Modell fiir die
Czochralski-Ziichtung [WILKS88], wobei vernachlissigt wird, dass der zu erstarrende Kristall
sich nicht iiber die gesamte Schmelzoberflidche erstreckt. Der stabile axiale Temperaturgradi-
ent ist ein Modell fiir das VGF-Verfahren. Im Gegensatz zum realen Ziichtungsverfahren
werden aber die radialen Temperaturgradienten und die dadurch erzeugte thermische Auf-
triebsstromung vernachldssigt. In der Literatur sind keine Veroffentlichungen zu Modellexpe-
rimenten bekannt, die die so erzeugte VGF-Auftriebsstromung mit oder ohne Kombination
einer magnetfeldinduzierten Strémung nachbilden. Die Entwicklung entsprechender Modell-
geometrien inklusive der entsprechenden Experimente zur VGF-Auftriebsstromung alleine
bzw. in Kombination mit einer magnetfeldinduzierten Stromung stellt daher einen Haupt-

schwerpunkt der vorliegenden Arbeit dar.

Zusammenfassend kann man sagen, die Arbeit befasst sich mit der Strémungsbeeinflussung
der VGF-Auftriebsstromung mittels RMF- und TMF. Die Untersuchungen beinhalten sowohl
numerische Simulationen, als auch Modellexperimente bzw. Ge- und GaAs-Ziichtungs-
versuche. Der Hauptschwerpunkt der Arbeit liegt auf der Entwicklung von Modell-
experimenten fiir die VGF-Auftriebsstromung in Kombination mit der RMF- bzw. TMF indu-
zierten Stromung.

An Hand dieser gewéhlten Thematik ergibt sich folgende Gliederung der Arbeit:

In Kapitel 2 werden die theoretischen Grundlagen inklusive des vorherrschenden Wérme- und
Stofftransportes wahrend der Kristallziichtung, als auch die Grundlagen der Magneto-
hydrodynamik zusammengefasst. Sowohl fiir das TMF als auch fiir das RMF wird die zeitlich
gemittelte Lorentzkraftdichte unter der Zuhilfenahme verschiedener Annahmen analytisch
hergeleitet. Des Weiteren werden grundlegende Modelle fiir die numerischen Berechnungen
von instationdren Stromungen aufgefiihrt. Der Stand der Literatur wird beziiglich der gewéhl-

ten Arbeitsschwerpunkte der Arbeit zusammengefasst.
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In Kapitel 3 werden detailliert die im Rahmen der Arbeit entwickelten Modellgeometrien zur
Stromungsmessung in der Modellschmelze GalnSn beschrieben. Des Weiteren wird der
3”’VGF-Ziichtungsofen und das TMF- bzw. RMF-Spulensystem mit den prinzipiellen Eigen-
schaften vorgestellt. Es wird auch eine Ubersicht iiber die chemische Priparation der Ziich-
tungsexperimente und Kristallscheiben gegeben. Zusétzlich werden alle verwendeten Mess-
methoden und die zur Verfiigung stehenden numerischen Simulationsmethoden zusammenge-

fasst dargestellt.

In Kapitel 4 werden die Ergebnisse der Modellexperimente inklusive der thermischen Charak-
terisierung der Modellgeometrien vorgestellt. Es werden sowohl die Ergebnisse der Charakte-
risierung der reinen VGF-Auftriebsstromung als auch der kombinierten VGF-/TMF- bzw.
VGF-/RMF-Stromung beziiglich ihrer Stromungsstruktur und —stabilitét vorgestellt.

In Kapitel 5 werden die thermische Charakterisierung des 3°’VGF-Ofens als auch die Ziich-
tungs- und Simulationsergebnisse von 3’’Ge- und 3’’GaAs-Kristallen bzw. 2°’Ge-Kristallen
vorgestellt. Ziel dieser Untersuchungen ist es: Zum einen die Grenzen flir den Einsatz eines
TMF down’s in Hinblick auf die Minimierung der Durchbiegung der Phasengrenze bzw. des
lokalen thermisches Stresses aufzuzeigen. Zum anderen wird der Einfluss von Magnetfeldern
auf die Durchmischung der Schmelze im Falle der Gasphasendotierung fiir einen gro3en Pa-
rameterraum numerisch untersucht. Zusitzlich erfolgen exemplarische 2°’Ge-Ziichtungs-

versuche mit einer Zinkdotierung iiber die Gasphase.
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2.1 Vertical gradient freeze - Einkristallziichtung

2.1.1 Technologiebeschreibung

Das Vertical gradient freeze (VGF)-Ziichtungsverfahren beinhaltet die gerichtete Erstarrung
von Einkristallen aus der Schmelze. Es ist ein Kristallziichtungsverfahren, welches bevorzugt
fiir die Ziichtung von versetzungsarmen Verbindungshalbleitern z.B. GaAs und InP eingesetzt
wird [GAUS86]. Der Hauptvorteil des Verfahrens ist, dass im Vergleich zum Bridgman-
Verfahren [BRIC86] keine mechanische Bewegungen des Ofens bzw. des Tiegels erfolgen,
um eine Verschiebung des Temperaturfeldes im Ofen relativ zur Position der Schmelze bzw.
des erstarrten Kristalls zu erreichen. Das Temperaturfeld selber wird in Abhéngigkeit der
Zichtungszeit gedndert. Dadurch kénnen die Kristalle erschiitterungsfrei geziichtet werden,
was sich positiv auf die strukturellen Kristalleigenschaften auswirkt. Am Institut fiir NE-
Metallurgie und Reinststoffe sind spezielle VGF-Ofen vorhanden (vgl. Kapitel 3.1), welche
die VGF-Kristallziichtung unter Dampfdruckkontrolle [PA04] ermdglichen.

Das Ausgangsmaterial inklusive einkristallinem Keim befindet sich in einem zylindrischen
Tiegel, welcher wiederum in einer Quarzglasampulle sitzt. Um die Ampulle herum angeord-
net sind mehrere libereinander liegende, separat steuerbare Heizer. Die Heizer erzeugen einen
axialen Temperaturgradienten in der Schmelze, welcher {iber eine externe automatisierte
Computersteuerung vertikal im Ofen wihrend des Ziichtungsprozesses verschoben wird. Die
Verschiebung des Temperaturgradienten in der Schmelze erfolgt {iber eine Anpassung der
Heizerleistungen in Abhingigkeit der Gesamtziichtungszeit.

Enthélt dass Ziichtungsmaterial leichtfliichtige Komponenten (z.B. Arsen bei GaAs) so ist es
moglich, das Abdampfen dieser durch eine zusitzliche Abdeckschmelze (z.B. B,O3) und den
Einsatz einer aktiven Dampfdruckquelle zu verhindern [FRA96]. Des Weiteren dient die

Dampfdruckquelle dazu, den fiir die Gasphasendotierung bendtigten Partialdruck
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(z.B. Zinkpartialdruck bei der Gasphasendotierung von Germanium) in der geschlossenen
Ampulle bereit zu stellen [BUHO0]. In beiden Fillen ermdglicht die separate Temperatursteu-
erung dieser Heizzone eine Steuerung des Dampfdruckes in der Ampulle in Abhédngigkeit der
gewihlten Temperatur und Zeit. Dieses erweiterte VGF-Prinzip ist nochmal in Bild 2.1 sche-
matisch dargestellt.

Kristallisationsrichtung
A

Heizer +——C———— ‘
I I i/ Ende GF-Prozess

pBN-Tiegel i /
Schmelze / : ‘ ............... . N . PHG wahrend
Kristall { B ] Ziichtung

o

paRInTA LR

. Ankeimposition

leichtfliichtige
Komponente

[

B
L

' T Temperatur

Bild 2.1: Schematische Darstellung des VGF-Ofens inkl. Dampfdruckquelle (links) mit axialem Temperatur-
verlauf im Bereich der Phasengrenze (rechts)

Der VGF-Prozess selber besteht aus vier Phasen:

e Autheizphase

e Homogenisierung

e Gerichtete Erstarrung

e Abkiihlphase
In der Aufheizphase werden das polykristalline Ausgangsmaterial und die Hilfte des
einkristallinen Keims aufgeschmolzen. Die Lage der Schmelzpunktisothermen nach der Auf-
heizphase definiert die Position des Ankeimpunktes. Als zweiter Schritt wird die Homogeni-
sierungsphase bei konstanten Heizerleistungen durchgefiihrt. Das Ziel der Phase ist: eine
gleichméaBige Durchmischung der Schmelze und eine thermische Homogenisierung der
Schmelze. AnschlieBend beginnt die gerichtete Erstarrung (gradient freeze (GF)-Prozess),
d.h. die Temperatur im Ofenraum wird langsam vom Keim ausgehend zur Schmelzoberflache
hin abgesenkt und dementsprechend erstarrt der Kristall von unten nach oben. Das dafiir be-
ndtigte Temperaturfeld ist axialsymmetrisch und weist einen geringen, anndhernd linearen
Temperaturgradienten an der Phasengrenze auf. Daraus resultieren Kristalle mit niedriger

Versetzungsdichte und einer hohen strukturellen Perfektion. Auf der anderen Seite fiihrt der
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geringe Temperaturgradient zu einer begrenzten Warmeabfuhr und damit zu einer niedrigen
Wachstumsgeschwindigkeit. Die damit verbundenen Produktivititsnachteile werden durch
geringe Anlagen- und Prozesskosten und dem Nichtvorhandensein von bewegten Teilen
kompensiert. Im Anschluss an die Erstarrung wird der geziichtete Kristall in der Abkiihlpha-

se langsam auf Raumtemperatur abgekiihlt.

2.1.2 Warmetransport wihrend der Kristallisation

Wihrend der gerichteten Erstarrung treten typischerweise axiale und radiale Warmefliisse auf,
die in Bild 2.2 dargestellt sind. Der Verlauf der Warmefliisse ergibt sich aus der Heizeran-

ordnung bzw. —leistung.

Heizer 4* Warmezufuhr

Schmelze H—
Tiegel

Heizer

<
Phasengrenze Tw,—/

Q Warmeabfuhr
Kristall rom

k4

Bild 2.2: Schematische Darstellung der Warmefliisse und der Schmelzkonvektion beim VGF-Verfahren

Im oberen Teil der Schmelze wird Warme iiber die Seiten- und den Deckelheizer von auflen
zugefiihrt (rot markierte Pfeile in Bild 2.2) und damit steigt die Temperatur in der Schmelze
an. Durch Konvektion und Wiarmeleitung (schwarz markierte Pfeile in Bild 2.2) wird die er-
zeugte Wirme in die Schmelze abtransportiert. Zusitzlich wird im unteren Teil des Ofens
Wirme (blau markierte Pfeile in Bild 2.2) {iber die Schmelze an die Ofenumgebung abgeben,
wodurch die Temperatur der Schmelze absinkt und die Schmelze gerichtet erstarren kann.
Durch die Erstarrung wird an der Phasengrenze Schmelze/Kristall Kristallisationswirme Q,,
freigesetzt. Die Kristallisationswirme wird sowohl an die Schmelze abgegeben als auch im

Kristall iiber Wérmeleitung abtransportiert.
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Die so beschriebenen Warmefliissen resultieren in radialen Temperaturgradienten, welche auf
der einen Seite eine Auftriebskonvektion in der Schmelze mit zwei spiegelsymmetrischen,
meridional gegenldufigen rotierenden Wirbeln erzeugen (vgl. Bild 2.2) und auf der anderen
Seite die Durchbiegung der Temperaturisothermen an der Phasengrenze verursachen.
Die Menge des Wirmeein und -austrages lésst sich durch verschiedene Prozessparameter be-
einflussen:

e Heizereinstellungen

e Ziichtungsgeschwindigkeit

e Genaue Positionierung des Tiegels im Temperaturfeld

e Zusitzliche Einbauten wie z.B. Tiegelstiitzen

e Unterschiedliche Wirmeleitfahigkeiten von Halbleiterschmelzen bzw. —kristalle und

Tiegelmaterialien

Fiir ein Einheitsvolumen lésst sich ausgehend vom Energieerhaltungssatz4 die konvektive

Wirmeleitungsgleichung fiir die inkompressible’ Halbleiterschmelze herleiten [NI11]:

oT (. - ~
L@ V=1 . _ 4 o
o mit K =

c,p
Die Gleichung 2.1 beschreibt die zeitliche Anderung eines Temperaturfeldes 7 in einem stré-

menden Fluid, welche sich aus einem stromungsabhédngigen Term (ﬁ .ﬁ)T mit der Stro-

mungsgeschwindigkeit 2/ und einem Anteil der Wirmeleitung V7T mit dem Wirmeleitwert
x ergibt. Der Wiarmeleitwert setzt sich aus der Wirmeleitfahigkeit A;, der Wéarmekapazitit c,
und der Dichte p zusammen.

Fiir das Losen der Warmeleitungsgleichung miissen Randbedingungen definiert werden. Ty-
pische Randbedingungen sind:

¢ FEine konstante Randtemperatur: T = const. (Dirlichet Randbedingung)

e Kein Wirmeaustausch mit der Umgebung: oT /5ﬁ =0 (Neumann Randbedingung)

e FEinen linearen Warmefluss durch z.B. die Tiegelwand — /1% = a'(TW - Ta) mit der
7

Wandtemperatur 7, der Referenztemperatur 7, und dem Wérmeiibergangs-

koeffizienten a. (Poincare Randbedingung)

* Der Energieerhaltungssatz (1. Grundsatz der Thermodynamik) besagt, dass der Energieanstieg in einem System
gleich der zugefiihrten Wéarme und der vom System realisierten Arbeit ist.

> Inkompressibel bedeutet, dass das Fluid bei einer Druckénderung bei konstanter Temperatur seine Dichte nicht
andert.



2 Theoretische Grundlagen 11

Fiir die Definition der Temperaturrandbedingung an der Phasengrenze (Gl. 2.2) muss zusétz-
lich die Freisetzung der Kristallisationswirme an der Phasengrenze beriicksichtigt werden.
Es werden folgende Annahmen getroffen:

e Direkt vor der Phasengrenze tritt keine Schmelzkonvektion auf.

e Alle Wiarmefliisse treten entlang der Normalenrichtung der Phasengrenze auf.

e Die Phasengrenze weist eine konstante Temperatur T, auf.

ol ol
MM +pg ¥, =2

Gleichung 2.2 besagt, dass die Warmeleitung in der Schmelze zusammen mit der freigesetz-
ten latenten Wérme, welche von der spezifischen Kristallisationswérme ¢, und der Ziich-

tungsgeschwindigkeit U, abhingt, gleich der Wérmeleitung liber den erstarrten Kristall ist.

Durch Umstellen der Gleichung 2.2 ergibt sich die maximale Wachstumgsgeschwindigkeit

v, als Funktion der Temperaturgradienten in der Schmelze und im Kristall, der freigesetz-

ten Menge der latenten Wiarme und den Warmeleitfdhigkeiten in der Schmelze bzw. im Kiris-

1 or or
L Y i S e
e pqm( (aﬁj (&JJ (23)

tall.

2.1.3 Stofftransport- und Segregation

Die homogene Verteilung und damit auch der Transport von Dotierstoffen und Verunreini-

gungen spielt eine entschiedene Rolle fiir die Kristallqualitit. Das Konzentrationsfeld in der

Schmelze lésst sich ausgehend vom Satz der Massenerhaltung (vgl. Kap. 2.2) durch die kon-

vektive Diffusionsgleichung fiir inkompressible Fluide mit konstanter Dichte beschreiben.

o (. o=\ = -

S i) =V(DV2e) (2.4)
s

Die zeitliche Anderung der Konzentration ¢ in einem Kontrollvolumen basiert auf kon-

vektiven - und diffusiven Stofftransport. Der konvektive Stofftransport hingt von der Stro-

mungsgeschwindigkeit 77 und der Diffusive von der Diffusionskonstante D ab.
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Analog zur Definition vor Temperaturrandbedingungen lassen sich fiir die konvektive Diffu-
sionsgleichung Konzentrationsrandbedingungen bestimmen:
e FEine unendliche Konzentrationsquelle lédsst sich iiber ¢ = const. beschreiben (Dirlichet

Randbedingung).

e In einem abgeschlossenem System gilt: % =0 (Neumann Randbedingung).

Fiir die Konzentrationsrandbedingung an der Phasengrenze muss zusétzlich der Einbau der

Dotierstoffe in den Kristall {iber den Segregationseffekt beriicksichtigt werden.
oc
D—=cll-k,u 2.5
—=cll=ky i (2:5)

Der Segregationseffekt wird mit Hilfe des Gleichgewichtsverteilungskoeffizienten &, be-
schrieben, der sich wie folgt ergibt: Loslichkeitsunterschiede des Fremdstoffes in der festen
und fliissigen Phase flihren zur An- bzw. Abreicherung des Stoffes im Fluid und damit zur
axialen Segregation. Diese ldsst sich im thermodynamischen Gleichgewicht, wenn die
Solidus- und Liquiduslinie sich als Geraden approximieren lassen, mit dem Gleichgewichts-
verteilungskoeffizienten k,, der sich als Quotient der Konzentration des Dotierstoffes in der

festen Phase ¢, und in der fliissigen Phase ¢; ergibt, beschreiben®.

=S (2.6)

Fiir zwei Grenzfille (pure Diffusion und komplette Durchmischung der fliissigen Phase) las-
sen sich analytische Ausdriicke fiir den axialen Verlauf der Dotierstoffkonzentration im Kris-
tall finden. Das Modell von Tiller [TI53] beschreibt den axialen Verlauf der Dotierstoft-

konzentration, wenn die Schmelze nur diffusiv durchmischt wird.

¢ =¢, [1 (- ko)exp(— "ZV)ZD 2.7)

Das Modell von Scheil [SCHEI42] beschreibt den Verlauf der Dotierstoffkonzentration,
wenn die Schmelze rein konvektiv durchmischt wird. Es gilt damit fiir Normalerstarrung und

eine vollstindig durchmischte Schmelze.
¢, =ke(1-g)" (2.8)
Beide Modelle gehen von einem geschlossenen System aus und beriicksichtigen keinen Stoff-

transport iiber die Schmelzgrenze hinweg (z.B. Abdampfen von Sauerstoff wahrend der Kris-

tallerstarrung).

¢ Alle Erlduterungen gelten fiir eine hohere Loslichkeit des Dotierstoffes in der Schmelze als im Kristall. Sie
lassen sich aber auch analog fiir den umgekehrten Fall treffen.
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Bei realen Ziichtungsbedingungen werden die Gleichgewichtsbedingungen meist nicht er-
reicht und es tritt in der Schmelze sowohl konvektiver als auch diffusiver Transport auf. Da-
her wird ein effektiver Verteilungskoeffizient k. definiert. Der effektive Verteilungskoefti-
zient hdngt von Gleichgewichtsverteilungskoeffizienten k), der Ziichtungsgeschwindigkeit vy,
der Diffusionsgrenzschichtdicke vor der Phasengrenze ¢ und dem Diffusionskonstante D in
der Schmelze ab.
In der Diffusionsgrenzschicht vor der Phasengrenze ist Konvektion als Transportmechanis-
mus vernachldssigbar und der diffusive Stofftransport dominiert. Die Dicke dieser Schicht
hiangt wiederum von der Strémungsgeschwindigkeit u vor der Phasengrenze ab. Ein einfaches
eindimensionales Modell fiir die Beschreibung dieser Grenzschicht und fiir die Bestimmung
von k. wurde von Burton, Prim und Slichter (BPS) [Bu53a] aufgestellte. Es beinhaltet fol-
gende zusitzliche Annahmen:

e Der Diffusionskoeffizient in der Schmelze und die Ziichtungsgeschwindigkeit sind

konstant.

e Es gibt keine Dichteunterschiede zwischen Schmelze und Kristall.

e Im Kiristall tritt keine Diffusion auf.
Das Modell beschreibt den stationdren Zustand der Diffusionsgrenzschicht, welche eine kon-
stante Dicke hat und sich mit konstanter Geschwindigkeit entlang der Wachstumsrichtung vor
der Phasengrenze bewegt. Die aus dem Schmelzvolumen antransportierten Dotierstoft-
teilchen werden mit einem konstanten &y in den Kristall eingebaut. Nur innerhalb der eindi-
mensionalen Fluidschicht ergibt sich eine ortsabhédngige Konzentrations- und Geschwindig-
keitsverteilung. Die Schmelze ist auBerhalb der Diffusionsgrenzschicht vollstindig durch-
mischt und die Dotierstoffkonzentration ist homogen verteilt.
Daraus ergibt sich fiir k., folgender Zusammenhang, wobei die Dicke der Diffusions-

grenzschicht als numerischer Anpassungsparameter ogps erfasst wird.

2.9
. i (2.9)

7 V.o
k 1—k _ k¥Brs
ke ="

Die Grenzschichtdicke wird umso kleiner je besser die Durchmischung der Schmelze vor der
Phasengrenze ist. Eine gute Néherung fiir die Dotierstoffverteilung im Kristall bei gerichteter
Erstarrung und unter der Ausbildung einer Diffusionsgrenzschicht erhédlt man, wenn man den
nach Burton, Prim und Slichter definierten effektiven Verteilungskoeffizienten (GI. 2.9) in die

Konzentrationsgleichung nach Scheil (Gl. 2.8) einsetzt.
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Je nachdem wie die konkreten Ziichtungsbedingungen aussehen, gibt es in der Literatur wei-
tere Modelle fiir den effektiven Verteilungskoeffizienten. Das Modell nach Czapelski [CZ98]
beriicksichtigt zum Beispiel eine variable Wachstumsgeschwindigkeit. Ostrogorsky und Miil-

ler [OS92] haben ein spezielles Modell fiir die Czochralski-Ziichtung entwickelt.

Neben den Transportbedingungen kénnen auch kinetische Effekte ein Grund fiir den inhomo-
genen Einbau von Dotierstoffen im Kristall sein. Zum Beispiel liegen bei Facettenwachstum
lokal unterschiedliche Wachstumsgeschwindigkeiten vor, die zu einem unterschiedlichen
Einbau von Dotierstoffen entlang verschiedener kristallographischer Richtungen fiihren
[CHTI0].

Neben der axialen Segregation spielt auch die radiale Segregation eine Rolle. Radiale Kon-
zentrationsunterschiede werden durch die Durchbiegung der Phasengrenze bzw. die Intensitit
der Stromungskonvektion genau vor der Phasengrenze erzeugt. Im Falle des thermischen Auf-
triebes bei der VGF-Ziichtung hat man vor der Phasengrenze zwei axialsymmetrische meri-
dionale Stromungswirbel vorliegen. Dies resultiert in einer Stromungsgeschwindigkeit, wel-
che in der Schmelzachse erniedrigt ist. Das bedeutet wiederum, dass die Diffusionsgrenz-
schicht an dieser Stelle dicker ist, der Stofftransport deshalb verlangsamt ist und die Dotier-
stoffe dort verstarkt eingebaut werden [BE09].

Zusitzlich kann man bei der VGF-Ziichtung auch noch gezielt Striations (Mikrosegregation)
erzeugen, um die Phasengrenze zu markieren (vgl. Kapitel 3.5). Striations haben eine Aus-
dehnung von einigen Mikrometern und entstehen durch Dotierstoffinhomogenititen entlang
der Phasengrenze, welche wiederum durch zeitliche Fluktuationen der Stromungsgeschwin-
digkeiten entstehen. Um diese Effekte zu vermeiden, bendtigt man eine laminare Stromung

und eine hohe Regelgenauigkeit der Heizer.
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2.2 Grundlagen der Magnetohydrodynamik

In der Kristallziichtung werden Magnetfelder zur kontaktlosen Stromungskontrolle von elekt-
risch leitenden Halbleiterschmelzen eingesetzt. Die Wirkungsweise eines Magnetfeldes auf
ein elektrisch leitendes Fluid wird im Rahmen der Magnetohydrodynamik (MHD) behandelt.
Zur Beschreibung der magnetohydrodynamischen Kopplung zwischen dem Geschwindig-
keitsfeld und dem Magnetfeld werden neben den hydrodynamischen Grundgleichungen die
Grundgleichungen der Elektrodynamik benétigt. Fiir eine detallierte Herleitung der hydrody-
namischen Gleichungen wird auf die géingigen Lehrbiicher z.B. Shercliff ,,Introduction to the
magnetohydrodynamic® [SH65] bzw. Kaiser ,,Magnetohydrodynamische Effekte bei der
Halbleiterkristallziichtung® [KA98] verwiesen. Fiir die Herleitung der Grundgleichungen der
Elektrodynamik wird auf die Lehrbuchreihe ,,Grundkurs der Theoretischen Physik* von
Nolting [NOO0O] verwiesen.

2.2.1 Hydrodynamische Grundgleichungen

Kontinuititsgleichung

Die Erhaltung der Masse (Kontinuitdtsgleichung) ist ein fundamentales Gesetz, welches das
physikalische Verhalten kontinuierlicher Medien beherrscht. Das Hauptprinzip besagt, dass
die Masse erhalten bleibt und es damit keine Erzeugung und Vernichtung von Masse gibt. Die
zeitliche Anderung der Masse dm/dt in einem Kontrollvolumen dV ist iiber die Zeit ¢ betrach-

tet null.

am _ (2.10)
dt
Eine Anderung der Gesamtmasse m in dem Kontrollvolumen (linker Term Gl. 2.11) ent-

spricht einem Netto-Massestrom jp = pu durch die Oberfliche dieses Volumens (rechter

Term Gl. 2.11).

%lpé‘V :-£m52 @.11)
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Mit Hilfe des GauB3schen Satzes ldsst sich aus der Gleichung 2.11 die Kontinuitédtsgleichung
herleiten.
[[L+9-(pi) v =0 baw. 22,5
o pu =V bzw. 21V . (pii)=0 (2.12)
v ot
Gleichung 2.12 besagt, dass eine Massednderung in einem fixen Volumen nur durch einen
Massefluss in das Volumen hinein bzw. aus dem Volumen heraus realisiert werden kann.

Fiir ein inkompressibles Fluid ( p(F,t): konst.) vereinfacht sich die Kontinuititsgleichung wie
folgt:

V-i=0 (2.13)
Diese Annahme wird von allen in dieser Arbeit untersuchten Halbleiter- und Modell-

schmelzen erfiillt. Daher kann bei allen weiteren Betrachtungen die vereinfachte Kontinuitéts-

gleichung zu Grunde gelegt werden.

Navier-Stokes-Gleichung

Die Differentialgleichung zur Erhaltung des Impulses (Navier-Stokes-Gleichung) kann aus
dem 2. Newtonschen Gesetz bestimmt werden. Das 2. Newtonsche Gesetz besagt, dass die
zeitliche Anderung eines Impulses eines Fluides (linke Term Gl. 2.14) gleich der Summe der
angreifenden Kréfte ist. Man unterscheidet dabei zwischen Volumen— und Oberfléchen-

kriften.
d - - -
— [ pudV = pf,dvV +[dA-o, (2.14)
dt v v y !

Auf ein Volumenelement wirkt die Volumenkraft pf 4V und auf ein Oberflachenelement die

Oberflidchenkraft 4 - o, mit o;; gleich dem Spannungstensor.

Zur Umformung der linken Seite der Gleichung 2.14 verwendet man die Gleichung 2.15 fiir

eine beliebige physikalische Grofle ¥ und den GauB3schen Satz.

d _ d¥(7,t)
E}[p"}’(l",t)dl/=}[p7dl/ (2.15)

Daraus ergibt sich die differentielle Form von Gleichung 2.14.

%’iﬁ)+pﬁ-§ﬁ=pa+v-0 (2.16)

|

—
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Den Spannungstensor oy, kann man in den Reibungstensor 7; und einen hydrostatischen An-

teil —pJj; zerlegen, wobei ¢; die Kroneker Delta Funktion darstellt.
o,=—po,+71, (2.17)

Der Reibungstensor verschwindet in einem ruhenden Fluid und tritt nur zwischen Fluid-
elementen mit unterschiedlicher Geschwindigkeit auf. Er hdngt somit alleine von den Ortsab-
leitungen der Geschwindigkeitskomponten ab (Charakteristikum newtonscher Fluide). Des
Weiteren diirfen bei einem gleichmifig rotierenden Fluid keine Reibungskrifte auftreten.
Dies ergibt sich aus der Drehimpulserhaltung fiir das Fluid.

Unter der Einfiihrung der Scherviskositit’ 1, und der Volumenviskositit® & erhilt man damit

fiir den Reibungstensor folgenden Zusammenhang:

Ou
e L LY @.18)
! ox, Oox, 3ox, ' ox, '

k

Durch Einsetzung des Spannungstensors (Gleichung 2.17 und 2.18) in Gleichung 2.16 erhélt
man die differentielle Form der Navier-Stokes-Gleichung fiir Newtonsche Fluide.
olpi)
ot
Impulsdnderung = duere Kraft — Druckkraft + Oberflaichenkraft / molekulare Wechsel-

I - (1 = (=
+ pou-Vu j;—Vp+77SAu+(§77S+§jV(V-u) (2.19)

wirkungen
Bei einer vernachlissigbaren Volumenviskositit (§ = 0) und bei inkompressiblen Fluiden ver-

einfacht sich die Navier-Stokes-Gleichung weiter zu:
o) (- =2v) 7 = _
p(éu)+(u-V)uj: 7 —Vp+n A (2.20)
y A

Im Allgemeinen ist die Dichte p eine Funktion des Druckes und der Temperatur. Ein Tem-
peratur- oder Stoffgradient im Fluid kann damit Dichtednderungen verursachen, welche wie-
derum in einer thermischen oder solutalen Konvektion resultieren konnen

Wenn die Dichtevariationen nicht gro3 sind, kann die Dichte als konstante Grofe in die
Navier-Stokes-Gleichung, bis auf eine Ausnahme (dem Term der Gravitationskraft) eingesetzt
werden. Fiir diesen Term kann man auf die so genannte Boussinesq - Approximation (Glei-

chung 2.21) zuriickgreifen.

7 Scherviskositit ist der Widerstand, den ein Fluid der Wirkung von tangentialen Oberflichenkriften (Scherung)
entgegensetzt.
¥ Volumenviskositit ist der Widerstand eines Fluides gegen Kompression.
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Sie nimmt an, dass die Dichte p linear mit der Temperatur 7 und der Teilchenkonzentration C;

ansteigt
(p,-p)E=pelplr-T]+TpC]C -C,]) (221)

mit py als Referenzdichte bei der Temperatur 7)) und der Konzentration C;y und fr und f; als
thermischen und solutalen Volumenausdehnungskoeffizienten. Bei geringen Verunrei-
nigungskonzentrationen sind die Auftriebskréfte, welche durch die konzentrationsbedingten
Dichteunterschiede entstehen, vernachlissigbar gegeniiber den thermisch bedingten Dichte-
unterschieden. Da diese Vorraussetzung flir die betrachten Halbleiterschmelzen zutriftt, wird
der 2. Term der Gleichung 2.21 in allen weiteren Betrachtungen vernachlassigt.

Die Navier-Stokes-Gleichung mit Boussinesq-Approximation lautet dann wie folgt:

( V)u ——Vp +oAii+8B(T-T) (222)

2.2.2 Grundgleichungen der Elektrodynamik

Ausgangspunkt sind die Maxwellgleichungen, welche die magnetische Flussdichte B , die

elektrische Feldstirke £ , die magnetische Feldstirke H , die elektrische Flussdichte D und

die elektrische Ladungsdichte ¢ sowie die Stromdichte ] unabhingig von den Material-

eigenschaften in Verbindung setzen. In den Maxwellgleichungen gehen des Weiteren die La-
dungstrigerdichte p,, die Dielektrizititskonstante & und die magnetische Feldkonstante uy im

Vakuum ein.

—

Coulomb’sches Gesetz V - D = L. (2.23)

Das Coulomb’sche Gesetz besagt, dass eine Ladungstriagerdichte Quelle des elektrischen Fel-

des ist.

- - OB
Faraday’sches Gesetz V x E = — Y (2.24)
Die physikalische Bedeutung des Faraday’schem Gesetzes liegt darin, dass ein elektromag-
netisches Feld durch ein zeitabhéngiges magnetisches Feld oder durch die Bewegung eines

leitfdhigen Mediums im magnetischen Feld erzeugt werden kann.
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Ampere-Maxwell’sches Gesetz V x B = ,u({] +g, %J (2.25)
¢

Das Ampere-Maxwell’sche Gesetz gibt das magnetische Feld basierend auf einer elektrischen

Stromdichteverteilung an.
Quellenfreiheit des B -Feldes V-5 =0 (2.26)

Die Quellenfreiheit des magnetischen B -Feldes bedeutet, dass es keine magnetischen Mono-
pole gibt.
Die elektrische- und magnetische Flussdichte sind mit der elektrischen- und magnetischen

Feldstirke liber die Dielektrizitdtskonstante und magnetische Feldkonstante verbunden.
D=¢E  B=pH (2.27 und 2.28)
Das Ohm’sche Gesetz (Gleichung 2.29) ist ein empirisches Gesetz, welches die elektrische
Stromdichte mit dem elektrischen Feld in einem bewegten, leitfahigen Medium (elektrische
Leitfahigkeit o) verbindet.
j = G(E + U X E) (2.29)
Als weitere Grundgleichung fiir die Elektrodynamik gilt die Ladungserhaltung (Gleichung

2.30), welche sich aus der zeitlichen Ableitung des Coulomb’schen Gesetzes zusammen mit

der Divergenz des Ampere’schen Gesetzes ergibt.

I §p
Vj=—7=-2¢ 2.30
J 5 (2.30)

Aus den Gleichungen 2.23 — 2.26 kann man E , D und H eliminieren um die magnetische

Induktionsgleichung 2.31 zu erhalten.

& —VxlixB)-——VB (2.31)

ot J7Ne
Die Gleichung beschreibt die zeitliche Variation des magnetischen Feldes in Folge magneti-
scher Konvektion (1.Term rechte Seite) und magnetischer Diffusion (2.Term rechte Seite).
Die Hydrodynamik und die Elektrodynamik sind durch den Kraftquellenterm 7 in der
Navier-Stokes-Gleichung gekoppelt. Die Lorentzkraft fL ist die Kraft, die ein elektromag-

netisches Feld auf eine Ladungstrigerdichte ausiibt.

J?L = ,06177 +jxB (2.32)
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2.3 Kristallziichtung unter dem Einfluss zeitabhingiger Magnet-

felder

In der Kristallziichtung werden sowohl statische Magnetfelder (DC) als auch magnetische
Wechselfelder, z.B. traveling magnetic field (TMF) bzw. rotating magnetic field (RMF), zur
kontaktlosen Stromungskontrolle von elektrisch leitenden Halbleiterschmelzen eingesetzt
[RUO8]. Auf der einen Seite kann dabei das Ziel sein, wahrend der Erstarrung die Stromung
in der Schmelze bzw. deren Fluktuationen zu ddmpfen oder in einen stabilen laminaren Zu-
stand zu {iberfithren [FRAR09]. Auf der anderen Seite kann der gegenteilige Effekt aber ge-
wiinscht sein, d.h. dass die Schmelzstromung wéhrend der Homogenisierungsphase des Kris-
tallzlichtungsprozesses moglichst intensiviert werden soll, um eine optimale Durchmischung
der Schmelze zu erreichen [DRO12c].

Die Erzeugung der oben genannten Magnetfelder erfolgt in der Regel durch Elektromagnete,
in Form von konventionellen Spulen oder Spulensystemen, welche entweder als externes Spu-

lensystem [LAQO7] bzw. als Heizer-Magnet-Modul [RU08] direkt im Ofen angeordnet sind.

2.3.1 Magnetohydrodynamik eines TMF’s

Die am Institut fir NE-Metallurgie und Reinststoffe vorhandenen TMF-Spulen
(vgl. Kapitel 3.2) erzeugen ein vertikal auf- oder abwérts wanderndes Magnetfeld, das im
Zentrum der Spulen als kontinuierliche, sinusformige Welle aufgefasst werden kann
(vgl. Bild 2.3). Die Richtung des Wanderfeldes wird durch die FlieBrichtung des Spulenstro-
mes vorgegeben. Unter idealen Bedingungen wichst die Lorentzkraft von der Zylinderachse
zum Zylindermantel hin quadratisch mit dem Radius an. Sie erzeugt im geschlossenen Zylin-
der, wie in Bild 2.3 skizziert, eine torusformige Grundstromung, die in der Néhe der Zylin-
derwand nach oben zeigt und in der Mitte des Zylinders zuriickflieSt (TMF up). Im Falle ei-
nes TMF down sind die Stromungsrichtungen genau umgekehrt [MAO02].
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Bild 2.3 zeigt Prinzipskizzen, welche die Wirkung eines TMF’s auf eine zylindrische, elekt-

risch leitfahige Schmelze darstellen.

TMF up TMF - Schema TMF down
zeitlich gemittelte zeitlich gemittelte
Lorentzkraftdichte Lorentzkraftdichte

N = Jl l{

]

a O
2rfa
induzierte Strémung induzierte Strémung

00 "= 00

Bild 2.3 Prinzipskizzen, welche die Wirkung eines wanderenden magnetischen Feldes (TMF) auf eine zylindri-
sche, elektrisch leitfahige Schmelze beschreiben

Fiir die Berechnung der zeitlich gemittelten Lorentzkraftdichte <f; rp> wird von einem
rdumlich homogenen Magnetfeld ausgegangen, bei dem die Einfliisse der einzelnen Ringspu-
len nicht nachweisbar sind. Des Weiteren werden folgende Annahmen getroffen:
e Die Spulenstrome sind rein azimuthal.
¢ Die magnetische Induktion wird als kontinuierliche unendlich ausgedehnte Welle auf-
gefasst mit einer Wellenlédnge Aryr, die viel groBer ist als die typischerweise verwen-
deten Schmelzhdhen (,,Jlong wave approximation®).
e Der Einfluss der Stromung auf die magnetische Induktion und auf die induzierten
Stréme werden vernachldssigt (,,Jow frequency approximation®).
e Es tritt keine nennenswerte Abschirmung des dufleren Magnetfeldes durch in dem
Fluid induzierte Magnetfelder auf (Skineffekt ist vernachléssigbar).
In diesem Fall kann das magnetische Feld mit Hilfe des Vektorpotentials A beschrieben wer-
den. Das Vektorpotential hat keine allgemeine physikalische Bedeutung. Es kann auf Grund
der Quellenfreiheit des B-Feldes (Gleichung 2.26) eingefiihrt werden und ist wie folgt defi-
niert:
B=Vx4 (2.33)

Im konkreten Fall weist es nur eine azimuthale Komponente 4 — ((), A ,o)r auf. Diese kann als

eine Sinusfunktion mit der Frequenz @y und dem Wellenvektorl;, welcher sich entlang der

z-Richtung (Zylinderachse) ausbreitet, ausgedriickt werden.
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Der Grund dafiir ist, dass die magnetische Induktion als kontinuierliche unendlich ausgedehn-

te Welle aufgefasst wird.
A, = A(r) sin(ca t— kz) (2.34)

TMF
Das Vektorpotential muss die Lorentzkonvention (Gleichung 2.35) im stationdren Fall erfiil-

len.

V-4=0 (2.35)
Dies ergibt folgende Gleichung:

od, 104, 4, ... g (2.36)

o ror r

Die Losung der Gleichung 2.36 ergibt die modifizierte Besselfunktion 1.0Ordnung /;.
A = A (kr)sin(w,,t —kz) (2.37)

TMF
Aus dem Vektorpotential 1dsst sich die magnetische Induktion nach der Definitionsgleichung

des Vektorpotentials (Gleichung 2.33), wie folgt bestimmen:

A
- . - E(p kAT, (kr) COS(WTMFt - kZ) 2.38
By =T x i, = 8 _ 0 (2.38)
1 w kA, (kr) Sin(wTMFt - kZ)
r o

Da die magnetische Induktion By nur eine axiale- B, und eine radiale Komponente B, be-
sitzt, welche 90° phasenverschoben zueinander sind, muss die Rotation Vx E (vgl. Fara-
day’sches Gesetz Gleichung 2.24) zur Bestimmung des induzierten elektrischen Feldes eben-

falls in der r-z-Ebene erfolgen. Das induzierte elektrische Feld hat daraus folgend ausschliel3-

lich eine Komponente in Umfangsrichtung ETMF =(0, E@ 0)". Und die Phasenver-

TME?
schiebung des elektrischen Feldes gegeniiber By betrdgt genau n/2, da die maximale zeitli-
che Anderung des magnetischen Feldes gerade nach t = ty + m/2 auftritt.

Unter Verwendung des Faraday’schen Induktionsgesetzes (Gleichung 2.24) und der Definiti-
on des Vektorpotentials (Gleichung 2.33) ergibt sich fiir das in Umfangsrichtung gerichtete

induzierte elektrische Feld E, 7y folgender Zusammenhang:

—

A
=——"=-A1 (kr)w

0 5TMF ~ 5 TMF
A

cos(w,, t — kz) (2.39)

T™MF
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Unter Verwendung des Ohmschen Gesetzes (vgl. Gleichung 2.29) und der getroffenen An-
nahmen (i x B =0 “low frequency approximation ) ergibt sich aus dem induzierten elektri-

schen Feld eine induzierte Stromdichte ]'TMF, welche ebenfalls in Umfangsrichtung gerichtet
ist.

ocos(w,,t —kz)e, (2.40)

]TMF = GE _AOII (kr)a)TMl'

0. IMF TMF

Auf ein stromdurchflossenes Fluidelement wirkt demnach eine Lorentzkrafth > Welche

sich aus dem Kreuzprodukt des induzierten Stroms und des dufleren Magnetfeldes ergibt:
— oAk (kr )

]:L.TMF = jTMF x ETMF = O
oA I} (kr)w,,, cos’ (o, t —kz)

TMF

e cos(@,  t —kz)sin(w,, t — kz)

(2.41)

TMF

Da die Schmelze triige ist und der zeitlichen Anderung der Lorentzkraft nicht folgen kann,

wirkt eine zeitlich gemittelte Lorentzkraftdichte < fL TMF>auf die Schmelze ein. Die zeitlich

gemittelte Lorentzkraft ist in axiale Richtung gerichtet, da die in radiale Richtung gerichtete
Lorentzkraft im zeitlichen Mittel Null wird.

<fL,rMF> = a;:fz:[/wadt = i;O’(t)TMFkAOZIIZ (kr)éz = iiaa) lez(kr)é—z (242)

TMF~— 071

Wenn die Wellenldnge des Magnetfeldes viel groBer als die Schmelzhdhe ist, kann die
Besselfunktion durch das erste Glied ersetzte werden (,,Jong wave approximation). Dadurch

vereinfacht sich die zeitlich gemittelte Lorentzkraft aus Gleichung 2.42 zu:

<fL,TMF> = iéO’CO szrzéz (243)

TMF "~ 0

2.3.2 Magnetohydrodynamik eines RMF’s

Die Wirkungsweise eines rotierenden magnetischen Feldes ist in Bild 2.4 dargestellt. Die
magnetischen Feldlinien rotieren mit der Frequenz gy in der horizontalen Ebene der zylind-
rischen Schmelze. Senkrecht zum magnetischen Feld wird ein Strom induziert, der wiederum
die Erzeugung einer Lorentzkraft zur Folge hat. Die Lorentzkraft versetzt die Schmelze in
azimuthale Rotation und erzeugt damit die primére azimuthale Strémung. Deren Richtung ist
von der Rotationsrichtung der magnetischen Feldlinien abhingig. Die so erzeugte Rotation
der Schmelze ist mit einer Zentrifugalkraft verbunden, welche durch den Aufbau eines

Druckgradienten kompensiert wird. Die Schmelze im Zentrum rotiert schneller als in den
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Grenzfldchen an den horizontalen Begrenzungswinden, da dort der Betrag der Zentrifugal-
kraft Null ist. Dieses Ungleichgewicht zwischen Zentrifugalkraft und radialen Druckgradien-
ten in den horizontalen Grenzschichten (Bodewadt-Schichten) treibt eine sekunddre radiale
Stromung in der meridionalen Ebene nach innen an (,,Ekman pumping®).

Die Schmelze stromt an den horizontalen Grenzflachen radial nach innen, weicht bei Errei-
chen der Symmetrieachse in axiale Richtung aus und stromt beim Erreichen der horizontalen
Mittelebene wieder nach auflen. Es bilden sich zwei, zur meridionalen Mittelebene symmetri-
sche toridionale Stromungswirbel aus. Die Stromungsrichtung der Sekundéirstromung ist un-
abhingig von der Rotationsrichtung der Primdrstromung. Die Stromungsgeschwindigkeit der
so erzeugten Sekundérstromung ist circa eine GroBenordnung kleiner als die der Priméarstro-

mung [DO99].

Magnetisches Feld Strom Lorentzkraft RMF-Strémung
—
JrvE
ORMF ORMF
S o sekundire
7‘Q\—‘ //_-\ Strémung

\ primére
) Strémung

BRI"«"IF

Bild 2.4: Prinzipskizzen, welche die Wirkung eines rotierenden magnetischen Feldes (RMF) auf eine zylindri-
sche, elektrisch leitfahige Schmelze nach [DO99] beschreiben

Fiir die Ermittlung der zeitlich gemittelten Lorentzkraftdichte des RMF’s <f; ry=> werden die
gleichen Grundannahmen wie beim TMF getroffen.
¢ Die magnetische Induktion wird als kontinuierliche unendlich ausgedehnte Welle auf-
gefasst mit einer Wellenlédnge Apyr, die viel groBer ist als die typischerweise verwen-
deten Schmelzhohen (,,long wave approximation®).
e Der Einfluss der Stromung auf die magnetische Induktion und auf die induzierten
Strome werden vernachlissigt (,,Jow frequency approximation®).
e Es tritt keine nennenswerte Abschirmung des dufleren Magnetfeldes durch in dem
Fluid induzierte Magnetfelder auf (Skineffekt ist vernachlassigbar).
Zusatzlich wird von einem unendlich langen abgeschlossenem zylindrischen Schmelz-

volumens ausgegangen.
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Ein homogenes horizontales rotierendes Magnetfeld BRMF der Polordnung 1, wie es auch

durch das am Institut fiir NE-Metallurgie und Reinststoffe vorhandene Spulenystem erzeugbar
ist (vgl. Kapitel 3.2), ldsst sich dann wie folgt beschreiben:

Bo Sil’l((ﬁ - a)RMFt) (2 44)
B = Bo COS((D - a)RMFt) .

0
Dieses Magnetfeld induziert nach dem Faraday’schen Gesetz (Gleichung 2.24) ein elek-

trisches Feld E welches aber nur in axiale Richtung z zeigt, da die radialen Kom-

z,RMF
ponenten sich gegenseitig kompensieren.

5E BO a)RMF Cos(w - a)RMFt)
ﬁ x E = 6 x EZ,RMF =- é;MF =~ BO a)RMF Sin(¢ - a)RMFt)
0

(2.45)

in Zylinder-

MF

Fiir das Kreuzprodukt des Nableroperators mit dem elektrischen Feld EZ’R

koordinaten gilt:

~E. (2.46)

Nach dem Einsetzen der Gleichung 2.46 in Gleichung 2.45 ergibt sich fiir das axial gerichtete

induzierte elektrische Feld:

—

E, qur = B,r gy Sin((”_ wRMFt)éz (2.47)
Unter Verwendung des Ohmschen Gesetzes (Gleichung 2.29) und der getroffenen An-
nahmen (,,Jow frequency approximation) ergibt sich aus dem induzierten elektrischen Feld

eine induzierte Stromdichte jRMF , welche ebenfalls axial gerichtet ist.

1. (2.48)

—

J o = GEZ,RMF = Bora)RMFO- Sll’l((ﬁ — Wy

Auf ein stromdurchflossenes Fluidelement wirkt demnach folgende Lorentzkraft fL o

—

= D 2 2
fL.RMF = Jrur x BRMF = Bo OTa)RMF sm ((0 - a)RMFt)
0

(2.49)
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Da die Schmelze triige ist und der zeitlichen Anderung der Lorentzkraft nicht folgen kann,

wirkt eine zeitlich gemittelte Lorentzkraftdichte < fL o > auf die Schmelze ein.

0
<fL RMF> = a)RMF ZwaLdt = O.SO'BOZa)RMFI" (250)
! 27 0 0

Die zeitlich gemittelte Lorentzkraftdichte weist nur eine azimuthale Komponente mit einer in
radiale Richtung r linear ansteigenden Kraftdichte auf. Die radiale Komponente der zeitlich

gemittelten Lorentzkraftdichte wird dagegen im zeitlichen Mittel Null.
- 1
(frne) = B Bjow,, 1€, (2.51)

In einem endlichen Zylinder hingt die Lorentzkraftdichte dann sowohl vom Radius R als

auch von der Hohe z ab.
- 1 roL R
<fL,RMF> = 5 O-ZURMFRBS |:E - Zanﬂln‘ll (lglnr)COSh[ﬂln %J:|ez (2.52)
n=1

mit &, f1, als Entwicklungskoeffizienten und J; als erstes Glied der Besselfunktion 1. Art.
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2.4 Dimensionslose Kennzahlen

Um Wiérme- und Stofftransport verschiedener Materialsysteme, KristallgroBen, geometrische
Anordnungen und Magnetfeldeinstellungen miteinander vergleichen zu konnen, werden di-
mensionslose Kennzahlen der entsprechenden physikalischen Groflen gebildet. Diese Kenn-
zahlen beinhalten stoffspezifische Parameter und technologische GroBen, die die typischen
Merkmale des jeweiligen Untersuchungssystems beschreiben.

Die geometrischen Verhéltnisse werden mit Hilfe des Aspekt Verhiltnisses AR, welches den

Quotient aus Hohe A und Durchmesser D, des Fluids darstellt, charakterisiert.

AR = D% (2.53)
Des Weiteren gibt es dynamische Kennzahlen, die die jeweiligen Transportmechanismen in
der Schmelze durch verschiedene Krafteinwirkungen charakterisieren.
Die thermischen Verhiltnisse wihrend der VGF-Ziichtung werden {iber die Grashofzahl Gr
vergleichbar dargestellt, welche die thermische Auftriebskraft des Fluids zu den Zahigkeits-

kraften des Fluids ins Verhiltnis setzt.

_ PeAT, R (2.54)

2

Gr
v

Die beiden transportbestimmenden dimensionslosen Kennzahlen sind die Prandtl-Zahl Pr,
welche den Impulstransport im Verhéltnis zum Wérmetransport ausdriickt und die Schmidt-

Zahl Sc, welche den Impulstransport im Verhéltnis zum diffusiven Stofftransport ausdriickt.

pr=2 und Sc= v (2.55 und 2.56)

K D
Des Weiteren konnen externe magnetische Felder auf die Schmelzkonvektion einwirken. Der
Shielding Faktor S beschriebt die Eindringtief des AC-Feldes in die Schmelze. Je groler S

ist, desto weniger tief dringt das Magnetfeld in die Schmelze ein.

S = puow R’ (2.57)

AC—-Feld
Die Stirke des TMFs wird iiber die magnetische Kraftzahl F beschrieben, welche die stro-
mungsantreibende Lorentzkraft in Verhidltnis zu den ddmpfenden Zihigkeitskriften der

Schmelze setzt.

2 5
— O-a)TMF ki BTMFR

F (2.58)

4nv
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Das rotierende Magnetfeld wird iiber die magnetische Taylorzahl 7a beschrieben. 7a ist der
Quotient von Rotationskraft durch die magnetische Induktion erzeugt zu Reibungskraft im

Fluid.

Ta — O-ZURMFBRMFR (259)

2p0°
Die Auswirkung der stromungsbeeinflussenden Parameter auf das Geschwindigkeitsfeld 1dsst
sich iliber die Reynoldszahl Re darstellen. Re setzt die Trégheits- zur Reibungskraft ins Ver-
hiltnis. u stellt dabei eine charakteristische Stromungsgeschwindigkeit dar.
_uR
v

Re (2.60)
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2.5 Modelle fiir die numerischen Berechnungen von instationiren

Stromungen

Generell gibt es verschiedene Ansétze, eine instationdre Stromung zu berechnen. Ziel dieses
Kapitels ist es, das Hauptprinzip von den drei wesentlichen Herangehensweisen (DNS —
direct numerical simulation, LES — large eddy simulation und RANS — Reynolds averaged
Navier Stokes) kurz vorzustellen. Fiir eine detaillierte Betrachtung wird auf gingige Lehr-
biicher z.B. Wilcox ,,Turbulence Modeling for CFD* [WIL04] oder Frohlich ,,Large Eddy

Simulation turbulenter Stromung® [FRO06] verwiesen.

Generell sind fiir eine instationire Stromung folgende Aspekte wichtig nach [FRO06]:

e Regellosigkeit - die momentane Stromung ist ungeordnet und chaotisch und daher
empfindlich fiir kleine Anderungen der Anfangs- und Randbedingungen.

e dreidimensionale instationdre Wirbelbewegung

e Dissipation — die kinetische Energie in einem abgeschlossenen System sinkt, wenn
nicht durch duBere Anregung wieder Bewegungsenergie zugefiihrt wird.

e Diffusivitit — der Austausch zwischen Impulsen und skalaren Grofen (z.B. Tem-
peratur) im Raum erfolgt nicht durch einen molekularen Diffusionsterm in der
Navier-Stokes-Gleichung sondern durch turbulente Fluktuationen.

e Mehrskaligkeit — die instationdre Bewegung findet auf vielen rdumlichen und zeitli-
chen Skalen gleichzeitig statt. Es kommt zu einem Energieaustausch zwischen den
Bewegungen auf unterschiedlichen Skalen.

Die Auspriagung der einzelnen Eigenschaften hdngt stark von der konkreten instationédren
Stromung ab. Das Hauptaugenmerk bei einer instationdren Stromung liegt auf dem Energie-
transfer von groen Skalen (Energieproduktion durch duflere Kréfte) hin zu kleinen (Energie-
dissipation). Die kleinste Skale dieser Energiekaskade ldsst sich durch die Mikroskalen von

Kolgomorov beschreiben [WILO04].
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Die Mikroskalen, welche sich in eine Léngen-, Zeit- und Geschwindigkeitsskala aufteilen,
beschreiben den Dissipationsbereich der Energie, der nur von der Dissipationsrate & und der

kinematischen Viskositdt v des Fluides abhadngt.

3\ 1/4
Kolmogorov - Liangenskala n, = (UJ (2.61)
&
1/2
Kolmogorov - Zeitskala » — v 2.62
T
tole
Kolmogorov — Geschwindigkeitsskala u, = (08)1/4 (2.63)

Direkte numerische Simulation (DNS)

Bei einer direkten numerischen Simulation [ORS72] wird die Navier-Stokes-Gleichung zu-
sammen mit den nétigen Anfangs-/Randbedingungen numerisch geldst. Die dreidimensionale
instationdre Wirbelbewegung wird direkt berechnet. Es wird kein Turbulenzmodell und damit
keine Nédherung verwendet. Die Diskretisierung in Zeit und Raum muss fein genug sein, um
auch die kleinskaligen Anteile der Stromung aufzuldsen. Der numerische Fehler ist dadurch
vernachléssigbar und die Losung wird gitterunabhingig. Auf Grund des hohen Rechenauf-
wands fiir die Berechnung der dreidimensionalen instationdren Stromung wird DNS grund-
satzlich nur fiir Stromung mit niedriger Reynoldszahl angewendet, und um z.B. Turbulenz-
modellannahmen direkt und separat voneinander zu liberpriifen bzw. neue Modelle zu entwi-
ckeln. Die meisten Stromungen in der Praxis lassen sich auf Grund des hohen Rechenaufwan-
des nicht mit DNS berechen. Es ist notig auf Nidherungen zuriick zu greifen und so den Re-

chenaufwand zu minimieren.

Reynolds averaged Navier Stokes (RANS)

Bei RANS-Berechnungen [REY95] wird die Turbulenz statistisch auf Grundlage der Rey-
nolds-gemittelten Navier-Stokes-Gleichung betrachtet. Dabei werden alle zeitlichen Schwan-
kungen durch einen Mittelungsprozess entfernt, so dass nur noch stationire Gleichungen fiir
die so erhaltenen Werte zu 16sen sind. Die gingigste Mittlungsmethode ist eine zeitliche
Mittlung der untersuchten physikalischen Grofe. Dies ist moglich, wenn die betrachtete Tur-
bulenz stationdr ist, d.h. der Mittelwert der turbulenten Strdmung variiert nicht mit der Zeit.
Daneben gibt es auch noch eine rdumliche Mittlung fiir eine homogene Turbulenz, d.h. die

turbulente Stromung ist im Mittel in allen Richtungen gleich.
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Bei den weiteren Betrachtungen soll nur auf die zeitliche Mittelung eingegangen werden, da
sie fiir die RANS-Berechnungen in Kapitel 4 eingesetzt wird.

Bei der zeitlichen Mittlung werden die betrachteten Stromungsgeschwindigkeit #_ in einen
Mittelwert 2 und in eine Fluktuationskomponente ”, aufgeteilt.

U =u +u,. (2.64)
Der Mittelwert wird dabei so gewéhlt, dass die Fluktuationskomponenten den Mittelwert Null

haben. Die Gleichung 2.64 wird in die Navier-Stokes-Gleichung Gleichung 2.20 eingesetzt,
um die Reynolds-gemittelte Navier-Stokes-Gleichung Gleichung 2.65 zu erhalten.

ou  _ou - op 0 —
—+pu —L=f ——+—2uS, — puu (2.65)
£ ot o, ox, /. ox, Ox, ( 0, pujul)

Die Reynolds-gemittelte Navier-Stokes-Gleichung enthidlt im Vergleich zu normalen Navier-

Stokes-Gleichung einen zusitzlichen Term auf der rechten Seite: T ;= U /ul , welcher die

Produkte der Fluktuationskomponente der Geschwindigkeiten ul beinhaltet und als spezifi-

scher Reynoldsstresstensor 7z; bezeichnet wird. Die zeitliche Ableitung der mittleren Stro-
mungsgeschwindigkeit (1. Term auf der linken Seite Gleichung 2.65) kann erhalten bleiben,
wenn die gewidhlten Randbedingungen zeitlich variieren, aber dies im Vergleich zur Turbu-
lenz bedeutend langsamer geschieht.

Um die Gleichung 2.65 numerisch 16sen zu konnen, muss fiir den Reynoldsstresstensor ein
geeignetes Turblenzmodell gefunden werden. Bei dem gingigen k-o-Modell nach Wilcox
[WIL04] werden zwei gekoppelte Transportgleichungen genutzt. Eine Gleichung 2.66 be-
schreibt die turbulente kinetische Energie & und bestimmt damit die Energie der Turbulenz.
Eine weitere Gleichung 2.67 beschreibt die spezifische Dissipation @ der Energie und damit

die Skala der Turbulenz.

ok +u, ok _ T o, _ Lko+ 9 (v+ov, )6k (2.66)
o ox, ' ox ox, ox,
o uAa—a):aQq%— ‘w0’ +i|:(U+G*UT)a—w:| (2.67)
or 7 ox, k" ox, ox, ox

In die Gleichungen 2.66 und 2.67 gehen die Konstanten «, £, o und ¢ und die turbulente
Eddyviskositit v, = k/ w ein. Die turbulente Eddyviskositit wurde von Boussinesq [BO77]

eingefiihrt.
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Eine Erweiterung des k-w-Modells wurde von Menter [MEN94] eingefiihrt. Das SST-k-o-
Modell (SST = shear stress transport) weist Vorteile bei der Stromungsberechnung in wand-
fernen Gebieten auf und ermdglicht so Turbulenzberechnungen {iber einen weiten Geo-
metriebereich hinweg.

Der Vorteil des RANS-Ansatzes liegt in der effizienten Turbulenzberechnung. Die Reynolds
gemittelten Grofen sind glatter als die instationdren Turbulenzwerte. Daher sinkt der Diskre-
tisierungsbedarf im Vergleich zu LES- oder DNS-Berechnungen. Der prinzipielle Nachteil
des RANS-Ansatzes liegt in der Vielzahl der notigen Modellannahmen. Des Weiteren ist es
auf Grund der Mittlung nicht moglich, die zeitabhéngigen Eigenschaften der Stromung zu

analysieren.

Large eddy simulation (LES)

Bei LES-Simulationen werden die groen energietragenden Wirbelstrukturen explizit drei-
dimensional und zeitabhéngig berechnet. Die groBen Skalen sind individuell verschieden fiir
die einzelnen Stromungssituationen. Sie sind stark geordnet, energiereich und werden von der
mittleren Stromung erzeugt. Die weniger wichtigen kleinskaligen Anteile werden durch ein
universelles Feinstrukturmodell dargestellt, dessen wichtigste Funktion die Beschreibung der
Dissipation der turbulenten kinetischen Energie ist. Dies ist moglich, da die kleinen Skalen
einen universellen Charakter haben und nur wenig zur Gesamtenergie des Systems beitragen.
Sie erhalten ihre Energie durch den Zerfall der grolen Skalen und sind fiir den GroBteil der
Energiedissipation zustindig.

Wenn das numerische Gitter viel feiner als die energietragenden Strukturen ist, kann man fiir
das Feinstrukturmodell ein einfaches Modell wéhlen, welches nur die Rate der dissipierenden
Energie an sich betrachtet. Ein typisches Modell ist das Modell von Smagorinsky [SMA63].
Es basiert auf der turbulenten Eddyviskositit v, welche alle Effekte der Turbulenz beinhaltet.
Die kinetische Energie dissipiert dann auf einer kleinen Skala analog zur molekularen Diffu-
sion. Beim Smagorinsky Modell wird zusdtzlich angenommen, dass die Energieproduktion

und Dissipation im kleinskaligen Bereich im Gleichgewicht sind.

v,=CpN S-S mit§:@+5ﬁf

ij ij ij

(2.68)

X X,
J i

C; 1st die empirische Smagorinsky Konstante und A4 ist die verwendete Filterbreite zur Separa-

tion. Eine typische Filterbreite ist: A = (Volume)”3 .
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Die Grundlage fiir die Trennung in berechnete . und modellierte Anteile ”, ist eine zeitliche

und rdaumliche Filterung. Es gibt generell homogene und inhomogene Filter, bei denen z.B.
die Filterbreite im Gebietsinneren und am Gebietsrand variiert wird.

Ein typischer Filter fiir das Geschwindigkeitsfeld ist der lokale Mittelwert, welcher mit Hilfe
der Filterfunktion G mit der Filterbreite A gebildet wird, d.h. die Funktion hat den Funktions-

wert Null auBBerhalb einer Box mit der Seitenlédnge A.

i (x,t) = [[[Gx,x", A, (x',¢ Jxdx, dx! (2.69)

Man kann zwei wichtige Grenzfélle unterscheiden. Wenn fiir eine feste Reynoldszahl die Fil-
terbreite variiert wird, kann aus einer LES eine DNS Rechnung werden. Steigt fiir eine feste
Filterbreite die Reynoldszahl an, sinkt die Kolmogrov-Liange und allein die Feinstruktur re-
prasentiert die turbulente Energiekaskade und damit die Dissipation. In diesem Fall wird es
moglich, LES-Rechnungen fiir beliebig gro3e Reynoldszahlen zu realisieren.

Generell kann auf einem groberen Gitter als bei DNS-Rechnungen die Simulationen realisiert
werden, aber die Rechnungen sind ebenfalls instationdr und 3-dimensional. Fiir gesicherte
statistische Bestimmung von Mittelwerten sind Simulationen {iber einen lingeren Zeitraum
notig. Im Vergleich zu RANS-Berechnungen sinkt aber der Modellierungsbedarf durch den

Einsatz eines universellen Feinstrukturmodells deutlich.
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2.6 Stand der Literatur

In der Literatur sind eine Vielzahl von Verdffentlichungen zum Einfluss von zeitabhdngigen
Magnetfeldern auf die Kristalleigenschaften und Schmelzstromung bei der VGF-Kristall-
ziichtung bekannt. Die nachfolgende Zusammenfassung konzentriert sich auf aktuelle Litera-
tur und unterscheidet auf der einen Seite zwischen numerischen Simulationen und Stro-
mungsmessungen in iiberwiegend isothermalen Modellexperimenten zur Beeinflussung der
Schmelzstromung mittels zeitabhéngiger Magnetfelder auf der einen Seite und numerischen
Simulationen und Ziichtungsexperimenten zur Beeinflussung der Kristalleigenschaften, von
hauptsichlich mittels VGF geziichteten Germanium- und Galliumarsenidkristallen, auf der

anderen Seite.

2.6.1 Isothermale Modellexperimente zur Stromungsuntersuchung

In der Literatur sind iiberwiegend Untersuchungen zur isothermalen magnetfeldinduzierten
Stromung publiziert. Es gibt keine experimentellen oder numerischen Veroffentlichungen von
anderen Arbeitsgruppen zur Uberlagerung einer TMF- bzw. RMF-induzierten Strdmung mit
einer VGF-induzierten Stromung, welche durch radiale Temperaturgradienten erzeugt wird.
Es sind jediglich in geringen Umfang Untersuchungen publiziert, welche sich mit der Uberla-
gerung einer magnetfeldinduzierten Stromung mit einem stabilen axialen [GR09, GR10,
NI11, DA13] bzw. instabilen axialen Temperaturgradientes [VOO1, GRO7, PAL09] bei mode-
raten Temperaturen beschéftigen. Beide axiale Temperaturgradienten stellen stark idealisierte
Modelle fiir die Czocharalski-Ziichtung (instabiler axialer Temperaturgradient) und VGF-
Zichtung (stabiler axialer Temperaturgradient) dar. Alle zitierten experimentellen Unter-

suchungen wurden mit der Hilfe von UDV-Messungen realisiert.

TMF-induzierte Stromung

Bis auf zwei Verdffentlichungen [DA11, DA13], welche sich mit der Beeinflussung der
Schmelzstromung in viereckigen Schmelzbehéltern als Modell fiir die gerichtete Erstarrung
von multikristallinen Siliziumbldcken mittels TMF beschéftigen, erstrecken sich alle anderen
Untersuchungen auf zylindrische Schmelzgeometrien, wie sie fiir die VGF-Ziichtung typisch

sind.
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In Lantzsch et al. [LA07, LAOS] wird die sich in zylindrischen, mit GalnSn gefiillten, im Spu-
lensystem zentral positionierten Behéltern (AR 0.5 — 2.0) ausbildende Stromung, in Abhéin-
gigkeit der Magnetfeldparameter untersucht. Bis zu einem Shieldingfaktor von S = 10 bleibt
die toroidale Stromungsstruktur bestehen. Bei S > 10 bildet sich im oberen Teil der Schmelze
ein zusitzlicher schwacher Wirbel aus und die Stromungsgeschwindigkeit sinkt signifikant ab
[LAO7]. Der Ubergang zu einer zeitabhingigen oszillierenden Stromung wird mit
F.= 4.3x10° bestimmt. Durch den Einsatz eines kombinierten TME/DC-Feldes lisst sich der
Ubergang zu einer zeitabhingigen Strdmung hin zu hoheren Kraftzahlen verschieben. Bei
F = 3x10° und Ha = 30 lassen sich die Stromungsfluktuationen noch komplett ddmpfen und es
liegt eine laminare Stromung im Gefdl3 vor [LAOS].

In Cramer et al. [CRA11] wird numerisch und experimentell die Sensitivitit der Stromungs-
struktur und —stabilitdt beziiglich kleiner Verschiebungen (bis zu einem 1mm) des zylindri-
schen Behélters (GalnSn, AR = 1.0, AR = 2.0, F = 106) aus dem Spulenzentrum untersucht.
Bereits bei kleinen Verschiebungen von 0.5mm wird die toroidale Stromungsstruktur schwer
deformiert. Bei Imm Verschiebung kehrt sich die Stromungsstruktur in den oberen 2/3 des
Behélters um und der Torus ist komplett zerstort.

In Grants et al. [GR09] wird die Stabilitét einer TMF-Stromung in einem zylindrischen Gefaf3
(AR = 2.0) in Abhéngigkeit einer stabilen thermischen Schichtung’ untersucht. Auf Grund der
Anfangskonfiguration entsteht die thermische Auftriebsstromung nur als sekundéire Stromung
durch die TMF induzierter Stromung. Trotzdem wird die Stabilitdt der TMF-Strdmung durch
die Auftriebsstromung beeinflusst. Wenn die magnetische Kraftzahl die gleiche GroBenord-
nung wie die Grashofzahl hat, wird die Stromung instabil. Eine weitere Erh6hung der Gras-
hofzahl resultiert in der Ausbildung von Geschwindigkeitsgrenzschichten am Behélterboden
und der Schmelzoberfldche und in dreidimensionale Stromungsinstabilitdten.

In Dadzis et al. [DA11, DA13] wird zum ersten Mal die TMF-Stromung in Schmelzbehéltern
mit einer viereckigen Geometrie (100x100x100mm”) als Modell fiir die Bridgmanerstarrung
von multikristallinen Silizium untersucht. Die Untersuchungen erfolgen sowohl unter iso-
thermalen Bedingungen [DA11] als auch unter dem Einfluss eines axialen Temperaturfeldes
[DA13]. Unter isothermalen Bedingungen wurde der Einfluss der Schmelzhdhe
(AR = 0.25 — 0.75) und eine Verschiebung des Behilters 40mm aus der zentralen mittigen
Position im Spulensystem untersucht. Die Magnetfeldparameter (F = 10%, S = 28) werden
konstant gehalten. In allen Féllen ergab sich eine instationidre Schmelzstromung, deren Struk-

tur von der Schmelzhéhe und Behilterpositionierung abhing. Bei kleinen Schmelzhdhen

? Die stabile thermsiche Schichtung stellt ein Idealmodell fiir die VGF-Ziichtung ohne den Einfluss radialer
Temperaturgradienten da.
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(AR = 0.25) dominierte einer zentrale horizontale Stromung. Bei dem verschobenen Behilter
sind nur noch drei der vier Stromungstori vorhanden.

Bei den Untersuchungen zum Einfluss des axialen Temperaturfeldes [DA13] wurden die
Magnetfeldparameter angepasst (F = 1.3x10 S = 3). Wiederum zeigt die Schmelzhdhe einen
signifikanten Einfluss auf die Stromungsstruktur. Bei kleinen (AR = 0.25) und mittleren
(AR = 0.5) Hohen dominiert eine horizontale Stromung, welche aus acht Stromungswirbeln
besteht. Bei groBen Hohen (AR = 1.0) treten zusitzliche dreidimensionale Stromungs-

instabilitaten auf.

RMF- induzierte Stromung

In der Literatur sind iiberwiegend Untersuchungen zur isothermalen magnetfeldinduzierten
Stromung in Zylindergeometrien publiziert. Im Gegensatz zur TMF-induzierten Stromung
muss man bei der RMF-induzierten Stromung zusitzlich zwischen verschiedenen Schmelz-
oberflachen (freie [TRA12], teilweise bedeckte [ZH11] und geschlossene [GR02, GRO3,
RA10, NIO5]) unterscheiden, da die Sekundirstromung sich in Wechselwirkung mit der
Schmelzoberfliche ausbildet. Je nach vorhandener Oberfliche ergeben sich daher unter-
schiedliche Stabilitétsbereiche und unterschiedlich stark ausgeprigte meridionale Sekundir-
strOmung.

Fiir die geschlossene Oberfliche haben z.B. Grants und Gerbeth [GR02] fiir AR = 0.5 — 2 die
kritischen Taylorzahlen Ta. bestimmt. Die Instabilititen resultieren aus der Uberlagerungen
von horizontalen und vertikalen rotierenden Grenzschichten, welche Inertialwellen im Zent-
rum der Schmelze induzieren. Dieselben Autoren [GR03] haben die numerisch bestimmten
kritischen Taylorzahlen experimentell mit Hilfe von Strémungsexperimenten an mit Queck-
silber gefiillten zylindrischen Behiltern nachvollzogen.

In Ribiger et al. [RA10] wurde fiir einem mit GalnSn gefiillten geschlossenen Zylinder mit
AR = 1 das Spin-up Verhalten fir Ta = 1.2x10* — 5.09x10” mit Hilfe von Ultraschall-
stromungsmessungen nachvollzogen. Die experimentell ermittelten Ergebnisse zum Spin-up
Verhalten und Stabilitit der RMF-Stromung decken sich mit den numerischen Unter-
suchungen von Nikrityuk et al. [NI05] und Grants und Gerbeth [GR02].

Der Einfluss einer partiell mit Oxid bedeckten GalnSn Oberfliche auf die sekundire RMF-
Stromung wurde von Zhang et al. [ZH11] im Taylorzahlbereich Ta = 10" — 5x10% fiir
AR = 1/6 — 1 untersucht. Durch das transiente Verhalten der Oxidschicht bzw. durch die
Wechselwirkung der Oxidschicht mit der RMF-Stromung treten permanente Strémungs-

oszillationen auf.
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In Travnikov et al. [TRA12] wurde sowohl numerisch als auch experimentell der Einfluss
einer freien Schmelzoberfliche auf die Stromung untersucht. Das Vorhandensein der freien
Oberfléche resultiert in oszillatorischen Stromungsinstabilitidten, welche bei kleineren Taylor-
zahlen als Taylor-Gortler Wirbel'® auftreten. Die instabile Stromung wird nahe der freien
Oberflache durch eine Oszillation der Grofle und Position des oberen Stromungswirbels der
sekundédren Stromung und aus einer horizontalen Oszillation der azimuthalen Geschwindig-
keit an der freien Oberflache erzeugt. Die kritische Taylorzahl fiir das ozillatorische Stro-
mungsregime sinkt mit steigendem Aspektverhiltnis (AR = 0.5 Ta. = 6.0x10° auf
AR =2 Ta, = 0.21x10°).

Neben den isothermalen Stromungsuntersuchungen wurde fiir den Fall eines geschlossenen
Zylinders sowohl numerische als auch experimentelle Untersuchungen publiziert, die sich mit
der Kombination einer Rayleigh-Bénard Anordnung'' [VOO1, GRO7] bzw. deren Modi-
fikationen [GR10, NI11, PAL09] zusammen mit einem RMF beschiftigen. Es gibt keine ex-
perimentellen oder numerischen Verdffentlichungen von anderen Arbeitsgruppen zur Uberla-
gerung einer RMF-induzierten Stromung mit einer VGF-induzierten Stromung, welche durch
radiale Temperaturgradienten erzeugt wird.

In Grants und Gerbeth [GR10] wird die Stabilitdt einer RMF-Stromung in Kombination mit
einer stabilen axialen Temperaturschichtung untersucht. Die stabile Schichtung unterdriickt
die Sekundérstromung und verstirkt dadurch die Primérstrémung. Die kritische Taylorzahl
sinkt (z.B. bei Gr = 1.47x10° von Ta s = 1.46x10° zu Ta. g = 1.03x10°) und Taylor-Gértler
Wirbel treten bei kleineren Taylorzahl im Vergleich zu isothermalen Untersuchungen auf.

In Nikrityuk [NI11] wird der spin-up Prozess unter dem Einfluss einer solch stabilen thermi-
schen Schichtung fiir ein festes AR = 1 untersucht. Die stabile thermische Schichtung unter-
driickt die sinusiodalen Oszillationen der meriodionalen Strémung in der intertial Phase. Die
meridionale Geschwindigkeit sinkt im Vergleich zum isothermalen Fall.

In Volz und Mazuruk [VOO1] bzw. in Grants und Gerbeth [GRO7] wird der Einfluss einer
instabilen axialen Temperaturschichtung auf die Stromungsstabilitdt untersucht. In diesem
Fall ist die RMF-Stromung stabiler (bis zum Faktor 10) und Temperaturfluktuationen werden

um den Faktor 5 an den Seitenwinden und bis zu dem Faktor 50 im Zentrum gesenkt.

' Taylor-Gortler Wirbel stellen zwei gegenlidufige Wirbelelemente dar, welche nahe der Mittelebene an der
Seitenwand des zylindrischen Schmelzbehilters gebildet werden und von der Sekundérstromung zu den horizon-
talen Schmelzgrenzflachen transportiert werden.

' Rayleigh-Bénard bedeutet, dass ein Zylinder mit adiabatischen Winden von unten beheizt und von oben
gekiihlt wird. Die axiale Temperaturschichtung ist damit instabil und es bildet sich eine thermisch induzierte
Schmelzstromung (,,Wind*) aus.
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In Pal et al. [PAL09] wird eine modifizierte Rayleigh-Bénard-Anordnung (auf die Schmelz-
oberfliche wird nur ein Kiihlfinger aufgesetzt) genutzt, mit dem Ziel eine Modellanordnung
fiir die Cz-Ziichtung zu realisieren. Durch den Einsatz eines RMF’s ist es moglich, dass der
Quotient aus horizontaler und vertikaler Temperaturdifferenz rund 1K betrdgt, wenn die

RMF-Stromung die thermische Stromung (,,Wind“'?) komplett kompensiert.

2.6.2 Einfluss eines TMF’s auf die Durchbiegung der Phasengrenze und den ther-
mischen Stress bei der VGF-Ziichtung

In der Literatur sind sowohl numerische Simulations- als auch Ziichtungsbeispiele zum Ein-
fluss der TMF-Parameter auf die Durchbiegung der Phasengrenze bzw. des v.Mises Stress bei
verschiedenen Halbleitermaterialien bekannt. Als Erstes soll ein kurzer Uberblick iiber die
numerischen Simulationsergebnisse der verschiedenen Arbeitsgruppen gegeben werden.

In Schwesig et al. [SCHWO04] und in Frank-Rotsch et al. [FRAR08] wurde mit Hilfe von glo-
balen numerischen Simulationen der Einfluss von verschiedenen TMF-Parameter auf die
Durchbiegung der Phasengrenze und den v.Mises Stress untersucht. In beiden Verdffent-
lichungen wurden die negativen Auswirkungen eines TMF up demonstriert. Schwesig hat sich
auf 2”’InP-Kristalle konzentriert und Frank-Rotsch auf industrierelevante Ge-Kristallgrof3en
(Durchmesser 110mm 6kg Ge-Einsatz). Fiir beide Félle konnte gezeigt werden, dass eine sig-
nifikante Verbesserung der Durchbiegung der Phasengrenze bzw. des v.Mises Stress mit Hilfe
eines TMF downs erreicht werden kann, aber die konkreten TMF-Parameter (Frequenz, Pha-
se, Strom) dem gewdihlten Ziichtungssystem angepasst werden miissen. Frank-Rotsch hat fiir
optimale Ge-Kristalle (leicht konvexe Phasengrenze), bei Verwendung des am IKZ entwickel-
ten Heizer-Magnet-Moduls'> [RU08a, RU08b], numerisch eine zeitlich gemittelte Lorentz-
kraftdichte von 25N/m? bei einer Frequenz von 20Hz ermittelt. Bereits eine Erhohung auf

50Hz bei einer zeitlich gemittelten Lorentzkraftdichte von 140N/m? fiihrt zu einer instabilen

"2 Wind bedeutet, dass die Schmelze mehr oder weniger nierenformig auf der einen Seite des zylindrischen
Schmelzcontainers aufsteigt, sich dann entlang der Schmelzoberflache zur anderen Seite bewegt und dort ab-
sinkt. Da es sich um einen geschlossenen Kreislauf handelt, stromt die Schmelze am Boden des Containers zur
Ausgangsseite zuriick.

Das Heizer-Magnet-Modul besteht aus mehreren Spulen, welche im Inneren des Ziichtungsofens angeordnet
sind und Widerstandsheizer darstellen, welche gleichzeitig ein TMF erzeugen. Die magnetische Induktion, Fre-
quenz und Phase des TMF’s sind dabei frei wahlbar und kdnnen den Halbleitermaterialen und Ziichtungs-
bedingungen angepasst werden. Im Gegensatz zu einem externen Spulensystem ermdglicht das HMM die Mag-
netfelderzeugung direkt im Ofeninneren und damit treten keine Verluste und Abschirmungseffekte bei der er-
zeugten Magnetfeldstdrke durch den Ofen auf.
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Stromung. Bei einer Absenkung der Frequenz auf 10Hz besteht die Gefahr des Auftretens von
instabilen Oberflichenstromungen.

Ebenfalls mit Hilfe von numerischen Simulationen wurde in Dropka et al. [DRO12a] unter-
sucht, in wieweit man die Form der Phasengrenze mit Hilfe eines TMF’s, welches mit dem
Heizer-Magnet-Modul am IKZ erzeugt wird, in Abhingigkeit der elektrischen Leitfahigkeit
der Schmelze (¢ = 50 — 1.7x107S/m) des zu ziichteten Materials Ge, Si, CdTe, BaF, und
YAQG, beeinflussen kann. Es konnten fiir jedes Material Magnetfeldparameter gefunden wer-
den, bei welchen zumindest die Durchbiegung der Phasengrenze im Vergleich zu einer reinen
Auftriebsstromung, verringert wurde. Die Parameter variieren zum Beispiel zwischen 30°,
70A und 50Hz fiir Ge und 60°, 500A und 667Hz fiir BaF,.

Neben den numerischen Untersuchungen zum Einfluss einer TMF-induzierten Schmelz-
stromung auf die Kristalleigenschaften sind in der Literatur auch verschiedene Verdffent-
lichungen zu Ziichtungsexperimenten unter TMF-Einfluss bekannt.

Mit Hilfe des Heizer-Magnet-Moduls wurden 4’°VGF-Ge- [FRA09], 3’ LEC-GaAs- [RU09]
und quadratische 6°’Cz-Si-Kristalle [RU11, MI11] geziichtet. Bei den Ge- und GaAs Kristal-
len wurden jeweils die TMF-Parameter bei identischen thermischen Bedingungen variiert. In
Abhingigkeit dieser Magnetfeldparametervariation ergeben sich verschiedene Formen und
Durchbiegungen der Phasengrenze. Bei optimal gewihlten Parametern werden die radialen
elektrischen Eigenschaften homogen. Die Phasengrenze hat eine leicht konvexe Form und ist
nahezu flach. Im Kiristall sind fast keine Striations nachweisbar. Fiir die Ziichtung von quad-
ratischen Cz-Si-Kristallen miissen kleine radiale Temperaturdifferenzen (AT,g = 2K) durch
eine gezielte magnetfeldinduzierte Stromung stabilisiert werden. Dies ermoglicht die Ziich-
tung von rechteckigen Kristallen mit vier identischen {110} Facetten.

In Lantzsch et al. wurden erste Untersuchungen [LAO7, LAO8, LAO9] zum Einfluss einer
TMF-Stromung auf die Durchbiegung der Phasengrenze, mit dem am Institut fiir NE-
Metallurgie und Reinststoffe vorhandenen 3°’VGF-Ofen und TMF-/DC-Spulensystem durch-
gefiihrt. Dabei wurde der Einfluss der beiden Magnetfeldrichtung untersucht. Es konnte bei
37’GaAs:Si- und 3°’Ge:Ga-Kristallen gezeigt werden, dass ein TMF down die Durchbiegung
der Phasengrenze im Vergleich zu Kristallen, welche ohne Magnetfeldeinfluss und unter glei-
chen thermischen Bedingungen geziichtet wurden, senken kann und ein TMF up die
Durchbiegung der Phasengrenze erhoht. Teilweise trat bei den Kristallen, welche unter dem
Einfluss eines TMF up’s geziichtet wurden, polykristallines Wachstum im oberen Zylinder-

bereich auf.
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2.6.3 Einfluss zeitabhiingiger Magnetfelder auf die Schmelzdurchmischung

In der Literatur werden sowohl kontinuierliche als auch gepulste TMF- bzw. RMF-Felder, mit
dem Ziel die Schmelzdurchmischung zu maximieren, eingesetzt. Die publizierten Unter-
suchungen beziehen sich immer auf die Durchmischung von zylindrischen Schmelzen, wobei
die Zylinder horizontal oder vertikal in zwei Gebiete mit unterschiedlichen Schmidtzahlen
oder Konzentrationen geteilt sind [NI11, KO09, KO10] oder auf Dotierstoffe bzw. Verunrei-
nigungen, welche im Schmelzvolumen vorhanden sind [ECKO0S8, DI11, Wi08, BE04, BE09,
FRARO09, DRO10, DRO11, DRO12b, DRO12c].

In Frank-Rotsch [FRARO09] wurde gezeigt, dass bei der Verwendung eines TMF zur Intensi-
vierung der Durchmischung von Halbleiterschmelzen mindestens ein magnetfeld-
beeinflussender Parameter (TMF-Richtung, Phasenwinkel, Frequenz) periodisch oder aperio-
disch variiert werden muss, um optimale Ergebnisse zu erreichen. Demonstriert wurde der
Einfluss der periodischen TMF-Richtungsédnderung auf Germaniumkristalle. Das Temperatur-
feld wird nur wenig beeinflusst, die Form der Phasengrenze bleibt stabil, aber die Dicke der
Diffusionsgrenzschicht nimmt ab und die Dotierstoffverteilung wird homogener.

Signifikant ist der Einfluss der Schmelzdurchmischung bei der Ziichtung von mc-Silizium-
blocken. Je stirker die Kristallisationsrate steigt, desto konkaver wird die Phasengrenze, was
zu einer Verunreinigungsanreicherung im Zentrum fiihren kann. In Dropka et al. wurde mit
Hilfe von numerischen 3D Simulationen von industrierelevanten TiegelgroBen der Einfluss
verschiedener TMF- [DRO10, DRO11] bzw. Karussell-Magnetfelder [DRO12¢] auf das
Stromungsfeld in der Schmelze generell bzw. auf die Schmelzdurchmischung untersucht.
Um eine komplette Durchmischung der Schmelze zu erreichen, muss die induzierte Lorentz-
kraft eines homogenen TMEF’s bedeutend grofer sein als die maximale Auftriebskraft
[DRO10]. Bessere Mischungsergebnisse erhilt man bei der Uberlagerung zweier entgegen-
gerichteter TMF’s (double frequency TMF [DRO12b]) mit unterschiedlicher Magnetfeld-
stirke, Frequenz und Phasenverschiebung. Dadurch ist es mdglich, die Strdmung im
Schmelzzentrum zu intensivieren (Diffusionsgrenzschichtdicke an der Phasengrenze sinkt),
ohne eine hohe Stromungsgeschwindigkeit nahe der Tiegelwand zu erzeugen. Dazu wird ein
TMF up mit kleiner Frequenz und ein TMF down mit hoher Frequenz iiberlagert [DRO11,
DROI12b]. Ein weiterer Ansatz ist die Erzeugung eines Karussell-Magnetfeldes [DRO12c]
mit Hilfe eines geteilten Heizermagnetmoduls am Tiegelboden. Dies ermdglicht die Erhdhung
der Stromungsgeschwindigkeit vor der Phasengrenze bei gleichzeitiger Verstirkung der axia-

len Stromung parallel zur Wachstumsrichtung, ohne die Stromung in der Ndhe der Tiegel-
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winde zu erhdhen. Die konkrete Verteilung der Lorentzkraftdichte und die Stromungsmikro-
sturktur hidngen signifikant von der Phasenverschiebung ab. Die Hohe des magnetfelderzeu-
genden Stroms muss der erstarrten Fraktion angepasst werden, kann aber nicht beliebig erhoht
werden, da sonst die Gefahr der Dotierstoffanreicherung im Zentrum besteht [DRO12c].

Eine weitere Moglichkeit, die Durchmischung der Schmelze zu intensivieren, ist der Einsatz
eines RMF’s. In Bellmann et al. wurde der Einfluss eines RMF’s auf die axiale- [BE04] und
radiale- [BE09] Makrosegregation untersucht. Dazu erfolgten numerische Simulationen
[BEO7] und VGF-Ziichtungen [BE0O4, BEO7, BE09] von 60mm langen Gallium dotierten Ge-
Kristallen. Es konnte sowohl experimentell als auch numerisch gezeigt werden, dass die
Durchmischung der Schmelze intensiviert wird und der effektive Verteilungskoeffizient sich
dem Gleichgewichtsverteilungskoeffizienten anndhert. Gleichzeitig konnte in radialen Dotier-
stoffprofilen nachgewiesen werden, dass der Dotierstoffpeak von Gallium nahe der Schmelz-
sachse durch die Nutzung eines RMF’s und damit Erh6hung der Stromungsgeschwindigkeit
signifikant reduziert wird. Der Dotierstoffpeak tritt auf Grund der geringen Stromungsge-
schwindigkeit der VGF-Auftriebsstromung in diesem Bereich auf. Die experimentellen Er-
gebnisse wurden numerisch in Nikrityuk [NI11] bestatigt.

In Nikrityuk [NI11] wurde numerisch das Mischungsverhalten eines kontinuierlichen RMF’s
unter isothermalen Bedingungen untersucht und mit dem Mischungsverhalten eines RMF’s
beim Vorhandensein einer stabilen thermischen Schichtung verglichen. Die Modellanordnung
bestand aus einer Zylindergeometrie mit AR = 1, wo in der oberen Zylinderhélfte sich ein
Fluid mit Sc = 100 und in der unteren Hilfte ein Fluid mit Sc = 200 befindet. Der untersuchte
Taylorzahlbereich erstreckte sich vom laminaren bis hin zum turbulenten Bereich. Um beim
Vorhandensein einer stabilen thermischen Schichtung eine signifikante Durchmischung der
beiden Schmelzen, vergleichbar mit dem isothermalen Fall, zu erreichen, muss die Taylorzahl
einen kritischen Wert iiberschreiten. Der Wert ist proportional zu Gr° s

In Eckert et al. [ECKO08] wurde mit Hilfe von numerischen Simulationen und Strémungsmes-
sungen (mittels UDV) an isothermalen GalnSn-Modellanordnungen [ECKO08, DI11] und mit-
tels Al-7 wt pct Si-Erstarrungsexperimenten [WI08] der Einfluss eines gepulsten RMF’s auf
die Schmelzdurchmischung untersucht. Die RMF-Pulse hatten entweder gleiche- oder alter-
nierender Richtung. Ziel der Untersuchungen ist es, die Durchmischung der Schmelze bei
moglichst kleinem Energieeintrag zu intensivieren. Fiir die Erstarrungsexperimente wurde, an
Hand der Ergebnisse der isothermalen Modellexperimente, ein gepulstes RMF mit alternie-
render Richtung ausgewidhlt und die Pulsdauer wiederum systematisch variiert. Bei optimal

gewihlten Parametern kam es zu einer Kornverfeinerung und das kolumnare Wachstum ging
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iiber in eine gleichachsige Mikrostruktur. Des Weiteren konnte kein Segregationsmuster in
den erstarrten Kristallen nachgewiesen werden.

In Koal et al. [KO09, KO11] wurde mit Hilfe von numerischen Simulationen fiir einen Zylin-
der (AR=1) und einer in der Zylinderhilfte horizontal bzw. vertikal geteilten Dotierstoff-
konzentration als Ausgangszustand die Mischungseffizienz von einem leicht liberkritischen
RMF bzw. TMF (Ta = F = 10°) und einem achtfach iiberkritischem RMF bzw. TMF
(Ta = F = 10°) miteinander verglichen. Das TMF mischt immer besser als das RMF. Die Ur-
sache liegt in der Doppelwirbelstruktur des RMF’s. Auch im turbulenten Fall wird die Misch-
effizienz beim RMF kaum erhoht, da sich die Taylor-Gortler-Wirbel nur am Zylinderrand
bilden. Im Gegensatz dazu erstrecken sich beim turbulenten TMF die Wirbel iiber die gesamte

Zylinderhohe.
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3 Versuchsdurchfithrung und numerische Simu-
lationen

3.1 Aufbau des 3*° VGF-Ziichtungsofens

Fiir die Realisierung der Ziichtungsexperimente stand ein 3’° VGF-Ofen mit kombinierten
DC-/TMF-Spulensystem zur Verfiigung. In Bild 3.1 ist der Ofenaufbau schematisch (links)
und fotographisch (rechts) dargestellt.

pBN Tiegel

Schmelze / Kristall

___— DC-Spulen

Heizzonen

Dampfdruckzone

Bild 3.1: Skizze (links) und Bild (rechts) des 3’’VGF-Ofens mit kombinierten DC-/TMF-Spulensystems und ein-
gesetzter Quarzglasampulle

Der Ofen besteht aus sieben vertikal angeordneten Heizzonen, welche separat voneinander
ansteuerbar sind. Die Heizzonen sind unterteilt in eine Deckel-, vier Mantel- und eine Keim-
heizzone. Zusétzlich existiert eine Heizzone (Dampfdruckzone) um einen definierten Dampf-
druck in der verschlossenen Quarzglasampulle erzeugen zu kénnen. Die maximal erreichbare
Temperatur im Ziichtungsraum betrdgt 1300°C mit einer Regelgenauigkeit von 0.1K. In der

Dampfdruckzone ldsst sich eine maximale Temperatur von 615°C mit der gleichen
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Regelgenauigkeit erreichen. Die Heizer bestehen aus Kanthaldraht (FeCrAl-Legierung,
Durchmesser 3mm), welcher um einen Formkorper als Al,Os-Sinterkeramik gewickelt sind.
Zur Wiarmeddmmung des Ofens wird KVS 164 Dammstoff eingesetzt. Der Ofenmantel be-
steht aus 0.8mm dickem Edelstahlblech, welches das extern erzeugte Magnetfeld (TMF) nur
geringfiigig abschirmt. Die Kanthalheizer kénnen nach Uberschreiten der Curietemperatur
ebenfalls als gering abschirmend eingestuft werden [LA09].

Fiir die Temperaturreglung des Ofens sind in jede Heizzone ein Regel- und ein Sicherheits-
thermoelement des Typs B (PtRH-Pt18) eingebaut. Die Thermoelemente werden isothermal
aus dem Ofen zu Smartlinks (KNM-TC42-RS485-C) herausgefiihrt. Die Smartlinks ver-
stairken und digitalisieren die ausgelesene Thermospannung, welche im drei Sekundentakt an
den PC iibermittelt wird. Der Rechner enthélt fiir jede Zone einen PID-Softwareregler mit je
zwei Entkopplungsreglern zu den Nachbarzonen. Durch Kalibrierung der ohmschen Wider-
stainde der Heizzonen wird die Ofenleistung iiber die Ausgabe einer Sollspannung geregelt.
Diese Sollspannung wird iiber Analog/Digital Wandler an die DC-Stromversorgung (Statron
740700 18.5V DC 27A) der einzelnen Heizzonen weiter gegeben. Die Stromversorgung passt
die Leistung der Heizzonen an und sendet die Werte der Ist-Spannung und des Ist-Strom zur
Kontrolle an den PC zuriick.

Entsprechend der in Kapitel 3.4 beschriebenen chemischen Prédparation zur Vorbereitung der
Zichtungsexperimente wird das zu ziichtende Halbleitermaterial zusammen mit dem ein-
kristallinen Keim der gewiinschten Kristallorientierung in einen pBN-Tiegel gefiillt, welcher
sich in einer evakuierten Quarzglasampulle befindet und in den Ofen eingesetzt. Die Halte-
rung des Tiegels in der Ampulle geschieht {liber einer Quarzglastiegelstiitze. In der linken

Skizze des Bildes 3.1 ist die Quarzglasampulle inkl. des Tiegels im Ofen eingezeichnet.
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3.2 Aufbau und Charakterisierung der Magnetfeld-Spulen-

systeme

Die magnethydrodynamischen Grundlagen fiir die eingesetzten TMF- und RMF- Spulen-
systeme sind in Kapitel 2.3 beschrieben. In diesem Kapitel soll das am Institut fiir NE-
Metallurgie und Reinststoffe entwickelte zugehorige TMF-/DC- Spulensystem [LA09] und
RMF-Spulensystem [WUO06] mit den grundlegenden Parametern zusammengefasst dargestellt
werden. Fiir eine ausfiihrliche Charakterisierung wird auf die Dissertation von Lantzsch
[LAO9] (Entwicklung TMF-/DC-Spulensystem) und auf die Dissertation von Wunderwald
[WUO06] (Entwicklung RMF-Spulensystem) verwiesen.

3.2.1 TMF-/ DC- Spulensystem

Bild 3.2 zeigt ein Foto (links) und die schmematische Spulenanordnung (rechts) des kombi-
nierten TMF-/DC-Spulensystem. Das Spulensystem wurde so konzipiert, dass es sowohl beim
3’VGF-Ofen einsetzbar ist (vgl. Kapitel 5) als auch alleine fiir Modellexperimente zur Stro-
mungskontrolle in der Halbleiterschmelze (vgl. Kapitel 4) zur Verfligung steht.

g TMF-Spulen
a e . \ B /B, @
ﬁ.?y DC-Spulen H g [] 300°
[ S— I [] 240°
! ._'" I N m O 1800 ]
— l B 120°
-_ . = O eo .
_-’,: . . g°
- i

Bild 3.2: Foto des kombinierten TMF-/DC-Spulensystems (links) und schematische Anordnung der Spulen mit
Phasenbeziehung (rechts)
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Das TMF-Spulensystem besteht aus sechs Ringspulen zu je 36 Kupferwindungen. Jede Kup-
ferspule hat einen Innendurchmesser von 0.15m, was einen minimalen Abstand zum 3’’VGF-
Ofen gewihrleistet. Der maximale Spulenstrom pro Windung betridgt 20A, wobei die Spulen
in Form einer Dreiecksschaltung mit je zwei zusammen geschalteten Spulen verdrahtet sind.
Das System wird dafiir von einer AC-Spannungsquelle (EAAT 3x240V AC / 25A) mit einer
maximalen Leistung von 8kW gespeist. Die Phasenverschiebung zwischen benachbarten Spu-
len betrdgt 60° und die resultierende Wellenldnge des Magnetfeldes ist 55cm und damit viel
langer als die typischen Schmelzdimensionen, d.h. die ,,Jong wave approximation‘ Kapitel 2.3
ist erfiillt. Die Frequenz kann zwischen 10-800Hz variiert werden, um in Abhingigkeit des
Materials jeweils den Skineffekt (vgl. Kapitel 2.3) in der Schmelze vernachldssigen zu kon-
nen. Des Weiteren ergibt sich eine maximale magnetische Induktion von 3mT.

Das axiale DC-Feld wurde so konzipiert, dass eine effektive Ddmpfung der Stromungsfluktu-
ation moglich ist. Es besteht aus zwei wassergekiihlten Hohlleiterspulen mit einem Innen-
durchmesser von 0.36m. Der maximale Strom pro Windung betrdgt 1100A und wird von ei-
ner Gleichstromquelle (TLU 4792 20V / 1200A) mit einer maximalen Leistung von 24kW zur
Verfligung gestellt. Die beiden Spulen sind in Reihe geschaltet. Es ergibt sich ein maximales
magnetisches Feld von 84mT.

Die magnetische Induktion der beiden Magnetfelder wurde in Abhéngigkeit der axialen bzw.
radialen Messposition und in Abhédngigkeit der Magnetfeldparameter mit Hilfe einer Hallson-
de (Lakeshore 460, MMZ-2518-UH) bei Raumtemperatur bestimmt. Im Inneren des heillen
3’VGF-Ofens wurden die Magnetfelder bei Betriebstemperatur mit Hilfe einer Induktions-
spule vermessen.

Die Magnetfelder konnen im Zentrum der Spule durch folgende Ausdriicke [LA09] bestimmt

werden:
B, [T]=1.684x10"1_,[4] (TMF ohne DC-Spulen) (3.1)
B,,.[T]=1.097x10"1,,[A4] (TMF mit DC-Spulen) (3.2)
B, [T]=1.554x10"1,,[A4] (TMF im heiBen Ofen mit DC-Spulen) (3.3)
B, [T1=17.669x10"1, [A] (DC-Feld) (3.4)

Das TMF-Feld wurde sowohl mit angeschlossenen - als auch mit abgeklemmtem DC-Feld
gemessen. Durch das DC-Feld erfolgte eine deutliche Schwichung des TMF-Feldes von
ca. 35% im Zentrum. Die Schwichung resultiert aus der Induktion einer Spannung in der ge-
schlossenen DC-Spule ausgehend vom TMF-Feld. Diese induzierte Spannung generiert ein

Magnetfeld, welches dem TMF-Feld entgegengerichtet ist (Lenz’sche Regel).
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Des Weiteren bewirkt die Abschirmung des heilen Ofens eine Verminderung des TMF-
Feldes um ca. 8% im Vergleich zu dem TMF-Feld ohne VGF-Ofen [LA09].
Die DC-Spulen werden in der vorliegenden Arbeit nicht eingesetzt. Daher beziehen sich alle

weiteren Betrachtungen immer nur noch auf die TMF-Spulen.

3.2.2 RMF-Spulensystem

Fiir die Erzeugung eines RMF-Magnetfeldes steht ein Induktur aus drei Spulenpaaren mit
Polkappen aus gegenseitig isolierten Lamellen zur Verfiigung (vgl. Bild 3.3). Mit Hilfe des
Indukturs ist es mdglich, ein homogenes Magnetfeld mit der Polordnung p = 1 zu erzeugen.
Der Innendurchmesser betragt 245mm und die Hohe der Polschuhe betrdgt 64mm. Einerseits
ist es damit mdglich, das Magnetfeld so am 2°’VGF-Ofen zu positionieren, dass sich die Pol-
schuhe auf Hohe der Schmelze befinden. Auf der anderen Seite kann das RMF-Spulensystem
auch alleine fiir Modellexperimente zur Stromungskontrolle in Halbleiterschmelzen (vgl. Ka-

pitel 4.4) eingesetzt werden.

Bild 3.3: Foto des Indukturs zur Erzeugung eines RMF-Feldes (links) und schematische Anordnung der Pol-
schuhe mit Phasenbeziehung (rechts)

Die Spulen sind kreisformig angeordnet und werden mit einem Dreiphasenwechselstrom mit
60° Phasenverschiebung angesteuert, welcher von einer Wechselspannungsquelle (Heiden
Electronics 165V / 25A) zur Verfligung gestellt wird.

Die Drehrichtung des Magnetfeldes kann durch Phasenumkehr gedndert werden. Die Fre-
quenz ist im Bereich 10-400Hz variabel einstellbar und es ergibt sich eine maximale magneti-

sche Induktion von 15mT.
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Im Bereich von 0-3mT erfolgt die Steuerung des Induktors iiber die Spannung, da der Aus-
gangsstrom der verwendeten Wechselspannungsquelle bei niedrigen Werten relativ stark
schwankt. Bei hoheren Magnetfeldern erfolgt die Steuerung liber den Strom.

Die magnetische Induktion wurde wiederum in Abhéngigkeit der Messposition und der Mag-
netfeldparameter mit einer 3D-Hallsonde (Lakeshore 460, MMZ-2518-UH) bei Raumtempe-
ratur bestimmt. In Bezug auf das Zentrum innerhalb des Induktors ergeben sich eine maxima-
le axiale Abweichung von 10% und eine maximale radiale Abweichung von 8% am Rand.
Die Modellexperimente zur Stromungskontrolle (vgl. Kapitel 4.4) erfolgten bei einer RMF-
Frequenz von 50Hz. In diesem Fall kann das Magnetfeld im Zentrum des Induktors mit fol-

genden Zusammenhédngen beschrieben werden:

B, [mT]=-0.13348 +0.09072 * U[V'] (fiir die Steuerung iiber die Spannung)  (3.5)

RMF [

B, [mT]=-0.36406 +1.22083 * I[ 4] (fiir die Steuerung iiber den Strom) (3.6)

RMF

Mit Hilfe eines Torsionspendels wurde die magnetische Induktion innerhalb des heilen Ofens
(Besr) und auBerhalb des Ofens (By) bestimmt. Dort ergibt sich eine 10% Abschirmung des
heilen Ofens im Fall einer RMF-Frequenz von 50Hz. Im Allgemeinen hingt die Dampfung
des heillen Ofens expotentiell von der Frequenz des RMFs ab [TE02].

B
;f =1.0173 * exp(—0.0026) (3.7)

o
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3.3 Aufbau der Versuchsgeometrien fiir die Modellexperimente

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Doppelmantelgefd3 und ein Modellofen konzipiert und
aufgebaut um die speziellen Anforderungen an die Niedrigtemperaturmodellexperimente fiir
eine VGF-Auftriebsstromung (vgl. Kapitel 2.1) in Kombination mit einer magnetfeldindu-
zierten Stromung (vgl. Kapitel 2.3) in einer Zylindergeometrie zu erfiillen.

Die Anforderungen ergeben sich aus der Erzeugung einer ziichtungstypischen VGF-
Auftriebsstromung in einer Modellschmelze (GalnSn) bei moderaten Temperaturen unter
100°C, wie sie auch in den VGF-Ofen wihrend der Kristallziichtung vorherrscht. Dies bedeu-
tet, dass es in den Versuchsgeometrien moglich sein muss, reproduzierbare thermische Felder
mit definierten axialen und radialen Temperaturgradienten zu erzeugen. Der axiale Gradient
charakterisiert die stabile thermische Schichtung, welche in der Schmelze vorherrscht und
treibt damit keine Stromung an. Die radialen Temperaturgradienten wechseln ihr Vorzeichen
in einer definierten Schmelzhéhe und treiben damit zwei gegenldufige, axialsymmetrische
Stromungswirbel an. Damit entspricht der Verlauf der Wérmestrome in den Versuchs-
geometrien denen im realen VGF-Ziichtungsofen, wie sie in Kapitel 2.1 beschrieben werden.
Nur sind die Absoluttemperaturen bedeutend niedriger als die typischen Ziichtungstemperatu-
ren. Dies ergibt sich aus den thermischen Restriktionen der vorhandenen Ultraschallsonden
(vgl. Kapitel 3.5). Des Weiteren muss es natiirlich méglich sein, beide Versuchsgeometrien
zentrisch in allen Raumrichtungen im RMF- bzw. im TMF-/DC-Spulensystem zu positionie-

ren, so dass alle magnetohydrodynamischen Annahmen aus Kapitel 2.3 erfiillt sind.

3.3.1 Doppelmantelgefif3

Das Doppelmantelgefdl aus Thermoglas wurde nach den gewiinschten Spezifikationen als
Sonderanfertigung von der Firma Technicon hergestellt. Das Gefd3 hat einen Innendurch-
messer von 64mm und eine Innenh6éhe von 180mm. Der du3ere Doppelmantel ist in der Mitte
geteilt, so dass sich zwei verschiedene Temperaturzonen mit einer Héhe von jeweils 80mm
ergeben. Zusitzlich ist es mdglich, Teflondistanzstiicke mit einer beliebigen Hohe in das Ge-
faf} einzubringen und so die Stirke des Einfluss der beiden Temperaturzonen auf die Schmel-
ze zu variieren. Die Aufteilung des Doppelmantels in zwei Temperaturzonen ermdéglicht das

Einstellen von VGF-typischen Temperaturprofilen in der Modellschmelze, d.h. es ist moglich,
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auf die Schmelze einen radialen Temperaturgradienten mit wechselnden Vorzeichen aufzu-
priagen und gleichzeitig eine stabile axiale Temperaturschichtung zu realisieren. Bei den nied-
rigen Absoluttemperaturen ist es notig, die Schmelze im oberen Teil zu heizen und im unteren
Teil aktiv zu kiihlen, um diesen Wechsel im Vorzeichen des radialen Temperaturgradientens
zu erhalten.

Deshalb sind die beiden Zonen des geteilten Doppelmantels jeweils mit zwei separaten An-
schliissen versehen, an welche Thermostate angeschlossen werden konnen. An die obere Zone
des Doppelmantels (Heizzone) wurde ein Thermostat der Firma Lauda (Ecoline Staredition
E306) angeschlossen, welches die Thermostatfliissigkeit (Wasser) heizen kann. An die untere
Zone des Doppelmantels (Kiihlzone) wurde ein Kryostat der Firma Lauda (Ecoline RE104)
angeschlossen, welcher die Thermostatfliissigkeit (Wasser) aktiv kiihlen kann. Beide Gerite
haben eine Regelgenauigkeit von * 0.02K und ermdglichen es damit, definierte reproduzier-
bare thermische Randbedingungen und thermische Felder in der Modellschmelze GalnSn zu
erzeugen. Der Deckel ist mit zwei Glasfiihrungen (im Zentrum und am Rand) versehen, wel-
che als Halterung fiir Temperaturelemente bzw. Ultraschallsonden dienen.

Der Aufbau des Gefdfles und die zentrische Positionierung im RMF-Spulensystem sind zu-

sammengefasst in Bild 3.4 dargestellt.

Fuhrung UDV-Sonde

RMF Gehause
Thermostatanschlisse

Heizzone

GalnSn

Klhlzone

Teflon Distanzstlick

Bild 3.4: Fotos des speziellen DoppelmantelgefaBBes fiir ultraschallbasierte Stromungsmessungen im Niedrig-
temperaturbereich inklusive Positionierung im RMF-Spulensystem (links) und Aufbau des Gefél3es (rechts)
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3.3.2 Modellofen

Neben dem Doppelmantelgefdl stand auch ein 3-Zonen Modellofen (vgl. Bild 3.5) fiir die
Stromungsexperimente zur Verfligung. Der Ofen wurde am Institut fiir NE-Metallurgie und
Reinststoffe konzipiert und aufgebaut. Er ist, wie das Doppelmantelgefall, fiir Stromungs-
untersuchungen bei niedrigen Temperaturen im Vergleich zu den Ziichtungstemperaturen
ausgelegt. Im Gegensatz zu dem Doppelmantelgefall kann er aber auch fiir hoher schmelzende

Legierungen bzw. Materialen z.B. Woodsches Metall eingesetzt werden.

Ultrasonic doppler

Ausleseeinheit velocimetriy (UDV)

Thermoelemen

Al; O, Deckel

DC Spulen
Schmelze Heizzonen

TMF Spulen Tiegel

Tiegelstutze
Ofen

Isolation
Al-Mantel

B ... Thermoelement

Bild 3.5: Foto des TMF-/DC-Spulensystems mit dem Modellofen (links) und Schema des VGF-Modellofens
(rechts)

Der Modellofen besteht aus drei separat regelbaren, zentrischen Widerstandsheizelementen
(Platinheizer). Jedes Heizelement ist an eine stufenlos regelbare Stromversorgung
(I=0...25A) der Firma Statron angeschlossen. Dies ermdglicht sowohl die Anzahl der ange-
steuerten Heizzonen, als auch die Heizleitung der einzelnen Zonen separat voneinander zu
steuern. Die thermische Kontrolle der Heizelemente erfolgte liber S-type Thermolemente,
welche an der inneren Oberfldche der Platinheizer fixiert sind und sich iiber Datenlogger der
Firma Almemo auslesen lassen. Die Heizer sind nach auBBen von Diammstoff KVS 164 umge-
ben. Der Ofenmantel selber besteht aus 0.8mm dicken Edelstahlblech, welches ein, von aullen
auf die Schmelze aufgeprigtes, Magnetfeld nur geringfiigig abschirmt. Der Deckel besteht aus
Aluminiumoxid und hat zwei Durchfiihrungen (am Rand und im Zentrum). Diese Durchfiih-
rungen ermdglichen es axiale Temperatur- und Stromungsprofile in der Schmelze zu messen,

ohne den Ofen 6ffnen zu miissen und dadurch das Temperaturfeld im Ofeninnern zu beein-
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flussen Zusétzlich ist es moglich, einen weiteren Deckel aus z.B. Teflon direkt auf den
Schmelzbehilter zu positionieren und dadurch die Reproduzierbarkeit der axialen Tempera-
turprofile in der Schmelze zu erhéhen. Durch diesen Aufbau und die damit erfolgte thermi-
sche Abschirmung lassen sich reproduzierbare thermische Felder fiir T > 70°C mit Tempera-
turfluktuationen < 0.5K einstellen.

In den Ofen passen zylindrischen Schmelzbehélter mit einem maximalen Durchmesser von
D4 = 75mm. Wobei die Position des Schmelzbehilters in Bezug auf die absolute Héhe im
Ofen durch ein Set von Al,Os3-Tiegelstiitzen mit verschiedenen Hohen frei wihlbar ist. Da-

durch ist es moglich, den Einfluss der drei Heizzonen auf die Modellschmelze zu variieren.
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3.4 Chemische Priparation

Die chemische Préparation umfasst sowohl die Vorbereitung der Ziichtungsexperimente als
auch die gezielte Prdparation der Kristallscheiben aus den geziichteten GaAs- und Ge-
Kristallen fiir die verschieden Charakterisierungsmethoden, welche in Kapitel 3.5 beschrieben

werden.

3.4.1 Vorbereitung der Ziichtungsexperimente

Fiir die Priparation der Ziichtungsampullen werden zunéchst die Quarzglasampullen und Tie-
gelstiitzen (Ilmasil-Quarzglas Quarzschmelze [Imenau GmbH) mit einer Tensidlosung entfet-
tet, anschlieBend bis zu einer Leitfahigkeit < Ius/cm des Spililwassers gespiilt und im Vaku-
umtrockenschrank bei 90°C getrocknet. Danach werden die Quarzglasteile im Rohrofen unter
Vakuum bei 900°C fiir drei Stunden ausgegliiht.

Die Tiegel aus pyrolytischem Bornitrid (Sintec Keramik GmbH / Shin-Etsu Chemical Co. Lt)
werden zundchst in einem Gemisch aus HC1(30%) : HNO3(65%) = 3.5 : 1 chemisch'* gerei-
nigt und anschlieBend im Vakuumtrockenschrank getrocknet. Je nach zu ziichtendem Material
werden die Tiegel nach der chemischen Reinigung und Trocknung unterschiedlich im
Rohrofen ausgegliiht. Fiir die GaAs-Ziichtung erfolgt eine dreistiindige Oxidation der Tiegel-
oberfliche bei 1000°C im Sauerstoft/Stickstoff-Gegenstrom, d.h. der Sauerstoffstrom 101/h ist
direkt in den Tiegel hinhein gerichtet und der Stickstoffstrom 801/h geht am Tiegel vorbei.
Ziel dieser Oxidation ist die Bildung von Boroxid auf der Tiegeloberfldche, welches die Ober-
flichenspannung zwischen Schmelze und Tiegel erhdhen soll [BOU91]. Des Weiteren soll
durch den mit Boroxid beschichteten Tiegel polykristallines Wachstum und das Runterlaufen
der Schmelze am Keim verhindert werden. Fiir die Ge-Ziichtung werden die Tiegel drei Stun-
den im Vakuum bei 1000°C im Rohrofen ausgegliiht.

Die einkristallinen Keime miissen, unabhédngig von dem zu ziichtendem Material, zuerst auf
einer Spezialdrehbank an die leicht konische Form des Keimkanals (Steigungswinkel 1°) der
Tiegel angepasst werden. Die GaAs-Keime (<100>) und das polykristalline GaAs-Ausgangs-
material sind n-typ semiisolierendes VGF-/LEC-Material von der Firma FCM.

' Die eingesetzten Chemikalien entsprechen generell der Reinheit suprapur.
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Die Ge-Keime (<111>) sind nominell undotierte und das polykristalline Ge-Ausgangsmaterial
ist undotiertes vertical Brigdman Material (Widerstand > 48Qcm) von der Firma VB-tec.
Nach der geometrischen Anpassung der Keime an den Keimkanal des Tiegels erfolgt die
chemische Reinigung der Ge- bzw. GaAs-Keime und des entsprechenden grobstiickigen,
polykristallinen Ausgangsmaterials nach den in Tabelle 3.1 zusammengefassten Atzvor-
schriften. AnschlieBend werden sowohl das Ausgangsmaterial als auch die Keime sdurefrei

gespiilt und getrocknet.

Tabelle 3.1: Atzvorschriften fiir die chemische Reinigung der Ge- bzw. GaAs-Keime und des entsprechenden
Ausgangsmaterials [LA09, JE09]

Substanz Atzvorschrift
Ge Keime HNO;(65%) : CH;COOH(100%) : HF(40%)=5:3:3
pk-Ausgangsmaterial HNO;(65%) : CH;COOH(100%) : HF(40%)=5:3:3
GaAs Keime H,0 : H,S04(96%) : H,0,(30%)=1:3:1
pk-Ausgangsmaterial H,0 : HCI(30%) : HNOs(65%)=1.5:3.5:1

Als Dotierstoffe werden bei der GaAs-Ziichtung Silizium und bei der Ge-Ziichtung Gallium
direkt in die Schmelze, d.h. in den Tiegel zugesetzt. Bei Germanium erfolgt aulerdem eine
alternative Dotierung mit Zink iiber die Gasphase in der geschlossenen Quarzglasampulle'.
Dafiir werden ca. 5g Zn in den Schnorchel der Quarzglasampulle eingebracht.

Bei den Ziichtungsversuchen mit GaAs werden zusétzlich ca. 5g As (Reinheit 6N5), 100g
B,0Os (Reinheit SN5, Wassergehalt 500ppm) und ca. 5g Quarzglasstiicke in die Ampulle zuge-
setzt. Das Arsen wird ebenfalls in den Schnorchel der Quarzglasampulle eingebracht, mit dem
Ziel, ca. 1bar As-Dampfdruck in der geschlossenen Ampulle zu erzeugen und so dass Ab-
dampfen der leichtfliichtigen As-Komponente aus der Galliumarsenidschmelze bzw. von dem
warmen GaAs-Kristall zu verhindern (vgl. Kapitel 5.1) [FRA96]. Das Boroxid wird als Ab-
deckschmelze und als Fliissigkeitsfilm zwischen GaAs-Schmelze bzw. GaAs-Kristall und
Tiegel bendtigt. Es verhindert dadurch auf der einen Seite einen Kontakt GaAs-Schmelze /
Tiegel und kompensiert auf der anderen Seite die unterschiedlichen thermischen Ausdehnun-
gen vom Tiegelmaterial und GaAs. Da das Borxoid aber mit dem Dotierelement Silzium rea-
giert, miissen zusétzlich Quarzglasstiicke in die Ampulle zugesetzt werden, um diese Reakti-
on zu unterbinden [SCHEO0S, BOU91].

Die Priparation der Ziichtungsampulle, bei der alle Komponenten in die Quarzglasampulle

eingesetzt werden, passiert unter Reinraumbedingungen (Reinraumklasse 100). Anschliefend

' Das Prinzip der Gasphasendotierung in der geschlossenen Quarzglasampulle ist in Kap. 5.2 niher beschrieben.
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erfolgt eine Spiilung mit Reinstgas (Argon/Stickstoff) und die Evakuierung der Ampulle bis
zu einem Druck von <10°mbar. Die verschlossene Ampulle wird vermessen und gewogen

und in den VGF-Ziichtungsofen eingebaut.

3.4.2 Priaparation der Kristallscheiben

Nach der VGF-Ziichtung wird die Quarzglasampulle aufgesidgt und der Kristall entweder im
Falle von Germanium direkt aus dem Tiegel gelost oder im Falle von Galliumarsenid in ei-
nem mit Methanol gefiillten DruckgefiaBBes im Ultraschallbad. Bei Galliumarsenid ist es ndtig,
das feste Boroxid, welches den Kristall umgibt, mit Hilfe von Methanol unter der Ein-
wirkung von Ultraschall zu 16sen. Anschlie3end erfolgt die Priparation der gesdgten Kristall-

scheiben fiir die jeweiligen Charakterisierungsmethoden. Bild 3.6 zeigt einen 3’ Ge-Kristall

und ein typisches Set gesédgter Scheiben.

Bild 3.6: Foto eines 3’Ge-Kristalls (links) mit skizzierten Schnittpositionen und typisches Set gesdgter Langs-
und Querscheiben (rechts)

Die prinzipiellen Pradparationsschritte fiir die Kristallscheiben sind z.B. in dem Lehrbuch
von Ruge ,,Halbleiter-Technologie ndher beschrieben [RUG91]. Zunédchst werden mit einer
Drahtsidge der Kopf des Kristalls und eine anschlieBende Querscheibe abgetrennt. Als néchs-
tes werden mit einer Diamantkreissdge eine Langsscheibe des Keims, mehrere Léngs-
scheiben aus dem Zylinder- und Konusbereich und eine Querscheibe am Konusende prépa-
riert. Alle Scheiben werden anschlieend geschliffen, geldppt und poliert. Fiir das Schleifen
stehen zwei Stufen SiC-Schleifpapier mit 1000er und 500er Kornung zur Verfiigung. Fiir den
Lappschritt steht Al,O; Lappmittel mit 9um Kornung und anschlieBend Natriumhydrochlorid
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fiir einen chemomechanischen Polierschritt zur Verfligung. Das Polieren erfolgt dreistufig mit

MD-PAN, MD-MOC und Nap Tiichern, Schmiermittel und 9-; 1-; 0.25 um Poliersuspension.

Fiir die metallographischen Untersuchungen (vgl. Kapitel 3.5) werden die entsprechenden

Scheiben anschlieBend noch chemisch geétzt, wobei zwischen Struktur- und Versetzungsitze

unterschieden wird. In Tabelle 3.2 sind die verschiedenen Atzrezepturen fiir GaAs- und Ge-

Scheiben zusammen gefasst.

Tabelle 3.2: Atzvorschriften fiir Struktur- und Versetzungsitze bei GaAs:Si- und Ge:Ga-Kristallscheiben

Substanz | Art der Atzung Atzvorschrift Quelle
4min; 20°C;
H,0 : HyS04(96%) : HyO,(30%)=1:3:1
GasAs:Si Strukturdtze 35min; 20°C; direkte Lichteinstrahlung; [WEYS83]
H,0 : CryOs(gelost) : HF(40%)=6:5:1
Versetzungsitze 10min; 380°C; KOH-Schmelze [NASI]
25s; 20°C;
Ge:Ga Strukturdtze HF(40%) : CH;COOH(100%) : H,0,(30%)=1.25:1:1 [HEIS2]
Versetzungsitze 8min; 90°C, [BIL56]

KOH : K3[Fe(CN)e] : HyO =72g : 48g : 600ml
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3.5 Eingesetzte Messmethoden

Je nach Untersuchungsschwerpunkt stehen verschiedene Messmethoden zur Verfiigung. Die
Stromungsmessungen flir die Modellexperimente erfolgen mit Hilfe der Ultrasonic Doppler
Velocimetrie in GalnSn in den im Kapitel 3.3 vorgestellten Versuchsgeometrien. Die aus den
geziichteten Ge- und GaAs-Kristallen préparierten Scheiben werden sowohl metallographisch
charakterisiert als auch die elektrischen Eigenschaften bestimmt. Die metallographische Cha-
rakterisierung dient der Bestimmung der Durchbiegung der Phasengrenze an strukturgeétzten
Léngsscheiben mit Hilfe eines Lichtmikroskopes. Als elektrische Eigenschaften werden der
elektrische Widerstand und die Ladungstragerkonzentration an doppelseitig polierten Léngs-

scheiben mittels Vierspitzen- und Hallmessungen bestimmt.

3.5.1 Ultrasonic Doppler Velocimetrie

Die Messung der Schmelzstromung in der Modellschmelze GalnSn in den entsprechenden
Versuchsgeometrien erfolgt mit Hilfe der Ultrasound Doppler Velocimetrie (UDV) [CRA04,
TA90, TA12, BRO1]. Die Messmethode ermdglicht die Stromungscharakterisierung in opa-
ken Medien mit Hilfe von Ultraschall unabhéngig von der Art der Stromungserzeugung. Der
Fokus der Untersuchungen liegt auf der Stromungsstruktur, der Geschwindigkeit und der Sta-
bilitit der erzeugten Stromung.

Als UDV — Messgerdt kommt ein DOP 2000 Modell 2125 der Firma Signal Processing S.A.
mit einer 8 MHz Ultraschallsonde (TRO805LS) bis 60°C spezifiziert bzw. einer 8MHz Sonde
bis 150°C (TRO805HS) spezifiziert zum Einsatz [SIG13]. Die UDV-Sonden kdnnen je nach
Messanforderung am Boden bzw. seitlich am Gefdl positioniert werden und damit durch die
GefalBwand hindurch messen. Oder es ist moglich, sie in direkten Schmelzkontakt zu bringen
und dann das Stromungsprofil direkt in der Schmelze zu messen. Die Stromungsmessungen

im Niedrigtemperaturbereich (vgl. Kapitel 4) erfolgen in direkten Schmelzkontakt.
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In Bild 3.7 ist der so realisierte Messautbau prinzipiell dargestellt.

Schmelze TMF-Spulen
X R X

UDV-Sensor H 1r
T

Gestell,
Kreuzschlitten etc. DC-Spulen
DOP 2000 UDV-Sensor
Strémungsprofil
Z,max

Bild 3.7: UDV-Messaufbau fiir isothermale Stromungsmessungen; Foto (links) und Skizze der zentrischen Ge-
faBpositionierung im TMF-/DC-Spulensystem mit resultierendem Stromungsprofil (rechts)

Das fiir die Auswertung der eindimensionalen Geschwindigkeitsprofile verwendete Koor-
dinatensystem wurde wie folgt definiert: der Koordinatenursprung liegt an der Ultraschall-
austrittsfliche der UDV-Sonde, die r-Achse zeigt in Richtung Tiegelwand und die z-Achse
zeigt in Richtung Tiegelboden. In Bild 3.8 ist die Lage des Koordinatensystems am Beispiel
des Modellofens skizziert.

UDV Sonde

ol | o

RMF- bzw.
TMF/DC-Spulensystem

n o

Bild 3.8: Definition des Koordinatensystems fiir Stromungsmessungen im direkten Schmelzkontakt am Beispiel
des Modellofens

Per Definition charakterisiert eine positive Geschwindigkeit eine Stromung senkrecht von der

Stirnflache der Sonde weg und eine negative Geschwindigkeit eine Stromung zur Sonde hin.

Das verwendete Messprinzip beruht auf der Ultraschallreflexion an Partikeln, welche der
Stromung folgen. Im Fall der GalnSn-Schmelze sind diese Partikel Oxidpartikel, welche

durch Kontakt der Schmelzoberfliche mit dem Luftsauerstoff automatisch gebildet werden.
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Die UDV-Sonde stellt gleichzeitig den Sender und Empfénger fiir das Ultraschallsignal dar,
wobei die Laufzeit ¢, eines ausgesendeten Ultraschallpulses gemessen wird.

Bei bekannter Ultraschallgeschwindigkeit ¢, wird mit Hilfe eines ersten Ultraschallpulses die
Position des Teilchens zum Sensor bestimmt x,;. Mit Hilfe eines zweiten ausgesendeten Ult-
raschallpulses wird die Anderung der Position dieses Teilchens zum Sensor bestimmt x,,,. Aus
dieser Positionsédnderung und der Zeit fiir die Ultraschallpulswiederholung ,,, ldsst sich die

Geschwindigkeit des Teilchens u relativ zum Sensor bestimmen.

U= Xp2 = Xp1 _ Cs(th _tu) (3.9)
tprf 2tprf

Begrenzt wird die Messmethode durch das Nyquist Theorem, was besagt, dass ein Signal der

Frequenz f zur zeitlichen Diskretisierung mindestens mit einer Frequenz von 2f abgetastet
werden muss, damit es zu keinem Informationsverlust kommt. Daraus ergibt sich eine maxi-
mal messbare Stromungsgeschwindigkeit u,,,y.

C

u max - (3 9)
4fetpr/'

Zusitzlich ergibt sich flir eine bestimmte Pulswiederholrate eine maximal messbare Tiefe

Xmax, SO dass sich Signale zweier aufeinander folgender Ultraschallimpulse nicht iiberlagern.

t .c
prf s
Xpox = 3.10

Bei den typischerweise gewihlten Messparametern (t,.r = 190 — 500Hz) ergaben sich folgende
maximal messbaren Geschwindigkeiten: um,x = 17 - 45mm/s und maximal messbare Tiefe:
Xmax = 7 - 3m. Die Pulswiederholrate wurde dabei stets so gewahlt, dass die maximal auflos-
bare Geschwindigkeit deutlich hoher ist als die maximal zu messende Geschwindigkeit. Da
die Schmelzdurchmesser und —héhen in den Experimenten nur einige Zentimeter betragen, ist
die maximal messbare Tiefe unkritisch.

Fiir die zeitlich gemittelten Stromungsprofile wurde eine Gesamtmesszeit von 10min gewdhlt,
d.h. die dargestellten Geschwindigkeitsprofile iiber die Ortskoordinate sind das zeitliche Mit-

tel von 10min Messzeit.
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3.5.2 Metallographische Charakterisierung der Kristallscheiben

Mit Hilfe der metallographischen Charakterisierung der Kristalllingsscheiben wird sowohl
die Ankeimposition als auch die Durchbiegung der Phasengrenze in Abhingigkeit der Kris-
tallhohe bestimmt. Durch die beiden KenngroBen ist es mdglich, aus einer Variation der
Ziichtungsparameter Riickschliisse auf die strukturelle Kristallqualitit zu ziehen.

Die strukturgedtzte Keimldngsscheibe dient zur Bestimmung des Ankeimpunktes. Um ein
sicheres Ankeimverhalten zu garantieren, sollte die Position bei einem 40mm langen Keim
bei ca. 20mm liegen.

Danach wird an Hand der strukturgeétzten Langsscheibe die Durchbiegung der Phasengrenze
durch die vorhandenen Striations mit Hilfe eines Lichtmikroskopes der Firma Leica bestimmt.
Die Durchbiegung ist gleich dem Quotienten Az/r. In Bild 3.9 links sind an Hand einer Skizze
die einzelnen geometrischen EinflussgroBBen zur Bestimmung der Durchbiegung der Phasen-
grenze und der erstarrten Fraktion verzeichnet. Im rechten Teil des Bildes 3.9 sieht man eine
typische Lichtmikroskopische Aufnahme von mehreren Striations (Dotierstoffinhomo-

genitéten).

Radius r

Schmelze Schmelzhohe H

Kristallhohe

Keim

Ankeimpunkt

Bild 3.9: Skizze zur Bestimmung der Phasengrenzdurchbiegung zwischen Schmelze und Kristall an Hand einer
gedtzten Langsscheibe (links) und lichtmikroskopische Aufnahme von Striations (rechts)

Treten die Striations in unterschiedlichen Hohen auf der Léngsscheibe auf, ist es moglich, die
Durchbiegung der Phasengrenze zu verschiedenen Ziichtungszeiten zu bestimmen. Des Wei-
teren ist es moglich, Striations gezielt zu definierten Zeitpunkten zu erzeugen, um die Kristal-
lisationsgeschwindigkeit zu bestimmen. Dazu ist es notig, die Schmelzstrémung wéhrend der
Ziichtung zu diesen definierten Zeitpunkten zu dndern, da sich dadurch Striations im erstar-
renden Kristall ausbilden. Das bedeutet, wenn der Kristall z.B. ohne den Einfluss eines zeit-

abhingigen Magnetfeldes geziichtet wird, kommt es durch kurzzeitiges Zuschalten
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(Dauer: ca. 10-15min) eines zeitabhdngigen Magnetfeldes zu einer Fluktuation der Stro-
mungsgeschwindigkeit, was wiederum in der Ausbildung von Striations resultiert (vgl. Bild
3.9 rechts). Eine weitere Moglichkeit ist deren thermische Erzeugung durch kurzzeitige Erho-
hung bzw. Absenkung der Ofentemperatur, was sich wiederum auf die Stromungsgeschwin-
digkeit in der Schmelze auswirkt.

Um eine Vergleichbarkeit der Ergebnisse von unterschiedlichen Kristallen zu gewihrleisten,
wird der Abstand der Striations in Bezug auf einen mittleren axialen Abstand vom Ankeim-
punkt angegeben. Dieser mittlere axiale Abstand wird als erstarrte Fraktion g angegeben. Die

erstarrte Fraktion berechnet sich wie folgt: g = (Hy — Hs) / Hy.

3.5.3 Messung der elektrischen Eigenschaften - Vierspitzenmethode

Die Bestimmung des elektrischen Widerstandes der Kristalle erfolgt an doppelseitig polierten
Langsscheiben mittels der Vierspitzenmethode [SMS58].

Der dafiir verwendete Messkopf besteht aus vier in einer Reihe angeordneten Messspitzen,
welche untereinander den gleichen Abstand s (s = 0.2mm) haben. Er wird auf die polierte

Kristallscheibe aufgesetzt (vgl. Bild 3.10).

I
-

W

S S S

Probe

Bild 3.10: Skizze des Messprinzips der Vierspitzenmessung

Zwischen den beiden &uBleren Spitzen wird ein definierter Strom / im Milliamperebereich
angelegt und zwischen den beiden inneren Spitzen wird die resultierende Spannung U gemes-

sen. Aus diesen beiden Groflen ldsst sich dann der spezifische Widerstand p, bestimmen.

U
P, =2m— (3.11)

1
Der Messkopf kann frei auf der Oberfldche verschoben werden, so dass sowohl axiale — als
auch radiale Widerstandsprofile gemessen werden konnen. Der Abstand zwischen zwei Mess-

positionen betrdgt 1mm.
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3.5.4 Messung der elektrischen Eigenschaften - Hallmethode

Die Bestimmung der Ladungstragerkonzentration und Hallspannung erfolgt an geldppten
ca. 5x5mm’ groBen ca. Imm dicken Probenstiicken mittels Hallmessungen [RUG91]. Die
Proben werden jeweils an den vier Ecken mit 50um diinnem Golddraht kontaktiert. Dazu wird
der Golddraht an die Probe unter einem Mikroskop angeschweifit. Die Kontaktierung erfolgt
nach der van der Pauw Methode [PAS5S].

Im linken Teil des Bildes 3.11 ist die kontaktierte Probe skizziert. Zusitzlich sind die Kontak-
te mit A-D gekennzeichnet, um sie bei den folgenden Betrachtungen voneinander unterschei-
den zu konnen. Die Probendicke d wird mittels einer Mikrometeruhr bestimmt. Im rechten

Teil der Bild 3.11 ist das Prinzip des Halleffektes skizziert.

BZ
D A ) i
77" d 5 Fu A2
y +
- +
I ¥
| I
B X

Bild 3.11: Probenskizze mit den eingezeichneten und gekennzeichneten Kontakten (links) und Prinzipsskizze
Halleffekt (rechts). Die Kontaktierung erfolgt nach der van der Pauw Methode [PASS8].

Als erstes wird der spezifische Widerstand der Probe bestimmt. Dazu wird jeweils durch zwei
benachbarte Kontakte ein Strom geleitet und der daraus resultierende Spannungsabfall zwi-
schen den anderen beiden Kontakten gemessen.

Durch zyklisches Vertauschen der Kontakte ist es moglich aus den U,/-Messwerten zwei

elektrische Widerstande R4 bzw. R zu berechnen.

R =1|Yu Yu Us Us (3.12)
A 4 IDC IAD ICD ]DA

R =Y Un Us Uy (3.13)
4 [EA ICB IAE IEC

Aus dem Mittelwert der beiden Widerstinde R, und Rp, einem Geometriefaktor fye,m, der die
Probenform beriicksichtigt und bei einer symmetrischen Kontaktanordnung gleich eins ist und

der Probendicke d, ldsst sich der spezifische Widerstand p, der Probe ermitteln.

P, = %fﬁ{#j (3.14)
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Zur Bestimmung des Leitungstyps (n- oder p-Leitung), der Ladungstrigerkonzentration und
-beweglichkeit wird zusétzlich zum elektrischen Strom (I = 1A), welcher durch zwei Kontak-
te flieBt, ein statisches Magnetfeld (B = 0.177T) senkrecht zur Probenoberflache aufgepragt.
Dadurch kommt es zum Auftreten des Halleffektes [RUG91], d.h. auf die Ladungstriger
wirkt durch das dulere Magnetfeld eine zusétzliche Kraft (Lorentzkraft). Diese Lorentzkraft
bewirkt eine Ladungstragerverschiebung, d.h. Elektronen und Locher werden voneinander
separiert. Die Separation der Ladungstriger erzeugt ein elektrisches Feld, dessen elektrostati-
sche Kraft der Lorentzkraft entgegengesetzt gerichtet ist. Zwischen den beiden Kriften bildet
sich ein Kriftegleichgewicht aus und es kann die Hallspannung abgegriffen werden. In
Bild 3.11 ist die Richtung der einzelnen auftretenden Kréfte skizziert.

Fiir die Messung der Hallspannung wird sowohl die Richtung des Magnetfelds getauscht.

Zusitzlich werden auch die Probenkontakte zyklisch variiert.

Rc — l U/:c + U/IC _ U/JIC _ U/IC (315)
4 IDB IBD IBD IDB

R oMU Uy Uy Uy (3.16)
"4 ]AC IAC ]AC ]CA

Aus dem Mittelwert der beiden gemessenen Hallspannungen R. und Rp, der Probendicke d
und der Magnetfeldstirke B lasst sich der Hallkoeffizient 45 bestimmen. Das Vorzeichen des

Hallkoeffizienten beschreibt den Leitungstyp in der Probe.

4 :d(RﬁRDj (3.17)
" B 2

Mit Hilfe des Hallkoeffizienten ldsst sich sowohl die Ladungstrigerbeweglichkeit u als auch
die Ladungstrigerkonzentration 7, bestimmen.

A
Po EoPol

(3.18 und 3.19)

Mit Hilfe von Hallmessungen ist es moglich eine Kalibrierung des Widerstands, welcher mit
Hilfe der Vierspitzenmessung erhalten wurde durchzufiihren. Dazu ist in Bild 3.12 die La-
dungstragerbeweglichkeit von 2’ Ge-Kristallen {iber den spezifischen elektrischen Widerstand

aufgetragen.
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Bild 3.12: Hallkalibierung der Ladungstragerbeweglichkeit als Funktion des spezifischen elektrischen Wider-
standes

Und man kann mit Hilfe der so erfolgten Hallkalibrierung iiber die Gleichung 3.20 aus den
Widerstandsmessungen der Vierspitzenmessungen die Dotierstoffkonzentration entlang der

Messlinie bestimmen.

1
n =
" g,p.(119.85+15681.69p, )

(3.20)
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3.6 Fiir die numerische Simulationen eingesetzte Codes

Zur Planung und Validierung der durchgefiihrten Experimente wurden numerische Simulatio-
nen zur Berechnung der Temperatur-, Stromungs-, Magnet- und Spannungsfelder durchge-
fithrt. Die Modellierung hat prinzipiell den Vorteil, dass z.B. der experimentelle Aufbau, die
Prozessparameter oder die Materialeigenschaften schnell und effektiv geédndert werden kon-
nen, ohne z.B. kostenintensive Ofenumbauten realisieren zu miissen. Des Weiteren ist es
moglich, experimentell schwer oder nicht zugéngliche Effekte, wie z.B. die Stromungsbedin-
gungen in der heilen Schmelze bei hohen Temperaturen, abzuschitzen und Prozessparameter
z.B. Temperaturgradienten in der Schmelze bzw. Heizerleistungen zu berechnen.

Fiir diese Berechnungen stand das kommerziell erhéltliche Programmpaket CrysMAS (Crys-
tal Growth, Finite Volumene Method on Unstructured Grid) [IS13] zur Verfiigung. CrysMAS
wurde am Frauenhofer Institut fiir integrierte Schaltungen in Erlangen speziell zur globalen
Simulation von Kiristallziichtungsprozessen entwickelt. Das Programmpacket CrysMAS ist
auf axialgeometrische Geometrien ausgelegt und fiihrt 2D Rechnungen aus. Diese Rechnun-
gen liefern schnelle Ergebnisse und konnen auf handelsiiblichen PC durchgefiihrt werden. Es
ermoglicht vor allem die komplette Simulationen des Temperatur- und Magnetfeldes im Ofen.
Die Stromungsberechnungen in der Schmelze sind aber auf stationdre Bedingungen begrenzt.
Bei Fragestellungen beziiglich instationdire Stromungszustinde bzw. Bestimmung des Uber-
ganges zwischen stationdren und instationdren Stromungen sind numerisch aufwéndige 3D
Simulationen noétig. Fiir diese Fragestellungen wurde daher auf die Software OpenFOAM
(open source field operation and manipulation) [OP13] bzw. Semtex [BLACO04] zuriickgegrif-
fen. OpenFOAM und Semtex ermdoglichen lokale zeitabhéngige Simulation des Temperatur-,
Stromungs-, und gegebenenfalls Magnetfeldes in der Schmelze, wobei Semtex ebenfalls auf
Zylindergeometrien begrenzt ist und OpenFOAM komplette 3D Berechnungen in einer belie-

bigen Geometrie ermoglicht.
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3.6.1 CrysMAS

CrysMAS [IS13] basiert auf der Finiten Element Methode zur direkten Approximation von
partiellen Differentialgleichungen. Diese Methode ist flexibel bei komplexen Geometrien ein-
setzbar. Das Programm selbst besteht aus drei Bereichen: Konstruktionsmodus, Material-
modus und Simulationsmodus. Im Konstruktionsmodus wird die Geometrie erstellt. Im Mate-
rialmodus werden allen Regionen Materialparameter zugewiesen. Im Simulationsmodus wird
das numerische Gitter erstellt, Randbedingungen, numerische- und Prozessparameter festge-
legt. Des Weiteren werden die numerischen Simulationen durchgefiihrt und ausgewertet.

Bild 3.13 zeigt, dass in der Simulation benutzte Modell des 3°’VGF-Ofens mit numerischem

Gitter links und einem Beispieltemperaturfeld rechts.

unstrukturiertes Netz

Schmelze

Kristall

strukturiertes Netz

PAYAN A APLTW, F CAT)
(TRTANAY

s
o

Bild 3.13: Globales Modell des 3’’VGF-Ofens in CrysMAS erstellt mit einem Hybridgitter, welches aus einem
strukturierten Gitter in der Schmelze und einem unstrukturierten Gitter im restlichen Ofenraum besteht (links)
und einem Beispieltemperaturfeld (rechts)

Das numerische Gitter ist ein so genanntes Hybridgitter und besteht aus einem strukturierten
(regelmiBige Vierecke) und einem unstruktierten Gitter (unregelmaBige Dreiecke). Das un-
strukturierte Gitter wird unter anderem zur Berechnung der Temperatur-, Spannungs-, und
Magnetfelder benotigt. Das strukturierte Gitter wird zur Berechnung der Schmelzkonvektion
bendtigt. Durch die Teilung des numerischen Gitters kommt es zu einer deutlichen Zeiter-

sparnis bei den Rechnungen gegeniiber der Nutzung von nur einem numerischen Gitter.



3 Versuchsdurchfiihrung und numerische Simulationen 67

Feine Gitter werden auf den Bereich der Schmelze bzw. des Kristalls beschrinkt, um dort
moglichst genaue Berechnungen der Temperatur- und Strémung zu ermoglichen. Entlang der
Regionengrenzen werden die Gitter ebenfalls verfeinert, um Berechnungsfehler durch Ande-
rung der Materialeigenschaften zu vermeiden. Fiir die restlichen Gebiete wird ein groberes
Gitter gewdhlt, um eine zeitnahe Kalkulation des gesamten Modells zu ermdglichen. Der fit
slope gibt an, wie stark die Gitterelementgrof3e von der Mitte zum Rand hin verdndert wird. In
Tabelle 3.3 sind die fiir die verschiedenen Simulationen gewihlten Gitterparameter zusam-

men gefasst.

Tabelle 3.3: Ubersicht iiber die fiir die verschiedenen numerischen Simulationen ausgewihlten Gitterparameter

Gittertyp Region Gi:;tg:;::li;lt Gltterltzl:nmtint auf fit slope
un- Schmelze/Kristall 0.01 m 0.1 m 0.1

VGF- strukturiert Rest 0.01-0.1 m 0.1 m 0.1-0.3

Ziichtung 16

strukturiert Schmelze 0.0l m 0.0005 m (PHG™) -

Modell- un-- alle 0.01-0.1 m 0.01 m 0.03-0.3

experimente strukturiert

strukturiert Schmelze 0.001 m 0.001 m -

Als Prozessparameter fiir die numerischen Simulationen kdnnen prinzipiell die Ziichtungsge-
schwindigkeit, der Druck im Ofenraum und die Gravitationskonstante vorgegeben werden.
Bei den realisierten Simulationen wurde der Druck im Ofenraum (Normaldruck) und die Gra-
vitationskonstante (Erdanziehung) konstant gehalten. Lediglich die Ziichtungsgeschwindig-
keit wurde zwischen 3mm/h und 9mm/h variiert.

Des Weiteren miissen noch Temperatur- und Geschwindigkeitsrandbedingungen gewihlt
werden. Als Temperaturrandbedingung (Dirlichet Randbedingung) wurde an allen Aussen-
kanten des Ofens 300K als fester Temperaturwert vorgegeben. Als Geschwindigkeitsrand-
bedingung wurde an allen Schmelzgrenzflichen (Phasengrenze, Tiegelwdnde, Schmelz-
oberfliche) der feste Wert Om/s vorgegeben. Dabei handelt es sich um eine so genannte ,,no
slip® Randbedingung.

AuBerdem ist es mdglich die Beeinflussung der Schmelzstromung mittels statische- und zeit-
abhingiger Magnetfelder bzw. einer Kombination aus verschiedenen Magnetfeldtypen zu
simulieren. Bei den realisierten Simulationen spielt nur die Stromungsbeeinflussung mittels
TMF eine Rolle, daher werden die Simulationsmoglichkeiten fiir die anderen Magnetfeld-

typen an dieser Stelle vernachldssigt. Sie sind im Handbuch [IS13] detailliert nachlesbar. Fiir

' PHG bedeutet Phasengrenze.
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die Stromungssimulationen unter TMF-Einfluss wird das TMF als konstante Welle vorgeben.
Fiir diese Vorgabe miissen die Annahmen: A,rrmp >> h,r'schmeize Und eine niedrige TMF-
Frequenz (,,Jlow frequency approximation®) erfiillt sein, was in allen Experimenten und Si-
mulationen der Fall war.

Das Hauptaugenmerk des Programms liegt auf der globalen Berechnung des Temperatur-
feldes des gesamten Ofens. Hierfiir gibt es zwei Moglichkeiten: inverse- und direkte Berech-
nung des Temperaturfeldes. Bei der direkten Berechnung des Temperaturfeldes gibt man die
Heizleistungen vor und die daraus resultierende Temperaturverteilung wird berechnet. Bei der
inversen Berechnung gibt man an verschiedenen Kontrollpunkten z.B. in der Schmelze die
Temperatur vor und die Heizleistungen werden dem entsprechend angepasst [BE10]. Das so
berechnete Temperaturfeld lidsst sich dann beziiglich der resultierenden Phasengrenz-
durchbiegung und des resultierenden thermischen Stresses (v.Mises Stress) auswerten. Mit
Hilfe des v.Mises Stresses sind qualitative Aussagen liber die thermisch induzierten Verset-
zungen moglich.

Durch die Kombination des berechneten Temperatur- und Stromungsfeldes lassen sich Riick-
schliisse tiber die thermischen und hydrodynamischen Verhiltnisse wéhrend der Kristallziich-

tung erlangen.

3.6.2 OpenFOAM

OpenFOAM [OP13] ist eine C++ Bibliothek, die dazu dient, Anwendungsdatein zu erzeugen.
Sie deckt alles Notige fiir das Preprocessing, Solving und Postprocessing ab. Das Prepro-
cessing umfasst das Aufbereiten und Vorbereiten des eigentlichen Berechnungsfalls. Dazu
gehort die Erzeugung des numerischen Gitters, die Festlegung der Rand- und Anfangs-
bedingungen und eventuell die Aufteilung der zu realisierenden Rechnungen auf mehrere pa-
rallel laufende Rechner. Beim Solving gibt es zwei Kategorien von Anwendungsdatein: Loser
(,,Solver®), deren Zweck es ist, spezielle Probleme der Kontinuumsmeachnik zu 16sen, und
Werkzeuge (,,utilities”), die dazu dienen, Aufgaben der Datenmanipulation zu bewéltigen.
Neue Loser und Werkzeuge konnen von dem Nutzer implementiert werden. Das Postpro-
cessing dient dazu, die berechneten Daten zu visualisieren. Das Hauptaugenmerk liegt dabei
insgesamt auf der Losung von Stromungsproblemen. Turbulente Stromung kann mittels

RANS, LES oder DNS berechnet werden.
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Die lokalen OpenFOAM-Berechnungen des Temperatur-, Strémungs-, und Lorentzkraftfeldes
in den Geometrien fiir die Modellexperimente (vgl. Kapitel 3.3) zur Untersuchungen der
kombinierten VGF-Auftriebs- und magnetfeldinduzierten Strémung wurden in enger Koo-
peration und Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Fluiddynamik des Helmholtzzentrums
Dresden Rossendorf von Herrn V. Galindo durchgefiihrt. Fiir die Berechnung des Geschwin-
digkeits- und Temperaturfeldes ist es, wie bei den CrysMAS-Berechnungen, nétig, die ent-
sprechenden Randbedingungen vorzugeben. Im Gegensatz zu den globalen Simulationen be-
zichen sich aber alle Randbedingungen auf die Schmelzrinder. Fiir die Stromungs-
geschwindigkeit wurde, wie bei den CrysMAS—Berechnungen, an allen Schmelzgrenzflichen
fiir die Geschwindigkeit der feste Wert Om/s vorgegeben (,,no-slip® Randbedingung).

Fiir die Bestimmung der Temperaturrandbedingungen wurde von den Modellgeometrien glo-
bale Modelle mit CrysMAS erstellt und das Temperatur- und Geschwindigkeitsfeld, wie unter
Punkt 3.6.1 beschrieben global berechnet. Aus den so ermittelten Temperaturfeldern werden
die Warmefliisse an den vier Grenzflachen Schmelze Tiegel bzw. Schmelze Gasraum ermit-

telt und durch polynome Gleichungen 3.21 bis 3.23 approximiert [NIE11].

3
Wirmefluss Schmelze Tiegelboden: q(ry=q + (‘12 ~q, )(r] (3.21)
R
3
Wirmefluss Schmelze Seitenwand Tiegel: q(z)=gq, + (q4 —q, )(Zj (3.22)
H
Wirmefluss Schmelzoberfliche Gasraum: g(r) = g, + (q6 —q. )% (3.23)

Die Konstanten ¢;-gs werden durch die Approximation der aus CrysMAS exportierten Wir-
mefliisse mit den entsprechenden Polynomen bestimmt. Die Konstante g5 wird so gewdhlt,
dass der Gesamtwérmefluss in Normalenrichtung zur Schmelzoberfliche Null wird. Die so
bestimmten Polynome werden dann als Temperaturrandbedingungen (Neumann Randbedin-
gung) fiir die lokale Simulationen des Temperaturfeldes in der Schmelze genutzt.

Fiir die Bestimmung der Lorentzkraftverteilung im Schmelzvolumen werden die gleichen
Annahmen (A,rrvr >> h,I'schmelze, »,l0W frequency approximation) wie bei den globalen Simu-

lation getroffen und dadurch wird das TMF als konstante Welle aufgefasst und berechnet.
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Das numerische Netz beinhaltet rund % Millionen Volumina. In Bild 3.14 ist das numerische
Gitter mit %4 Millionen Volumina gezeigt, um die Verfeinerung des Gitters in den Wandnahen
Grenzschichten sichtbar machen zu konnen. Des Weiteren sind in der Mitte bzw. im rechten
Teil der Bild 3.14 ein exemplarisch berechnetes Temperaturfeld und die daraus resultierende

Auftriebsstromung dargestellt.

Trel U [mm/s]

»
i t1.6
f.

Bild 3.14: (a) Draufsicht auf das numerisches Gitter mit %4 Volumina; (b): beispielhaftes Temperaturfeld, wel-
ches in der unter (c) dargestellten VGF-Auftriebsstrémung resultiert und mittels OpenFOAM und den im Text
definierten Randbedingungen berechnet wurde [NIE11]

Das Temperaturfeld ist ein typisches Temperaturfeld, welches mit einer VGF-Auftriebs-
stromung bei moderaten Temperaturen verkniipft ist, wie es fiir die Modellexperimente (Kapi-
tel 4) genutzt wird.

Das Hauptaugenmerk der lokalen numerischen Simulationen mittels OpenFOAM lag auf der
Berechnung von instationdren Stromungen, welche sich bei der Kombination einer VGF-
Auftriebsstromung mit einer magnetfeldinduzierten Strémung ergeben. Je nach verwendetem
Magnetfeldtypen wurden unterschiedliche Modellansétze flir die instationdren Berechnungen
gewidhlt.

Bei der TMF-Stromung lésst sich flir magnetische Kraftzahlen, welche groBer sind als die
kritische magnetische Kraftzahl, auf einen RANS-Simulationsansatz [WIL04] zuriickgreifen.
Da die mittlere Stromung stationdr ist, ist es mdglich, die Stromungsdaten zeitlich zu mitteln.
Die Fluktuationen werden durch das k-w-SST-Turbulenzmodell [MEN94] erfasst. Bei der
RMF-Stromung kann man fiir Taylorzahlen, welche groBer sind als die kritische Taylorzahl,
auf kein Turbulenzmodell zuriickgreifen, da die mittlere Strémung sich nicht stationdr verhélt.
Durch das Auftreten der Taylor-Gortler Wirbel [VOG12] fluktuiert die Stromung zu stark.
Daher wurde die Stromung zeitabhédngig mit Hilfe der direkten numerischen Simulation be-

rechnet.
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3.6.3 Semtex

Bei dem numerischen Code Semtex [BLACO04, KO11] handelt es sich um ein Verfahren ho-
herer Ordnung, welches die Rotationssymmetrie der Zylindergeometrie ausnutzt. Es wird eine
Fourierspektralmethode in Umfangsrichtung mit einer Spektralelementemethode in axialer
und radialer Richtung kombiniert.

Bei rotationssymmetrischen dreidimensionalen Geometrien ist die Umfangsrichtung 2n peri-
odisch, welches einen Fourier-Spektralansatz ermdglicht mit dem Ziel, dreidimensionale
Stromungsprobleme in eine Folge von zweidimensionalen Problemen zu zerlegen, welche
iiber eine schnelle Fouriertransformation gekoppelt sind. Dadurch sinkt die numerische
Komplexibilitdt der Simulation. Die axiale und radiale Raumrichtung werden mittels der
Galerkin-Spektralelementmethode [PAT84] diskretisiert. Die Galerkin-Spektralmethode ba-
siert auf einer Ndherungsldsung des untersuchten Problems mit einem gewichteten Residium,
welches minimiert werden muss. Daraus ergibt sich ein numerisches Gitter (vgl. Bild 3.15)
fiir die Zylindergeometrie mit acht meridionalen Halbebenen, wobei jede Halbebene in
zweidimenionale Elemente zerlegt wird und fiir jedes Element ein Galerkin-Spektralsatz vom

Polynomgrad P durchgefiihrt werden muss.
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Bild 3.15: Schematische Darstellung des numerischen Gitters fiir Zylindergeometrien mit acht meridionalen
Halbebenen (links) und Darstellung des numerischen Gitters einer Halbebene mit 20x10 Elementen, wie es bei
den realisierten numerischen Simulationen eingesetzt wurde (rechts) [KO12]

Je nach Gitterauflosungen kann man die Gleichungen direkt oder iterativ 16sen. Bei kleinen
Gittern ist es moglich, sowohl die drei Geschwindigkeitskomponenten als auch den Druck
direkt zu berechnen (Choleskyzerlegung [MEIO5]). Bei groferen Gittern wéchst der Spei-
cherbedarf und die Rechenzeit zu stark an und es ist vorteilhaft, die Geschwindigkeit zum
neuen Zeitpunkt iterativ zu berechnen (prédkonditioniertes Verfahren der konjungierten Gradi-

enten [KO11]) und nur die Druckgleichung direkt zu 16sen, da auf Grund der Inkompressibili-
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tdtsannahme fiir das Fluid eine lokale Geschwindigkeitsdnderung globale Auswirkungen auf
den Druck hat.

Um den Rechenaufwand weiter zu minimieren, ist eine Moglichkeit zu LES-Methoden {iber-
zugehen. Um bei Semtex den LES-Ansatz nutzen zu konnen, ist es notwendig, zusétzlich die
Technik der spektral verschwindenen Viskositdt [KO11] einzufiihren. Dazu wird eine zusétz-
liche Viskositdt definiert, die ihr Maximum fiir die hochst aufgelosten Wellenzahlen erreicht
und fiir kleine Wellenzahlen einen Wert unterhalb eines vorgegeben Grenzwertes annimmt.
Dadurch wird eine Stabilisierung der numerischen Berechnungen erreicht, ohne die Konver-

genzeigenschaften des Diskretisierungsverfahrens zu zerstéren. Diese zusitzliche Viskositit

&,0, (mit & als Konstante fiir die maximale Amplitude der spektralen Viskositit und QAk als

modale stetige Formfunktion) wird beim Diffusionsterm der inkompressiblen Navier-Stokes-

Gleichung in Zylinderkoordinaten eingefiihrt.

L
UV2;+8ka = UA;—% U+25¢a) (3.24)
w—26,0

Die fiir diese Arbeit realisierten lokalen Semtex-Berechnungen dienen dazu, das Temperatur-,
Stromungs-, Konzentrations-, und Lorentzkraftfeld in einer 2°’Ge-Schmelze zu bestimmen.
Mit dem Ziel die Mischungseffizienz einer reinen VGF-Auftriebsstromung im Vergleich zu
einer magentfeldinduzierten Strdomungen fiir den Fall der Schmelzdotierung {iber die
Gasphase zu bestimmen. Die entsprechenden numerischen Berechnungen wurden in enger
Kooperation und Zusammenarbeit am Institut fiir Stromungsmechanik der TU Dresden von
Frau K. Koal durchgefiihrt.

Die Definition der Randbedingungen und Gitterparameter erfolgt analog zu den anderen nu-
merischen Simulationscodes. Das Gitter besteht aus acht meridionalen Halbebenen, wobei
jede Halbebene in zweidimensionale Ebenen zerlegt wird. Diese zweidimensionalen Ebenen
bestehen wiederum aus 20 x 10 Elementen und fiir jedes Element wird ein Galerkin-
Spektralsatz [KO11] vom Polynomgrad 7 gelost.

Als Geschwindigkeitsrandbedingung wird, wie bei den CrysMAS- und Open FOAM Berech-
nung, der Geschwindigkeitswert Om/s an allen Schmelzgrenzflichen gewahlt.

Fiir die Bestimmung der Temperaturrandbedingungen wird ein globales Modell des 3°’VGF-
Ofens mit der 2°’Ge-Ampulle erstellt und das globale Temperaturfeld unter der Beriick-
sichtigung der Schmelzstromung berechnet. Das so simulierte Temperaturfeld entspricht dem

»typischen VGF-Temperaturfeld, wie es auch wéhrend der entsprechenden Ziichtungs-
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versuche (vgl. Kapitel 5.2) vorherrscht. Fiir dieses Temperaturfeld werden die Rand-
temperaturen entlang aller Schmelzrinder bestimmt und als fixe Temperaturen (Dirlichet
Randbedingung) fiir die lokale Stromungssimulationen genutzt.

Im Vergleich zu den mit CrysMAS und Open FOAM untersuchten Fragestellungen sind fiir
die Semtex-Berechnungen zusitzlich Randbedingungen fiir das Konzentrationsfeld zu defi-
nieren. Die Randbedingungen entsprechen den Bedingungen wiahrend der Gasphasen-
dotierung. Am oberen Schmelzrand wird eine feste Konzentration ¢ = 1 vorgegeben (Dirlichet
Randbedingung) und allen anderen Schmelzrindern der Normalengradient des Massetrans-
portes Null gesetzt (Neumann Randbedingung), d.h. der Dotierstoff wird von der Gasphase
aus in die Schmelze eingetragen und verbleibt in der Schmelze. Er wird nicht abtransportiert.
Da der Einfluss verschiedener Magnetfelder (RMF und TMF) auf die Schmelzdurchmischung
untersucht wurde ist es notig, die entsprechenden Lorentzkraftfelder in der Schmelze zu be-
rechnen. Beide Magnetfelder erfiillen die Annahmen (A, rmr >> h,rschmelze, »,lOW frequency ap-
proximation®). Dadurch lassen sich die Lorentzkrdfte mit den entsprechenden analytischen

Ausdriicken, wie sie in Kapitel 2.3 hergeleitet wurden, beschreiben.
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4 Stromungsuntersuchungen in der Modell-
schmelze GalnSn

Auf Grund der hohen Temperaturen im Ziichtungsofen ist es nicht moglich, die Schmelz-
stromung direkt wihrend der Kristallziichtung in der Halbleiterschmelze zu messen. Ein wei-
teres Problem fiir die in-situ Strémungsmessungen ist die hohe Reinheit der eingesetzten
Halbleiterschmelzen. Ultraschallmesstechnik basiert auf Tracerpartikeln, die der Stromung
ungestort folgen konnen und den ausgesandten Ultraschall reflektieren. In einer Halbleiter-
schmelze sind solche Partikel nicht in situ vorhanden. Daher ist es notwendig, auf Modellan-
ordnungen mit niedrigschmelzenden Legierungen (wie z.B. GalnSn) fiir die Strdmungs-
messung auszuweichen. Die nachfolgenden beschriebenen Untersuchungen erfolgen unter
nicht isothermalen Bedingungen in zylindrischen Geometrien mit dem Ziel die reine VGF-
Auftriebsstromung bzw. die VGF-Auftriebsstromung in Kombination mit einer magnetfeldin-
duzierten Stromung unter mdglichst zlichtungsnahen Bedingungen, bei Temperaturen kleiner
100°C zu untersuchen. Die runden zylindrischen Modellgeometrien entsprechen den typi-
schen VGF-Schmelzgeometrien. Sie weisen die gleiche Symmetrie wie die VGF-Ofen auf.
Die Durchbiegung der Phasengrenze (der Boden der Modellgeometrien ist eben) und die bei
der Erstarrung frei werdende latente Warme (es erfolgt keine Erstarrung der Modellschmelze)
werden vernachléssigt. Die Positionierung der Modellgeometrien erfolgt analog zur Positio-
nierung des VGF-Ofens zentrisch in allen drei Raumrichtungen in den entsprechenden Spu-

lensystemen.

4.1 Thermische Charakterisierung der Modellgeometrien

Die thermische Charakterisierung der Modellgeometrien erfolgte mit Hilfe von Temperatur-
messungen direkt im GalnSn. Es wurden jeweils mit k-Typ Thermoelementen zwei axiale

Temperaturprofile im Schmelzzentrum und am Schmelzrand (r = 0.95R) gemessen.
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Prinzipiell unterscheiden sich die beiden verwendeten Modellgeometrien hauptséchlich im
Temperaturbereich, wo sie eingesetzt werden konnen. Das Doppelmantelgefd3 kann fiir
niedrigere Temperaturen als der Modellofen eingesetzt werden. Der Modellofen ist durch die
Regelgenauigkeit der Platinheizer nach unten hin auf Temperaturen > 70°C begrenzt. Der
erzeugbare Temperaturbereich im Doppelmantelgefal3 ist durch den Gefrierpunkt und die Sie-
detemperatur von Wasser begrenzt, da bei allen Versuchen Wasser als Thermostatfliissigkeit

eingesetzt wurde.

4.1.1 Doppelmantelgefaf}

Die thermische Charakterisierung des Doppelmantelgefiaes erfolgte flir verschiedene Tempe-
raturfelder (verschiedene Kombinationen von Thermostat- und Kryostattemperaturen) fiir
zwei Schmelzh6hen (64mm und 80mm). Die Schmelzhohen wurden dabei den verwendeten
Spulensystemen angepasst. Beim TMF-/DC-Spulensystem ist auf Grund der Dimensionen des
Spulensystems eine hohere Schmelzhohe mdglich als im RMF-Spulensystem. In allen Féllen
wurde ein Teflondistanzstiick der Hohe 62mm verwendet, um den Einfluss der Kiihlzone auf

die Schmelze zu verringern.

Im linken Teil des Bildes 4.1 sind die beiden axialen Temperaturprofile und die daraus resul-
tierenden radialen Temperaturgradienten fiir eine beispielhafte Kombination der Thermostat-
einstellungen (Wassertemperatur im Thermostat 60°C und Wassertemperatur im Kryostat
10°C) gezeigt. Im rechten Teil des Bildes 4.1 ist eine Skizze des Doppelmantelgefdlles mit der
daraus resultierenden Schmelzstromung und der Definition des Koordinatensystems fiir die
Temperaturmessungen gezeigt. Bei den so gewihlten Thermostateinstellungen und einer
Schmelzhdhe von 80mm ergibt sich eine axiale Temperaturdifferenz von 16.2K. Das Vorzei-
chen der radialen Temperaturdifferenz wechselt bei einer Schmelzhéhe von 45mm. Dadurch
ist die Grundvorraussetzung erfiillt, um die in den am Institut fiir NE-Metallurgie und Reinst-

stoffe zur Verfiigung stehenden VGF-Ofen vorherrschende Schmelzstromung nachzubilden.
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Bild 4.1: Axiales Temperaturprofil im Zentrum und am Rand der Modellschmelze (axiale Temperaturdifferenz

von AT i = 16.2K, Gr = 3.6x106) (links) und skizziertes Koordinatensystem und skizzierte Schmelzstromung in
der Modellschmelze (rechts)
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Es ist moglich, analoge Temperaturprofile fiir andere Kombinationen der Wassertemperaturen
in den Thermostaten und auch bei der gewéhlten Variation der Schmelzhohe zu erhalten. Da-
durch kann man systematisch den axialen und radialen Temperaturgradienten in Abhéngigkeit
der Schmelzhdhe variieren. In Tabelle 4.1 sind die Thermostatwassertemperaturen und die
daraus resultierenden axialen und radialen Temperaturdifferenzen fiir eine Schmelzh6he von
64mm zusammengefasst und in Tabelle 4.2 die entsprechenden Werte fiir eine Schmelzhohe
von 80mm.

Tabelle 4.1: Kombination der Wassertemperaturen im Thermostat und Kryostat fiir eine Schmelzhdhe von
64mm (AR = 1) und die daraus resultierenden radialen - und axialen Temperaturdifferenzen'’ und Grashofzahlen

Wassertemperatur [°C] Temperaturdifferenz [K] Grashofzahl
Thermostat Kryostat axial radial

60 10 14.1 -0.3/0.7 5.85x10°

35 17 6.3 -0.1/0.5 2.6x10°

30 20 3.1 -0.1/0.2 2.6x10°

Bei einer Schmelzhéhe von 64mm wurde die axiale Temperaturdifferenz systematisch erhoht.
Dies ist automatisch mit einer leichten Erh6hung der radialen Temperaturdifferenz verbunden,

was sich in den berechneten Grashofzahlen wiederspiegelt.

' Die axiale Temperaturdifferenz wird in der Schmelzachse bestimmt. Die radialen Temperaturdifferenzen wer-
den jeweils lcm iiber- und unterhalb des Bodens bzw. der Schmelzoberflache bestimmt. Die Grashofzahl bezieht
sich auf die radiale Temperaturdifferenz am Gefa3boden, d.h. sie entspricht der Gashofzahl, wie sie bei der
VGF-Ziichtung berechnet wird.
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Tabelle 4.2: Kombination der Wassertemperaturen im Thermostat und Kryostat fiir eine Schmelzhdhe von
80 mm (AR = 1.25) und die daraus resultierenden radialen - und axialen Temperaturdifferenzen und Grashof-
zahlen

Wassertemperatur [°C] Temperaturdifferenz [K] Grashofzahl
Thermostat Kryostat axial radial
60 10 16.2 -1.2/1.5 33.3x10°
38 13 8.3 -0.3/0.3 8.3x10°
36 15 7 -0.2 /04 5.5x10°
35 17 6.6 -0.2/0.4 5.5x10°
32 19 4.4 -0.3/0.1 8.3x10°
30 20 3.2 -0.1/0.1 2.7x10°

Auch in diesem Fall wurde die axiale Temperaturdifferenz systematisch, unter der Vorraus-
setzung die radiale Temperaturdifferenz nahezu konstant zu lassen, erhoht. Eine Erh6hung der
axialen Temperaturdifferenz um den Faktor 5 lésst sich aber auf Grund der Wérmeleitung im

System aber nicht mehr von einer Erh6hung der radialen Temperaturdifferenz entkoppeln.

4.1.2 Modellofen

Fiir die Stromungsuntersuchungen zur kombinierten VGF-/TMF-Stromung im Modellofen
wurde ein Schmelzbehilter mit einem Durchmesser von 75mm und einer Fiillhdhe von 80mm
gewdhlt. Der Behilter stand auf einer 40mm hohen Korundstiitze. Dadurch wurde der Ein-
fluss der Heizzone 1 und 3 auf die Schmelze reduziert und der Einfluss der Heizzone 2 maxi-
miert. Die Heizerleistungen betragen:

e Heizer 1 (oben) Strom I = 1.28A Leistung P =2.0W

e Heizer 2 (Mitte) Strom I =0.8A Leistung P =2.2W

e Heizer 3 (unten) Strom [ = 1.0A Leistung P = 1.0W




4 Stromungsuntersuchungen in der Modellschmelze GalnSn

78

In Bild 4.2 sind die daraus resultierenden axialen Temperaturprofile (links) und die entspre-

chende mit CrysMAS simulierte resultierende Stromungsfunktion (rechts) dargestellt.
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Bild 4.2: Axiales im Zentrum und am Rand der Modellschmelze gemessene Temperaturprofile mit einer axialen
Temperaturdifferenz von AT, = 3.4K, Gr = 1.8x10° (links) und skizzierter Schmelzbehélter mit umliegenden
radialen Heizern inklusive Definition des verwendeten Koordinatensystems zur Temperaturmessung und mittels
CrysMAS simulierter Stromungsfunktion fiir die entsprechenden Heizereinstellungen (rechts)

Bei den so gewihlten Heizereinstellungen ergibt sich eine axiale Temperaturdifferenz von
3.4K in der Schmelzachse. Das Vorzeichen der radialen Temperaturdifferenz wechselt bei
einer Schmelzhéhe von 40mm von -0.6K auf +1.2K. Dadurch ldsst sich die gewiinschte VGF-
Auftriebsstromung mit zwei gegenliufig rotierenden Wirbeln im System nachbilden. Die mit-
tels CrysMAS simulierte Stromungsfunktion (Bild 4.2 rechts) weist die beiden symmetrischen
gegenldufig rotierenden Wirbel auf, wobei der obere Wirbel stiarker ausgeprégt ist als der Un-
tere. Dies entspricht der Stromungssituation der VGF-Kristallziichtung, wie sie bei den Ziich-

tungsexperimenten in Kapitel 5 vorliegt.
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4.2 Modellexperimente zur typischen VGF-Auftriebsstromung

Fiir die systematische Untersuchung der Uberlagerung der VGF-typischen Auftriebstromung
mit einer magnetfelderzeugten Stromung wurde zuerst die VGF —Auftriebsstromung bei mo-
deraten Temperaturen in den entsprechenden Modellanordnungen (Modellofen und Doppel-
mantelgefdal) nachgebildet. Der Aufbau des Modellofens und des Doppelmantelgefafles ist im
Detail in Kapitel 3.3. beschrieben und deren thermische Charakterisierung in Kapitel 4.1. Fiir
die Nachbildung der VGF-typischen Auftriebsstromung kamen beiden Geometrien zum Ein-
satz. Die Schmelzhohe betrug bei beiden Modellanordnungen jeweils 80mm. Auf Grund der
unterschiedlichen Radien der Schmelzcontainer ergaben sich ein Aspekt Ratio von 1.1 im
Modellofen (D4 = 75mm) und im Doppelmantelgefdal (D4 = 64mm) ergab sich auf Grund des
kleineren Radius ein AR von 1.25.

Wie bereits im Detail in Kapitel 4.1 beschrieben war es mdglich, in der Modellschmelze
GalnSn jeweils in beiden Geometrien die gewiinschten Temperaturfelder zu erzeugen. Die
Temperaturfelder sind durch einen radialen Temperaturgradienten gekennzeichnet, dessen
Vorzeichen auf Hohe der Schmelzmitte wechselt. Dadurch werden zwei axialsymmetrische
gegenldufig rotierende Stromungswirbel in der Schmelze erzeugt. Dies entspricht der
Schmelzstromungssituation (vgl Bild 4.3 links) in den am Institut fiir NE-Metallurgie und
Reinststoffe vorhandenen VGF-Ofen withrend der Kristallziichtung. In Bild 4.3 rechts ist das
gemessene axiale Stromungsprofil (Symbole) zusammen mit dem numerisch simulierten axia-

len Stromungsprofil (Linie) dargestellt.

0 T T

L ]
Q O 1.1 mm/s ;:.
20 4
T 404 .
£
N L ]
604 ——-0.57 mm/s 1
_—> —— Simulation |
0 R = Experiment ™
80 T .L" T T
-2 -1 0 1 2

u, [mm/s]
Bild 4.3: Nachbildung der VGF-typischen Auftriebsstromung in Modellexperimenten bei moderaten Tem-
peraturen; links: Skizze der typischen VGF-Stromungswirbel und rechts: VGF-typische Auftriebsstromung mit
gemessenem axialen Geschwindigkeitsprofil (Symbole) und OpenFOAM simuliertem Profil (Linie) [GA11] in
der Schmelzachse

In Ubereinstimmung mit dem stérkeren radialen Temperaturgradienten (AT;,q = 1.9K) im obe-

ren Teil der Schmelze zeigen auch axiale Stromungsprofilmessungen im Schmelzzentrum,
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dass der obere Stromungswirbel intensiver als der Untere ist. Die maximale Stromungsge-
schwindigkeit betrdgt im gezeigten Beispiel im oberen Teil der Schmelze 1.11mm/s und im
unteren Teil -0.57mm/s. Insgesamt handelt es sich um eine laminare Strémung.

Die gemessene Stromungsstruktur als auch die maximalen Geschwindigkeiten stimmen gut
mit den numerischen Simulationen'® iiberein. Unterschiede kénnen aus Messfehlern resultie-
ren. Es ist z.B. nicht auszuschlieBen, dass sich die Benetzung des UDV-Sonsors iiber die
Messzeit hinweg dndert [CRA04b]. Des Weiteren konnten sich ,,groBBere* bzw. zu viele Oxid-
partikel bilden, die Ergebnisse verfilschen [BRIO1]. AuBlerdem weist der Ultraschallstrahl
eine Divergenz von ca. 1.2° [SIG13] auf, die in den Rechnungen nicht beriicksichtigt wird.
Des Weiteren werden bei den Simulationen von zeitlich konstanten Randbedingungen ausge-
gangen, d.h. die no-slip Randbedingung an allen Schmelzgrenzflichen éndert sich nicht. Dies
kann bei den Experimenten nicht mit Sicherheit gewahrleistet werden. Durch Anlagerung von
Oxidpartikeln an die GefiBwinde bzw. Schmelzoberfliche kdnnen sich die Randbedingungen

im Laufe des Experimentes édndern.

4.2.1 Einfluss des axialen Temperaturgradienten auf die Stromungsstruk-

tur

Als weitere EinflussgroB3e auf die laminare VGF-Grundstromung wurde die axiale Tempera-
turdifferenz in der Schmelze untersucht (vgl. Bild 4.5). In dem Doppelmantelgefdll wurden
bei 80mm Schmelzhdhe Temperaturdifferenzen in der Schmelzachse zwischen 3.2K und
16.2K realisiert, was Temperaturgradienten zwischen 0.4K/cm und 2.02K/cm entspricht.

Sowohl experimentell (vgl. Bild 4.4 links) als auch numerisch (vgl. Bild 4.4 rechts) konnte
gezeigt werden, dass mit steigender axialer Temperaturdifferenz die beiden gegenldufig rotie-
renden VGF-Stromungswirbel sich auseinander bewegen, d.h. die Zentren der Wirbel verla-

gern sich in Richtung der Schmelzoberfldche bzw. Tiegelboden.

'8 Alle OpenFOAM-Simulationen in dem Kapitel 4 wurden in enger Kooperation und Zusammenarbeit mit dem
Institut fir Fluiddynamik am Forschungszentrum Dresden Rossendorf von Herrn V. Galindo durchgefiihrt. Die
Codeentwicklung, -pflege und —rechnungen erfolgten im Forschungszentrum Rossendorf. Die Auswahl der Re-
chenparameter, Randbedingungen und detaillierte Auswertung der Ergebnisse erfolgte im Rahmen dieser Arbeit.
Die gewihlten Temperatur- und Geschwindigkeitsrandbedingungen sind in Kapitel 3.6 zusammengefasst.
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Zwischen den Wirbeln entsteht ein stromungsarmes Gebiet mit sehr geringen Stromungsge-
schwindigkeiten. Dieses Auseinanderdriften der Stromungswirbel hat signifikante Auswir-
kung auf die Struktur und Stabilitit der kombinierten VGF-/TMF-Stromung (vgl. Kapitel
4.3).

AT, =32K AT, =66K AT, =162K
Gr=2.6x10° Gr=5.5108 Gr = 33.3x10¢
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Bild 4.4: Einfluss der axialen Temperaturdifferenz auf die resultierende VGF typische Auftriebstromung; links:
axial gemessene Geschwindigkeitsprofile im Schmelzzentrum (Symbole) und mit OpenFOAM simuliertes Profil
(Linie) fir AT, = 3.2K, rechts: mit OpenFOAM simulierte Stromungsfunktionen fiir drei verschiedene axiale
Temperaturdifferenzen [GA11]

Es ist aber nicht moglich, eine Erh6hung der axialen Temperaturdifferenz komplett von einer
Erhohung der radialen Temperaturdifferenz zu entkoppeln. Durch die Seitenheizer, welche
sowohl in den VGF-Ofen als auch in den Modellanordnungen (Modellofen und Doppel-
mantelgefdl) vorhanden sind, sind die beiden Grofen zwangsldufig miteinander verkniipft.
Dies wird sowohl in der Erhdhung der Grashofzahl von 2.6x10° auf 33.3x10° deutlich, als
auch in einer leichten Erhohung der maximalen Geschwindigkeit der Stromungswirbel von

0.99mm/s auf 1.2mm/s bzw. von -1.0mm/s auf -1.14mm/s.

4.2.2 Vergleich mit der hydrodynamischen Situation wihrend der VGF-
Ziichtung

Insgesamt repriasentieren die Modellexperimente die hydrodynamische Situation, wie sie im
VGF-Ofen wihrend der Ziichtung vorliegt und aus globalen thermischen Simulationen des
Erstarrungsprozesses bekannt ist [SCHWO04]. Globale numerische Simulationen ergaben fiir
die 3’GaAs- und 3°’Ge-Ziichtung radiale Temperaturgradienten vor der Phasengrenze im

Bereich zwischen 0.08K/cm — 0.24K/cm (Ge) und 0.13K/cm — 0.18K/cm (GaAs) in Abhén-
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gigkeit der erstarrten Fraktion (g = 0.5 — 0.9). Im Modellexperiment ergab sich dazu iiberein-
stimmend radialer Temperaturgradient zwischen 0.08K/cm - 0.19K/cm.

Die axialen Temperaturgradienten im Doppelmantelgefd3 betragen zwischen 0.4K/cm und
2.02K/cm. Die Temperaturgradienten in der Modellgeometrie liegen damit im Bereich der
Temperaturgradienten bei des 3’’Ge- und 3’’GaAs-VGF-Ziichtungsprozesses. Mit Hilfe von
numerischen CrysMAS Simulationen wurde fiir Germaniumschmelzen Gradienten in Abhéin-
gigkeit der erstarrten Fraktion (g = 0.5 — 0.9) zwischen 0.6K/cm und 0.5K/cm und bei GaAs-

Schmelzen zwischen 1.9K/cm und 1.5K/cm bestimmt.

Zusammenfassend kann man sagen, dass es moglich ist, die typische VGF-Auftriebsstromung
wie sie wihrend der Ziichtung von 3‘‘Ge- und 3‘‘GaAs-Kristallen auftritt bei moderaten
Temperaturen in den entsprechenden Modellgeometrien nachzubilden. Eine Erhéhung der
axialen Temperaturdifferenz hat einen signifikanten Einfluss auf die Stromungsstruktur, d.h.

mit steigender Temperaturdifferenz bewegen sich die Wirbelzentren zunehmend auseinander.
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4.3 Kombinierte VGF/TMF-Stromung

Die Grundlage fiir die Untersuchungen der kombinierten Schmelzstromung (Kombination
VGF-Auftriebsstromung mit magnetfeldinduzierte Stromung) sind die Modellexperimente zur
VGF-Auftriebsstromung in Kapitel 4.2. Die Modellexperimente wurden im Doppelmantel-
gefdll und im Modellofen durchgefiihrt. Die Schmelzhohe betrug jeweils 80mm, so dass die
»long wave Ndherung® aus den MHD-Grundlagen in den Experimenten erfiillt ist.

Das Doppelmantelgefall hat gegeniiber dem Modellofen den Vorteil, dass die axiale Tempera-
turdifferenz iiber einen groflen Bereich hinweg bei sehr moderaten Temperaturen variiert
werden kann, dadurch lésst sich der Einfluss der axialen Temperaturdifferenz auf die kombi-
nierte VGF-/TMF-Stromung untersuchen.

Der Modellofen ermdglicht die Erzeugung einer VGF typischer Auftriebsstromung mit zwei
unterschiedlich stark ausgeprigten axialsymmetrischen Stromungswirbeln (vgl. Kapitel 4.1
und 4.2). Dies entspricht der hydrodynamischen Situation in den VGF-Ofen wihrend der
Kristallziichtung und eignet sich daher fiir die Modellexperimente zur Untersuchung der
Stromungsstruktur und —stabilitdt der kombinierten VGF-/TMF-Stromung in Abhéngigkeit
der magnetischen Induktion und Magnetfeldrichtung (TMF up und down).

Alle Experimente erfolgten bei einer festen TMF Frequenz von 50Hz, so dass sich ein
Shielding Faktor von S = 1.6 ergibt, welcher nahe eins liegt, so dass die ,,Jow frequency Nihe-
rung® aus den MHD-Grundlagen in den Experimenten erfiillt ist. Die magnetische Induktion

wurde fiir beide Magnetfeldrichtungen systematisch zwischen 0 und 3mT variiert.

4.3.1 Untersuchungen zur Stromungsstruktur

Zuerst wurde die Stromungsstruktur untersucht, welche sich in Abhdngigkeit der magneti-
schen Kraftzahl F fiir ein festes Temperaturfeld ergibt (vgl. Bild 4.5). Das Temperaturfeld ist
in Bild 4.2 dargestellt und in Kapitel 4.1 ndher charakterisiert.

Die Uberlagerung einer VGF-Auftriebsstromung mit einer TMF-induzierten Strémung fiihrt
unabhingig von der TMF-Richtung zu einer zunehmenden Kompensation der VGF-Stromung

durch die TMF-Stromung.
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Bild 4.5: Axial gemessene Stromungsprofile im Zentrum der GalnSn-Modellschmelze in Abhdngigkeit der mag-
netischen Kraftzahl F unter dem Einfluss einer kombinierten VGF-Auftriebs- und TMF-Stromung;
links: VGF/TMF down, rechts: VGF/TMF up

Im Falle eines abwirts gerichteten TMF’s (vgl. Bild 4.5 links) wird der untere Strémungswir-
bel (bei der VGF-Ziichtung der Wirbel vor der Phasengrenze) verstirkt und der obere Wirbel
kompensiert. Der obere Wirbel ist bei Feomp = 1.48x10° vollstdndig kompensiert. Eine weitere
Erhohung der magnetischen Induktion fiihrt lediglich noch zu einer Erhohung der maximalen
Stromungsgeschwindigkeit. Die Stromungsstruktur dndert sich nicht mehr signifikant und
entspricht der einer typischen isothermalen TMF-Stromung. In diesem Fall kann die Auf-
triebsstromung vernachlissigt werden und die TMF-Stromung dominiert die hydrodynami-
sche Gesamtsituation.

Im Falle eines aufwirts gerichteten TMF’s (vgl. Bild 4.5 rechts) wird der obere Strdmungs-
wirbel (bei der VGF-Ziichtung der Wirbel vor der Schmelzoberfliche) verstarkt und der Unte-
re kompensiert. Der untere Wirbel ist bei Feomp = 1.05x10° vollstdndig kompensiert. Im Ver-
gleich zu einem TMF down erfolgt die Kompensation bei einer kleineren magnetischen Kraft-
zahl, da der untere Wirbel der VGF-Grundstromung schwécher ist als der obere. Analog zu
der Stromungskombination mit einem TMF down fiihrt eine weitere Erh6hung der magneti-
schen Induktion nur zu einer Erh6hung der maximalen Stromungsgeschwindigkeit. Die VGF-
Auftriebsstromung wird vernachlidssigbar und die TMF-Stromung dominiert die Gesamtstro-
mung in der Schmelze.

Die experimentellen Ergebnisse wurden durch lokale numerische Simulationen mit
OpenFOAM bestitigt. Fiir verschiedene Stromungszustinde wurde das lokale Temperatur-
und Stromungsfeld in der Schmelze berechnet. In Bild 4.6 sind die Strémungsfelder der kom-
binierten VGF-/TMF-Stromung fiir drei verschiedene Kraftzahlen gezeigt: F = 0 reine VGF-
Auftriebsstromung, F = 0.8x10° kombinierte VGF-/TMF-Stromung und F = 1.6x10° TMF up-

Stromung.
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Bild 4.6: Mittels OpenFOAM [GA11] berechnete Stromungsfunktionen fiir eine kombinierte VGF-Auftriebs-
stromung und TMF up in Abhéngigkeit der magnetischen Kraftzahl; links: reine VGF-Auftriebsstromung, Mitte:
kombinierte VGF-/TMF-up Strémung fiir F = 0.8x10°, rechts: kombinierte VGF-/TMF-up Strmung fiir
F=1.6x10°

Mit steigender magnetischer Feldstirke werden, wie im Experiment, die gegenldufig ro-
tierenden Wirbel der VGF-Auftriebsstromung durch TMF-Stromungswirbel kompensiert. In
Bild 4.6 werden exemplarisch die Ergebnisse fiir die Uberlagerung einer VGF-Auftriebs-
strtomung mit TMF up-Stromung gezeigt. Mit steigender magnetischer Kraftzahl wird der
untere Stromungswirbel kompensiert und der obere Stromungswirbel verstérkt.

Die gleichen numerischen Simulationen wurden auch fiir die Uberlagerung der VGEF-
Stromung mit einer TMF down-Stromung durchgefiihrt. Auch in diesem Fall lassen sich die
experimentellen Ergebnisse numerisch bestitigen. In der Tabelle 4.3 sind die experimentell
und numerisch ermittelten Kraftzahlen F.,,, zusammengefasst, welche nétig sind, um die
VGF-Stréomung durch die TMF-Strémung zu kompensieren,. Es ergibt sich eine gute Uber-

einstimmung zwischen Experiment und Simulation.

Tabelle 4.3: Experimentell und numerisch bestimmte [GA11] Kraftzahlen F,,,, in Abhéngigkeit der Magnet-
feldrichtung, welche nétig sind um die VGF-Auftriebsstromung zu kompensieren

Fcomp, exp Fcomp, sim

TMF down 1.48x 10° 2x10°

TMF up 1.05x 10° 12x 10°
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4.3.2 Untersuchungen zur Stromungsstabilitit

Ein weiteres wichtiges Kriterium flir die Charakterisierung der kombinierten VGF-/TMF-
Stromung ist die Stromungsstabilitit, d.h. die Bestimmung der kritischen magnetischen Kraft-
zahl F¢, welche den Ubergang von einer laminaren zu einer zeitabhiingigen, oszillierenden
Stromung charakterisiert. Eine weitere Erhohung der Kraftzahl (F > F.) resultiert in irregula-
ren Fluktuationen der Stromungsgeschwindigkeit. Fiir die experimentelle Bestimmung der
Kenngrofe F. qp wird die maximale gemessene Stromungsgeschwindigkeit iiber die Messzeit
ausgewertet und F. ., charakterisiert die Kraftzahl, bei der die maximale Stromungsge-
schwindigkeit anfangt zu oszillieren. Bild 4.7 zeigt den Verlauf der maximalen Stromungsge-
schwindigkeit fiir jeweils drei charakteristische Kraftzahlen in Abhédngigkeit der Messzeit flir
zwei verschiedene Stromungskombinationen. Im linken Teilbild der Bild 4.7 ist der Verlauf
der maximalen Stromungsgeschwindigkeit fiir die kombinierten VGF-/TMF up — Stromung
und im rechten Teilbild fiir die isothermale TMF up Stromung dargestellt.

VGF-Auftriebsstrimung + TMF up isothermal TMF up
4 d 44 -
T i i
7 21 E _ 1 2 N -
£ E + f# A
= = ¥
0 ] 0 - ; 3
—«—F = 0.062x10
——F=0 XS
——F =3.25x10° —-—F=2.0x10
2 . 1 e 2 A
F = 5.54x10 F =3.24x10
o 1 2 3 4 o 1 2 3 4
t [min] t [min]

Bild 4.7: Zeitliche Verldufe der gemessenen maximalen Geschwindigkeit beim Ubergang von laminarer zu zeit-
abhéngiger Stromung; links: kombinierte VGF-/TMF up - Stromung, rechts: isothermale TMF up - Strémung

Im isothermalen Fall (Bild 4.7 rechts) liegt der Ubergang zu einer zeitabhingigen Strémung
zwischen Feexp = 1.5x10° (TMF down) und Fe e, = 2.0x10° (TMF up). Die Unterschiede in
der kritischen Kraftzahl fiir die beiden Magnetfeldrichtungen resultiert aus kleinen
Unsymmetrien in der Stromungsstruktur, welche dem experimentellen Aufbau geschuldet
sind. Die zentrale Positionierung des Schmelzcontainers im Spulensystem ist im Millimeter-
bereich genau mdglich. Eine genauere Positionierung wire mit erheblichem Aufwand ver-
bunden und ist in einem nicht ortsfest installierten Spulensystem nur schwer realisierbar. Da

sich die experimentell bestimmten Werte fiir den Ubergang zu einer zeitabhiingigen Strdmung
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unter isothermalen Bedingungen mit der Literaturangaben Fri = 1.1x10° [GR0O4] decken,
wird die erfolgte Schmelzcontainerpositionierung als ausreichend genau eingeschétzt.

Bei der kombinierten VGF- / TMF-Stromung steigt der Wert fiir F. signifikant an. Im Fall der
Kombination mit einem aufwirts gerichteten Magnetfeld (vgl. Bild 4.7 links) erhoht sich der
Wert auf Feep = 3.24x10° und im Falle eines abwirts gerichteten Magnetfelds auf
Feexp = 4.0x10°. Die Unterschiede resultieren aus den unterschiedlichen Ausprigungen der
gegenldufig rotierenden VGF-Stromungswirbel. Eine weitere Erhohung der magnetischen
Induktion (F > F,) resultiert, wie im Fall der isothermalen TMF-Stromung, in groBBeren Fluk-
tuationen der Stromungsgeschwindigkeit. Die entsprechenden Werte der experimentell be-

stimmten kritischen magnetischen Kraftzahl sind in Tabelle 4.4 zusammengefasst.

Tabelle 4.4: Experimentell bestimmte kritische magnetische Kraftzahl F_,, fiir den Ubergang von laminarer zu
zeitabhdngiger Stromung unter isothermalen - und VGF-Auftriebsstromungsbedingungen

thermische Stromung TMF induzierte Stromung Feexp
isothermal TMF down / up 1.5...2.0x10°
VGF-typisch TMF down 4.0x10°
VGF-typisch TMF up 3.24x10°

Insgesamt kann man sagen, dass eine VGF typische Auftriebsstromung die TMF-Stromung
stabiliziert, d.h. die kombinierte VGF-/TMF-Stromung ist stabiler als die reine TMF-
Stromung. Dem entsprechend erhoht sich die kritische magnetische Kraftzahl fiir die kombi-

nierte Stromung signifikant.
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Begleitend zu den experimentellen Untersuchungen wurden numerische Simulationen mittels
OpenFOAM fiir zwei verschiedene Stromungszustinde (isothermal TMF up Stréomung und
kombinierte VGF-/TMF-up Strémung) fiir eine feste Kraftzahl F = 4.0x10° > F¢ exp durchge-
fiihrt. In Bild 4.8 sind die entsprechenden Geschwindigkeitsverteilungen und turbulenten ki-

netischen Energien dargestellt.

isothermal TMF up VGF- Auftriebsstrémung + TMF up
F=4x105 F=4x105
Geschwindigkeits-  turbulente kinetische
verteilung Energie .
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Bild 4.8: Mittels OpenFOAM berechnete Geschwindigkeitsverteilungen und turbulente kinetische Energien fiir
eine feste Kraftzahl F = 4x10°; links: im Falle einer isothermalen TMF up Stromung, rechts: im Falle einer kom-
binierten VGF-Auftriebsstromung und TMF up [GA11]

Aus den Konturen der Geschwindigkeitsverteilung in der Schmelze 14sst sich schlussfolgern,
dass die Stromungsstruktur der TMF-Stromung (Bild 4.8 links), von dem Vorhandensein ei-
ner VGF-Auftriebsstromung (Bild 4.8 rechts) nicht beeinflusst wird. Die maximale Ge-
schwindigkeit betrdgt in beiden Fillen vy,x = 3.33 mm/s. Auf der anderen Seite werden aber
die Amplitude und Verteilung der turbulenten kinetischen Energie, als Mal} fiir die Stro-
mungsfluktuationen, signifikant beeinflusst. Das Maximum der turbulenten kinetischen Ener-
gie kg nimmt um mehr als 60% im Falle einer kombinierten VGF/TMF — Stromung von
Kimax = 2.5mm?%/s® auf Kinax = 0.92mm?/s’ ab, was zu einer Halbierung der Fluktuationen der
gemessenen Geschwindigkeitskomponente fiihrt und damit zu einer Stabilisierung der

Schmelzstromung.
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4.3.3 Einfluss des axialen Temperaturgradientens

Eine weitere Stabilisierung der kombinierten VGF/TMF — Stromung ldsst sich durch eine
Erhohung der axialen Temperaturdifferenz bei der VGF-Grundstromung erreichen. Dafiir
wurde sowohl die Stromungsstruktur (vgl. Bild 4.9a) als auch die Stromungsstabilitét (vgl.
Bild 4.9b) fiir zwei feste magnetische Kraftzahlen F = 4.12x10° und F = 7.23x10° in Abhin-
gigkeit von zwei verschiedenen Temperaturfeldern experimentell und numerisch untersucht.

Die numerischen Ergebnisse sind in Bild 4.9¢ zusammengefasst.

F=4.12x10° * isothermal ST SOK F = 7.29%10F
(a) ° = dafp=aczk (b) — AT =32K .
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Bild 4.9: Experimentelle und numerische Ergebnisse zu der TMF-up induzierten Stromung unter dem Einfluss
verschiedener Temperaturfelder; (a): zeitlich gemittelte axiale Stromungsprofile, wobei Symbole Messdaten
reprasentieren und die Linie entsprechende numerische Simulationsergebnisse fiir AT, = 16.2K, (b): zeitlicher
Verlauf der zugehérigen maximalen axialen Geschwindigkeiten, (c): mittels OpenFOAM berechnete Stromungs-
funktionen [GA11]

Die beiden Temperaturfelder unterscheiden sich in der axialen Temperaturdifferenz
(AT, =3.2K und AT, = 16.2K) bei nahezu gleicher radialer Temperaturdifferenz. Die aus den
Temperaturfeldern resultierende VGF-Auftriebsstromung ohne TMF-Einfluss wurde bereits
in Kaptitel 4.2 ndher analysiert. Daher soll an dieser Stelle nur noch auf die kombinierte
VGF-/TMF-Stromung eingegangen werden. Der isothermale Fall ist durch die typische Stro-
mungsstruktur einer TMF up-Stromung (vgl. blaue Sterne in Bild 4.9a bzw. blau umrandete

Stromungsfunktion in Bild 4.9¢) gekennzeichnet. Mit steigender axialer Temperaturdifferenz
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bei gleicher magnetischer Induktion dominiert aber zunehmend die VGF-Auftriebsstromung.
Im Falle einer axialen Temperaturdifferenz von 16.2K bleibt die VGF-Auftriebsstromung
sogar quasi erhalten, die induzierte TMF-Stromung hat keinen signifikanten Einfluss auf die
Gesamtschmelzstromung (vgl. rote und magentafarbene Punkte in Bild 4.9a bzw. rot umran-
dete Stromungsfunktion in Bild 4.9c). Im Gegensatz dazu wird bei kleineren axialen Tempe-
raturdifferenzen (AT, = 3.2K) die VGF-Strémung kompensiert und es bildet sich ein TMF-
Stromungswirbel aus, der aber asymmetrisch ist und sich nicht gleichmifBig {iber das ganze
Schmelzvolumen erstreckt (vgl. schwarze Vierecke in Bild 4.9a bzw. schwarz umrandete
Stromungsfunktion in Bild 4.9¢). Fiir eine feste magnetische Kraftzahl F = 7.23x10° wurde
ausserdem die Stromungsstabilitit in Abhéngigkeit von A7, untersucht (vgl. Bild 4.9b). Es
ergeben sich sehr unterschiedliche Stabilitdtszustinde: Im isothermalen Fall (blaue Linie)

treten starke irreguldre Fluktuationen der Geschwindigkeit (1,72 =8.14 +1.24mm /s ) auf. Bei

einer axialen Temperaturdifferenz von 3.2K (schwarze Linie) sinken die Fluktuationen bereits

merklich und es liegt eine mehr oszillierende Stromung (ﬁz =4.334+0.33mm/s) vor. Fiir

AT, = 16.2K (rote Linie) ist die Strémung laminar und es treten keine Fluktuationen auf. Da-
mit zeigen die experimentellen Untersuchung des Stromungsiiberganges von einer laminaren
hin zu einer zeitabhéngigen Stromung, dass die Erhdhung der axialen Temperaturdifferenz in
der Schmelze nicht nur einen Einfluss hat auf die Stromungsstruktur sondern auch zu einer
weiteren Stabilisierung der kombinierten VGF/TMF-Stromung beitrdgt. Die kritische magne-
tische Kraftzahl steigt signifikant mit steigender axialer Temperaturdifferenz anndhernd linear
von Feompexp = 2.92x10° (AT, = 3.2K) auf Feomp.exp = 11.04x10° (AT, = 16.2K) an. Die numeri-
schen und experimentellen Ergebnisse fiir /. und Fe,,, sind in Abhingigkeit der axialen
Temperaturdifferenz in Tabelle 4.5 zusammengefasst.

Tabelle 4.5: Experimentelle und numerische bestimmte [GA11] magnetische Kraftzahl fiir die Kompensation der

VGF-Grundstromung durch die TMF up—Strémung und Bestimmung der magnetischen Kraftzahl fiir den Uber-
gang von laminar zu zeitabhéngiger Stromung in Abhdngigkeit der axialen Temperaturdifferenz

AT, [K] Feomp.exp Feomp,sim Feexp Fesim
0 - - 1.5x10° 0.9x10°
3.2 2.92x10° 3.2x10° 7.23x10° 4x10°
4.4 2.92x10° 8.12x10°
6.6 431x10° 5.4x10° 10x10° 7x10°
7.0 5.54x10° 11.12x10°
8.3 6.33x10° 12.22x10°
16.2 11.04x10° | 16.0x10° | >13.41x10° | 18x10’
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Der Stromungsiibergang von einer laminaren zu einer zeitabhéngigen Stromung wurde expe-
rimentell und numerisch bestimmt. Experimentell wird der zeitliche Verlauf der maximalen
Geschwindigkeit untersucht und F, ., kennzeichnet den Ubergang von einer laminaren Ge-
schwindigkeit ohne Fluktuation zu einer oszillierenden Geschwindigkeit mit Fluktuationen.
Numerisch kennzeichnet F,,,, die magnetische Induktion, bei der die stationdre Navier-
Stokes-Gleichungen nicht mehr konvergiert. Daher ist der Wert fiir F.. ,,,,,, hoher als F. .., aber
beide steigen signifikant mit AT, an. Fiir den Fall AT, = 16.2K war es nicht mehr mdglich ein
F¢ ey zu bestimmen, da der Wert gro3er ist als die maximale magnetische Induktion des am

Institut fiir NE-Metallurgie und Reinststoffe vorhanden Spulensystems.

4.3.4 Vergleich mit der hydrodynamischen Situation wihrend der VGF-
Ziichtung unter TMF-Einfluss

Die Werte der magnetischen Kraftzahl, welche die Kompensation der VGF-Auftriebs-
stromung und den Ubergang zu einer instationdren Stromung (kritische magnetische Kraft-
zahl) kennzeichnen, geben die Grenzen des Magnetfeldparameterbereichs an innerhalb dessen
bei gegeben axialen und radialen Temperaturgradientes 3°‘Ge- und 3°‘GaAs-Kristalle unter
optimalen TMF-Einfluss sich ziichten lassen. Optimaler TMF-Einfluss bedeutet, dass die
VGF-Auftriebsstromung komplett kompensiert ist, aber die Gesamtstromung laminar ist, um
z.B. die Bildung von Striations zu vermeiden. Die typischen axialen und radialen Tempera-
turgradienten der VGF-Grundstromung sind in Kapitel 4.2 zusammengefasst. Fiir die 3°‘Ge-
Kristalle ergibt sich in Abhéngigkeit des axialen Temperaturgradientens ein Kompensations-
bereich von Feomp = 2.92x10° bis Feomp = 4.31x10°. Die dazu gehorigen kritischen magneti-
schen Kraftzahlen betragen F, = 7.23x10° bzw. F. = 10x10°. Fiir die 3‘‘GaAs-Kristalle erge-
ben sich auf Grund des hoheren axialen Temperaturgradientes hohere Kraftzahlen fiir die
Kompensation Feomp = 5.54x10° bis Feomp = 6.33x10° und fiir die kritischen magnetischen

Kraftzahlen F. = 11.12x10° bzw. F. = 12.22x10°.
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4.4 Kombinierte VGF/RMF-Stromung

Die Grundlage fiir die Untersuchungen der kombinierten VGF-/RMF-Schmelzstrémung hin-
sichtlich ihrer Struktur und Stabilitidt der meridionalen Sekundirstrdmung sind, analog zur
Uberlagerung der VGF-Stromung mit einer TMF induzierten Strémung, die Modell-
experimente zur VGF-typischen Auftriebsstromung in Kapitel 4.2.

Die Modellexperimente fiir die kombinierte VGF-/RMF-Stromung wurden alle im Doppel-
mantelgefdl durchgefiihrt. Die Schmelzhohe wurde der Hohe der RMF-Polschuhe angepasst
und betrug 64mm, so dass die ,,long wave Ndherung* aus den MHD-Grundlagen in den Expe-
rimenten zur Stromungsuntersuchungen erfiillt ist.

Fiir alle Untersuchungen wurde eine feste RMF Frequenz von 50 Hz (S = 1.6) gewdhlt, so
dass die ,low frequency Néherung® aus den MHD-Grundlagen in den Experimenten erfiillt
ist. Die Induktion wurde systematisch zwischen 0.24mT und 2.45mT fiir die verschiedenen
Temperaturfelder variiert. Die Temperaturfelder unterscheiden sich in ihrer axialen und damit

verknlipft radialen Temperaturdifferenzen.

4.4.1 Beschreibung des Spin-up Verhalten der isothermalen RMF-

Stromung

Als erstes wurde der Einfluss der VGF-Grundstromung auf das Spin-up Verhalten der RMF-
Stromung untersucht. Im Gegensatz zur TMF-Stromung handelt es sich bei der meridionalen
RMF-Stromung um eine Sekundarstromung, die sich erst durch Interaktion der Primér- und
Sekundérstromung untereinander und mit den GefaBwinden ausbildet.

Den prinzipiellen Ablauf des Spin-up Verhaltens fiir einen geschlossenen Zylinder kann man
nach [RA10, NI0S, NI11] in drei Phasen unterteilen, welche durch verschiedene charakteris-
tische Zeiten gekennzeichnet sind. In Bild 4.10 sind die entsprechenden Phasen und Zeiten
beim zeitlichen Verlauf der quadratisch gemittelten vertikalen Geschwindigkeitskomponente

eingezeichnet. Sie stellt ein MaB fiir die kinetische Energie der Sekundirstromung da.

(u?) = ;Hujdz @.1)
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Die Charakterisierung und Beschreibung des RMF Spin-ups erfolgt iiber <u?>, um eine Ver-

gleichbarkeit zwischen numerischen Simulations- und UDV Messergebnissen zu gewéhrleis-

ten.
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Bild 4.10: Prinzipskizze des Verlaufs der gemittelten vertikalen Geschwindigkeit u, entlang der vertikalen Zy-
linderachse wihrend des RMF Spin-ups zur Definition zweier charakteristischen Zeitkonstanten #;, und g,
nach [RA10]

Die erste Phase [1] (,,initial adjustment phase*) erstreckt sich bis zum ersten Maximum von
<u?,>. Die zugehorige Zeitspanne wird als initial Zeit ¢;, bezeichnet. In dieser Zeit bildet sich
die Sekundérstromung aus zwei, zur Mittelebene symmetrischen, toridionalen Wirbeln aus.
Die Stromungsstruktur resultiert aus der Struktur der Lorentzkraft. Der Einfluss der Lorentz-
kraft ist in der Mittelebene am GroBten und verschwindet an den horizontalen Grenzflachen
(feste Zylinderwiande). Die Zentrifugalkraft transportiert die Schmelze von der Mittelebene zu
den Seitenwinden, von wo sie in zwei symmetrischen Wirbeln nahe den horizontalen Wén-
den zuriick stromt. Viskose Effekte spielen damit eine untergeordnete Rolle.

In der zweiten Phase [2] (,,interial phase*) kommt es zur nichtlinearen Interaktion zwischen
Primir- und Sekundirstromung. Die Bodewadt-Schichten (horizontale Grenzschichten) wer-
den an den horizontalen Grenzfldchen gebildet und beeinflussen die Stromung signifikant.
Eine Intensivierung der radialen Stromung wird durch eine Beschleunigung der priméren
azimuthalen Stromung kompensiert. Wenn die azimuthale Geschwindigkeit grofer ist als die
Stromung im Zentrum der Schmelze, werden die beiden Wirbel der ersten Spin-up Phase zu
den horizontalen Grenzflichen gedringt und durch den Anstieg der azimuthalen Geschwin-
digkeit bildet sich ein, mit der Zeit starker werdender, radialer Wandjet aus, der zur Schmelz-
achse gerichtet ist. Die Ausbildung des Wandjet resultiert in einem neuen Paar schwécheren
torodialer Stromungswirbel im Zentrum, welche eine inverse Stromungsrichtung zu den Dop-
pelwirbeln der ersten Spin-up Phase haben. Dieses Stromungsmuster entspricht den Minima

der oszillierenden <u?> Kurve. Die beiden zusitzlichen inversen Stromungswirbel bilden
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sich wieder zuriick und die beiden urspriinglichen Sekundirstromungswirbel erstrecken sich
wieder iiber das gesamte Schmelzvolumen, indem sich das Zentrum der Wirbel in Richtung
der Zylinderwiande verschiebt. Das Maximum der <u?> Kurve entspricht damit der Stro-
mungssituation zum Zeitpunkt #;, Die fiir das Minima und Maxima der <u?,> Kurve charakte-
ristischen Stromungsmuster sind in Bild 4.11 schematisch dargestellt.

<u> <u’>

Z~ max min

“4

Bild 4.11: Schematische Darstellung der charakteristischen Strémungsmuster, wenn die <u’> Kurve ein Maxi-
mum (rechts) und Minimum (links) durchschreitet [RA10]

Die dabei auftretenden Geschwindigkeitsoszillationen werden viskos geddmpft. Die Zeitdauer
der zweiten Phase wird durch die Zeit ¢;,.,,, charakterisiert.

In der dritten Phase [3] hat sich die RMF-Stromung vollstindig ausgebildet. Wenn die Mag-
netfeldstdrke unterhalb der kritischen Magnetfeldstirke liegt, tritt eine laminare RMF-
Stromung auf. Wenn die Magnetfeldstirke iiber dem kritischen Wert liegt, wird die Stromung
nach fg, instationdr und es treten z.B. Taylor-Gortler Wirbel an den Seitenwénden der zy-
lindrischen Schmelze auf. Diese Stromungswirbel werden von der Sekundérstromung von den

Seitenwinden hin zu den horizontalen Grenzfldchen transportiert, wo sie dissipieren kdnnen.

Einfluss der Schmelzoberfliche auf die Schmelzstromung

Bei der experimentellen Untersuchung des Spin-up Verhaltens der meridionalen RMF-
Stromung mittels Geschwindigkeitsprofilmessungen muss man den Einfluss der Schmelz-
oberfliche auf die Stromungsgeschwindigkeiten beriicksichtigen. Bei dem Doppelmantel-
gefdll handelt es sich um kein abgeschlossenes System. Im Gefal3 ist Luft als Atmosphire
vorhanden und die GalnSn-Schmelze oxidiert teilweise. Die dabei gebildeten Oxidpartikel
lagern sich an der Schmelzoberfldche an, stellen aber keine vollstindig geschlossene Wand
da, sondern interagieren mit der RMF-induzierten Schmelzstrémung. Dadurch treten auch bei
Ta < Tagi Stromungsfluktuationen auf, welche aus der Wechselwirkung der RMF-Stromung
mit der Oxidhaut auf der Schmelzoberfliche resultieren und nicht aus einer instationdren

Stromung an sich [ZH11].
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In Bild 4.12 ist der Einfluss der Geschwindigkeitsrandbedingung (,,no-slip* fiir feste Wand
und ,,slip* fiir freie Oberfliche) auf das Spin-up Verhalten simuliert. Die beiden Randbe-
dingungen stellen die beiden idealisierten Grenzfille da. Die GalnSn-Schmelze mit Oxidhaut
ist ein Zwischenzustand, der sich mit zunehmender Oxidation der Schmelze die Oberflache
auch zeitlich dndert.

1.2 T T T m
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Bild 4.12: Numerisch mittels OpenFOAM bestimmter Einfluss der gewéhlten Randbedingungen (,,no-slip* und

,»slip®) an der Schmelzoberflache auf die Zeitkonstante #;,, und die Stromungsfluktuationen der gemittelten axia-
len Geschwindigkeit [GA11]

Es konnte gezeigt werden, dass kein Einfluss der gewéhlten Geschwindigkeitsrandbedingung
auf die Zeitkonstante #;, vorhanden ist. Es ist aber nicht moglich die Zeitkonstante ;.. €in-
deutig zu bestimmen, da es zu Wechselwirkungen zwischen der Schmelzoberfliche und der
Schmelzstromung auch flir magnetische Induktionen kleiner als die kritische magnetische
Taylorzahl kommt. Daher kann auf Grund der eben beschriebenen Interaktion zwischen
Oxidhaut auf der Schmelzoberfliche und RMF-Stromung experimentell nur die Kenngrofie

initial Zeit ¢;, bestimmt werden.
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Experimentelle und numerische Bestimmung der Zeitkonstante #;,

In Bild 4.13 ist das experimentell bestimmte Spin-up Verhalten fiir zwei verschiedene Stro-
mungszustinde (isothermale RMF-Stromung und VGF-/RMF-Strémung) dargestellt. Im lin-
ken Teil des Bildes 4.13 ist das Spin-up Verhalten der isothermalen RMF-Strémung darge-
stellt und dazu vergleichend im rechten Teil des Bildes 4.13 das Spin-up Verhalten der kom-
binierten VGF/RMF-Stromung fiir ein festes Temperaturfeld.

Fiir die experimentelle Bestimmung von ¢, wird die iiber das Messvolumen quadratisch ge-

mittelte axial gemessene Geschwindigkeit <u.”> in Abhingigkeit der Messzeit ausgewertet.

AT,=3.1K
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Bild 4.13: Experimentell ermitteltes Spin-up Verhalten der RMF-Stromung unter isothermalen Bedingungen
(links) und im Falle der kombinierten VGF-/RMF-Stromung fiir eine feste axiale Temperaturdifferenz
AT, =3.1K (rechts)

Prinzipiell ldsst sich kein Unterschied im Spin-up Verhalten nachweisen. In beiden Fillen ist
ti klar erkennbar und bei groBeren Messzeiten treten Stromungsfluktuationen auf. Der Ur-
sprung der Fluktuationen liegt sowohl in der Interaktion Schmelzoberfliche / Strdémung als
auch in einer instationdren Stromung. Es ist nicht moglich, die beiden Ursachen der Fluktua-

tionen voneinander zu separieren.

In Tabelle 4.6 sind die experimentell und numerisch bestimmten Werte fiir #;,, zusammen ge-
fasst. Fiir die isothermale RMF-Stromung sind Vergleichsdaten aus der Literatur [RA10]
bekannt und ebenfalls in der Tabelle 4.6 mit vermerkt.

Auf Grund der vorhanden Regelung der RMF-Ansteuerung lieen sich im Experiment nur
Magnetfelder mit einer magnetischen Induktion By > 0.24mT erzeugen. Im Gegensatz dazu
war es in den numerischen Simulationen mdglich, kleinere magnetische Induktionen zu simu-
lieren. Auf Grund des gewéhlten DNS-Simulationsansatzes war es aber nicht mdglich, die

Strémung fiir Taylorzahlen groBer 2.4x10° zu simulieren, da die Stromung dann zu instationar
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wird und die Rechenzeit iiberproportional ansteigt. Bei der kombinierten VGF-/RMF-
Schmelzstromung wurde sowohl im Experiment als auch bei den numerischen Simulationen
ti, erst bei Taylorzahlen bestimmt, wo die RMF-Stromung sich iiber das gesamte Schmelzvo-
lumen erstreckt und kein Einfluss der VGF-Grundstromung auf die Stromungsstruktur nach-

weisbar ist.

Tabelle 4.6: Zusammenfassung der experimentell und numerisch ermittelten [GA11] #,-Werte mit Vergleich von
Literaturdaten [RA10], '...entnommen aus [RA10]

Ta AT, = 0K AT, =3.1K AT,=14.1K
. t:ig,si_m [S] t:ia,exp [S] tiﬂ,&n [S] tia,exp [S] tiﬂ,&n [S] tia,exp [S]
1.4x10 26.3 - - - - -
1.46x10° 18.47" - - - - -
1.6x10° 24.4 - 17.3 15.6 13 -
2.0x10° 21.8 - 16.2 - 12.4 -
2.4x10° 19.8 13.7 15.4 13 12.1 15.8
3.8x10° - 11.7 - 13.8 - 8.4
5.63x10° 9.17 - - - - B
1.1x10° - 6.9 - 8.2 - 5.2
1.11x10° 6.46' - - - - -
2.48x10° 436 - - - - -
4.4x10° - 2.4 - 2.8 - 2.4
4.42x10° 3.23! - - , - 3

Insgesamt kann sowohl experimentell als auch numerisch gezeigt werden, dass die Zeitkon-
stanten ¢, fiir eine isothermale RMF-Stromung als auch fiir eine kombinierte VGF/RMF-
Stromung in etwa gleich sind. Es ldsst sich kein signifikanter Einfluss der VGF-Grund-
stromung auf das Spin-up Verhalten der RMF-Stromung nachweisen. Die im Rahmen dieser
Arbeit ermittelten Werte fiir die Zeitkonstante #;,, der isothermalen RMF-Stromung decken

sich mit den Literaturdaten [RA10].
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4.4.2 Untersuchungen zur Stromungsstruktur

Es wurde die Stromungsstruktur der kombinierten VGF-/RMF-Stromung fiir verschiedene
Temperaturfelder in Abhéngigkeit der Taylorzahl untersucht. In Bild 4.14 sind die experimen-
tellen und numerischen axialen Stromungsprofile fiir zwei Temperaturfelder (AT, = 3.1K und
AT, = 14.2K) dargestellt. Es werden exemplarisch Simulationsdaten fiir zwei Taylorzahlen

(Ta = 0.42x10° und Ta = 1.68x10°) bei einer festen axialen Temperaturdifferenz von 3.1K

gezeigt.
AT,=3.1K AT,=14.2K
Gr = 2.6x106 Gr = 5.85x10¢
0 I T T i T i }- b T . T 0
= Ta=0 " Ta=o L . .
— Ta=0.42x10° ‘e e Ta=042¢10° ':"gqr oo?
——Ta=168x10° Ta=1.11x10° * T
20 ) . - gu® 420
= L T
E - 2 E
™ : ] N
40+ :.. o‘ 140
G
60+ i s § o | {60
D 1 0 1 2 2 A 0 1 2

u, [mm/s] u, [mm/s]

Bild 4.14: Axial gemessene - (Symbole) und mittels OpenFOAM berechnete (Linie) [GA11] Stromungsprofile
im Zentrum der GalnSn Schmelze in Abhéngigkeit der Taylorzahl 7a unter dem Einfluss einer kombinierten
VGF/RMF-Stromung  fiir  verschiedene axiale  Temperaturdifferenzen der VGF-Grundstromung;
links: AT, =3.1K, rechts: AT, = 14.2K

Im Gegensatz zu der kombinierten VGF/TMF-Stromung dndert sich die Stromungsstruktur
bereits bei kleinen Taylorzahlen (Ta = 0.42x10°) deutlich. Es gibt keine kontinuierliche Ande-
rung der Stromungsstruktur von der VGF-Stromungsstruktur hin zur Struktur der kom-
binierten Schmelzstromung bzw. der kompensierten VGF-Stromung. Bei kleinen Taylor-
zahlen konzentriert sich die Stromung auf die horizontalen Grenzflichen und im Schmelz-
volumen bildet sich ein groBes Gebiet mit sehr kleinen Stromungsgeschwindigkeiten aus.
Solch ein Gebiet wirkt sich negativ auf die Schmelzdurchmischung aus und kann in inhomo-
genen elektrischen Kristalleigenschaften resultieren. Erst bei steigenden Taylorzahlen bildet
sich die typische RMF-Stromung aus, welche sich iliber das gesamte Schmelzvolumen er-
streckt. Dieser Effekt der Konzentration der Stromung auf die horizontalen Randbereiche bei
kleinen Taylorzahlen und die Erstreckung der Schmelzstromung iiber den gesamten Schmelz-

bereich bei hoheren Taylorzahlen ist unabhingig von den Temperaturfeldern und damit von
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der axialen Temperaturdifferenz der VGF-Grundstromung (vgl. Bild 4.14 links und rechts).

Generell lassen sich die experimentell erhaltenen Ergebnisse numerisch bestétigen.

4.4.3 Untersuchungen zur Stromungsstabilitit

Als weiteres wichtiges Kriterium fiir die Charakterisierung der VGF/RMF-Stromung wurde
die Stromungsstabilitidt in Abhédngigkeit von verschiedenen Temperaturfeldern untersucht.
Auf Grund der schon vorher dargelegten Interaktion von Strdmung und Schmelzoberflache
erfolgte die Bestimmung der kritischen Taylorzahl 7. in Abhédngigkeit der axialen Tempera-
turdifferenz numerisch mit Hilfe von OpenFOAM Simulationen. Die kritische Taylorzahl
charakterisiert, analog zur kritischen magnetischen Kraftzahl, den Ubergang von einer lami-
naren hin zu einer zeitlich fluktuierenden Stromungsgeschwindigkeit.

In Bild 4.15 wird die mittlere kinetische Energie <urz2> iiber die Zeit fiir ein exemplarisches

Temperaturfeld AT, = 3.1K rechts und isothermale Strémungsbedingungen links dargestellt.

— Ta=1.0x10% AT, =3.1K
AT, =K — Ta=1.4.10° Gr = 2.6X10°
244 ' ' Ta=1.610% . ; 2.4
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= | | I'|'J'|"'|I,’ H'VI“ll"'llilﬂ_'ll.'llh'hl”.llill-‘lalw‘urhl'hﬂﬂ Y 'i'llw‘A‘k = 5
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Bild 4.15: Numerisch mittels OpenFOAM bestimmte zeitliche Entwicklung der mittleren, meridionalen kineti-

schen Energie einer kombinierten VGF-/RMF-Stromung (rechts) im Vergleich zu einer isothermalen RMF-
Stromung (links) [GA11]

Im linken Teil der Bild 4.15 wird die isothermale RMF-Stromung betrachtet und rechten Teil
die kombinierte VGF/RMF-Stromung fiir ein festes Temperaturfeld (AT = 3.1K). Im iso-
thermalen Fall ergibt sich fiir den Ubergang von einer laminaren hin zu eine instationiren
Strémung ein Wert fiir die kritische Taylorzahl von Ta. = 1.232x10°. Der Wert entspricht der
Literaturangabe [GRO02]. Mit steigender Taylorzahl (Ta > Ta.) nehmen die Strdmungs-
fluktuationen der RMF induzierter Stromung zu.

Bei der kombinierten VGF/RMF-Stromung verschiebt sich der Ubergang von einer laminaren

hin zu einer instationdren Stromung zu groeren Taylorzahlen. Analog zu der VGF/TMF-



4 Stromungsuntersuchungen in der Modellschmelze GalnSn 100

Stromung wird die kombinierte VGF/RMF-Stromung durch die VGF-Grundstromung stabili-
siert. In Tabelle 4.7 sind die fiir verschiedene Temperaturfelder bestimmten kritischen Taylor-
zahlen zusammen gefasst.

Tabelle 4.7: Numerisch bestimmte kritische Taylorzahl in Abhéngigkeit verschiedener Temperaturfelder der
VGF-Grundstromung [GA11]

ATz [K] Tacnum
0 1.232x10°

3.1 1.4x10°

6.3 1.6x10°

14.1 2.1x10°

Die stabilisierende Wirkung der laminaren VGF-Auftriebsstromung nimmt mit steigender
axialer Temperaturdifferenz von Tac pym = 1.4x10° bei AT, = 3.1K bis auf Tacpym = 2.1x10°

bei AT, = 14.1K analog zu der kombinierten VGF-/TMF-Stromung zu.

4.4.4 Vergleich mit der hydrodynamischen Situation wihrend der VGF-
Ziichtung unter RMF-Einfluss

Bei der VGF-Ziichtung unter RMF-Einfluss muss unabhingig vom axialen Temperaturgradi-
enten eine mindest Taylorzahl (Ta > 1.1x10°) erreicht werden, um die gewiinschte Beeinflus-
sung der Schmelzstromung zu realisieren. Bei kleinen Taylorzahlen, unabhédngig von der
axialen Temperaturdifferenz, kommt es zu einer Konzentration der Stromungswirbel in dem
unteren und oberen Bereich des Zylinders und erst bei héheren Taylorzahlen, wiederum un-
abhédngig von der axialen Temperaturdifferenz erstrecken sich die Strémungswirbel {iber die
gesamte Schmelzhohe. Die Konzentration der Stromungswirbel im unteren und oberen
Schmelzbereich ist unerwiinscht, da in diesem Fall eine intensive Schmelzdurchmischung
nicht gewéhrleistet werden kann.

Die obere Grenze der Taylorzahl fiir den RMF-Einsatz bei der VGF-Ziichtung ergibt sich aus
der kritischen Taylorzahl, die analog zur kombinierten TMF-/VGF-Stromung von dem axia-
len Temperaturgradienten abhingt. Fiir 3*‘Ge-Kristalle liegt die Grenze bei ca. T, = 1.5x10
und fur 3°‘GaAs-Kristalle bei ca. T.= 2. 1x10°.
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S VGF-Zichtungsexperimente

5.1 Parameterstudie zum Einfluss eines magnetischen Wander-
feldes auf die Durchbiegung der Phasengrenze und den ther-

mischen Stress

Der Einfluss von verschiedenen Magnetfeldparametern auf die Kristallqualitdt wird an Hand
von VGF-Ziichtungsexperimenten mit dotierten 3°’Ge- und 3’’GaAs-Einkristallen demon-
striert. Da in fritheren Arbeiten am Institut fiir NE-Metallurgie und Reinststoffe [LAO7,
LAO8, LAO09] bereits die negativen Einfliisse einer aufwérts gerichteten TMF induzierten
Stromung auf die strukturellen Eigenschaften der geziichteten Kristalle aufgezeigt wurden,
werden in dieser Arbeit die Grenzen fiir den Einsatz eines abwiérts gerichteten TMF’s unter-
sucht. Zur Optimierung der Parameter erfolgen begleitende numerische Simulationen mit Hil-
fe des Programmes CrysMAS. Die Simulationen liefern Aussagen iiber das Temperatur- und
Stromungsfeld in der Schmelze, die Form der Phasengrenze sowie die thermischen Spannun-
gen (v.Mises Stress) im Kristall. Eine Auswertung der Ziichtungsexperimente erfolgt beziig-
lich der Durchbiegung der Phasengrenze. Des Weiteren erfolgt im Vorfeld der Versuche eine
thermische Charakterisierung des 3°’VGF-Ofens, um stabile Temperaturfelder in der Schmel-

ze wihrend der Ziichtung zu gewihrleisten.

5.1.1 Thermische Prozessentwicklung fiir 3°‘Ge- und 3‘‘GaAs-Kristalle

Die thermische Ofencharakterisierung erfolgte mit Hilfe von Temperaturmessungen in spezi-
ell praparierten Silizium- oder Graphitdummykoérpern, die die Form eines 2’’- bzw. 37’-
Kiristalls aufweisen und sich in einer Quarzglasampulle befinden. Die Dummys sind mit einer

zentralen axialen Bohrung versehen, welche als Fiihrung fiir ein Typ B Thermoelement dient.
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Es wurden jeweils zwei verschiedene Start- und Endprofile fiir die 3°’GaAs- und 3’’Ge-

Einkristallziichtung realisiert. Zielsetzungen der Profilauswahl ist es, moglichst verschiedene

thermische Profile in der Schmelze wihrend der Ziichtung zu erzeugen. Dabei sind die maxi-

malen Heizerleistungen, des am Institut fiir NE-Metallurgie und Reinststoffe vorhandenen

3’VGF-Ofens zu beriicksichtigen. Die so ermittelten Zieltemperaturen fiir die einzelnen

Heizzonen sind in Tabelle 5.1 zusammengefasst.

Tabelle 5.1: Solltemperaturen der 3°> VGF-Ofenzonen zu Beginn und Ende der 3’ Ge- und 3°’GaAs-Ziichtung

Dampf- Keim- Heiz- Heiz - Heiz - Heiz - | Deckel-

druckzone zone zonel | zone2 | zone3 | zoned4 zone
3°’GaAs Startprofil I 612 1220 1255 1255 1255 1255 1255
3°’GaAs Endsprofil I 615 1185 1259 1259 1259 1259 1259
3°’GaAs Startprofil II 612 1198 1250 1270 1265 1265 1265
3°’GaAs Endsprofil 11 615 1185 1215 1237 1248 1254 1250
3”’Ge Startprofil I 400 912 945 960 950 950 950
3”’Ge Endsprofil 1 400 900 915 945 940 940 940
3”’Ge Startprofil II 400 910 955 955 955 955 955
3”’Ge Endsprofil II 400 855 970 970 970 970 970

In den Bildern 5.1 sind die gemessenen Profile graphisch dargestellt. Der Nullpunkt der

z-Achse bezieht sich auf die untere Spitze der Ampulle. Zusétzlich ist in den Bildern 5.1 der

Hohenbereich der 3°’°-Kristalle markiert.
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Bild 5.1: Axiale Temperaturprofile im 3’’VGF-Ofens beim Start und beim Ende des Ziichtungsprozesses von
3”’GaAs-Kristallen (links) und 3’’Ge-Kristallen (rechts). Die senkrechten Markierungen geben den Kristall-
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Die Hohe der Ankeimpunkte im Kristall ergibt sich aus den gewéhlten Startprofilen bei bei-
den Temperaturfeldern bei ca. 20mm und liegt damit in der Mitte der Keime. Die Temperatur-
felder unterscheiden sich aber in den axialen Temperaturgradienten an der Phasengrenze. Bei
GaAs ergeben sich Temperaturgradienten an der Phasengrenze im Fall I von ca. 2.8K/cm bis
ca. 0.8K/cm und im Fall II von ca. 3.8K/cm bis ca. 1.1K/cm.

Bei Ge ergeben sich im Fall I Temperaturgradienten an der Phasengrenze von ca. 3.3K/cm bis
ca. 1.1K/cm und im Fall II von ca. 3.6K/cm bis ca. 2.0K/cm. Die Temperaturfelder I sind da-

mit durch niedrigere Temperaturgradienten an der Phasengrenze gekennzeichnet.

Bei den GaAs-Kristallen ist es zusitzlich nétig einen leichten As-Uberdruck (ca. 1 - 1.2bar) in
der Ampulle zu realisieren, um das Ausdampfen von Arsen aus der Schmelze bzw. aus dem
Kristall zu verhindern. Dies wird realisiert, indem reines Arsen in den Schnorchel der Quarz-
glasampulle gegeben wird und in der Dampfdruckzone des VGF-Ofens eine Temperatur zwi-
schen 612 - 615°C eingestellt wird [WE91, FRA96].

In Bild 5.2 ist der As-Partialdruck von einer reinen Arsenquelle iiber die Quellentemperatur
aufgetragen. Eine Quellentemperatur von 612°C entspricht 1bar Arsenpartialdruck und eine

Quellentemperatur von 615°C entspricht 1.1bar Arsenpartialdruck.
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Bild 5.2: Arsendampfdruck in Abhadngigkeit der Temperatur iiber einer reinen Arsenquelle
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Die zeitlichen Verldufe der Temperaturen wihrend des Ziichtungsprozesses in den einzelnen
Heizzonen sind fiir den Fall des Temperaturfeldes GaAs I mit zusétzlichen Markierungen der
einzelnen VGF-Kristallziichtungschritte in der Bild 5.3 dargestellt. Analoge Verldufe ergeben
sich fiir die anderen 3°’Ge- und 3’’GaAs—Temperaturfelder.
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Bild 5.3: Temperaturverldufe in den Heizzonen des 3°’Ofens iiber die gesamte Ziichtungszeit am Beispiel von
GaAs-Temperaturprofil I mit zusdtzlichen Markierungen der einzelnen Zeitschritte

Das Autheizen des Ofens erfolgt mit 70K/h bis 50K unterhalb des Startprofiles. Danach wird
die Aufheizgeschwindigkeit auf S0K/h verringert, so dass es nicht zum Uberschwingen der
Temperatur kommt. An das Autheizen schliefit sich eine achtstiindige Homogenisierungs-
phase an. In dieser Phase soll das Ausgangsmaterial thermische homogenisiert werden und
die gegebenenfalls enthaltenen Dotierstoffe sich gleichméfig im Schmelzvolumen verteilen.
Danach folgt der eigentliche Erstarrungsprozess mit der gewiinschten Ziichtungsrate. In der
Regel wurden die Kristalle mit einer vorgegebenen Geschwindigkeit von 3mm/h geziichtet.
Bei einzelnen Experimenten wurde die Geschwindigkeit auf 9mm/h erhéht. Wahrend der Er-
starrung wird die Temperatur in der Dampfdruckzone konstant gehalten, so dass sich im Falle
von GaAs der gewiinschte As-Uberdruck in der Ampulle einstellen kann. Die Temperatur in
der Keim- und 1. Ziichtungszone wird abgesenkt und in den oberen Ziichtungszonen leicht (in
Bild 5.3 um 4K) erhoht, so dass der beabsichtigte axiale Temperaturgradient erhalten bleibt.
Danach schlieBt sich die Abkiihlung des Kristalls an. Ab einer Temperatur von 50K unterhalb
des Endprofils wird der Ofen mit 70K/h bis auf Raumtemperatur abgekiihlt.
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5.1.2 Ergebnisse der numerischen Simulationen

Fiir eine systematische Untersuchung des Einflusses eines abwirts gerichteten TMF’s auf die
Eigenschaften der geziichteten 3°’Ge- und 3’’GaAs-Kristalle wurde mit Hilfe von numeri-
schen Simulationen der Einfluss der magnetischen Kraftzahl des TMF’s auf den thermischen
Stress bzw. auf die Durchbiegung der Phasengrenze simuliert:

¢ in Abhédngigkeit der erstarrten Fraktion (vgl. Bild 5.4)

e in Abhéngigkeit der Wachstumsgeschwindigkeit fiir eine exemplarisch ausgewéhlte

feste erstarrte Fraktion (vgl. Bild 5.5 und Bild 5.6)

Sowohl der thermische Stress als auch die Durchbiegung der Phasengrenze lassen sich durch
eine Optimierung der Schmelzstromung mittels einer TMF down induzierter Strdémung beein-
flussen. Ziel ist dabei, die Magnetfeldparameter so zu optimieren, dass die beiden untersuch-
ten Groflen bei gegeben thermischen Bedingungen minimal werden.
Thermische Spannungen (v.Mises Stress) entstehen durch radiale Temperaturgradienten in
der Schmelze vor der Phasengrenze. Sie konnen theoretisch Null werden, wenn das Tempera-
turfeld in der Schmelze radial homogen ist. Die Durchbiegung der Phasengrenze entsteht
ebenfalls durch radiale Temperaturgradienten in der Schmelze vor der Phasengrenze und ist
damit auch ein Kriterium fiir das v.Mises Stresslevel im Kristall. Im Gegensatz zum v.Mises
Stress ldsst sich aber die Durchbiegung der Phasengrenze an speziell préparierten Kristall-
langsscheiben (Praparationsvorschrift siche Kapitel 3.4) einfach mittels lichtmikroskopischer

Untersuchungen bestimmen.

Einfluss des Magnetfeldes auf den thermischen Stress bzw. die Durchbiegung der Pha-
sengrenze

Zur Bestimmung des thermischen Stressniveaus wurde der v.Mises Stress entlang der Pha-
sengrenze gemittelt. Generell sind das thermische Stresslevel und die Durchbiegung der Pha-
sengrenze fiir GaAs-Kristalle, bei vergleichbaren thermischen Bedingungen, eine Grof3enord-
nung hoher als bei Ge-Kristallen. Dies resultiert aus den unterschiedlichen Materialparame-
tern. Die Wéarmeleitfahigkeit von festen Galliumarsenid (A= 7.12W/mK) ist schlechter als
bei Germanium (A; = 18W/mK), dadurch kann die bei der Kristallisation frei werdende latente
Wirme nicht so effektiv iiber den wachsenden Kristall abgefiihrt werden. Dies wiederum re-
sultiert in einem hoheren radialen Temperaturgradienten vor der Phasengrenze und damit in

einem hoheren Stresslevel.
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In Bild 5.4 ist die Abhéingigkeit des v.Mises Stress und der Durchbiegung der Phasengrenze
von der magnetischen Kraftzahl eines abwiérts gerichteten TMF’s fiir 3’’GaAs und 3”’Ge fiir
ein festes Temperaturfeld und einer festen Ziichtungsgeschwindigkeit von v = 3mm/h bei
zwei verschiedenen erstarrten Fraktionen (g = 0.7 und g = 0.8) gezeigt. Die Grashofzahl be-

schreibt das thermische Feld bei F = 0 an der Phasengrenze.

v.Mises Stress Durchbiegung der Phasengrenze
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Bild 5.4: Numerische Simulation des mittleren v. Mises Stress entlang der Phasengrenze (links) und die Durch-
biegung der Phasengrenze (rechts) fiir 3’’Ge- und 3°’GaAs-Kristalle in Abhéngigkeit der erstarrten Fraktion und
magnetischen Kraftzahl eines TMF down’s. Im unteren Teil des Bildes sind zusitzlich typische Stromungs-

muster fiir verschiedene Parameterfille aufgezeigt.

Bei den beiden untersuchten Materialien lédsst sich aber unabhéngig vom erstarrten Anteil eine
Verschlechterung des Stresslevels bzw. der Durchbiegung der Phasengrenze fiir hohe mag-
netische Kraftzahlen nachweisen, d.h. ein abwirts gerichtetes Magnetfeld fiihrt nicht in jeden

Fall zu einer Senkung des mittleren v.Mises Stress und zu einer Verminderung der Durch-

biegung der Phasengrenze.
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In der Tabelle 5.2 sind exemplarisch verschiedene Beispielwerte fiir das thermische Stressni-
veau und die Durchbiegung der Phasengrenze im Falle von Galliumarsenid und Germanium
zusammengefasst.

Tabelle 5.2: Zusammenfassung des Einflusses eines TMF down’s auf den v.Mises Stress und die Durchbiegung
der Phasengrenze bei 3’’GaAs- und 3’’Ge-Kristallen

3’ GaAs 3°Ge

8 F Gy.mises [MPa] Az/R [%) F Gymises [IMPa] | Az/R [%)]
0.7 | 1.4x10° 3.45 13.4 0.52x10° 0.74 9.3
1.5x10° 8.28 21.1 0.71x10° 0.78 113
0.8 | 1.3x10° 5.74 17.3 0.46x10° 0.62 7.5
1.5x10° 10.61 25.8 1.8x10° 0.78 8.4

Der deutliche Anstieg des Stresslevels (ca. Verdopplung des Wertes) und die Erh6hung der
Durchbiegung der Phasengrenze bei GaAs-Kristallen (vgl. Tabelle 5.2) sind direkt mit einer
Anderung des Stromungsmusters in der Schmelze (vgl. Bild 5.4) verbunden. Solange noch
der Einfluss des thermischen Auftriebes auf die Gesamtstrémung nachweisbar ist, hat er einen
didmpfenden Einfluss, welcher ebenfalls in den Modellexperimenten zur kombinierten
VGF-/TMF-Stromung (Kapitel 4) nachgewiesen wurde. Die Anderungen der Strémungs-
struktur von einer reinen VGF-Auftriebsstromung hin zu einer reinen TMF induzierten
Schmelzstromung erfolgt kontinuierlich iiber einen groBeren magnetischen Kraftzahlbereich.
In diesem Anderungsbereich steigt die maximale Strdmungsgeschwindigkeit mit steigender
magnetischer Kraftzahl nur moderat an und der mittlere v.Mises Stress bzw. die Durch-
biegung der Phasengrenze sinkt mit steigender magnetischer Kraftzahl. Wenn die TMF indu-
zierte Stromung die Gesamtstromung komplett dominiert, steigt die Stromungsgeschwindig-
keit signifikant an und eine weitere Erh6hung der magnetischen Kraftzahl flihrt zu einer Ver-
schlechterung des v.Mises Stress bzw. der Durchbiegung der Phasengrenze. Die Phasengren-
ze wird w-formig, mit einer starken konvexen Durchbiegung im Zentrum und einer stark kon-
kaven Durchbiegung am Tiegelrand. Eine w-formige Phasengrenze ist in der Kristallziichtung
unerwiinscht, da sich die Kristalleigenschaften z.B. Versetzungsdichte [SEO1, SHI93] da-

durch verschlechtern.
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Die entsprechenden maximalen Stromungsgeschwindigkeiten, thermischen Spannungen und
Durchbiegungen der Phasengrenze sind fiir das Beispiel 3°’GaAs g = 0.7 in Tabelle 5.3 zu-
sammengefasst.

Tabelle 5.3: Zusammenfassung des Einflusses eines TMF down’s auf den v.Mises Stress, die Durchbiegung der

Phasengrenze und die maximale Stromungsgeschwindigkeit bei 3°’GaAs bei einer festen erstarrten Fraktion von
g=0.7

F Vinax|MmM/S] Ov.Mises [IVTPa] Az/R [%]

0 1.6 7.88 22.3
1.4x10° 4.2 3.44 13.1
1.5x10° 11.9 7.93 21.4

In Germaniumkristallen ist dieser Effekt der Verschlechterung des v.Mises Stress bzw. der
Durchbiegung der Phasengrenze bei hohen magnetischen Kraftzahlen nicht so stark aus-
gepragt (vgl. Tabelle 5.2). Der Einfluss der Schmelzstromung auf das Temperaturfeld ist bei
Germanium kleiner als bei Galliumarsenid. Bei hohen Magnetfeldstirken bleibt die Phasen-
grenze konkav bzw. wird nur geringformig w-féormig und dadurch steigt der thermische Stress

im Kristall nicht so stark an.

Zusammenfassend kann man sagen, dass der Einsatz eines TMF down’s nicht automatisch zu
einer Reduktion der Durchbiegung der Phasengrenze bzw. zu einer Verminderung des
v.Mises Stress fiihrt. Es gibt eine maximale magnetische Kraftzahl, bis zu der die gewiinschte
Reduktion eintritt. Der konkrete Wert der magnetischen Kraftzahl hingt von dem zu ziichten-
den Material und dem gewihlten thermischen Feld ab. Des Weiteren ist der Einfluss eine
TMF induzierten Schmelzstromung auf die thermischen Spannungen bei dem gewidhlten
Temperaturfeld und Ziichtungsgeschwindigkeit auf Grund der Materialeigenschaften bei

Galliumarsenid hoher als bei Germanium.

Einfluss des Magnetfeldes bei unterschiedlichen Wachstumsgeschwindigkeiten auf den
thermischen Stress bzw. die Durchbiegung der Phasengrenze

Neben dem FEinfluss der Stirke der magnetischen Induktion eines TMF down’s bei einem
festen Temperaturfeld und einer festen Ziichtungsgeschwindigkeit auf den thermischen Stress
bzw. auf die Durchbiegung der Phasengrenze wurde auch der Einfluss eines TMF down’s bei

verschiedenen Wachstumsgeschwindigkeiten auf die genannten Gréfen untersucht.
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Dazu wurde die Wachstumsgeschwindigkeit sukzessive von 3mm/h auf 6mm/h im Falle von
3’GaAs-Kristallen bzw. bis auf 9mm/h im Falle von 3°’Ge-Kristallen erhoht. Die Ergebnisse

werden beispielhaft fiir eine feste erstarrte Fraktion von g = 0.7 gezeigt.

In Bild 5.5 ist der Einfluss von fiinf verschiedenen Erstarrungsgeschwindigkeiten in Abhén-
gigkeit der magnetischen Kraftzahl eines TMF down’s auf den thermischen Stress (links) und
die Durchbiegung der Phasengrenze (rechts) flir 3°’GaAs-Kristalle gezeigt. Der untersuchte
Bereich der magnetischen Kraftzahl erstreckt sich {iber den fiir das am Institut fiir NE-
Metallurgie und Reinststoffe vorhandene TMF-/DC-Spulensystem relevanten Bereich. Die
Grashofzahl beschreibt das thermische Feld bei F = 0 an der Phasengrenze.

v.Mises Stress Durchbiegung der Phasengrenze
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Bild 5.5: Numerische Simulation des mittleren v. Mises Stress entlang der Phasengrenze (links) und die Durch-
biegung der Phasengrenze (rechts) in Abhdngigkeit der magnetischen Kraftzahl fiir verschiedene Ziichtungs-
eschwindigkeit von 3°’GaAs-Kristallen bei einer festen erstarrten Fraktion von g = 0.7. Im unteren Teil des Bil-
des sind typische Stromungsmuster fiir verschiedene Parameterfille aufgezeigt.

Wie erwartet steigt der mittlere v.Mises Stress mit wachsender Ziichtungsgeschwindigkeit fiir
den Referenzfall (F = 0) systematisch an. Da die bei der Kristallisation frei werdende latente
Wiérme kann in der kiirzeren Erstarrungszeit nicht mehr vollstandig iiber den Kristall abge-
filhrt werden. Dadurch erhoht sich der radiale Temperaturgradient in der Schmelze vor der

Phasengrenze und die Durchbiegung der Phasengrenze steigt ebenfalls an.
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Die entsprechenden Werte sind in Tabelle 5.4 zusammengefasst.

Tabelle 5.4: Zusammenfassung des Einflusses eines TMF down’s auf den v.Mises Stress und die Durchbiegung
der Phasengrenze bei 3°’GaAs bei einer festen erstarrten Fraktion von g = 0.7 in Abhéngigkeit der Erstarrungs-
geschwindigkeit

v [mm/s] F Ov.Mises [IVPa] Az/R [%]

3 0 7.88 223
1.3x10° 3.4 13.4

3.5 0 10 25.1
1.1x10° 5.9 16.9

4 0 11.9 27.8
1.1x10° 8.8 22.4

5 0 18.3 37.6
0.72x10° 16.5 34.8

6 0 25.1 483
0.72x10° 24.5 473

Des Weiteren @ndert sich auch die Stromungsstruktur der VGF-Auftriebsstromung. Der obere
VGF-Stromungswirbel (der Wirbel vor der Schmelzoberfliche) ist bei der Ziichtungsge-
schwindigkeit von 9mm/h bereits beim Referenzfall nicht mehr nachweisbar (vgl. Bild 5.5).
Der untere Stromungswirbel (der Wirbel vor der Phasengrenze) dominiert die gesamte VGF-
Auftriebsstromung und erstreckt sich iiber das ganze Schmelzvolumen. In diesem Fall kann
durch die Verwendung eines TMF down’s, bis zu einer magnetischen Kraftzahl von
F = 7.4x10°, keine Verringerung des Stressniveaus und damit der Durchbiegung der Phasen-
grenze erreicht werden. Die VGF-Stromung dominiert in dem untersuchten magnetischen
Kraftzahlbereich die Gesamtschmelzstromung. Die Stdrke der induzierten TMF-Stromung ist
zu gering, um die VGF-Stromung komplett zu kompensieren und damit das thermische Feld
zu optimieren. Dadurch kann das thermische Stressniveau und die Durchbiegung der Phasen-
grenze nicht deutlich gesenkt werden (vgl. Tabelle 5.4). Bei niedrigeren Ziichtungsgeschwin-
digkeiten lésst sich das Stressniveau durch den Einsatz eines optimalen TMF down’s noch um
den Faktor 1.7 (v = 3.5mm/h) bzw. 1.4 (v = 4mm/h) senken. Ebenso sinkt die Durchbiegung
der Phasengrenze bei einem optimalen TMF down um 10% (v = 3mm/h) bis hin zu 5%
(v. = 4mm/h). Die TMF-induzierte Stromung dominiert die Gesamtschmelzstrémung und
transportiert die warme Schmelze von der Phasengrenze weg und senkt dadurch den radialen

Temperaturgradienten vor der Phasengrenze bei einer Ziichtungsgeschwindigkeit von
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v = 3mm/h z.B. von AT,q = 0.55 K/cm auf 0.02K/cm bei F = 5.97x10° deutlich. Dies resul-

tiert in einer Reduzierung des thermischen Stresses (vgl. Tabelle 5.4).

In Bild 5.6 ist der Einfluss von drei verschiedenen Wachstumsgeschwindigkeiten auf den
v.Mises Stress bzw. auf die Durchbiegung der Phasengrenze fiir 3’ Ge-Kristalle fiir eine feste
erstarrte Fraktion von g = 0.7 gezeigt. Die Grashofzahl beschreibt das thermische Feld bei

F =0 an der Phasengrenze.

v.Mises Stress Durchbiegung der Phasengrenze
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Bild 5.6: Numerische Simulation des mittleren v. Mises Stress entlang der Phasengrenze (links) und die Durch-
biegung der Phasengrenze (rechts) in Abhédngigkeit der magnetischen Kraftzahl fiir verschiedene Ziichtungs-
geschwindigkeit von 3’’Ge-Kristallen bei einer festen erstarrten Fraktion von g = 0.7. Im unteren Teil des Bildes
sind typische Stromungsmuster filir verschiedene Parameterfille aufgezeigt.

Wie erwarte, steigt der mittlere v.Mises Stress mit wachsender Ziichtungsgeschwindigkeit
ebenfalls fiir den Referenzfall (F = 0) systematisch an. Das Gleiche gilt fiir die Durchbiegung
der Phasengrenze, welche sich systematisch erhoht. Die Steigerungen sind aber weniger stark
ausgeprégt als bei Galliumarsenid. Da auf Grund der hoheren Wiarmeleitfahigkeit von Ger-
manium und der geringeren Menge an freiwerdender latenter Warme von Germanium, jeweils
im Vergleich zu Galliumarsenid, die Warme auch bei den hohen Ziichtungsgeschwindigkeiten

effektiv iiber den Kristall abgefiihrt werden kann.
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Die entsprechenden Werte fiir die Durchbiegung der Phasengrenze und den v.Mises Stress in
Abhingigkeit der Ziichtungsgeschwindigkeit sind in Tabelle 5.5 zusammengefasst.
Tabelle 5.5: Zusammenfassung des Einflusses eines TMF down’s auf den v.Mises Stress und die Durchbiegung

der Phasengrenze bei 3°’Ge bei einer festen erstarrten Fraktion von g = 0.7 in Abhéngigkeit der Erstarrungs-
geschwindigkeit

v [mm/s] F Oy.mises [IVIPa] Az/R [%]
3 0 1.3 13.1
2.0x10° 0.7 8.7
6 0 2.4 14.6
6.1x10° 1.57 7.1
9 0 4.0 17.1
6.1x10° 2.33 12.6

Im Gegensatz zu den GaAs-Simulationen bleiben beide gegenldufig rotierendem VGF-
Stromungswirbel unabhingig von der Ziichtungsgeschwindigkeit (vgl. Bild 5.6) erhalten. Es
kann in allen untersuchten Féllen durch die Verwendung eines TMF down bis zu einer mag-
netischen Kraftzahl von F = 1x10’ eine Verringerung des thermischen Stressnivaus im Kris-
tall erreicht werden. Das bedeutet, dass sowohl die Durchbiegung der Phasengrenze als auch
der v.Mises Stress verringert wird (vgl. Tabelle 5.5). Die TMF down induzierte Schmelzstro-
mung resultiert damit in einer effektiven Verbesserung des thermischen Feldes. Dies spiegelt
sich im Wert des radialen Temperaturgradienten in der Schmelze vor der Phasengrenze wie-

der. Er wird um ca. den Faktor 4 unabhingig von der Ziichtungsgeschwindigkeit gesenkt.

Zusammenfassend wird deutlich, dass bei einer Erhdhung der Ziichtungsgeschwindigkeit auf
v > 4mm/h im Falle von Galliumarsenid keine signifikante Reduktion der Durchbiegung der
Phasengrenze bzw. des v.Mises Stress durch eine TMF induzierte Strémung bis zu einer
magnetischen Kraftzahl von F = 7.4x10° erreicht werden kann. Im Gegensatz dazu ist es bei

Germanium bei allen untersuchten Féllen moglich.
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5.1.3 Experimentelle Ziichtungsergebnisse

Die mit Hilfe numerischen Simulationen aufgezeigten Einsatzgrenzen eines TMF down’s zur
Verringerung der Durchbiegung der Phasengrenze werden auch beispielhaft in Ziichtungs-
versuchen nachvollzogen. Es wurden 3’’dotierte GaAs:Si- (co = 5x10"cm™) und 3”’dotierte
Ge:Ga-Kristalle (co= 1x10""cm™) mit folgenden Versuchsbedingungen geziichtet:

e zweil unterschiedliche Start- und Endprofile (vgl. Tabelle 5.1) und eine feste Ziich-

tungsgeschwindigkeit von 3mm/h
e cine festes Start- und Endprofil (Profile I in Tabelle 5.1) und zwei verschiedene Ziich-
tungsgeschwindigkeiten (v = 3mm/h und v = 9mm/h)

Die Variation der Ziichtungsgeschwindigkeit bei identischen Start- und Endprofilen erfolgte
iiber eine Anpassung der Zeitdauer des Ziichtungsschrittes ,,gerichtete Erstarrung®.
Fiir die verschiedenen Start- und Endprofile bzw. Ziichtungsgeschwindigkeiten wurde jeweils
ein Referenzkristall ohne Magnetfeldeinfluss geziichtet. Die Kristalle mit Magnetfeldeinfluss
wurden unter dem Einfluss eines abwirts gerichteten TMF’s geziichtet. Fiir Germanium wur-
de bei allen Experimenten eine feste TMF-Frequenz von 50Hz und bei Galliumarsenid von
220 Hz gewahlt, so dass sich fiir Ge ein Shieldingfaktor von S = 1 und fiir GaAs S = 2 ergibt.
Die optimale Magnetfeldstidrke wurde an Hand der numerischen CrysMAS-Simulationen be-
stimmt.
Fir die 3°’GaAs-Ziichtungsexperimente mit dem Start- und Endprofil I bzw. II und einer
Ziichtungsgeschwindigkeit von 3mm/h wurde iiberpriift, ob die theoretisch bei dem Heizer-
temperatur-Zeit-Profil vorgegebene Abkiihlgeschwindigkeit von 3mm/h auch als Ziichtungs-
geschwindigkeit im Experiment erreicht wird. An Hand von Liangsscheiben mit gezielt er-
zeugten Striations’ konnte im Zylinderbereich der Kristalle eine Ziichtungsgeschwindigkeit
von 2mm/h bis 3mm/h nachgewiesen werden und im Keim- und Konusbereich eine hohere
Geschwindigkeit von Smm/h bis 6mm/h. Da die Auswertung der Kristalleigenschaften im
Zylinderbereich erfolgt, kann man davon ausgehen, dass die vorgegebene Abkiihlgeschwin-

digkeit auch der praktisch erreichten Ziichtungsgeschwindigkeit entspricht.

' Die Phasengrenze wurden in definierten zeitlichen Abstinden gezielt markiert, d.h. bei Kristallen, welche
unter Magnetfeldeinfluss geziichtet wurden, wurde das Magnetfeld fiir 15min ausgeschalten bzw. bei den Refe-
renzkristallen fiir 15min eingeschaltet. Es wurde jeweils die Durchbiegung der als erstes erzeugten Striations
ausgewertet.
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Einfluss des Magnetfeldes auf die Durchbiegung der Phasengrenze bei einer festen
Ziichtungsgeschwindigkeit

Es wurden 3°‘Ge- und 3°‘GaAs — Kristalle mit einer festen Ziichtungsgeschwindigkeit von
v = 3mm/h und unter dem Einfluss der beiden verschiedenen Start- und Endprofile I und II
geziichtet. An Hand der kiinstlich erzeugten Striations konnte mikroskopisch die Durch-

biegung der Phasengrenze fiir verschiedene erstarrte Fraktionen g bestimmt werden.

Bei den 3°°GaAs-Referenzkristallen weisen die Kristalle, welche mit Hilfe des Start- und
Endprofils II geziichtet wurden, unabhdngig von der erstarrten Fraktion hohere Durch-
biegungen der Phasengrenze (im Mittel 30%) im Vergleich zu den Kristallen, welche mit den
Start- und Endprofilen I (im Mittel 18%) geziichtet wurden, auf. Dies resultiert aus den wéh-
rend der Erstarrung auftretenden thermischen Gradienten, welche bei den Start- und End-
profilen II groBer sind als bei den Start- und Endprofilen 1. Im Falle der Start- und Endprofile
I kann die Durchbiegung der Phasengrenze durch den Einsatz eines TMF down’s um ca. 3%
verringert werden. Im Gegensatz dazu wird im Falle der Start- und Endprofile II durch den
Einsatz des TMF down’s die Durchbiegung der Phasengrenze um ca. 9% verschlechtert. Bei-
de Kombinationen von Temperaturprofilen weisen eine unterschiedliche Stromungsstruktur
bei der VGF-Auftriebsstromung auf. In Bild 5.7 sind daher exemplarisch die numerisch be-
rechneten Stromungsfunktionen fiir GaAs fiir eine feste erstarrte Fraktion von g = 0.6 und
einer magnetischen Induktion von F = 1.2x10° dargestellt.
ohne TMF TMF down 2.6mT

Start- und Endprofil | Start- und Endprofil |l Start- und Endprofil | Start- und Endprofil Il

Vi = 1.5mms " Ve = 122mms! V= 14.1mms"

Bild 5.7: Numerische Simulationen der Stromungsfunktion fiir 3’’GaAs bei einer festern erstarrten Fraktion von
g = 0.6 und einer festen magnetischen Induktion von F = 1.2x10° unter dem Einfluss der beiden verschiedenen
Temperaturfelder

Bei den beiden Referenzfillen beobachtet man bei den Start- und Endprofile I die beiden typi-
schen gegenldufig rotierenden VGF-Auftriebswirbel. Bei den Start- und Endprofile II er-
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streckt sich der untere Wirbel {iber den gesamten Schmelzbereich, was analog zu den Ziich-
tungsexperimenten in einer Erhéhung der Durchbiegung der Phasengrenze resultiert. Bei der
Uberlagerung der VGF-Auftriebsstrdmung mit der TMF induzierte Schmelzstromung bildet
sich bei beiden Start- und Endprofilen eine magnetfeldinduzierte Stromung aus, welche aus
einem Stromungswirbel besteht. Im Falle der Start- und Endprofile II bildet sich eine stark
konkav gekriimmte Phasengrenze aus, wie sie auch in den Ziichtungsexperimenten nachge-
wiesen wurde. Die experimentell ermittelten Werte fiir die Durchbiegungen der Phasnegrenze
sind in Tabelle 5.6 zusammengefasst. Vergleichend dazu sind in die gleiche Tabelle

CrysMAS- Simulationsergebnisse eingetragen.

Tabelle 5.6: Durchbiegung der Phasengrenze von 3°’GaAs-Kristallen (v = 3mm/h) in Abhéngigkeit des thermi-
schen Feldes, der erstarrten Fraktion und der Stirke des TMF’s; griin sind die experimentell und orange die nu-
merisch erhaltenen Ergebnisse hinterlegt

Experiment CrysMAS F Experiment CrysMAS
Esrti;:)trol;“;l ™F | g |az/R| g | Az/R ngfn ¢ | az/R | g | Az/R
3°GaAs:Si, v=3mm/h
[ ohne 041 | 19.7% - ) 046 | 12% -
0.51 ] 169% | 0.5 | 104% | 1.2x10°] 0.49 | 15% | 0.5 | 14.1%
0.64 | 16.8% | 0.6 | 17.6% 0.7 12% | 0.7 | 13.1%
ohne 0.4 30 % - ) 044 | 39% -
I 05 1273% | 05| 23.3% | 1.1x10° | 0.57 | 38% | 0.6 | 30.1%
0.66 | 31% |0.65] 30.3% 0.65 | 41% | 0.65 | 33.3%

Qualitativ stimmen die experimentellen und numerischen Ergebnisse iiberein. Quantitativ
treten Abweichungen auf. Diese Abweichungen konnen aus Fehlern bei den Simulationen und
Messungenauigkeiten bei der experimentellen Bestimmung der Durchbiegung der Phasen-
grenze resultieren. In den Simulationen wird von perfekten Ziichtungsbedingungen ausgegan-
gen. Es werden keine Alterungseffekte bei dem Ziichtungsofen bzw. den Ofeneinbauten be-
riicksichtigt, die Reglung des Temperatur- und Magnetfeldes wird als fehlerlos betrachtet und
die Ziichtungstiegel nutzen sich nicht ab. Dies ist bei realen Ziichtungen nicht unbedingt ge-
geben. Die pBn-Tiegel nutzen sich ungleichméfig bei jedem Ziichtungsversuch ab. Es ist aus
finanziellen Griinden aber nicht moglich bei jeder Ziichtung einen neuen Tiegel einszusetzen.
In [SCHEO8] wurde der Einfluss einer leicht varrierenden Tiegeldicken auf die Durchbiegung
der Phasengrenze und den thermischen Stress untersucht. Des Weiteren sind sédmtliche ver-
wendete Materialdaten aus der Literatur entnommen und gegebenenfalls nur als Schétzdaten
verfligbar. Ebenfalls in [SCHEO8] wurde der Einfluss leicht varrierender Matieraldaten auf

die Simulationsergebnisse untersucht.
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Die Durchbiegung der Phasengrenze bei den 3‘‘Germaniumkristallen ist auf Grund der Mate-
rialeigenschaften prinzipiell kleiner als bei den Galliumarsenidkristallen. Germanium weist
eine hohere Wiarmeleitfahigkeit der festen Phase eine niedrigere latente Wéarme und einen
besseren Warmetransport in der Schmelze auf. Die experimentell ermittelten Werte fiir die
Durchbiegungen der Phasnegrenze sind in Tabelle 5.7 zusammengefasst. Vergleichend dazu

sind in die gleiche Tabelle CrysMAS- Simulationsergebnisse eingetragen.

Tabelle 5.7: Durchbiegung der Phasengrenze von 3’’Ge-Kristallen (v = 3mm/h) in Abhéngigkeit des thermi-
schen Feldes, der erstarrten Fraktion und der Stirke des TMF’s; griin sind die experimentell und orange die nu-
merisch erhaltenen Ergebnisse hinterlegt

Experiment CrysMAS F Experiment CrysMAS
]?,Slt?ll];trol;”;l TMF g Az /R g Az /R gxﬁ g Az /R g Az /R
37Ge:Ga, v=3mm/h
| ohne 0.47 3% 0.5 3.6% . 0451 1.8% -
0.59 10 % 0.6 9.3% |9.6x10°]| 0551 3.5% | 0.6 3.7%
0.8 56% | 0.8 9.9% 076 | 45% | 0.8 3.5%
1I ohne | 0.59 | 99% | 0.6 10% 1.1x10°] 06 | 89% | 0.6 6.6%
078 | 65% | 0.8 62% |4.6x10°] 08 | 7.1% | 0.8 7.5%

Bei den beiden Ge-Referenzkristallen sind die thermischen Gradienten der beiden Start- und
Endprofile dhnlich, so dass auch keine signifikanten Unterschiede in der Durchbiegung der
Phasengrenze festgestellt werden konnen. Die Maximalwerte der Durchbiegung betragen je-
weils rund 10%. Im Falle der Start- und Endprofile I ist es moglich, durch den Einsatz eines
abwirts gerichteten TMF’s die Durchbiegung der Phasengrenze zu senken. Im Gegensatz
dazu wird im Falle der Start- und Endprofilen II die Durchbiegung der Phasengrenze durch
den Einsatz eines TMF down’s nur geringfiigig beeinflusst (vgl. Tabelle 5.8). Das Tempera-
turfeld in der Schmelze, was sich aus den gewéhlten Start- und Endprofilen II bei einer Ziich-
tungsgeschwindigkeit von 3mm/h ergibt, ist offensichtlich schon beziiglich des thermischen
Stresses im Kristall relativ optimal. Die thermischen Gradienten sind so minimal, dass durch
den Einsatz einer TMF induzierte Schmelzstromung keine wesentliche Verbesserung mehr
erzielt werden kann. Dieser Effekt ist unabhdngig von der magnetischen Induktion bis zu ei-
ner Hohe von F = 18.4x10° nachweisbar. In der Tabelle 5.8 sind numerische Simulationen
zum Einfluss der magnetischen Induktion bei einer festen erstarrten Fraktion von g = 0.8 im

Falle des Start- und Endprofile II zusammengefasst.
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Tabelle 5.8: Numerische Simulationen zur Durchbiegung der Phasengrenze fiir Germanium bei einer festen
erstarrten Fraktion von g = 0.8 und Start- und Endprofile II

F Az/R [%]
0 6.2
2.5x10° 9.3
4.6x10° 7.5
7.2x10° 7.2
9.6x10° 7.5
14.1x10° 7.9
18.4x10° 8.4

Insgesamt kann mit Hilfe der Ziichtungsversuche und numerischen Untersuchungen gezeigt
werden, dass der Einsatz eines abwiérts gerichteten TMF’s zur Beeinflussung der Schmelz-
konvektion nicht automatisch in einer niedrigeren Durchbiegung der Phasengrenze resultiert.
Je nach gewéhltem Temperaturfeld ergeben sich in Abhédngigkeit der Materialparameter un-
terschiedliche Beeinflussungen der Durchbiegung der Phasengrenze. Bei den 3°’GaAs-
Kristallen erniedrigt die TMF induzierte Stromung die Durchbiegung der Phasengrenze im
Falle der Start- und Endprofile I signifikant und im Falle der Start- und Endprofile IT kommt
es sogar zu einer leichten Erhohung der Durchbiegung der Phasengrenze. Bei den 3’Ge-
Kristallen tritt im Falle der Start- und Endprofile I der gleiche Effekt, wie bei den
Galliumarsenidkristallen auf und im Falle der Start- und Endprofile II hat die TMF induzierte
Stromung keinen deutlichen Einfluss auf die Durchbiegung der Phasengrenze, da das thermi-

sche Feld schon durch ein niedriges thermisches Stressniveau gekennzeichnet ist.

Einfluss des Magnetfeldes auf die Durchbiegung der Phasengrenze bei unterschiedlichen
Ziichtungsgeschwindigkeiten

Als weitere Einflussgro3e auf die Durchbiegung der Phasengrenze wurde die Erh6hung der
Ziichtungsgeschwindigkeit auf v = 9mm/h bei festen Start- und Endprofile I und festen TMF-
Parametern (f =50Hz und Fgown = 9.6x10° ) fiir 3>’ Ga:Ge-Kristalle untersucht. Es wurden die
Start- und Endprofile I gewéhlt, da bei den Start- und Endprofilen II keine signifikante Ver-
besserung der Durchbiegung der Phasengrenze durch den TMF-Einsatz nachgewiesen werden
konnte. Neben den Kristallen mit TMF-Einfluss wurden auch Referenzkristalle ohne TMF-

Einfluss geziichtet.
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Generell ist die Durchbiegung der Phasengrenze bei den Kristallen, welche mit einer Ziich-
tungsgeschwindigkeit von 9mm/h erstarrt wurden, hoher als bei den Kristallen, welche mit
einer Ziichtungsgeschwindigkeit von 3mm/h erstarrt wurden. Dies wird hervorgerufen durch
die in der gleichen Zeit grofleren Menge frei werdender latenter Warme. Durch den Einsatz
eines abwirts gerichteten TMF’s ist es aber in beiden Féllen moglich, die Durchbiegung der
Phasengrenze zu senken. Die Schmelzstromung wird durch den Einsatz eines TMF down’s so
optimiert, dass der radiale Temperaturgradient vor der Phasengrenze sinkt. Bei g = 0.65 sinkt
er z.B. von AT,,q = 0.3K auf AT, = 0.08K und die Durchbiegung der Phasengrenze reduziert
sich von Az/R = 15.9% auf Az/R = 10.7%. Im Gegensatz zu den numerischen Simulationen
der 3°‘GaAs-Kristalle mit einer Erstarrungsgeschwindigkeit, welche grofler als 3mm/h ist, ist
es bei den 37’Ge-Kristallen moglich, die Durchbiegung der Phasengrenze auch bei hohen
Ziichtungsgeschwindigkeiten zu senken. Die freiwerdende latente Wérme kann auf Grund der
Materialeigenschaften im Vergleich zu Galliumarsenid besser iiber den Kristall abgefiihrt
werden. Dadurch hat die TMF- induzierte Schmelzstromungen einen hinreichenden Effekt auf
das Temperaturfeld in der Schmelze, um den radialen thermischen Gradienten vor der Pha-
sengrenze zu senken und damit das thermische Stressniveau im Kristall zu reduzieren.

In Tabelle 5.9 sind die experimentell und mit Hilfe von CrysMAS-Simulationen bestimmten
Durchbiegungen der Phasengrenze in Abhédngigkeit der erstarrten Fraktionen zusammenge-
fasst.

Tabelle 5.9: Durchbiegung der Phasengrenze von 3’’Ge-Kristallen (v = 3mm/h) in Abhéngigkeit des thermi-

schen Feldes, der erstarrten Fraktion und der Stirke des TMF’s ; griin sind die experimentell und orange die
numerisch erhaltenen Ergebnisse hinterlegt

Experiment CrysMAS F Experiment CrysMAS
TMF | ¢ Az/R g Az /R g(l)\\/’[vfl g | Az/R g Az /R
3’Ge:Ga v = 3mm/s, Start- und Endprofil I
ohne 0471 3% - . 045 11.8% -
0.59 1 10% 0.6 9.3% 19.6x10° [ 055 | 3.5% | 0.6 | 3.7%
0.8 | 56% | 0.8 5.9% 0.76 | 45% | 0.8 | 5.7%
37Ge:Ga v =9mm/s, Start- und Endprofil I
ohne 0.58 | 19.4% | 0.6 | 14.5% 9.6x10° 0.57 19.05% | 0.6 | 9.3%
0.65 ] 15.9% | 0.65 | 16.2% 0.65 ] 10.7% ] 0.65 | 10.4%

Die Werte fiir die experimentelle und numerisch bestimmte Durchbiegung stimmen qualitativ
iiberein. Ursachen fiir die Unterschiede wurden bereits im vorhergehenden Abschnitt disku-

tiert.
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5.2 Einfluss zeitabhingiger Magnetfelder auf die Durchmischung
der Schmelze bei der VGF-Ziichtung mit Gasphasendotierung

Der Einfluss von verschiedenen zeitabhdngigen Magnetfeldern auf die Durchmischung der
Schmelze im Falle der Gasphasendotierung wird numerisch und experimentell untersucht. Die
numerischen Simulationen erstrecken sich iliber den Einfluss der einzelnen zeitabhidngigen
Magnetfelder (TMF, RMF, gepulstes RMF) unter isothermalen Bedingungen bis zur kom-
binierten VGF-/magnetfeldinduzierten Stromung fiir verschiedene Schmidtzahlen. Es werden
neben der Gesamtmischungszeit einzelne zeitabhingige Aufnahmen (,,Schnappschiisse) zur
Dotierstoffverteilung in der Schmelze ausgewertet.

Die Ziichtungsexperimente beinhalten die Ziichtung von 2°’Ge-Kristallen, welche mit Zink
iiber die Gasphase dotiert werden. Die Auswertung der Kristalle erfolgt beziiglich der Dotier-
stoffkonzentration, welche mit Hilfe von hallkalibrierten Vierspitzenmessungen (vgl. Kapitel
3.5) an Léngsscheiben bestimmt wird. Des Weiteren erfolgt im Vorfeld der Versuche eine
thermische Charakterisierung des 3°’VGF-Ofens, um stabile thermische Bedingungen wéh-

rend der Ziichtung zu gewihrleisten.

5.2.1 Thermische Prozessentwicklung fiir 2¢‘Ge-Kristalle

Es wurden 2’°Ge-Kristalle im 3°’VGF-Ofen geziichtet. Ziel dieser Versuche ist es, die
Germaniumkristalle iiber die Gasphase mit Zink zu dotieren, um den Einfluss der Schmelz-
stromung (d.h. die Durchmischung der Schmelze) auf die Verteilung der Dotierstoffe sichtbar
zu machen. Dazu ist es nétig, in der geschlossenen Quarzglasampulle einen bestimmten

Dampfdruck des Dotierelementes Zink aufzubauen.
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Bestimmung der Zink-Quellentemperatur

Germanium und Zink bilden ein eutektisches System, wobei das Eutektikum bei 94.7% Zn
liegt. In Bild 5.8 ist das mit Hilfe von FactSage® berechnete Zustandsdiagramm fiir das bini-
re Zn-Ge-Stoffsystem abgebildet.
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Bild 5.8: Mit FactSage® berechnetes Zustandsdiagrams des bindren Ge-Zn-Stoffsystems; links: komplettes
Phasendiagramm, rechts: Teilbereich flir kleine molare Zn-Anteile [RA12, OLE85]

Oberhalb der Liquiduslinie sind die beiden Stoffe vollstindig mischbar. Unterhalb der
Liquiduslinie liegt ein Gemisch aus fester und fliissiger Phase vor. Im festen Zustand sind
Germanium und Zink unmischbar. Laut Phasendiagramm ist es nur bis zu einem maximalen
molaren Zn-Anteil von circa 5.5x10” bzw. 3.9x10'®*Atome/cm’® méglich, Germanium ohne
Zink-Ausscheidungen zu erstarren. Zink wirkt in diesem Bereich als p-Dotierelement in Ger-
manium. Hohere Zinkkonzentrationen fithren zu Zinkausscheidungen, welche polykristallines
Germaniumwachstum auslosen kénnen. In der Literatur [DU54] wird als Schitzwert fiir die
maximale Loslichkeit von Zink in Germanium ca. 10"’ Atome/cm® angegeben. Dies entspricht
einem molaren Zn-Anteil von ca. 1.5x10°. Der Wert ist um den Faktor 2.7 kleiner als der
maximale Wert, der sich mit Hilfe von FactSage-Berechnungen ermitteln lasst.

Bei der Bestimmung der Zn-Quellentemperatur und damit des Dampfdruckes in der Ampulle
muss neben der maximalen Loslichkeit von Zink in Germanium die Borhintergrunddotierung
der Kristalle beriicksichtigt werden. Die Germaniumkristalle werden in einem Tiegel aus
pyrolytischen Bornitrid geziichtet. Dadurch wird vermutlich Bor in der Schmelze gelost und
in den Kristall in der GroBenordnung von 10"°Atome/cm™ ebenfalls als p-wirkendes
Dotierelement eingebaut. Um Aussagen iiber die Zinkdotierung der Kristalle treffen zu kon-
nen, muss die Dotierung also hoher als die Hintergrunddotierung sein bei gleichzeitiger Ver-

meidung bzw. Minimierung der Bildung von Zinkausscheidungen.
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In der Bild 5.9 ist der Zn-Partialdruck einer reinen Zn-Quelle iiber die Quellentemperatur auf-

getragen.
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Bild 5.9: Zn-Dampfdruck in Abhéngigkeit der Temperatur {iber einer reinen Zn-Quelle [DU54]

Fiir die Zinkquelle wird eine Quellentemperatur von 550°C gewihlt, welche einem Zink-

partialdruck von 0.006bar in der Ampulle entspricht. Die gewéhlte Temperatur soll eine Ver-

meidung bzw. Minimierung von Zinkausscheidungen im Germanium gewahrleisten bei

gleichzeitiger Dotierung der geziichteten Kristalle im Bereich von 6x10'°Atome/cm® bis

10x10'” Atome/cm®, welche oberhalb der Borgrunddotierung liegt.

Festlegung des Start- und Endtemperaturprofils

Um den Einfluss der Schmelzstrdmung auf die Dotierstoffverteilung im Kristall deutlich zu

machen, wurden die 3’’Germanium Start- und Endprofile (vgl. Kapitel 5.1) an die 2’ ’Kristalle

angepasst und ein zusitzliches Zwischenprofil eingefiihrt, mit dem Ziel, den Kristall in zwei

Bereiche (mit und ohne Gasphasendotierung) zu separieren. Die entsprechenden Profile sind

in Tabelle 5.10 zusammengefasst.

Tabelle 5.10: Solltemperaturen der 3°” VGF-Ofenzonen bei der 2’ Ge-Ziichtung mit Zn-Gasphasendotierung

Dampf- Keim- Heiz- Heiz - Heiz - Heiz - | Deckel-
druckzone zone zonel | zone2 | zone3 | zone4 zone
2”’Ge-Startprofil 380 920 955 955 955 955 955
27’ Ge-Zwischenprofil 380 915 945 954 955 955 955
2”’Ge-Endprofil 550 890 900 950 955 955 955

Die Hohe des Ankeimpunktes ergibt sich an Hand des Startprofils circa in der Mitte des Kei-

mes und ermdglicht damit ein sicheres Ankeimen. An der Phasengrenze ergeben sich axiale

Temperaturgradienten zwischen 5.5K/cm und 1.3K/cm. Die Temperatur in der Dampfdruck-
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zone betrdgt bis zum Erreichen des Zwischenprofils 380°C. Bei dieser Temperatur ist der
Zinkpartialdruck in der Ampulle vernachldssigbar. Es soll dadurch ein sicheres Ankeimen
ohne den Einfluss einer Gasphasendotierung ermdglicht werden und der Ubergang zum do-

tierten Bereich soll im Konus- Zylinderbereich des Kristalls liegen.

Wahl des Temperatur-Zeit-Profils des 3°° Ofens
Das eingefiihrte Zwischenprofil und damit der Wechsel von undotiertem hin zu dotiertem
Kristall hat Auswirkungen auf die Wahl des Temperatur-Zeit-Profils der Heizer im Vergleich
zur Dotierung iiber die Schmelze bzw. zur Ziichtung von undotiertem Material. In Bild 5.10
sind die zeitlichen Verldaufe der Temperaturen der einzelnen Heizzonen bei der 2°’Ge- Ziich-
tung mit Zn-Gasphasendotierung dargestellt.

(1)...Aufheizen

1000 . : . - . - .
Hlizzone 1 (2)...thermisches Homogenisieren
S — Heizzone 2 .
800 - Heizzone 3 (3)...gerichtete Erstarrung ohne
——Heizzone 4-7
Gasphasendotierung
600 - |
o (4)...Erhéhung Zn-Partialdruck in
T 400 @ 1 der Ampulle
oo ;/(3) (5)....gerichtete Erstarrung mit
- » v, T .
Lt 2 . Gasphasendotierung
o L e | ©® (6).... Abkiihlen
0 1000 2000 3000 4000
t[ min]

Bild 5.10: Temperaturverldufe in den Heizzonen des 3’’Ofens iiber die gesamte Ziichtungszeit fiir die 2’ Ge-
Ziichtung mit Gasphasendotierung und mit zusétzlich markierten Ziichtungsabschnitten

Die Aufheizphase des VGF-Ofens erfolgt analog zu den 3’’Ge- und 3‘‘GaAs-Ziichtungs-
versuchen (vgl. Kapitel 5.1). Die Homogenisierungsphase wird aber von 8h auf 1h gekiirzt, da
sie im Gegensatz zu den 3°‘Kristallziichtungsversuchen jediglich dazu dient ein thermisches
Gleichgewicht im Ofen zu erzeugen. Es erfolgt keine Homogenisierung der Schmelze beziig-
lich ihrer Zusammensetzung, da es sonst nicht mdglich wére den Einfluss unterschiedlicher
Schmelzstromungen auf die axialen und radialen Dotierprofilie der geziichteten Kristalle
nachzuweisen. Nach der Autheiz- und gekiirzten Homogenisierungsphase werden ca. 3cm
vom Kristall ohne Gasphasendotierung erstarrt, um ein optimales einkristallines Ankeimen zu
ermdglichen und den Ubergang zwischen undotiertem und dotiertem Kristallbereich in den
Konusbereich des Kristalls zu verschieben. Hierfir wurde in Tabelle 5.10 das 2’’Ge-

Zwischenprofil eingefiihrt. Es markiert den Ubergang vom undotierten hin zum dotierten
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Kristallbereich. Nach der Erstarrungszeit flir den undotierten Kristallbereich wird die Tempe-
ratur in der Heizzone 1 (Dampfdruckzone) mit 70K/h auf die gewiinschte Zieltemperatur von
550°C erhoht und dadurch der fiir die Gasphasendotierung benétigte Zinkpartialdruck von
0.006bar in der Ampulle bereitgestellt. Wihrend des Hochheizens der Dampfdruckzone
wichst der Kristall nicht weiter, da die Temperaturen alle anderen Heizzonen konstant gehal-
ten werden. Nach der Temperaturerh6hung in der Dampfdruckzone wird die Erstarrung fort-
gesetzt. Die Dotierung des Kristalls erfolgt jetzt iiber die Gasphase. Es wird fiir alle Kristalle
eine feste Ziichtungsgeschwindigkeit von 3mm/h gewéhlt. Nach Beendigung der gerichteten
Erstarrung erfolgt die Abkiihlung des Ofens analog zu den 3°’Ge- und GaAs-Ziichtungs-

versuchen.

5.2.2 Numerische Simulationen zur Magnetfeldauswahl

Im Vorfeld der Ziichtungsversuche wurden numerischen Simulationen mittels Semtex’
durchgefiihrt, um ein fiir die Schmelzdurchmischung bei Gasphasendotierung optimales Mag-
netfeld auszuwéhlen. Die numerischen Untersuchungen erfolgen sowohl unter isothermalen
Bedingungen, um das Mischungsvermodgen der einzelnen zeitabhéngigen Magnetfelder mitei-
nander vergleichen zu konnen, als auch in Kombination mit einer VGF-typischen Auftriebs-
stromung, wie sie in den 2°’- und 3°’VGF-Ziichtungséfen am Institut fiir NE-Metallurgie und
Reinststoffe realisierbar ist. Der Einfluss der Maragonistrémung21 auf die Verteilung der
Dotierstoffe wurde bei allen untersuchten Féllen vernachldssigt. Die gewédhlten Temperatur-,
Geschwindigkeit- und Konzentrationsrandbedingungen sind in Kapitel 3.6 zusammengefasst.

Die magnetische Kraftzahl und Taylorzahl war bei allen Stromungskombinationen konstant
und betrug Ta = F = 1x10° und ist damit leicht tiberkritisch. Eine weitere Erhohung der Kraft-
zahlen wire mit einem groBeren numerischen Rechenaufwand verbunden. Die Rechnungen
konnten nur noch mittels zeit- und rechenintensiven DNS-Simulationen durchgefiihrt werden
und nicht mehr mittels eines LES-Ansatzes. Aulerdem konnte in K. Koal [KO11] fiir ein
achtfach iiberkritisches RMF bzw. TMF (Ta = F = 1x10°) unter isothermalen Bedingungen

keine signifikante Verbesserung der Mischungseffizienz nachgewiesen werden. Aus diesen

% Alle Semtex-Simulationen in dem Kapitel 5.2 wurden in enger Kooperation und Zusammenarbeit mit dem
Institut fiir Stromungsmechanik an der TU Dresden von Frau K. Koal durchgefiihrt. Die Codeentwicklung, -
pflege und —rechnungen erfolgten an der TU Dresden. Die Auswahl der Rechenparameter, der Randbedingungen
und detaillierte Auswertung der Ergebnisse erfolgte im Rahmen dieser Arbeit.

2 Die Maragonistrémung ist eine oberflichennahe Strémung, welche durch die Temperaturabhingigkeit der
Oberflachenspannung erzeugt wird [ROS81].
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Griinden wurde fiir die magnetischen Kraftzahlen nur ein leicht iiberkritischer Wert gewahlt.
Die untersuchten Schmidtzahlen wurden im Bereich zwischen 1 -50 variiert und damit der fiir
die Ge- und GaAs- Ziichtung relevante Bereich abgedeckt. In der Tabelle 5.11 sind die
Schmidtzahlen fiir die Dotierelemente Zink und Gallium in Germanium bzw. Silizium in

Galliumarsenid zusammengefasst.

Tabelle 5.11: Schmidtzahlen von moglichen Halbleiterdotierelementen in Ge und GaAs

Halbleiter | Dotierelement Se
Ge Zn 1

Ge Ga 10

GaAs Si 49

Fiir die drei ausgewéhlten Schmidtzahlen (Sc = 1, 10, 50) wurden die Gesamtmischungszeiten
unter isothermalen und nichtisothermalen Bedingungen fiir verschiedene zeitabhéngige mag-
netische Felder bestimmt. Die dabei bestimmte Gesamtmischungszeiten ¢,,;, stellt die Zeit dar,
die bendtigt wird, damit im gesamten Schmelzvolumen die Dotierstoffkonzentration grof3er

gleich 0.95 ist. In diesem Fall ist die Schmelze vollstdndig durchmischt.

Mischungseffizienz verschiedener Magnetfelder unter isothermalen Bedingungen

Im isothermalen Fall wurde neben verschiedenen gepulsten und ungepulsten Magnetfeldern
auch der rein diffusive Fall (vgl. Tabelle 5.12) betrachtet. Im diffusiven Fall steigt die Mi-
schungsdauer wie erwartet mit steigender Schmidtzahl an. Durch eine Magnetfeldinduzierte
Stromung ist es prinzipiell moglich, die Mischungszeiten deutlich zu reduzieren. Die Mi-
schungszeiten fiir die ungepulsten Magnetfelder RMF bzw. TMF sind fiir alle untersuchten
Schmidtzahlen in etwa gleich. Erst bei einer Schmidtzahl von 50 mischt das RMF durch das
Vorhandensein des oberen Stromungswirbels geringfiigig besser. Auch der Einsatz eines ge-
pulsten RMF’s mit Pulsen in gleicher oder alternierender Richtung, wie es aus der Literatur
[ECKO08, WIO08] fiir die Schmelzdurchmischung ohne Gasphasendotierung bekannt ist, fiihrt
zu keiner weiteren signifikanten Reduktion der Gesamtmischungszeit. Durch das Pulsieren
der magnetischen Felder ist es nicht mdglich, den Dotierstoff effektiv von der Schmelzober-
fliche ins Schmelzvolumen zu transportieren. Die Stromungswirbel bewegen sich hin und her
und transportieren dadurch im Vergleich zu einem ungepulsten RMF weniger Dotierstoff von
der Oberfliche weg ins Schmelzvolumen. Daher werden diese Art von Magnetfeldtypen bei

den Untersuchungen mit VGF-Auftrieb nicht mehr beriicksichtigt.
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In Tabelle 5.12 sind die Gesamtmischungszeiten der verschiedenen Magnetfelder unter

isothermalen Bedingungen in einer Ubersicht zusammengefasst.

Tabelle 5.12: Auflistung der Mischungsdauern ¢,,,, d.h. die Zeit die benétigt wird, damit im gesamten Schmelz-
volumen die Konzentration > 0.95 ist, fiir verschiedene Stromungsbedingungen und Schmidtzahlen Sc unter iso-
thermalen Bedingungen [KO12]

Sc tmix [h]
1 6.97
Diffusion 10 69.69
50 696.93
1 1.54
RMF 10 5.48
50 14.87
1 1.13
TMF up 10 5.95
50 21.56
1 0.7
TMF down 10 4.39
50 17.6
p-RMF* mit 1 1.85
At=125.1s 10 6.45
r-RMF? mit 1 1.61
At=750.2s 10 6.74

Mischungseffizienz verschiedener Magnetfelder in Kombination mit einer VGF-
Auftriebsstromung

Bei den numerischen Untersuchungen des Mischungsverhéltnisses mit VGF-Auftrieb wurde
die rein thermische Auftriebsstromung, ungepulste TMF- und RMF-Felder und wechselseitig
geschaltete RMF- und TMF up-Felder beriicksichtigt.

Wie erwartet steigt in allen Féllen die Mischungsdauer mit steigender Schmidtzahl an. Je ho-
her die Schmidtzahl wird, desto effektiver mischt die magnetfeldinduzierte Strémung im Ver-
gleich zur thermischen Auftriebsstromung. Die Mischungseffizienz eines TMF’s unabhingig
von seiner Magnetfeldrichtung und eines RMF’s ist in etwa gleich. Eine deutliche Verringe-
rung der Mischungsdauer ist aber moglich durch das wechselseitige Schalten einer TMF up
und RMF induzierten Schmelzstromung. Die Abfolge der Magnetfelder ist egal. Die Mi-

schungszeiten sind fiir beide Reihenfolgen identisch.

2l p-RMF steht fiir ein gepulstes RMF mit gleich bleibender Pulsrichtung und einer Pulsdauer At analog [ECKO08]
2 -RMF steht fiir ein gepulstes RMF mit alternierender Pulsrichtung und einer Pulsdauer At analog [ECKO08]
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In Bild 5.11 sind zeitliche Schnappschiisse der Dotierstoffverteilung in der Schmelze zu ver-
schiedenen Zeiten zusammengefasst dargestellt. Im oberen Teil des Bildes 5.11 sind zeitliche
Schnappschiisse von der Dotierstoffverteilung in der Schmelze bei einer kombinierten VGF-
Auftriebsstromung mit einem TMF up und im unteren Teil des Bildes 5.11 sind zeitliche
Schnappschiisse bei der Kombination einer VGF-Auftriebsstromung mit abwechselnd ge-
schaltetem RMF und TMF up gezeigt. Die schwarzen Pfeile in den Abbildungen markieren
jeweils die Ausbildung einer Dotierstoftbarriere, welche sich aus der Stromungsstruktur
ergibt und nur diffusiv iiberwunden werden kann. Die Barriere resultiert daher in einer Erho-
hung der Mischungsdauer.
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Bild 5.11: Zeitliche Schnappschiisse der Dotierstoffverteilung in der Schmelze fiir Sc = 10, F = Ta = 1x10° in
Abhiéngigkeit von verschiedenen Konvektionsbedingungen; oben: VGF-Auftrieb in Kombination mit TMF up,
unten: VGF-Auftrieb in Kombination mit RMF / TMF up abwechselnd. Die schwarzen Pfeile in den Abbildun-
gen markieren die Ausbildung einer Dotierstoftbarriere [KO12].

Um die Mischungsdauer effektiv zu senken, muss eine magnetfeldinduzierte Stromung gezielt
diese Dotierstoffbarriere reduzieren. Ein mdglicher Ansatz ist das abwechselnde Schalten von
RMF und TMF up. Bei einer Kombination von einer VGF-Auftriebsstrémung mit einer RMF-
Stromung liegt die Barriere auf Hohe der Schmelzmitte. Bei der Kombination der VGF-
Auftriebsstromung mit einer TMF up- Stromung liegt die Barriere im unteren Schmelzdrittel.

Durch ein abwechselndes Schalten der beiden Magnetfelder wird diese Barriere jeweils deut-
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lich verschoben und die Mischungseffizienz erhoht. Die Schaltzeit ergibt sich aus den Zeiten
die bendtigt werden, um die Barriere erstmalig auszubilden. Diese Zeit betrdgt fiir beide
Magnetfelder jeweils ca. 8.4min.

Die fiir die einzelnen Fille numerisch bestimmten Mischungsdauer sind in Tabelle 5.13 zu-
sammengefasst.

Tabelle 5.13: Auflistung der Mischungsdauern ¢,,,, d.h. die Zeit die benétigt wird, damit im gesamten Schmelz-

volumen die Konzentration > 0.95 ist, fiir verschiedene Stromungsbedingungen und Schmidtzahlen Sc in Kom-
bination mit einer VGF-Auftriebsstromung [KO12]

Sc tmix [h]

1 1.3

ohne MF 10 5.58
50 17.7

1 1.51

RMF 10 5.36
50 14.56

1 1.08

TMF up 10 4.46
50 16.71

1 1.57

TMF down 10 6.9
50 22.28

RMF + TMF up mit 1 1.37
At = 8.4min 10 3.74
) 50 8.87

TMF up + RMF mit 1 1.26
At = 8.4min 10 3.68
) 50 8.88

Insgesamt kann numerisch gezeigt werden, dass ein abwechselnd geschaltetes RMF und TMF
up in Kombination mit einer VGF-Auftriebsstromung am besten mischt. Da die am Institut
fiir NE-Metallurgie und Reinststoffe vorhandenen RMF- und TMF/DC- Spulensysteme aber
fiir unterschiedliche VGF-Ofen konzipiert sind, ist es nicht mdglich, die beiden Magnetfelder,
analog zu den numerischen Simulationen, in einer Ziichtung zu kombinieren. Daher wird an
Hand der numerischen Simulationsergebnisse fiir die Ziichtungsversuche eine abwiérts gerich-
tete TMF-Magnetfeldstromung gewihlt, um die Durchbiegung der Phasengrenze nicht zu

erhohen [LA09] und gleichzeitig die Schmelzdurchmischung zu intensivieren.
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5.2.3 Ziichtungsergebnisse zur Gasphasendotierung

Die in den numerischen Simulationen aufgezeigten Mdglichkeiten zur Beeinflussung der
Durchmischung der Schmelze mittels magnetfeldinduzierter Strémung werden exemplarisch
mit Hilfe von Ziichtungsversuchen belegt. Es wurden 2°’Ge-Kristalle mit Zink als Gas-
phasendotierelement, mit und ohne TMF down Magnetfeldeinfluss im 3’’VGF-Ofen geziich-
tet. Es wurde eine feste TMF-Frequenz von 50Hz gewdhlt, so dass sich fiir Germanium ein
Shieldingfaktor von S = 1 ergibt. Die magnetische Induktion wurde wéhrend des Versuches
angepasst. Wihrend des Zeitschrittes der Erhohung der Zn-Quellentemperatur auf Zieltempe-
ratur ohne Erstarrung wurde die maximal mdgliche magnetische Induktion von 3mT
(F = 1.36x10% genutzt. Wihrend der anschlieBenden Erstarrung wurde die magnetische In-
duktion auf 2mT (F = 0.604x10°) gesenkt, um beziiglich der Durchbiegung der Phasengrenze
optimale Strémungsbedingungen zu gewihrleisten. Die mit Hilfe des Heizer-Temperatur-
Zeit-Profils vorgegebene theoretische Erstarrungsgeschwindigkeit wurde in allen Versuchen
mit v = 3mm/h konstant gehalten. Im Zylinderbereich der Kristalle wird sie auch praktisch als
Ziichtungsgeschwindigkeit erreicht. Im Keim- und Konusbereich der Kristalle liegt eine leicht

hohere Ziichtungsgeschwindigkeit mit Smm/h bis 6 mm/h vor.

Axialer Dotierstoffverlauf

Der axiale Dotierstoffverlauf wurde fiir den Referenzkristall ohne Magnetfeldeinfluss und den
Kristall mit TMF-Einfluss in Abhdngigkeit der erstarrten Fraktion in der Kristallachse unter-
sucht. Die entsprechenden Dotierstoffprofile sind in Bild 5.12 dargestellt. Die senkrechte
Markierung in Bild 5.12 kennzeichnet den Zeitpunkt, wo sowohl die Temperatur der Zink-
quelle erhoht wurde, als auch im Falle des Kristalls mit TMF-Einfluss das Magnetfeld akti-

viert wurde.
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Bild 5.12: Axialer Dotierstoffverlauf in Abhéngigkeit der Art der Schmelzstromung mit zusétzlichen licht-
mikroskopischen Aufnahmen

Bei beiden Kristallen wurden die ersten drei Zentimeter ohne Gasphasendotierung erstarrt.
Erst danach wurde die Zinkquelle aktiviert, d.h. die Quellentemperatur wurde bis zum Zink-
partialdruck von 0.006bar in der Ampulle erh6ht. In den axialen Dotierstoffprofilen ist kein
Einsatzpunkt der Zinkdotierung nachweisbar. Er ist nicht von der Borhintergrunddotierung
separierbar. Im axialen Dotierstoffverlauf des Referenzkristalls bildet sich bei einer erstarrten
Fraktion von 0.6 bis 0.7 ein Plateau aus. Es ergeben sich zwei mogliche Erklarungen fiir die-
ses Plateau. Es konnten mit Hilfe von lichtmikroskopischen Aufnahmen kleine Zinkaus-
scheidungen in diesem Gebiet nachgewiesen werden (vgl. Bild 5.12). Auf der anderen Seite
lasst sich mit dem Gleichgewichtsverteilungskoeffizienten ko = 1x107 [BU53b] die GroBen-
ordnung der Zinkkonzentration in der Schmelze mit 2x10"cm™ abschitzen. Sie ist in der
gleichen GroBenordnung wie die mit der idealen Gasgleichung abgeschitzte Zinkkonzen-
tration im Gasraum der Ampulle mit 2.4x10"cm™. Es konnte sich also auch ein Gleichge-
wicht zwischen der Zinkkonzentration in der Schmelze und im Gasraum ergeben.

Durch den Einsatz eines abwirts gerichteten TMF’s wird die Schmelzdurchmischung intensi-

viert und das Plateau verschiebt sich zu hoheren erstarrten Fraktionen. Der Dotierstoffverlauf
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entspricht einem exponentiell ansteigenden Verlauf und deutet damit auf eine sehr gut durch-
mischte Schmelze hin.

Fiir eine erstarrte Fraktion grofer als 0.85 schwanken die gemessenen Widerstandswerte und
damit die Dotierstoffkonzentrationen beider Kristalle stark. In diesem Bereich wird die Los-
lichkeitsgrenze fiir Zink in Germanium iiberschritten und es bilden sich viele Zn-Aus-
scheidungen, welche deutlich mit lichtmikroskopischen Aufnahmen (vgl. Bild 5.12) nach-
weisbar sind. Die gleichen Ausscheidungen wurden bereits in fritheren Experimenten

[BUHO0] gezeigt.

Radialer Dotierstoffverlauf

Der radiale Dotierstoffverlauf wurde bei dem Referenzkristall ohne Magnetfeldeinfluss und
dem Kiristall mit TMF-Einfluss in Abhdngigkeit von der erstarrten Fraktion untersucht. In
Bild 5.13 sind die entsprechenden Dotierstoffprofile iiber den Kristallradius fiir eine ausge-

wihlte erstarrte Fraktion von g = 0.52 dargestellt.

—a— Referenzkristall
1 —e— TMF down
5.0x1 016 T T T T T T T
0 7 14 21 28 35 42 49

r [mm]

Bild 5.13: Radialer Dotierstoffverlauf fiir eine feste erstarrte Fraktion g = 0.52 in Abhéngigkeit der Art der
Schmelzstromung

Bei einer erstarrten Fraktion von g = 0.52 hat die Gasphasendotierung eingesetzt und der radi-
ale Dotierstoffverlauf unterscheidet sich deutlich in Abhédngigkeit der Schmelzstromung. Im
Falle der reinen VGF-Aufriebsstromung (schwarze Kurve Bild 5.13) kommt es zu einer An-
hiufung der Dotierstoffe in der Schmelzachse. Die Intensitit der Schmelzstromung ist zu ge-
ring, um die Dotierstoffe effektiv abzutransportieren. Dieser Effekt deckt sich mit den theore-
tischen Betrachtungen von Priede et al. [PR0O7]. Durch den Einsatz einer TMF-down induzier-
ten Schmelzstromung (rote Kurve Bild 5.13) ist es moglich, die Stromungsgeschwindigkeit
vor der Phasengrenze zu erhéhen und die Anhdufung der Dotierstoffe in der Schmelzachse
wird signifikant reduziert. Der Dotierstoffverlauf {iber den Kristallradius wird nahezu homo-

gen. Man kann davon ausgehen, dass die Dicke der Diffusionsgrenzschicht vor der Phasen-
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grenze abnimmt. Dieser Effekt deckt sich mit den theoretischen Betrachtungen von Abricka et
al. [ABO2] und praktischen Kristallziichtungsversuchen von Bellmann et al. [BEL09] mittels
RMF-induzierter Schmelzstromung und Frank-Rotsch et al. [FRARO09] mittels TMF-indu-
zierter Schmelzstromung. In Bellmann et al. [BEL09] wurde der Effekt beim Einsatz eines
RMF’s bei der Ziichtung von 60mm langen Germaniumkristallen und einer Dotierung mit
Gallium {tber die Schmelze nachgewiesen. Bei der 4°’Ge-Ziichtung mittels Heizer-Magnet-
Modul [FRARO09] wurden ebenfalls eine Homogenisierung der elektrischen Eigenschaften

iiber den Kristallradius bei Einsatzes eines TMF downs nachgewiesen.
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Zusammenfassung und Ausblick

Die vorliegende Arbeit beinhaltet die Kontrolle und Beeinflussung der Schmelzstromung
beim Vertical Gradient Freeze- (VGF-) Verfahren durch magnetische Wechselfelder, wobei
speziell der Einfluss von rotierenden (RMF) und wandernden (TMF) Magnetfeldern auf den
Stoft- und Warmetransport untersucht wird.

Ein Schwerpunkt der Arbeit war die Entwicklung von Modellexperimenten zur Charakterisie-
rung der Schmelzstromung beziiglich ihrer Stromungsstruktur und Stabilitit, da es mit Stand
der Technik nicht mdéglich ist, die VGF-Auftriebsstromung, als auch die kombinierte VGF-/
magnetfeldinduzierte Stromung im ziichtungsrelevanten Parameterbereich (thermisch und
Magnetfeld) direkt im Ziichtungsofen zu messen. Es wurden dafiir erstmals nichtisothermale
Modellexperimente aufgebaut, mit denen folgende Parametereinfliisse auf die Stromungs-
struktur und —stabilitdt der Schmelzstromung gezeigt werden konnten:

Die Struktur der laminaren VGF-Auftriebsstromungen hdngt von dem axialen Temperatur-
gradienten ab. Mit steigendem axialen Temperaturgradienten bildet sich zwischen den gegen-
laufig rotierenden Stromungswirbeln ein stromungsarmes Gebiet mit einer sehr niedrigen
Stromungsgeschwindigkeit aus.

Bei der kombinierten VGF-/TMF-Stromung bzw. VGF-/RMF-Stromung &ndert sich die
Struktur der Stromung unterschiedlich, je nach genutztem Magnetfeld. Eine TMF induzierte
Magnetfeldstromung verstirkt systematisch mit steigender magnetischer Kraftzahl jeweils,
den entsprechenden gleich gerichteten Stromungswirbel der VGF-Grundstromung. Und mit
steigenden axialen Temperaturgradienten verschiebt sich die Kompensation, des entgegenge-
setzten VGF-Stromungswirbels zu hoheren magnetischen Kraftzahlen. Im Gegensatz dazu
andert sich die Stromungsstruktur der kombinierten VGF-/RMF-Stromung bereits bei kleinen
magnetischen Taylorzahlen deutlich im Vergleich zur reinen VGF-Stromung. Die Stromung
konzentriert sich auf die horizontalen Grenzflichen und im Volumen bildet sich ein groBer
Schmelzbereich mit einer niedrigen Stromungsgeschwindigkeit aus. Bei steigenden Taylor-
zahlen bildet sich die typische Doppelwirbel-RMF-Stromungsstruktur aus. Insgesamt ist der
Verlauf der Anderung der Strémungsstruktur nicht so kontinuierlich wie bei der kombinierten

VGF-/TMF-Stromung.
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Beide magnetfeldinduzierten Stromungen werden aber im Vergleich zu den entsprechenden
isothermalen Stromungen durch eine laminare VGF-Stromung stabilisiert, d.h. die kritische
magnetische Kraftzahl bzw. kritische Taylorzahl einer kombinierten VGF-/magnetfeld-
induzierten-Stromung wird zu hoheren Werten hin verschoben. Eine weitere Stromungs-
stabilisation ist mit einem steigenden axialen Temperaturgradienten bei nahezu gleich blei-

benden radialen Temperaturgradienten der VGF-Grundstromung erreichbar.

Ein weiterer Untersuchungsschwerpunkt der Arbeit ist daran anschlieend, die Ziichtung von
3’Ge- und 3’’GaAs-Kristalle in Abhédngigkeit von verschiedenen thermischen — und TMF-
Magnetfeldparametern unter Berticksichtigung der Ergebnisse der Modellexperimente und der
numerischen Simulationen. Ziel dieser Untersuchungen ist es, Grenzen fiir den Einsatz eines
abwirts gerichteten TMF’s aufzuzeigen, d.h. unter welchen thermischen- und Magnetfeldbe-
dingungen fiihrt der Einsatz eines abwirts gerichteten TMF’s zu keiner weiteren Verbesse-
rung der strukturellen Eigenschaften der geziichteten Kristalle. Mit Hilfe von numerischen
Simulationen konnte bei einer Erhohung der Ziichtungsgeschwindigkeit im Falle der
37’GaAs-Ziichtung gezeigt werden: je hoher die Ziichtungsgeschwindigkeit ist, desto geringer
ist der Einfluss einer abwiérts gerichteten TMF induzierten Schmelzstromung auf den v.Mises
Stress entlang der Phasengrenze. Des Weiteren kann fiir ein festes thermisches Feld und eine
konstante Ziichtungsgeschwindigkeit fiir Ge und GaAs ein Optimum der Hohe der magneti-
schen Induktion bestimmt werden. Das bedeutet, hohere magnetische Induktionen fiithren zu
keiner weiteren Reduktion der untersuchten Grofe. Die Form der Phasengrenze wird zuneh-

mend w-formig.

Ausserdem wurde auch der Einfluss einer magnetfeldinduzierten Stromung auf das Mi-
schungsverhalten von Dotierstoffen in der Schmelze im Falle der Gasphasendotierung von
2¢‘Ge-Kristallen mit Zink untersucht. Die numerischen Simulationen zeigen prinzipiell, dass
je hoher die Schmidtzahl ist, desto stédrker ist der Einfluss einer magnetfeldinduzierten Stro-
mung auf die Mischungsdauer in der Schmelze. Optimale Ergebnisse erhédlt man mit einem
abwechselnd geschalteten RMF mit einem aufwiérts gerichteten TMF. Da dies aber mit den
am Institut fiir NE-Metallurgie und Reinststoffe vorhandenen Spulensystemen nicht zu reali-
sieren ist, wurden die Ziichtungsversuche mit einem abwirts gerichteten TMF durchgefiihrt.
Der Einsatz eines abwirts gerichteten TMF’s fiihrt zu einer besseren axialen und radialen
Durchmischung der Schmelze im Falle der kombinierten Schmelzstromung im Vergleich zu

reinen VGF-Auftriebsstromung.
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Vor allen die Ergebnisse der nichtisothermalen Modellexperimente bilden eine gute Grundla-
ge flir weitergehende Untersuchungen. Als nédchster Schritt bietet sich die Beriicksichtigung
der Erstarrung (Freisetzung der latenten Wéarme) auf die Schmelzstromung an. Um dies zu
realisieren miissen neben geeignete Modellgeometrien, Kopplungsmethoden des Ultraschall-
sensors an die Modellschmelze gefunden werden. Viel versprechende Wege sind der Einsatz
von Wellenleitern in Kombination mit kduflich erhéltlichen Ultraschallsonden [AZ10] oder
die Entwicklung von Spezialsonden [ECKO05]. Auftretende Probleme sind zum Einen die rela-
tiv hohen Temperaturen (gréer 200°C) um eine Erstarrung von z.B. Zink als Modellschmel-
ze zu gewihrleisten und die typischen niedrigen Stromungsgeschwindigkeiten der VGF-
Auftriebsstromung bzw. der kombinierten VGF-/magnetfeldinduzierten-Schmelzstromung.

Eine weitere Ansatzmoglichkeit ist die Erweiterung der Modellgeometrien auf rechteckige
Geometrien als Modell fiir die Erstarrung von multikristallinen Siliziumblocken. Erste Ergeb-
nisse wurden bereits in [DA11, DA13] verdftentlicht. Es konnte gezeigt werden, dass die auf-
tretenden Stromungsstrukturen einer kombinierten VGF-/TMF-Stromung sehr komplex wer-
den konnen. Hier bietet sich die Weiterentwicklung der UDV-Messtechnik in Richtung einer
Arraymesstechnik [FR10, NAU13] an, um diese komplexen Stromungen zeitlich und ortlich

aufgeldst zu messen.
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A1l Materialeigenschaften der eingesetzten Materialien

Der Fokus dieser Arbeit lag auf der Ziichtung von dotiertem (mit Si) und undotiertem GaAs
sowie von dotiertem Ge (mit Ga oder mit Zn). Fiir Modellexperimente wurde GalnSn einge-
setzt. Im folgenden Abschnitt werden kurz die physikalischen Eigenschaften dieser Stoffe

zusammen gefasst.

Galliumarsenid

Die wichtigsten physikalischen Eigenschaften von Galliumarsenid sind im Reviewpaper von
Blakemore [BLAS82] dargestellt.

Galliumarsenid ist ein direkter Verbindungshalbleiter, welcher bei 1238°C schmilzt und bei
dem bei der Kristallisation eine latente Warme von 726kJ/kg frei gesetzt wird. Die Bandliicke
bei Raumtemperatur betrégt E, = 1.42eV. Des Weiteren zeichnet sich GaAs durch eine hohe
Elektronenbeweglichkeit (undotiertes GaAs bei Raumtemperatur . > 5x10°cm?/Vs) aus. Die
Einsatzgebiete des GaAs richten sich nach seinem spezifischen Widerstand. Es wird zwischen
halbisolierendem (SI ps > 10°Qcm) und halbleitendem GaAs (SC po = 107...10"'Qcm) unter-
schieden. Fiir die Einstellung von halbisolierenden Eigenschaften muss das Ferminiveau in
der Mitte zwischen Leitungs- und Valenzbandkante liegen. Dies wird erreicht iiber die Kom-
pensation der flachen Kohlenstoff-Akzeptoren durch den tiefen EL2 Donator’* [SCHE08]. SI-
GaAs wird in der Mikrowellen- und Telekommunikationstechnik eingesetzt. SC-GaAs wird
fiir optoelektronische Bauelemente benotigt.

Die chemische Bindung hat zu 26% ionischen Charakter und zu 74% kovalenten Charakter.
GaAs kristallisiert in der Zinkblendegitterstruktur mit einem kfz-Gitter mit Ga-Atomen be-

setzt und ein kfz-Gitter mit As-Atomen besetzt. Die As-Atome sitzen in den Tetraederliicken.

Die Gitterkonstante betrdgt bei Raumtemperatur a = 0.5653nm.

* Der EL2-Defekt ist Donator dessen Energieniveau sich in der Mitte der Bandliicke befindet. Er besteht aus
einem As-Atorm auf einem Ga-Gitterplatz [SCHEOS].
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In Bild A.1 ist das Phasendiagramm gezeigt. Der Bereich um den Schmelzpunkt ist im rech-
ten Teil des Bildes vergroBert dargestellt.
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Bild A.1: Phasendiagramm von GaAs (links) mit vergroBerten Ausschnitt am Schmelzpunkt (rechts) [DR04]

Stochiometrisches GaAs besteht zu jeweils 50Atom% aus Ga und As, was 48.2Masse% Ga
und 51.8Masse% As entspricht. Die leichte Verschiebung des kongruenten Schmelzpunktes
auf die As-reiche Seite des Phasendiagramms bewirkt, dass bei der Ziichtung von GaAs mit
stochiometrischer Zusammensetzung in der Schmelze ein Ga-Uberschuss von 3Atom% ein-
gestellt werden muss. Eine hohe Ga-Konzentration resultiert aber in einer konstitutionellen
Unterkiihlung und damit in einer morphologisch instabilen Phasengrenze [SCHEOS]. Daher
wird GaAs bevorzugt aus As-reichen Schmelzen geziichtet. Bei einer Ziichtung aus As-
reichen Schmelzen lésst sich die Konzentration des EL2-Defektes [TH84] besser kontrollie-
ren, die Zwillingsbildung wird reduziert [HUR95] und die elektrischen Eigenschaften des
gezilichteten Kristalls sind generell homogener [RUO3]. Der Gleichgewichtsdampfdruck von
Arsen iiber geschmolzenem GaAs betrigt bei der Schmelztemperatur 8.7x10*Pa [WE91].

Der Einbau von Si in GaAs erfolgt mit einem Gleichgewichtsverteilungskoeffizient von
ko =0.11 [FL91]. Si besitzt als Dotierelement amphoteren Charakter. Als Donator wird es auf
Ga-Plétze eingebaut und als Akzeptor auf As-Pldtzen. In einer stochiometrischen Schmelze
bei einer Si-Konzentration von [Si] < 10'®at/cm® wird Si bevorzugt auf Ga-Plitze eingebaut
und es entsteht n-leitendes GaAs. Ist die Schmelze im Gegensatz dazu Ga reich und / oder die
Si-Konzentration ist hoher, wird Si zunehmend auf As-Pldtzen eingebaut. Es kommt zu einer
zunehmenden Kompensation der freien Ladungstriger. Bei einer Si-Konzentration von
[Si] = 10"at/cm” tritt ein Sittigungsverhalten der freien Ladungstriger auf. Bei einer Ziich-
tung aus sehr Ga-reichen Schmelzen kann es sogar zu einem p-leitenden GaAs kommen
[SCHEOS].

Bei der Verwendung einer B,0;-Abdeckschmelze wéhrend der Si:GaAs Ziichtung kann es
zur Reaktion von Si mit B,O3; kommen und damit zu einem verminderten effektiven Einbau

von Si als Dotierelement in GaAs [BOU91, WE91].
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Germanium

Die Eigenschaften und technischen Anwendungen von Germanium sind im Lehrbuch ,,Ger-
manium-Based Technologies* von Claeys und Simon [CLA07] zusammengefasst. Germani-
um ist ein indirekter Elementhalbleiter (E, = 0.67¢V bei T = 300K) mit einem Schmelzpunkt
von 937°C. Die bei der Erstarrung freiwerdende latente Wérme betrdgt 465kJ/Kg. Die Ge-
Atome sind kovalent mit einer Bindungsenergie von 1.6eV gebunden. Der Halbleiter kristalli-
siert in der Diamantgitterstruktur, wobei das Gitter aus zwei ineinander verschobenen kfz-
Gittern besteht.

Es wurden sowohl Zink als auch Gallium als Dotierelement eingesetzt. Zink wird in Germa-
nium mit einem Gleichgewichtsverteilungskoeffizient von k, = 10 bis zu einer Loslichkeit
von 10"at/cm’ auf Akzeptorplitze eingebaut [OLE85, DU54]. Der Einbau von Ga erfolgt mit
einem Gleichgewichtsverteilungskoeffizient von k, = 0.087 [LAN13] ebenfalls als Dotier-
element auf Akzeptorplitze. Es ist kein Kompensationsmechanismus von Gallium in Germa-
nium bekannt.

Sowohl Gallium als auch Germanium haben am Ge-Schmelzpunkt einen so geringen Dampf-
druck (Ge: 7.5x10°Pa und Ga: 13.3Pa), dass keine Dampfdruckkontrolle bzw. Abdeck-
schmelze wihrend der Ziichtung nétig ist [HA90]. Daher eignet sich das Material als Modell-
substanz fiir die Untersuchung von Segregationsprozessen. Des Weiteren wird Germanium
auf Grund seiner physikalischen Eigenschaften in der Hochfrequenz- und Detektortechnik

eingesetzt.
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In Tabelle A1 sind die wesentlichen physikalischen Parameter von Germanium und Galllium-

arsenid zusammengefasst.

Tabelle Al: Wesentliche physikalische Parameter von GaAs und Ge

Parameter Einheit GaAs Ge Quelle
Schmelzpunkt Tm °C 1238 937 [HA90]
molare Masse M g/mol 144.64 72.59 [PSE]
latente Wirme Jm Jkg 726000 465000 [HA90, LY04]
Fliissige Phase bei T =T,
Dichte P kg/m® 5720 5510 | [LY04, YOU97]
Wirmeleitfihigkeit M W/mK 17.8 39 [HUR94]
. Wirmekapa-
spez. Wattexapa ¢ TkeK | 434 380 | [YOU97]
zitat
therm. Aus- 4 4 | [HUR94,
/K | 1.87x1 1.11x1
dehnungskoeff. P / 87x10 x10 YOU97]
dyn. Viskositit n Pas | 2.79x107 | 7.44x10™ | [HUR94]
kin. Viskositét ¥ m%/s | 4.88x107 | 1.35x107’ [HUR94]
elektr. Leitfihigkeit G 1/Qm | 7.9x10° | 1.6x10° | [LAN13]
Feste Phase bei T =T,
Spannungskoeff. cl1,c22,c33 | Pa 1x10"™" | 1.15x10"" | [LAN13]
Spannungskoeff. cl2,c13,c23 | Pa | 4.9x10"° | 4.6x10"° |[LANI3]
Spannungskoeff. c44 Pa 5x10" 6x10"" | [LAN13]
Dichte P kg/m® | 5170 5290 [YOU97, LY04]
~Wirmekaoazi
f;ez Warmekapazi ¢ JkeK | 420 390 | [YOU97, LY04]
lin. Wéarmeaus- s 6
dehnungskocfT. v 1/k | 1.1x10 9x10 [YOU97]
Wirmeleitfahigkeit A W/mK | 7.12 18 [YOU97]




A1l Materialeigenschaften der eingesetzten Materialien A-5

Galliumindiumzinn

GalnSn ist eine eutektische Legierung (am Eutektikum 67% Ga 20.5% In 12.5% Sn), welche
auf Grund des niedrigen Schmelzpunktes 10.5°C sehr gut fiir die Durchfiihrung von Modell-
experimenten geeignet ist. Die viskosen und elektrischen Eigenschaften sind vergleichbar mit
den Eigenschaften der betrachteten Halbleiterschmelzen (vgl. Tabelle Al). Des Weiteren bil-
det sich bei Luftkontakt eine Oxidschicht aus, wodurch eine fiir Ultraschallmessungen stets
ausreichende Anzahl von Tracerpartikeln zur Verfligung steht.

Die wesentlichen physikalischen Eigenschaften von GalnSn sind in Tabelle A2 zusammen-

gefasst.

Tabelle A2: Wesentliche physikalische Eigenschaften von GalnSn

Parameter Einheit GalnSn Tem.p - Quelle
bereich
Schallgeschwindigkeit Cs m/s 2860 - [WAO09]
Schmelzpunkt T °C 10.5 - [WAO09]
molare Masse M g/mol 303.2 - [PSE]
Dichte p kg/m’ 6372-0.44T 25-200°C | [MUO1]
dyn. Viskositét n Pas 2.2x107 20°C [ZHO05]
e ) 0.3853-1.926x10°T . .
kin. Viskositit ¥ m°/s +32686x10°T? 25-200°C | [MUO1]
.. ‘e 368.01-0.11T ° 2
spez. Wirmekapazitit Cp J/kgK +6.6710°T2 25-200°C | [MUOI1]
therm. Ausdehnungs- 5 o
Koeff. B /K 7x10 15-50°C [KRO4]
s 1 3.4882-9.32x10°T o -
elektr. Leitfahigkeit c 1/Qm +13_933X1)8-6T2 25-200°C | [MUO1]
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A2 Ubersicht geziichtete Kristalle

3’GaAs-Kristalle

Tabelle A3: Parameteriibersicht geziichteter 3°’GaAs-Kristalle
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A2 Ubersicht geziichteter Kristalle

3°’Ge-Kristalle

Tabelle A4: Parameteriibersicht geziichteter 3°’Ge-Kristalle
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A2 Ubersicht geziichteter Kristalle

2>°Ge-Kristalle

Tabelle AS: Parameteriibersicht geziichteter 2°’Ge-Kristalle
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A3 Symbol- und Abkiirzungsverzeichnis

Abkiirzungen

a Gitterkonstante

AC alternating current

Al,O5 Alumiumoxid

As Arsen

BaF, Bariumfluorid

B>0s Boroxid

CH3;COOH  Essigsdure

CdTe Cadmiumtellurid

Cr, 03 Chromoxid

Cz Czochralski

DC direct current

DNS direct numerical simulation
DRAM-chip dynamic random access memory — chip
e-Funktion  Exponentialfunktion

FeCrAl Eisenchromallumiumlegierung
FCM Freiberger Compound Materials
Ga Gallium

GalnSn Galliumindiumzinn

GB Gigabyte

Ge Germanium

GaAs Galliumarsenid

GF gradient freeze

H,O Wasser

H,0, Wasserstoffperoxid

H,SO4 Schwefelsaure

HCI Salzsdure

HF FluBsdure

HNO; Salpetersdure

IKZ Leibniz-Institut fiir Kristallziichtung
InP Indiumphosphid

InSb Indiumantimonid
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KOH
LEC
LES
MHD
pBN
PHG
RANS
RMF
Si

SC

SI
SiC
Te
TMF
UDV
VCz
VGF
YAG
Zn

Kaliumhydroxid

liquid encapsulated Czochralski
large eddy simulation
Magnetohydrodynamik
pyrolytisches Bornitrid
Phasengrenze

Reynolds averaged Navier Stokes
rotating magnetic field

Silizium

halbleitend

halbisolierend

Siliziumcarbid

Tellur

traveling magnetic field

Ultasound Doppler Velocimetrie

vapour pressure controlled Czochralski

vertical gradient freeze

Neodym-dotierter Yttrium-Aluminium-Granat-Laser

Zink

Lateinische Symbole

A

Oberflache
Hallkoeffizient

Vektorpotentials

magnetische Flussdichte
magnetische Induktion des TMF’s
magnetische Induktion des RMF’s

magnetische Induktion innerhalb des heilen VGF-Ofens
magnetische Induktion ohne den heilen VGF-Ofen
axiale Komponente der magnetischen Induktion

radiale Komponente der magnetischen Induktion

Konzentration

Ultraschallgeschwindigkeit
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Cio

Teilchenkonzentration

Referenzkonzentration

Konzentration des Dotierstoffes in der fliissigen Phase
Konzentration des Dotierstoffes in der festen Phase
spezifische Wiarmekapazitit

empirische Smagorinsky Konstante

Probendicke

Diffusionskonstante

Durchmesser
elektrische Flussdichte
elektrische Feldstarke

Abstand der Bandliicke
elektrische Feldstiarke des TMF’s

elektrische Feldstirke des RMF’s

Frequenz
Geometriefaktor

Volumenkraft

Lorentzkraft

Lorentzkraft des TMF’s

Lorentzkraft des RMF’s

zeitlich gemittelten Lorentzkraftdichte eines TMF’s
zeitlich gemittelten Lorentzkraftdichte eines RMF’s
Gravitationskonstante

Filterfunktion

Hohe

Schmelzhdhe

Kristallhohe

magnetische Feldstérke
Strom

Besselfunktion 1.0rdnung

Stromdichte

Stromdichte des TMF’s



A3 Symbol- und Abkiirzungsverzeichnis

A-12

L

tmix
tprf
tspin—up
7

u.

i

Stromdichte des RMF’s
Netto-Massestrom

Wellenvektor

turbulente kinetische Energie
Maximum der turbulenten kinetischen Energie
Gleichgewichtsverteilungskoeftizienten
effektiver Verteilungskoeffizient

Masse

molare Masse

Normalenrichtung
Ladungstragerkonzentration

elektrische Leistung

Wirmefluss

Kristallisationswérme

spezifischen Kristallisationswirme

modale stetige Formfunktion der spektralen Viskositit

Radius

radial

elektrischer Widerstand

Abstand

Temperatur

Referenztemperatur
Referenztemperatur
Schmelztemperatur
Wandtemperatur

Zeit

initial Zeit

Laufzeit eines Ultraschallpulses
Mischungsdauer

Zeit fur die Ultraschallpulswiederholung
Zeitkonstante Spin-up Prozess RMF
Stromungsgeschwindigkeit

Stromungsgeschwindigkeit
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u Mittelwert der Stromungsgeschwindigkeit

ul Fluktuationskomponente der Stromungsgeschwindigkeit
ug Kolmogorov — Geschwindigkeitsskala

Umax maximale Stromungsgeschwindigkeit

<u?> quadratisch gemittelte vertikale Geschwindigkeitskomponente
U Spannung

A" Volumen

\% Zichtungsgeschwindigkeit

0, Ziichtungsgeschwindigkeit

Vo Wachstumgsgeschwindigkeit

Xpl 1. Position des Teilchens zum Ultraschallsensor

Xp2 2. Position des Teilchens zum Ultraschallsensor

Xmax maximale Tiefe

z axial

Griechische Symbole

o Wirmeiibergangskoeffizient

Oy Entwicklungskoeffizienten der Besselfunktion 1. Art

B thermische Ausdehungskoeffizient

Bs solutalen Volumenausdehnungskoeffizienten

Bin Entwicklungskoeffizienten der Besselfunktion 1. Art

B thermischen Volumenausdehnungskoeffizienten

A Filterbreite

ATradial radialer Temperaturgradient

AT, axiale Temperaturdifferenz

At Pulsdauer

) Diffusionsgrenzschichtdicke vor der Phasengrenze

dj Kroneker Delta Funktion

OBPS numerischer Anpassungsparameter

€ Dissipationsrate

€k Konstante fiir die maximale Amplitude der spektralen Viskositét
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€0

Ms

Nk

A
}\fTMF
il

Mo
Po

p

Po

Pe

(e}
Gv.Mises
Gij

Tjj

Tij

K

L

L

T
®
WOTMF
WRMF

WAC-Feld

Dielektrizititskonstante

linearer Warmeausdehungskoeftizient
Scherviskositét

dynamische Viskositit
Kolmogorov - Liangenskala
Wirmeleitwert
Wirmeleitfahigkeit

Wellenldnge TMF
Ladungstriagerbeweglichkeit
magnetische Feldkonstante im Vakuum
spezifischer Widerstand

Dichte

Referenzdichte
Ladungstragerdichte

elektrische Leitfahigkeit

v.mises Stress

Spannungstensor

Reibungstensor

spezifischer Reynoldsstresstensor
Kolmogorov — Zeitskala
kinematische Viskositét

turbulente Eddyviskositit

spezifische Dissipation der Energie
Frequenz des TMF’s

Frequenz des RMF’s

Frequenz eines zeitabhidngigen Magnetfeldes
Volumenviskositét

beliebige physikalische GroB3e
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Dimensionslose Grof3en

AR
Az/t

Fcomp

Gr
Ha
Pr

Re

Sc
Ta
Ta,

Aspekt Verhiltniss
Durchbiegung der Phasengrenze
magnetische Kraftzahl

kritische magnetische Kraftzahl
magnetische Kompensationskraftzahl
Grashofzahl

Hartmannzahl

Prandtl-Zahl

Reynoldszahl

Shielding Faktor

Schmidt-Zahl

magnetische Taylorzahl
kritische magnetische Taylorzahl
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