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Introduction générale

L'Algérie est dotée d'un ensoleillement exceptionnel dont l'intensité et la durée sont
parmi les plus élevées au monde; atteignant par endroits 3500 heures d'ensoleillement par an
et un rayonnement solaire de 2650 kilowatt heure par métre carré par an.

En 2011, le gouvernement a adopté un programme national pour le développement des
énergies renouvelables et de I'efficacité energétique jusqu'a I'horizon 2030. Il vise a installer
une puissance en énergies renouvelables de 12 000 mégawatts. Une possibilité de doubler la
capacité, pour atteindre 22 000 MW, est en discussion. [1]

Depuis I'adoption du programme, il a été recensé la mise en service en 2014 d'une
centrale solaire photovoltaique (PV) multi technologique pilote de 1,1 MW a Ghardaia. et une
vingtaine de centrales en solaire photovoltaique de capacité 233 MW sont installées en 2015
dans le sud et les hauts plateaux, selon le ministére de I'Energie. Par ailleurs, le ministére de
I'Agriculture et du Développement rural a renforcé linstallation de kits solaires pour
I'électrification et pour le pompage d'eau dans les hauts plateaux et les sites isolés [1].

On notera qu'étant donné la raréfaction prévue des sources d'énergie fossile, la production
d'énergie par conversion photovoltaique est appelée donc a jouer un role majeur dans le futur.

Ces derniéres années ont connu un accroissement rapide des activités de recherche
dans le domaine de [lindustrie photovoltaique qui impose une production importante de
monocristaux de qualité. Actuellement la demande pour l'industrie photovoltaique est
guasiment équivalente a la demande de l'industrie électronique (ordinateurs, la téléphonie
mobile, etc...) Bensalah [2].

Les monocristaux sont aujourd'hui les éléments de base les plus utilisés pour la
production des composantes électroniques (transistors, mémoires, etc.) et la production des
cellules solaires. La méthode de tirage de Czochralski (CZ) est l'une des techniques
pour produire des monocristaux de grande taille et de bonne qualité optique qui sont utilisés
dans les dispositifs a semi-conducteur pour application dans le domaine photovoltaique.

La technique de Czochralski (Cz) consiste a faire croitre un cristal dans un four a
partir d'une masse fondue ("melt"), qui est maintenue un peu au-dessus de la température de
fusion. Cette technique permet de produire de grands monocristaux dont la longueur peut
varier entre 1 et 2 m et le diamétre peut atteindre 20 a 30 cm. Dans la croissance cristalline de

Cz, le cristal est tiré a partir d'un germe trempé dans le bain contenu dans un creuset chauffé.
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La croissance des monocristaux est gouvernée par une physique complexe qui fait
intervenir de multiples modes de transfert de chaleur: le rayonnement dans 1’ensemble du four,
la convection dans la masse fondue (ou se superposent les effets de convection naturelle
résultant des gradients thermiques, la convection forcée crée par les vitesses de rotation
imposées au cristal et au creuset, la convection solutale résultant des gradients de
concentration et enfin la convection de Marangoni causée par des gradients de tension
superficielle), la solidification (libération de la chaleur a I'interface masse fondue-cristal)

Sylla [3].

La structure de I'écoulement de la masse fondue dans ce procédé induit des oscillations
de température, ces derniéres on a démontré que sont le facteur le plus important
responsable des micro défauts et des striations qui apparaissent dans la structure finale du
cristal formé. La présence de ces défauts structuraux diminue fortement la durée de vie des
cellules solaires Tavakoli [4]. De plus, de récentes études montrent que les propriétés
optoélectroniques des cristaux sont influencées par I'existence des dislocations. Leur présence
dans les cristaux est essentiellement due aux contraintes thermiques existantes pendant la

croissance Lévy [5], Jordan et al. [6] et Gallien [7].

La Production d'un monocristal de bonne qualité en quantité industrielle représente
donc un probléme technologique tres complexe car il faut impérativement réduire les défauts
cristallins (interstitiels, lacunes et autres) qui apparaissent au cours de la croissance sous 1’effet
de réactions complexes gouvernées par la thermique. Seul un contréle précis des transferts de
chaleur dans I’ensemble du four de croissance et de la convection dans le bain (qui gouverne
la forme de I’interface liquide-solide) permet alors d’atteindre la qualité des monocristaux
requise.

Pour predire la dynamique des transferts thermiques, 1’écoulement de la masse fondue
dans le bain et la qualité du cristal tiré, on a recours dans cette these a la simulation
numérique.

Pour le procédé Cz, le facteur le plus difficile a contrbler pendant la croissance est
I’écoulement de la masse fondue a partir de laquelle le cristal est tiré. Parmi les moyens

proposeé pour controler I'écoulement on distingue:
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1. L'application des champs magnétiques continus de diverses natures (“verticaux",
"horizontaux™, ... ). Ces champs ont pour effet de freiner I'écoulement et de réduire sa
turbulence par la force de Lorentz exercée sur les courants de Foucault induits.

2. Laréalisation de la croissance en microgravité.

3. Le controle de la vitesse de rotation du cristal.

Le but de ce travail est de mener une étude des phénomeénes thermiques et
hydrodynamiques dans le procédé de croissance cristalline de Czochralski. L'apparition de la
convection pendant la croissance peut conduire a des inhomogénéités qui conduisent a des
striations et a des défauts qui affectent la qualité des cristaux obtenus. Les oscillations de
températures dues aux instabilités de I'écoulement dans la masse fondue induisent également

un refroidissement non uniforme au niveau du front de solidification. .

Le modele adopté pour simuler le procédé de CZ dans I'étude envisagée est un
écoulement induit par la rotation d’un cylindre dans une cavité cylindrique en présence d’une
surface libre plane. Cette derniére fait suite a un travail expérimental effectué par Rahal.S et
al. [8] dans lequel des résultats importants firent mis en évidence et n'ont jusque I'a pas fait
I’objet d’une étude numérique.

Le but de ce travail de these est donc de trouver les conditions les plus appropriées
afin d’optimiser la procédure d'obtention des cristaux par la technique CZ. Le travail se fera

par expérimentation numérique.

Notre étude est présentée en cing chapitres:

Dans le premier chapitre, on répertorie les méthodes de croissance cristalline les plus
utilisées. Nous décrirons plus particulierement les méthodes faisant appel & une transformation
liquide-solide, en particulier la méthode de Czochralski. On parlera aussi de la convection
dans la configuration de Czochralski, parce que comme déja mentionné que la convection dans
la zone fondue pendant la croissance affecte la qualité cristalline de maniére significative.

Le deuxiéme chapitre est réservé a une revue bibliographique approfondie des
différents travaux effectués durant ces dernieres années consacré a I'étude des ecoulements
thermos-convectifs dans le procédé de Czochralski. Un intérét particulier est consacré aux

instabilités induites par la convection instationnaire et les moyens stabilisants proposés par les
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différentes approches. Une petite introduction aux instabilités thermo-convectives et aux
phénomenes physiques rencontrés dans le procédé Cz.

Le troisieme chapitre est consacré a la modélisation mathématique du procédé Cz en
présentant les équations qui régissent le probléme en introduisant les hypotheses
simplificatrices et les conditions aux limites. L’étude numérique du modé¢le physique, la
méthode de résolution et les schémas choisis pour la discrétisation des équations seront
également decrits.

Les résultats de cette étude et leur exploitation seront présentés en deux parties ( pour
I'huile silicone et le Gallium) dans le quatriéme et cinquiéme chapitres. Les résultats obtenus
seront argumentés et interprétés. Finalement on donnera une conclusion générale dans
laguelle on relevera les particularités des résultats obtenues permettant de situer ce travail et
aussi préciser notre contribution dans ce domaine de recherche. On développera aussi

quelques perspectives qui peuvent s'ouvrir suite a ce travail.
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Chapitre |
Techniques d'élaboration des monocristaux
massifs

1.1 Introduction:

La recherche de nouvelles techniques d'élaboration dans le domaine des matériaux, en
particulier des cristaux, est un domaine en pleine effervescence et reste une des sources
d'innovation pour le développement des systemes optiques et électroniques. Les recherches
scientifiques ont été principalement concentrées sur I'amélioration de ces techniques en vue de
I'obtention de cristaux de hautes performances. Ces cristaux sont utilisés en effet dans la plupart
des systémes optiques, électroniques ou électro-optiques dans les technologies de pointe. Le
succes des lasers a I'état solide n'a ainsi été possible que grace a la qualité cristalline des cristaux

obtenus en utilisant ces nouvelles techniques.

Les cristaux massifs (Figure 1.1), sont produits a partir d'un bain fondu en utilisant des
techniques de croissance cristalline diverses telles que les méthodes de Verneuil, Bridgman
Horizontale et Verticale, Zone Flottante, micro-pulling down et Czochralski qui est la technique
principale de croissance cristalline utilisées actuellement. Nous allons dans cette partie décrire

quelques techniques.

Figure 1.1: Exemples de monocristaux massifs obtenus par tirage Czochralski [9]
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1.2. Principales méthodes d'élaboration des monocristaux massifs
1.2.1 La méthode Verneuil:

Au début du 20°™ siécle, le professeur A. Verneuil (Le fondateur de la cristallogenése
scientifique) décrit une technique de croissance par fusion a la flamme qui lui permet d'obtenir
les premiers monocristaux de saphir et de rubis. Ce procédé de fusion a la flamme est resté
pratiquement inchangé jusqu'a ce jour. Les cristaux de joyaux sont largement fabriqués par cette
méthode Verneuil [10].

Dans cette technique, la fusion de la poudre se fait dans la flamme d'un chalumeau
Oxyhydrique pouvant génerer une flamme de tres haute température (Jusqu'a plus de 2700°C). La
poudre est introduite par la buse amenant 1'oxygeéne. Les gouttes ainsi produites au cceur de la
flamme tombent sur un cristal d'amorce et y cristallisent, formant au fur et a mesure un cylindre
du cristal ( Figure 1.2) Belt et al.[11].

Le premier cristal laser a été découvert en 1960 (le rubis ou alumine dopée chrome), est
obtenu par la croissance Verneuil, le développement de la cristallogenése des cristaux pour
I'optique est lancé par cette derniere et c'est grace au rubis que fut mis en évidence

expérimentalement I'effet Laser Brice [12].

Matiere a fondre

Tamis

/ Chalumeau

2

Flamme et
matiére fondue

Monocristal ou "boule"

Sens de croissance
du cristal

Cristal d'amorce

l«—— Céramique

| Support descendant |

1 -—Moteur électrique

Zl/eestration Evelyre Kockler—7honias

Figure 1.2: Principe de la méthode Verneuil [9].
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Les avantages de la méthode de Verneuil sont:

1. L'absence de creuset.
2. Lapossibilité d'obtenir de trés hautes températures (> 2000° C).

3. Sasimplicité qui lui a conféré un développement industriel exceptionnel.
Les inconvenients de la méthode sont Brice [12]:

1. La grande vitesse de croissance qui est de I'ordre du cm/h, ce qui genere des contraintes,
dans le cristal.

2. les forts gradients thermiques générent des contraintes et des inclusions de gaz.
1.2.2 La méthode de la Zone Flottante (FZ):

La croissance debute par la fusion locale d'un germe monocristallin. L'élément chauffant ( le
plus souvent un inducteur électromagnétique) est fixe, alors que le poly cristallin et le germe sont
déplacés vers le bas tout en assurant la fusion locale du matériau. Le diametre du cristal entrain
de croitre peut étre modifié en diminuant ou en augmentant la vitesse et les dimensions de la zone

fondue ( Voir Figure 1.3). Herrmann et al.[13]

®
® Element

@ chauffant
@

Figure 1.3: Schéma de principe de la méthode de la Zone Flottante (FZ) Sylla[3].

L'avantage majeur de ce procédé est I'absence de contact du liquide et du solide avec un
creuset, ce qui évite la contamination. Le controle de la composition chimique du liquide par

I'ajout d'une source externe d'élément volatil est facilité par le rapport surface/volume important
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de la méthode. Cette méthode présente un inconvénient majeur de par la limitation du diametre
des échantillons. Par exemple, le diamétre est inférieur a 7-8 mm pour le GaAs En effet, la
tension superficielle est a I'origine des forces capillaires qui maintiennent la cohésion de la zone
fondue. L'énergie correspondante varie comme la surface du liquide. Les forces antagonistes de
gravité varient avec le volume. Si le volume de la zone liquide est trop important, les forces de
tension superficielle ne peuvent plus la contenir et elle coule. Par contre en micropesanteur ou les

forces capillaires dominent, un cristal de 20 mm de GaAs a été obtenu pendant la mission

Spacelab Herrmann et al. [13].

Un autre inconvenient est I'existence de la convection de Marangoni, résultant du gradient de

tension interfaciale sur les surfaces libres et son influence sur les profils de concentration.

1.2.3 La méthode Bridgman

La spécificité de la méthode Bridgman est I'emploi d'un creuset qui contient la charge poly
cristalline et un germe monocristallin. Cette charge poly cristalline est fondue ainsi qu'une partie
du germe, puis le creuset est déplacé dans un gradient de température a une vitesse controlée. La
solidification s'opere ainsi a partir du germe orienté. On distingue la méthode Bridgman verticale

(VB) ( Figure 1.4 ) de la méthode Bridgman horizontale (HB) ( Figure 1.5).

Creuset

i / [ 4
Elément /! |
chauffant ./ |‘I
/

N

|
/
{ -
| Gradient de
| température

Figure 1.4 Schéma de principe de la méthode Bridgman verticale (VB).Sylla [3]
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Figure 1.5 Schéma de principe de la méthode Bridgman horizontale (HB) Sylla [3].

La méthode Bridgman présente plusieurs avantages dont le principal est le contréle du
gradient de température indépendamment de la vitesse de solidification. Les valeurs du gradient
de température imposées peuvent étre faibles et sont plus souvent inférieures a 10°C/cm. Le

creuset permet de controler facilement les dimensions et la forme du cristal.

L'inconvénient majeur du procédé est I'emploi d'un creuset qui constitue une source de
pollution et produit des nucléations parasites, des contraintes thermiques dans les cristaux et des

contraintes de dilatation différentielle Sylla[3].

1.2.4 La technique micro-pulling down p-PD:

La technique « micro-Pulling Down » p -PD) est une technique utilisée pour tirer vers le
bas des cristaux et des fibres monocristallines. Elle est devenue une des méthodes principales
pour la croissance des fibres cristallines de bonne qualité avec des formats contrdlés imposés par
la géométrie du capillaire au fond du creuset Fourmigue et al.[14]. Le tirage des fibres
monocristallines se fait a partir d'un germe orienté, qui est en connexion avec une goutte
pendante. Plusieurs types de fibres et de monocristaux ont été obtenus en utilisant cette méthode
avec une bonne maitrise du diametre et une homogénéité de concentration Karek et al.[15].
Cette méthode est limitée a la croissance de fibres de quelques centimétres de longueur, ce qui

limite leur domaine d'application.
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Figure 1.6: Principe de la technique de micro-pulling down. Azoui [16].

1.2.5 La technique de Czochralski:

La premiére expérience du tirage par cette méthode a été réalisée par Jan Czochralski en
1916, il aréalisé le tirage d'un fil d'étain monocristallin & partir d'un bain fondu.

Cette technique de tirage a partir d'un bain est une des plus répandues. Elle permet

d'obtenir des cristaux de bonne qualité optique et de grande taille.

La méthode CZ consiste a mener un germe monocristallin animé d'un mouvement de
rotation, a la surface du matériau fondu dans un creuset (de platine ou d'iridium) dont la
température est proche de sa température de fusion (Figure 1.7). Par capillarité le liquide monte
de quelques millimetres et reste accroché, créant ainsi une interface triple: solide-liquide-vapeur.
Le germe, toujours en rotation, est ensuite tiré lentement vers le haut pour former le cristal.
L'interface triple est maintenue a proximité de la surface du bain, de sorte que le liquide extrait se
solidifie sur le germe. L'ensemble de la croissance est effectué en maintenant le cristal en
rotation, de maniére a homogénéiser le bain. Dans de bonnes conditions, la totalité de la masse
ainsi extraite du bain forme un monocristal.

La figure 1.7 montre les conditions thermiques typiques d'un four Czochralski. Ainsi la mise
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en contact du germe avec la surface est effectuée au point froid du liquide, c'est-a-dire au centre

de la surface du bain en fusion.

b)

a) Z. (hauteur du bain)

Germe orienté
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Figure 1.7: Profils thermiques caractéristiques dans un four Czochralski Brandle [17]
a) Profil thermique longitudinal, b) Schéma d'un four Czochralski; ¢) Profil thermique transversal

Le bain se solidifie sur le germe légérement plus froid. Le cristal formé est extrait en

tirant lentement ce germe vers le haut. On peut contréler le diamétre de croissance du cristal en

faisant varier la température du bain ou la vitesse de tirage. Aujourd'hui une pesée du cristal (ou

du creuset) est utilisé pour contréler le diamétre du cristal. La température du bain, du moins a

I'interface, est fixée par I'équilibre solide-liquide. En réalité, on fait varier I'apport de puissance au

bain, le cristal compensant la différence en générant plus ou moins de chaleur latente de

solidification, donc en modifiant son diametre. (Figure 1.8).
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Figure 1.8: Principe de la méthode de tirage Czochralski Haumesser [18]
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Plus de détails sur la méthode Czochralski peuvent étre trouvés dans un certain nombre

d'ouvrages spécialisés en croissance cristalline Spiesser [19,20].

Les différentes étapes de la croissance d'un cristal par la méthode de Czochralski sont

mentionnés dans la Figure 1.9.

-

Figure 1.9: Les différentes étapes de la croissance d'un cristal par la méthode de Czochralski [21]

La méthode Czochralski nécessite l'utilisation d'un germe monocristallin permettant
d'amorcer la croissance. Dans le cas ou il n'existe pas de germe du composé a croitre, une
croissance sur fil de platine est réalisée. La nucléation hétérogéne de germe puis la croissance de
ceux-ci sont alors effectuées sur le fil de platine. Par la suite, les nucléés obtenus sur le fil de
platine servent de germes de croissance. Apres la mise en contact du germe avec le bain liquide
au point froid, quatre étapes sont distinguées lors de la formation d'un cristal qui sont détaillés ci

dessous (Figure 1.10).

Affinage

Accroissement diamétre

Volume utile

Fin de croissance

Figure 1.10: Schéma de la géométrie d'un cristal tiré par la méthode de Czochralski Chavoutier [22].
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— Affinage: La croissance s'effectue de maniére constante avant d'élargir le diametre, de fagon a
éliminer les centres de nucléations parasites apparus lors de la mise en contact du germe avec le
bain et aussi de facon a supprimer les dislocations a la surface du germe. Si la croissance est
réalisée sans germe, l'affinage est alors primordial pour éliminer le maximum de nuclés a

I'interface et de ne conserver que le plus gros grain afin d'éviter les croissances parasites.

— Accroissement du diameétre: Le diamétre du cristal est augmenté progressivement en controlant
les paramétres tels que la vitesse de refroidissement et de tirage de facon a obtenir un volume

utile suffisant.

— Volume utile: Les parametres comme la vitesse de tirage, de rotation et de refroidissement sont
régulés par le controle de la prise de poids de facon a obtenir un diametre constant avec une
forme de révolution plus ou moins cylindrique (due a la rotation). Ce volume, comme l'indique
son nom, détermine le volume utile a partir duquel il sera possible de sélectionner des zones de

bonne qualité pour de futures applications.

— Fin de croissance: Le diamétre du cristal est diminué progressivement par une augmentation
lente de la température. Cette diminution permet un décrochement plus aisé du cristal avec un
minimum de tension de surface. Ainsi la création et la propagation des dislocations dans le cristal
sont minimisées lors de I'extraction. Une fois le cristal séparé du bain, il est refroidi lentement

jusqu'a la température ambiante de facon homogéne afin d'éviter clivages et fractures.

Cette méthode présente de nombreux avantages tels que:

1. Sagrande adaptabilité a la diversité des matériaux

2. Une vision directe de l'interface solide-liquide et la possibilité de suivre directement la
croissance. Le contrble visuel permet d'agir en temps réel sur les conditions de
croissance (température, vitesse de tirage).

3. L'absence de contact entre le cristal et le creuset pendant la nucléation permet une
meilleure qualité cristalline par rapport a d'autres méthodes telle que la technique
Bridgman,

4. Ladirection de croissance peut étre controlée en utilisant un germe orienté.
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5. La vitesse de tirage peut étre trés rapide (jusqua 1 cm/h) et la dimension des
monocristaux peut étre trés importante (jusqu'a plusieurs métres de longueur pour le
tirage de barreau de silicium en milieu industriel).

6. Un dopage aise des cristaux

L'inconvénient le plus notable de cette technique est qu'elle est inadaptee a la fabrication des
fibres de petits diamétres.

1.3 Parameétres de la croissance

Plusieurs parametres interviennent lors de la croissance par la méthode de Czochralski. La

qualité des cristaux élaborés par cette technique dépend d'autant d'éléments (Figure 1.11).

1.3.1 Paramétres liés au matériau:

Ce sont la masse volumique du liquide et du solide et l'intensité de la force de capillarité.

3 /Controlling

systen

Fig.ure 1.11: Photographie du systéme de régulation et d'extraction du cristal [23]

1.3.2 Parametres de tirage:

Ce sont le diametre du creuset, la vitesse de tirage et la vitesse de rotation du cristal. Les

deux premiers parameétres permettent de calculer la vitesse de cristallisation a tout instant.
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Certains cristaux doivent croitre tres rapidement pour éviter la présence de défauts, d'autres au
contraire exigent une croissance tres lente pour étre de bonne qualité. Or, la vitesse de
cristallisation dépend des vitesses de tirage de la broche et de la baisse du niveau du bain liquide.

La vitesse de cristallisation d'aprés Lucian [24] s'écrit comme suit:

Ve = ﬁ (11)

Ou vy et v, sont respectivement les vitesses de tirage et de cristallisation, p_ et p, sont les masses

volumiques du matériau a I'état solide et liquide respectivement, r est le rayon du cristal en cours
de croissance et R; est le rayon du creuset. L'accroissement théorique de poids pendant une
période At dépend de cette vitesse de cristallisation, du diamétre du cristal et de la masse

volumique du matériau a I'état solide .
1.3.3 Vitesse de rotation du cristal

Elle influence fortement la qualité du cristal et offre la possibilité d'exercer un contréle
direct sur I'ensemble du processus. Cela est bénéfique a deux égards. La premiére utilité de cette
rotation est de s'affranchir des inévitables écarts a la symétrie thermique du systeme Sylla [3]. La
symétrie de révolution du processus s'en trouve donc renforcée, et cela permet d'obtenir des
cristaux de section circulaire. Le cristal en rotation entraine une partie du liquide dans son
mouvement. Cela bouleverse localement les mouvements de convection naturelle, ce qui a pour
effet de considérablement modifier I'interface solide-liquide. I'effet sera d'autant plus important
que le diamétre du cristal sera grand et que la vitesse de rotation élevée. Si on Raisonne a
diameétre du cristal constant, lorsque la vitesse de rotation du cristal est faible, seuls les
mouvements de convection naturelle sont présents dans le bain. La forme de l'interface solide-
liquide qui en résulte est convexe (Figure 1.12) Ren [25]. Une rotation plus importante du cristal
amorce un mouvement de succion du liquide situé sous le cristal vers l'interface solide-liquide.
Le liquide ainsi aspiré est éjecté tangentiellement a la surface du cristal. Cela va a I'encontre des

mouvements de convection naturelle avec pour resultat d'adoucir la forme de I'interface.
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> 1q
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Figure 1.12: Schéma des courants de convection dans le bain fondu Lucian[24]
(a) rotations lentes, interface convexe.(b) rotations idéales, interface plane.(c) rotations rapides, interface concave.
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1.3.4 Parametres géométriques:

Ce sont toutes les dimensions géométriques qui permettent de définir la forme du cristal
généré. L'expérimentateur les fixe en fonction du volume de cristal utile dont il souhaite disposer,
mais également en fonction du matériau. En effet, si le risque de générer différentes directions de
croissance est grand pour un matériau, il faut alors imposer un diameétre d'affinage petit. Au
contraire, s'il existe des plans de clivage, en particulier si ceux-ci sont normaux a la direction de
croissance, il convient d'augmenter le diamétre d'affinage et de limiter le poids total du cristal en
fin de croissance de fagon a ce qu'aucune fracture n'occasionne la chute du cristal dans le bain.

Les parametres géométriques sont donc llas [26]:
» diametre d'affinage
» demi-angle conique de la téte.
» diameétre du corps.
» demi-angle conique du pied.

Pour définir complétement la forme du cristal visée, il reste a imposer les longueurs de
I'affinage et du corps. En fonction des diametres des parties cristallines considérées et de la
vitesse de cristallisation, les grandeurs imposées dans la pratique sont les durées des phases

d'affinage et de corps.

1.4 Origine des défauts structuraux dans les cristaux

Il existe plusieurs types de défauts structuraux qui altérent la qualité des cristaux:

- Ponctuels: atome interstitiel, lacunes et impuretés.
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- Linéaires: dislocations.

- Bidimensionnels: macles et joints de grains.

- Volumiques localises: bulles et précipités.

- Volumiques diffus: contraintes résiduelles et hétérogénéité chimique.

Le type de défaut et sa fréquence dans un cristal déterminent les modifications des

propriétés mécaniques, électriques, magnétiques ou optiques du solide.

1.4.1 Origine des défauts:

Jordan et al.[6] sont les premiers a expliquer théoriquement, la formation des contraintes
et des dislocations dans le cristal, en proposant que la formation de la dislocation soit causée par
la présence des contraintes thermo élastiques dans le cristal. Quand la contrainte thermique
dépasse la contrainte critique de cisaillement, les dislocations commencent a se former et se
multiplient par glissement dans les directions de glissement. Ils ont supposé que lors du tirage, le
cristal est une longue tige cylindrique. lls ont calculé la distribution de la température par
conduction et les composantes de la contrainte thermique. La distribution de densité a montré un
bon accord qualitatif avec celle observée sur des sections prises de la partie cylindrique des vrais
cristaux. Apres le travail de Jordan et al., beaucoup d'autres chercheurs ont consacré leurs études
pour le calcul de la distribution des contraintes thermiques dans le cristal Benmeddour [27],
Gallien [28].

Le tableau 1.1 résume la nature des différents défauts, leur origine et les parametres qui
influent sur leur apparition . La plupart des défauts cristallins ont pour origine la thermique, la

vitesse de tirage et la présence du creuset.
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Tableau 1.1: Origine des différents defauts de réseaux cristallin Benmeddour [27]

DEFAUTS ORIGINES PARAMETRES
INFLUENTS
Ponctuels Steechiométrie, pollution, Produit de départ, thermique,

composition initiale, chemin | creuset.
de solidification.

Dislocations Germes, lacunes, plasticité Thermique, creuset, vitesse
liee aux contraintes de tirage.
thermiques, chimiques ou
d'adhésion.

Joints de grains et Nucléations parasites, Creuset, thermique,

macles alignement de dislocations, fluctuations de température,
facettes a l'interface vitesse de tirage.

Précipités et bulles Pollution, impuretés, Creuset, vitesse de tirage,

réactions chimiques, chemin | thermique.
de solidification.

Contraintes résiduelles Plasticité, convection et Thermique, vitesse de tirage,
et hétérogéneité chimique diffusion dans le liquide, creuset.
rejet de soluté.

1.5 Les instabilités thermoconvectives dans le procédé de Czochralski

1.5.1 Introduction

La convection est un mode de transport d'énergie dans lequel la chaleur est entrainée par
le mouvement d'un fluide. On distingue deux types de convection: la convection naturelle qui est
occasionnée par la poussée d'Archimeéde, et la convection forcée qui est due a une force
extérieure. La convection intervient dans de nombreux phénoménes naturels. A titre illustratif,
nous pouvons citer la circulation océanique; les masses d'air dans I'atmosphére chauffées par le
soleil ).

Le transfert de chaleur par convection thermique occupe une place importante dans les
activités de recherche. En effet, de nombreux procédés industriels mettent en jeu des fluides qui
peuvent étre le siége de gradients thermiques. Dans certaines conditions particuliéres, les forces

de flottabilite provoquent le développement d’instabilités thermo convectives.

Les instabilités thermoconvectives concernent des problémes se produisant dans des
systémes non-linéaires. Il s’agit de phénoménes apparaissant dans des configurations dominées
par la convection. D’un point de vue thermique, ces instabilités thermoconvectives peuvent

conduire a de grandes modifications des processus de transfert avec des consequences pratiques
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qui peuvent étre importantes dans certaines applications (déplacement de points chauds, blocages,
modification des circulations des fluides...). La connaissance des phénomeénes liés au
développement d’instabilités thermoconvectives doit contribuer a 1’¢élaboration de stratégies de

contréle des transferts ou transport de chaleur et de masse.

1.5.2 La convection naturelle

Pour comprendre le mécanisme fondamental de la convection naturelle dans une couche
fluide contenue entre deux plaques horizontales maintenues a deux tempeératures différentes,
chauffée uniformément par le bas et refroidie par le haut. Ceci produira un mouvement du fluide,
au dessus d'un certain seuil de température. Si I'écart de température est faible, la couche fluide
est sans mouvement et stratifiée verticalement en température ceci correspond a un état conductif
stable. La moindre perturbation de température ou de vitesse est atténuée par la diffusion
thermique ( qui diffuse la perturbation de température) ou la viscosité (qui atténue la perturbation
de vitesse) avant que la poussée d'Archiméde n‘ait eu le temps d'intervenir. Lorsque le gradient de
température excede un seuil critique, appelé seuil critique d'instabilité, I'état conductif devient
instable et des mouvements thermo-convectifs s'installent Benderradji [29] .

La stabilité de I'état conductif ne dépend que de la valeur d'un nombre sans dimension
appelé nombre de Rayleigh noté Ra. Il traduit la compétition entre la poussée d'Archimede et les
effets dissipatifs de la trainée visqueuse et de la diffusion de chaleur.

Le nombre de Rayleigh est défini par :

__ gpaTH®
T a2

Ra (12)

Tant que la différence de température AT =T, —T,, entre les plaques horizontales, (T
température de la paroi chaude, T, température de la paroi froide), est maintenue au dessous d'une
certaine valeur critique AT, correspondant & Ra < Ra.. (Ra.. est le nombre de Rayleigh
critique), les échanges convectifs sont purement diffusifs. A une valeur de AT > AT, (Ra > Rag
= 1708), on assiste a une mise en mouvement du fluide, alors la convection apparait
suffisamment au dessus de cette valeur, des cellules thermo-convectives prennent forme selon la

géomeétrie de la cavité contenant le fluide.
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1.5.3 La convection forcée et convection mixte

Contrairement aux mouvements convectifs induits naturellement (CN) au sein du fluide,
les écoulements convectifs provoqués par des moyens mécaniques (pompes, ventilateurs,
compresseurs), sont des mouvements de convection forcee (CF). Quand les mouvements
convectifs sont dus a la fois a des causes internes (gradients de température, gradients de tensiens
superficielle ...) et externes, on rentre dans le cadre de la convection mixte (CM). L'écoulement
dans un procédé de Czockralski est un écoulement de convection mixte. Les limites des ces trois
domaines, la convection naturelle, la convection forcée et la convection mixte, sont

approximativement fixées par un nombre adimensionnel dit nombre de Richardson Ri, définit par

I'expression:
, 9gBATH
Ri = V0 (13)

Ce nombre est égal au rapport des carrées des vitesses associées a la convection naturelle et a la
convection forcée. Il tend vers zéro dans le cas de la convection forcée pure (CF) et vers I'infini

dans la Convection naturelle uniqguement (CN) .

1.5.4 Notions de stabilité hydrodynamique

Partant d'un écoulement laminaire stationnaire donné, on peut définir des parametres de
contréle (qui sont en fait des nombres sans dimensions comme le nombre de Reynolds, Rayleigh,
Marangoni...). Un exemple connu de la thermique est celui de "Rayleigh- Bénard": une certaine
épaisseur de fluide au repos est chauffée a sa base et refroidie a la surface. La solution
"laminaire” (solution de "base") est la solution de conduction pure: la température varie
linéairement, la vitesse est nulle. Cependant, on observe I'apparition de rouleaux qui détruisent
cet état de base lorsque I'écart de température dépasse un certain seuil (Ra; = 1708). C'est ce que

I'on appelle la perte de stabilité.

1.5.4.1 Instabilités thermo-Convective de Rayleigh-Bénard

La convection de Rayleigh-Bénard; correspond a la situation ou un volume de fluide est
confiné dans une enceinte (dite « cellule ») formee de deux plans rigides horizontaux. Aux
frontieres latérales, le fluide est limité par des parois rigides verticales. Partant de conditions

initiales de stratification thermique, le fluide est stable, au repos, et ne s'écoule pas. Dans le
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champ de la pesanteur, quand simultanément le fluide est chauffé par le bas et refroidi par le haut,
cette configuration est instable, en raison du gradient de masse volumique au sein du fluide. Ce
gradient de masse volumique est engendré par la différence de température entre le haut et le bas
de la cellule. Les masses chaudes se dilatent, deviennent plus légéres que les massses froides et
tendent a s'élever sous I'effet de la poussée d'Archiméde. Cette force motrice s'oppose a deux
autres forces de résistance, la dissipation visqueuse et la dissipation thermique voir Figure 1.13
Abdelali [30]
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Figure 1.13 Instabilité de Rayleigh-Bénard [31]

1.5.4.2 Instabilité thermoconvective de Rayleigh-Bénard-Marangoni

L'instabilité de Rayleigh-Bénard-Marangoni survient dans des couches horizontales de
fluide soumises a des gradients verticaux de température suffisamment importants. L'instabilité
résulte de la poussée d'Archimede, a laquelle s'ajoute I'effet Marangoni lorsque la couche de
fluide possede une surface libre (cet effet de tension de surface est prépondérant pour des films
liquides minces et il constitue le seul moteur de l'instabilité dans des conditions de microgravité).

Des arrangements de cellules de convection prenant la forme de rouleaux, d’hexagones, de carrés
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ou de spirales sont observés (Figure 1.14). On peut également rencontrer des structures
convectives variables dans le temps ainsi que du chaos spatio-temporel.

Figure 1.14 Exemple d'instabilité de Rayleigh-Bénard-Marangoni

1.5.4.3 Rouleaux stationnaires et ondes hydrothermales

Contrairement aux rouleaux stationnaires de convection de Rayleigh-Bénard, qui prennent
naissance par déstabilisation d'une couche de fluide soumise a un gradient vertical de température, les
ondes hydrothermales sont issues de la déstabilisation d'une couche de fluide avec surface libre soumise a
un gradient horizontal de température. Dans le premier cas, I'écoulement du fluide avant l'instabilité est
inexistant: le fluide a une vitesse nulle en tout point. Dans le second cas, I'écoulement avant I'instabilité est

a vitesse non nulle, mais stationnaire.
1.6 Conclusion

Dans ce chapitre, nous nous sommes attachés a introduire les généralités liées a notre
travail qui se ramene au procédé de croissance cristalline de Czochralski. Une description
générale et détaillée de ce dernier et de quelques techniques d'élaboration des monocristaux
massifs ainsi que l'origine des défauts structuraux dans les cristaux a été ainsi présentée. Une

bréve description des instabilités thermoconvectives dans ce processus est donné.
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Chapitre Il
Etat de l'art

1.1 Introduction

La méthode de Czochralski (Cz) est I'une des méthodes les plus importantes pour produire
des monocristaux a partir d'une masse fondue. Dans ce procédé, I'écoulement, le transfert de
chaleur et de masse dans le creuset sont fortement influencés par la non linéarité des phénomenes
physiques régissant I'état de fonctionnement du tirage, tel que le transfert de chaleur par
rayonnement, la conduction et la convection, le transfert de masse, I'écoulement du fluide, le
phénomeéne de changement de phases (la solidification ) ainsi que la présence de la surface libre.
voir Li et al. [33] pour plus de détails. L'observation expérimentale par rayon X, faite par
D.T.J.Hurle [34] a également montré le comportement complexe de I'écoulement de la masse

fondue dans le procédé de Czochralski.

La production des cristaux par ce procéde exige donc un controle strict de I'écoulement
pour obtenir des cristaux avec des propriétés électriques, mécaniques et optiques adéquates. En
effet, les fluctuations de vitesse et de température rencontrées dans le procédé ont été identifiées
comme étant I'un des facteurs conduisant a des inhomogénéités dans le cristal formé. Les mesures
de la température par Kuroda et al. [35] montrent que les fluctuations de température de grandes
amplitudes sont responsables de l'augmentation de la concentration des micro-défauts dans le

cristal.

Kanda T et al. [36] ont étudié les effets des fluctuations de la tempeérature sur la
formation des striations dans un systéeme de croissance industriel en utilisant la transformée de
Fourier rapide (FFT). La période des stries de croissance observée dans les cristaux correspondait

exactement a celle des fluctuations de température dans la masse fondue.
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Pour des raisons techniques, il est difficile d'étudier le mécanisme de transport dans un
procédé réel de Cz. Le modele de Czochralski est assez compliqué, les études récentes sont a la
recherche de modeles caractéristiques simples dans I'intention d'obtenir un apercu plus physique
du phénomene. Compte tenu de plusieurs exemples d'écoulements engendrés par la convection et
la rotation, le modéle le plus simple présentant une déstabilisation analogue est celui de la
combinaison de deux cas bien étudiés: I'écoulement convectif dans un cylindre vertical avec un
chauffage a la paroi latérale et au fond, et I'écoulement dans un cylindre (simulant le creuset )
avec une partie du couvercle rotative (simulant le cristal). C'est le modéle proposé par Rahal.S et
al. [8] avec des parametres géométriques semblables a ceux d'un systéme réel de croissance.

11.2 Modéles expérimentaux

Dans le but de mieux comprendre le mécanisme complexe de I'écoulement dans le
procédé de Czockralski, les expériences réelle et numérique sont des approches complémentaires
pour identifier la dynamique de I'écoulement et le transfert de chaleur dans la masse fondue. La
procédure expérimentale fournit des données qui peuvent étre utilisées pour valider les modeles
numeriques.

Plusieurs modeles expérimentaux utilisant des fluides transparents (I'eau, I'huile silicone,
mélange d'eau + Glyceérol...), ont été utilisés pour simuler I'écoulement.

La convection d'un fluide transparent ayant un nombre de Prandtl égal a 1, forcée par la
rotation du cristal dans un creuset stationnaire chauffé a été étudiée pour la premiére fois dans
I'expérience de Jones [37]. Il a observe des fluctuations de température de grandes amplitudes a
proximité du cristal.

Pour le Silicium (Si) fondu, Elwell et al. [38] ont réalisé des mesures de température
pour un creuset tournant et un cristal stationnaire. lls ont trouvé que les fluctuations de
température varient fortement dans I'espace et avec la vitesse de rotation du creuset .

Kobayashi et al. [39] ont effectué des mesures de la température dans le procédé
Czochralski pour la production du silicium et ont présenté les résultats en termes de solutions
analytiques basées sur les modéles standards k-¢. Cependant, leur approche, qui est obtenue a
partir de Il'analyse des écoulements de la couche limite, peut ne pas étre appropriée pour les
écoulements dans les enceintes.

Visman et al. [40] ont rapporté des mesures de températures a différents endroits d'une

masse fondue de silicone maintenue dans un petit creuset de rayon R.= 0,17m.
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Hintz et al.[41] ont mené des expériences pour étudier l'influence du gradient de
température sur la convection d'huile silicone liquide sans rotation du cristal pour un creuset de
diametre d = 40 mm et une Hauteur H = 20 mm, pour différentes valeurs de AT. Il a été
trouvé qu'avec une différence de température tres élevée, une structure multiroll et "d'onde™ est

observée et I'effet "flou" a été attribué aux caractéristiques d'écoulement instationnaire.

Figure 11.1 Lignes de courant pour un creuset de d =40 mm, Hauteur H =20 mm, pour différentes
valeurs de AT, montrant la convection de Marangoni, Hintz P et al. [41].

Schwabe [42] a présenté un travail expérimental basé sur des données théoriques et des
observations effectuées sur des instabilités thermocapillaires. 1l a entamé I'étude de l'instabilité
thermocapillaire d'un systéme simple. Ensuite, il s'est penché sur I'analyse des cas complexes
réel, en ajoutant au systéme initial, soit: la force de gravité, un gradient de température incliné,
une déformation statique et dynamique de la surface libre, ou encore, I'effet soluto-capillaire...
etc. Quant a l'interprétation de ses observations: I'auteur a commenté celles résultants du systéme
complexe entre autres: ondes hydrothermiques; rouleaux linéaires ou cellules de Bénard dans les
couches d'extensions infinis, comme des dérivees du cas simple.

Dans ce travail, Schwabe a considéré principalement les liquides de nombre de Prandtl Pr
> 1. En ce qui concerne le domaine d'application, la croissance cristalline de ce « melt » est le
domaine en perspective pour l'application des connaissances retenus des instabilités
thermocapillaires (Marangoni) et ce pour deux raisons :

1. Le métal adjacent au cristal en phase de croissance possede une surface libre comme dans le
cas de la technique de Czochralski ou celle de la zone flottante

2. Les gradients de température élevés au voisinage de l'interface du cristal.
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Schwabe [42] a constaté que le systéeme dépend du nombre de Bond dynamique:
Ra

BO = —
Ma

(1L.1)

@

(b)

Figure 11.2 Régimes d'écoulements pour un nombre de Prandtl Pr >>1. (a) cellules de Bénard-Marangoni b)
Séparation des deux écoulements. Schwabe [42]

1/Pour les faibles nombres de Bond (I'influence de la flottabilité est minime), I'écoulement de
base est stable (stationnaire). Les structures observées sont:

- Les cellules de Bénard-Marangoni

- Dérivées des cellules de Bénard-Marangoni

2/ Pour les plus grands nombres de Bond (I'influence de la gravité devient considérable). 1l ya
apparition de nouvelles structures convectives nommées par Schwab"surface longitudinal
rolls"et "surface drifting cells". Ces structures n'existent que dans la partie de la surface ou
I'écoulement est thermocapillaire tandis que I'écoulement de retour reste stable.

Rahal.S et al. [8] ont utilisé une nouvelle méthode pour étudier les aspects généraux de
I'écoulement convectif dans un systeme de Czochralski. ils ont considéré l'influence de la
rotation du cristal (pour des nombres de Reynolds allant de 0 a 3900 ) et la flottabilité (pour des
nombres de Rayleigh allant de 0 & 2.7x107). Les champs de vitesses, obtenus par ultrasons, ont
été utilisés avec les spectres de Fourier 2D correspondants et une fonction de corrélation. Des
états stationnaires, quasi périodiques ou turbulents ont été reconnus. La dynamique spatio-
temporelle complexe a été réduite a un code binaire des champs de vitesses. Grace a la

représentation binaire, on a identifié que la transition vers la turbulence dans I'¢coulement de
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Czochralski s'est produit par intermittence spatio-temporelle. La méthode de décomposition
orthogonale a été appliquée et le nombre de modes, impliqués dans la dynamique des
écoulements turbulents, calculé. L'augmentation des effets de la flottabilité induit plus de modes
a impliquer dans la dynamique. La rotation, quant a elle, réduit le nombre de modes et
d'oscillations.

R. Nowak et al. [43] ont présenté une analyse expérimentale de la convection naturelle et
mixte dans un systeme de Czochralsi pour un mélange (eau+Glycérol) avec un nombre de
Prandtl Pr = 14.5. L'influence de certains parametres (gradient de température, les vitesses de
rotation du cristal et de creuset ainsi que le rapport d'aspect (H/R.) ont été examinée. Deux
méthodes ont été utilisées pour étudier les champs de température et de vitesse — DPIT (Digital
Particle Image Thermometry ) et DPIV (Digital Particle Image Velocimetry). Les résultats sont
présentés sous forme de contour de températures et champs de vitesse. L'influence de la
différence de températures entre les parois du creuset et le cristal sur les champs de température

a éeté étudiée (voir Figure 11.3).

4 4 4
[em] [am]

©) (d)

Figure 11.3: Effet de la différence de température sur le champ de température; (a)(c), H/Rc = 1.0, AT=8K, Gr=6.5
-10% (b)(d) H/Rc=1.0,AT=10K, Gr=8.1-10".[43]
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Les visualisations faites par Teitel et al. [44], pour un nombre de Prandtl Pr = 23.9, ont
révélé la présence de l'instabilité "panache froid”, ou le fluide froid se trouvant prés du cristal,
descend vers le bas. Une instabilité similaire a été observé par Munakata et al.[45], pour un
grand nombre de Prandtl ( Pr = 1000) est obtenue aussi par nos simulations numériques Figure
1.4,

Haslavsky V, Miroshnichenko E [46] ont examiné I'effet des faibles vitesses de rotation
du cristal sur Il'instabilité oscillatoire tridimensionnelle. Les mesures ont confirmé, en partie, la

déstabilisation de I'écoulement.

Figure 11.4: Instabilité «panache froid». Huile 2¢St, AT = 20 K. Le rapport des rayons est de 0,35[45].

Haslavsky V, Miroshnichenko E [47] ont développé un nouveau dispositif expérimental
qui permet de mesurer le seuil d'instabilité oscillatoire dans un modéle d'écoulement de la masse
fondue de Czochralski. La fluctuation critique de la température a été considérablement réduite

sous l'effet d'une faible rotation.
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Malgré les grands travaux expérimentaux menes pour comprendre les phénomeénes de
transport au cours de la croissance des monocristaux en détail, la connaissance de la convection
dans la masse fondue est encore insuffisante. D'autres meéthodes de prédiction et de
compréhension de ces phénomeénes de transport qui comprennent les simulations numériques ont
été largement développé dans les dernieres décennies. Ces simulations peuvent fournir des
informations détaillées et supplémentaires sur I'écoulement et le transfert de chaleur, ce qui

permettra d'optimiser les conditions de croissance.

11.3 Les travaux de modélisation et de simulation numérique

Il est difficile d'observer le comportement de la masse fondue dans un procédé de
croissance cristalline de Czochralski expérimentalement pour plusieurs raisons. Tout d'abord,
I'écoulement ne peut generalement étre visualisé a cause de l'opacité de la masse fondue.
Deuxiemement, les thermocouples utilisés pour détecter les fluctuations de température, sont
souvent protégés contre I'agressivité chimique de la masse fondue par des tubes de quartz de
silice. Les tubes de quartz de silice ont des effets sur la structure d'écoulement, en outre, les
amplitudes et les fréquences des fluctuations de température sont amorties en raison de la faible
conductivité thermique du quartz de silice. Les hautes températures sont inadaptées pour les
particules utilisées comme traceurs. Dans cette situation critique, la simulation numérique devient
un outil trés utile.

Beaucoup de variables ne peuvent étre mesurées dans des expériences réelles de
croissance. Par conséquent, les modéles mathématiques sont utilisés pour des situations précises.
Cependant, ces modeles sont limités par la complexité des équations décrivant la physique du
processus. Des simplifications sont donc nécessaires et les équations régissantes peuvent négliger
des interactions importantes. (Benmeddour [27]).

Micheleic et al. [48] sont parmi les premiers a tenter la simulation tridimensionnelle en
étudiant la structure de I'écoulement et la transition d'un écoulement bidimensionnel vers un
écoulement tridimensionnel pour I'écoulement de Si a faibles nombres de Grashof.

Bottaro et Zebib [49] ont simulé la convection libre tridimensionnelle instationnaire d'un
fluide a faible nombre de Prandtl dans une cavité cylindrique sans tenir compte de la rotation du
cristal ni celle du creuset. lls ont constaté que la convection libre axisymétrique est instable aux

perturbations azimutales. A des nombres de Rayleigh importants, le mouvement azimutal persiste
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et se concentre prés de I'axe du cylindre. L'écoulement bicellulaire prédit par des simulations
bidimensionnelles axisymétriques est trouvé. Lorsque le nombre de Rayleigh est supérieur a une
valeur critique, la convection oscillatoire apparait, et cette valeur critique est proche de celle
prédite par les expériences numériques bidimensionnelles, alors que la fréquence critique est plus
élevee.

Kopetsch [50,51] était le premier a employer les formes déformables de l'interface
solide/liquide et celle de la surface libre liquide/gaz ambiant dans la simulation du procéde CZ. Il
a employé une transformation algébrique pour le domaine du cristal et une transformation
numérique pour le domaine du liquide.

Dans K.lliev et al. [52], les fluctuations de température dans la phase liquide et, surtout,
au-dessous de l'interface cristal / liquide, sont étudiées par simulation numérique du systéeme
creuset-masse fondu- cristal pendant la croissance des cristaux d'oxyde par la technique de
Czochralski, en faisant varier les paramétres géométriques et physiques du systeme. Le
changement de l'aspect des fluctuations avec la rotation du cristal est étudié. Ils ont montré que
I'apparition de fluctuations périodiques de température est due a l'interaction entre la convection
libre et la convection forcée dans le liquide. Ces fluctuations sont observées principalement dans
la région limite entre les deux écoulement. Le site de cette région est déterminé par les valeurs
des nombres adimensionnels (Re et Gr). Ills ont montré que I'amplitude maximale des
fluctuations dépend principalement de la différence de température entre la paroi du creuset et
celle du cristal, tandis que la période des fluctuations maximale est déterminée par le diamétre du
creuset et la valeur du nombre de Grashof (Gr). La comparaison des résultats obtenus par
simulation avec des résultats de la croissance réelle montre un bon accord.

En se rendant compte de I'importance du nombre de Grashof élevé dans les cristaux de
grands diametres dans les systemes de croissance, plusieurs chercheurs ont essayé de présenter
des modeéles de turbulence pour traiter I'écoulement complexe du liquide.

Avec un modele thermique-capillarité-hydrodynamique de la croissance de Czochralski,
pour les cristaux de silicium de grand diamétre, Kinney et al. [53] ont employé un modéle de
turbulence k-¢ pour prédire 1'écoulement dans la masse fondue. Les calculs sont présentés pour un
écoulement gouverné par la flottabilité seule et pour un écoulement entrainé par la combinaison
de la rotation du cristal et du creuset, la flottabilité et les gradients de tension de surface. Ces

résultats montrent une amélioration du transfert de chaleur et de masse avec I'augmentation de la
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vitesse de rotation du creuset, ce qui n'est pas prévu par les simulations d'écoulement laminaire.
Les champs de température calculés et les formes d'interface sont en bon accord avec les mesures
rapportées précédemment par Kinney et al. [54].

Wagner et al. [55] ont calculé les seuils de la perte de symétrie axiale (breakdown of
axisymetry) dans une cavité cylindrique verticale chauffée par le bas, contenant un fluide ayant
un nombre de Prandtl égal a 6,7 et un facteur de forme égal a I'unité, sous les effets de la
convection naturelle et la thermocapilarité. Ils ont observé une transition directe d'un état
stationnaire vers un écoulement tridimensionnel.

Xiao et Derby [56] ont effectué des simulations afin d'étudier I'écoulement
tridimensionnel oscillatoire de type Cz pour un grand nombre de Prandtl Pr = 8. Un modéle
global négligeant I'effet thermocapilaire et le transfert de chaleur a travers la surface libre, est
utilisé pour un nombre de Grashof Gr = 2,5.10°. L'étude a permis l'investigation de la transition
d'un écoulement axisymétrique vers un écoulement asymétrique et la forte influence de cette
transition sur la distribution de température.

Touihri et al. [57] ont effectué une simulation tridimensionnelle de I'écoulement dans un
cylindre avec chauffage vertical. Dans leurs simulations ils ont observé des configurations
axisymétrique et asymeétrique.

Visman et al.[58] ont réalisé des simulations numériques afin de prédire la convection
oscillatoire d'une masse fondue de silicium induite par convection naturelle et convection forcee
due a la rotation du creuset et celle de cristal dans une configuration de Czochralski. Le champ
thermique prédit est comparé aux observations expérimentales du champ thermique et aux
fluctuations de température dans la masse fondue. Les fluctuations de température ont été
mesurées pendant un processus de croissance cristalline utilisant un thermocouple. Les équations
gouvernantes ont été résolues numériquement a l'aide du code STHAMAS 3D, basé sur un
solveur de Navier-Stokes a volume fini structuré par blocs. La simulation tridimensionnelle de
I'écoulement a été faite sans aucun modele de turbulence.

Enger et al. [59], ont effectué des simulations numériques sur la méme configuration que
celle de Visman et al. [58], pour des nombres de Grashof allant jusqu'a Gr = 10°. Ils ont montré
que les températures calculées concordent assez bien avec celles données par Visman et al.

Zhong Zeng et al. [60] ont trouvé numériquement la vitesse de rotation optimale du

cristal dans le cas de la croissance des cristaux de LICAF par la technique CZ. L'étude du modeéle
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avec un fond adiabatique indique qu'une interface relativement plane (2 pouces) est obtenue par
la rotation du cristal. La valeur critique de la vitesse de rotation du cristal augmente avec la
diminution de la hauteur de la masse fondue et de la taille des cristaux. 1ls ont trouve une vitesse
de rotation optimale proche de 14 tr/min pour un facteur de forme égal a 1 et AT = 50. L'effet de
la convection de Marangoni sur la structure d'écoulement est aussi étudié et les résultats indiquent
que la négligence de cette derniere entraine une déviation importante des résultats.

Kumar et al. [61] ont employé une approche directe de simulations numériques pour
étudier I'influence de la convection thermocapillaire sur la croissance des cristaux de silicium
dans un creuset type Czochralski industriel. 1ls ont montré qu'en raison de la présence de
gradients de tension de surface, la vitesse radiale en direction du cristal devient élevée a la
surface libre et la température augmente. Ainsi, la convection thermocapillaire réduit les
fluctuations de température au-dessous du cristal et de la surface libre de la masse fondue.

Wagner et al. [62] ont étudié la dynamique turbulente et le transport de chaleur dans des
configurations de croissance cristalline de CZ par simulation numérique directe. Leur analyse
s'est concentrée sur les effets des vitesses de rotation du cristal et du creuset sur la structure de
I'écoulement et le développement des fluctuations de température. La simulation a été faite avec
des données issues de I'expérimentation. lls ont constaté que la contre rotation du cristal et du
creuset conduit a un écoulement complexe et que les fluctuations maximales de températures sont
a proximité de l'interface de solidification. Cette position est décalée lorsque le rayonnement
thermique a travers la surface libre est pris en compte.

Gelfgat [63] a observé I'effet de I'excitation de I'écoulement en convection libre par les
faibles vitesses de rotation. Apres avoir étudié plusieurs modeles dans lesquels les écoulements
sont entrainés simultanément par convection libre et forcée, il a conclu que la déstabilisation est
observée dans les cas ou la force centrifuge agit contre la circulation convective principale.
L'effet a été étudié en considérant I'écoulement en convection mixte dans un cylindre avec un
couvercle tournant et un profil de température parabolique sur la paroi latérale.

Plusieurs études numériques instationnaires et tridimensionnelles sur les instabilités des
écoulements de la masse fondue dans un systeme de croissance cristalline de Cz ont été menees
au cours des dernieres années. Néanmoins, la plupart des études ont discuté des instabilités pour

des nombres de Prandtl élevés (Pr > 10). Il y a peu de travaux sur l'origine des instabilités des
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écoulements pour les écoulements a faibles nombres de Prandtl (Pr < 1), tel que pour le Si, le Ga
et I' GaAs.

Shuxian CHEN et al. [64] ont étudié numériquement le cas de I' GaAs en tenant compte
de la flottabilité, Marangoni et la rotation du cristal dans la configuration de Czochralski en
utilisant une simulation instationnaire et tridimensionnelle pour la premiére fois. Le passage de
I'écoulement axisymétrique a I'écoulement asymétrique pour revenir ensuite de nouveau a
I'écoulement axisymétrique avec I'augmentation des forces centrifuges en augmentant la vitesse
de rotation du cristal a été numériquement observée. Plusieurs caractéristiques importantes de
I'instabilité barocline dans la croissance cristalline de I' GaAs par le procédé de CZ ont été
prédites. Ces caractéristiques sont en accord avec les observations expérimentales.

Polezhaev et al. [65] ont étudié les instabilités thermo-convectives dans la configuration
de Cz pour I'GaAs. lls ont utilisé le modéle laminaire pour simuler I'écoulement alors qu'il est
turbulent au delad de Grashof égal & 10’. lls ont discuté le cas d'une convection naturelle pure
sans tenir compte de l'interaction complexe de la flottabilité, la convection de Marangoni et la
convection forcée.

Hoyas et al. [66,67] ont analysé, par la méthode de la stabilité linéaire, les instabilités de
la thermoconvection dans un récipient cylindrique, pour différents nombres de Bond dynamique
(Bd) et de Biot (Bi), et ce, en utilisant deux nombres de Prandtl. Le cylindre était chauffé par le
bas avec un profile linéaire de température décroissant de l'intérieur vers I'extérieur. Quant a la
surface supérieure, elle était exposée a I'atmospheére, alors que la surface latérale était maintenue
adiabatique. Les résultats ont confirmé que le contrdle de I'état de base était principalement
gouverné par le nombre de bond dynamique « Bo ». Pour les nombres de Prandtl élevés, il a été
possible d'identifier, dans cette géométrie, l'intervalle du nombre de Bond ou soit la gravité ou
bien la thermocapillarité présentait un effet dominant.

C .M. Wu et al.[68] ont étudié dans une configuration numeérique 3D les caractéristiques
fondamentales d'un écoulement instationnaire complexe. Ce dernier a été induit par les effets de
rotation et de tension superficielle. La configuration utilisée correspond a un récipient cylindrique
peu profond avec une surface partiellement libre. Les résultats obtenus ont montré que: lorsque
les forces motrices sont faibles, I'écoulement de base est stationnaire et axisymétrique. Mais,
lorsque le nombre de Reynolds dépasse une valeur critique, I'écoulement passe vers un état

oscillatoire tridimensionnel. En conséquence plusieurs structures ont été obtenues dans
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différentes directions. Quant aux effets relatif a la force thermocapillaire et a la vitesse angulaire,
I'étude a été exhaustive et son intérét s'est etalé aux mécanismes de I'écoulement instationnaire

oscillatoire 3D.

11.5 Les techniques de stabilisation de I'écoulement de Czochralski
11.5.1. Introduction

Plusieurs modifications de la technique de base de Czochralski ont été introduites pour
améliorer la qualité du cristal. Parmi ces techniques de contrdle de la convection dans la masse
fondue l'application des champs magnétiques. Le concept de base est de réduire la convection
dans la masse fondue, ou une amélioration de la micro-homogénéité de la distribution des
dopants peut étre obtenue en modifiant I'orientation et la force du champ magnétique. Cependant,
cette technique n'a pas été utilisée pratiquement dans l'industrie.

Une autre approche pour atténuer les fluctuations est la croissance des cristaux dans un
environnement de microgravité. Cependant, cette méthode est également colteuse en raison des
difficultés a réduire la gravite. Comme alternative prometteuse de la croissance de Czochralski,
I'introduction de la convection forcée par la rotation du cristal, cette approche est utilisée dans la
présente étude. Il convient de noter que, puisque la variation de la vitesse de rotation est
facilement manipulé par un dispositif électronique simple et des moyens mécaniques, il est

possible de faire des économies par rapport aux techniques précédentes.

11.5.2 Application d'un champ magnétique

Le champs magnétique a été suggéré pour supprimer la convection et les fluctuations de
températures. Cependant la réalisation technologique a été réalisé seulement récemment pour le
Silicium puis I'Arséniure de Gallium dans le cadre d'un projet Japonais Hans J., et al.[69].
L'orientation du champs magnétique doit étre perpendiculaire aux interfaces de fusion chaude et
froide pour étre plus efficace. L'efficacité d'amortissement, c'est a dire lI'augmentation du nombre
critique de Rayleigh pour le debut de la convection entrainee par la flottabilite, est définie par le
nombre de Hartmann Ha. L'influence du champ magnétique sur la convection est étudiée par un
ensemble de simulations numériques.

Dans (Lee Y.S., et al. [70]. Munakata T., et al. [45]), la force de Lorentz induite par un

champ magnétiqgue en mouvement (en anglais TMF, Travelling Magnetic Field) dans une
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enceinte cylindrique a été discutée. Les auteurs ont montré que cette force de Lorentz peut étre
employée pour contréler I'écoulement des métaux fondus, électriquement conducteurs et la
direction de I'écoulement résultant de I'application du champ magnétique peut étre complétement
changée. Un champ TMF peut étre employé pour éviter partiellement I'écoulement conduit par
les forces de flottabilite.

Ben Hadid et al. [71] dans leur investigation, ont employé une méthode numérique
spectrale afin de résoudre directement les équations de Navier-Stokes de I'écoulement
tridimensionnel oscillatoire d'un métal liquide conducteur confiné dans une cavité cylindrique
horizontale. Ainsi, ils ont examiné les signaux temporels, les propriétés de symétrie et les bilans
d'énergie caractérisant les oscillations de I'écoulement. lls ont montré que le champ magnétique
entraine une diminution de la convection et cause des modifications dans la structure de
I'écoulement. Le champ magnétique vertical stabilise I'écoulement et augmente le nombre de Gr
critique.

Davoust et al.[72] ont étudié expérimentalement I'écoulement magnétohydrodynamique
laminaire dans une cavité cylindrique remplie de Mercure et soumise a un champ magnétique
uniforme et vertical. lls ont trouvé a partir des mesures de température que pour un Hartmann de
I'ordre de 10, I'écoulement MHD se stabilise.

Bessaih et al. [73] ont mené une étude numeérique sur I'écoulement MHD laminaire d'un
métal liquide contenu dans une enceinte cylindrique, ayant un rapport d'aspect égal a 1, dont la
paroi supérieure est en rotation. L'ensemble est soumis & un champ magnétique externe vertical.
Un bon accord entre les résultats asymptotiques et numériques est obtenu par les auteurs, ces
derniers ont montré qu' on peut contrbler I'écoulement primaire par un bon choix de la
conductivité électrique des parois de I'enceinte.

L'écoulement incité par un champ magnétique tournant, d'un métal liquide remplissant
une enceinte cylindrique avait sa part dans le champ des études des procédes de stabilisation des
écoulements industriels, tel que I'étude entreprise par Marty et al.[74] pour connaitre les détails
de l'interaction du champ magnétique tournant avec I'écoulement du fluide étudié. lls ont montré
que l'application d'un champ magnétique en rotation tres moderé a un mouvement convectif du
fluide au commencement instable, est capable de reconstituer la stabilité de I'écoulement. Des
travaux expérimentaux et numérigques récents soutiennent cette idée comme ceux faits par: Juel

et al. [75,76], Bessaih [77], en montrant I'effets d'un champ magnétique orthogonal a la
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direction principale de I'écoulement du Gallium liquide en convection tridimensionnelle. Une fois
le champ magnétique est appliqué, la convection sera réduite, ainsi que les oscillations, trouvées
aux gradients élevés de température, peuvent étre supprimées, tandis que sans application de
champ magnétique, I'écoulement est amené a une structure complexe qui favorise la transition a

la convection oscillatoire.

11.5.3 Croissance en microgravité

Une fagon de supprimer la convection est de produire des cristaux dans des conditions de
tres faible champ gravitationnel (Microgravité) et réduire ainsi les effets de la flottabilité. La
microgravité offre une possibilité unique pour séparer les deux mécanismes mis en jeu (la

convection forcée couplés aux effets de la gravité ).

11.5.4 Controle des vitesses de rotations

Dans (Fontaine [78]) I'étude concerne I'analyse des régimes d'écoulement qui se
développent au cours d'un processus de croissance de Czochralski, modélisée avec ou sans
liquide encapsulant. Le modéle mathématique repose sur les équations couplées de Navier-Stokes
et d'énergie avec l'approximation de Boussinesg. Le systeme d'équations est résolu a l'aide d'une
méthode d'éléments finis. Les effets combinés du gradient thermique et de la rotation sur
I'écoulement et sur le champ de température sont considérés pour une configuration
axisymétrique. Une attention particuliére est portée a l'influence du liquide encapsulant (fort
nombre de Prandtl Pr = 3270) sur un bain fondu métallique (faible nombre de Prandtl Pr =
0,015). Divers régimes d'écoulements créés par la variation du nombre de Grashof (jusqu'a Gr =
1,9.10") et des nombres de Reynolds de rotation du cristal (jusqu'a Res=10) et du creuset (jusqu'a
Re.=1,5.10%) ont été considérés. Ces paramétres limites correspondent & des situations réelles de
croissance. Dans une seconde partie un modéle tridimensionnel, de type Czochralski sans
encapsulant, simplifié a été considéré. Le fluide est soumis a un faible gradient thermique et a la
rotation du cristal. La résolution des équations, formulées en vorticité-vitesse, est effectuée avec
une méthode de différences finies. L'écoulement obtenu reste axisymetrique et stationnaire (ce
qui correspond a un mouvement en spirale regulier) pour les faibles vitesses de rotation; puis
devient instationnaire et tridimensionnel (Res=500) comprenant une structure a 7 vagues suivant

l'azimut.
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Un autre mécanisme d'entrainement d'écoulement important dans le processus CZ est les
rotations du cristal et du creuset. Dans le meilleur des cas, les vitesses les plus élevées de rotation
peuvent considérablement améliorer I'homogénéité azimutale. Cependant, il y a des limitations
pratiques et théoriques sur la vitesse de rotation. La dépression dans la hauteur du creuset due a la
rotation est donnée par R.B. Brid et al. [79]. Deuxiemement, les vitesses de rotation élevees du
cristal amplifieront I'effet de I'excentricité, la création de I'écoulement ondulé rend le systeme
fortement asymeétrique et peu convenable pour la croissance de bons cristaux. Ladeinde et al. [80]
ont trouvé que les écoulements asymetriques commencent dans le systeme industriel CZ quand la
vitesse de rotation est de 20-30 tr/min.

Parasad [81] a constaté, expérimentalement, que des rotations du creuset d'environ 5-6
tr/min réduisent au minimum la quantité de I'oxygene incorporée au creuset, et qu'une vitesse de
rotation d'environ 10 tr/min est optimale pour une meilleure structure cristalline.

Benmeddour [27] a démontré que la forme de l'interface cristal/liquide n'est pas
sensiblement affectée par la variation de la vitesse de rotation du cristal. La déflection maximale
de l'interface augmente de -8,2 a 5,4 mm, en variant la vitesse de rotation du cristal de 1 a 15
tr/min. La forme de l'interface change d'une forme concave a une forme convexe avec
I'augmentation de la vitesse de rotation du cristal. Quand la vitesse de rotation est faible (Qs= 1
tr/min), l'interface est concave. Dans le cas ou la vitesse de rotation atteint la valeur critique de 10
tr/min, la forme de l'interface liquide/cristal est presque plate. Quand la vitesse de rotation
devient plus grande (€ = 15 tr/min.), l'interface devient convexe dans le cristal.

11.5.5 Effets de la forme du fond du creuset

Les travaux qui incluent une comparaison directe entre un systéme cylindrique et un fond
du creuset courbé sont rares. Un modc¢le bidimensionnel de faible facteur de forme 0,125 <A <
0,25 a été étudié numériguement par A. Anselmo et al. [82]. Dans ce modéle, la condition
thermique a la surface libre est soit adiabatique ou libére de I'énergie par rayonnement. Le fond
et la paroi latérale, sont a température homogéne. Le gradient horizontal de température rend
ainsi ce modele différent d'un systeme de Rayleigh-Bénard. La courbure du fond du creuset se
révele avoir un effet d'amortissement sur les oscillations induites par la flottabilité. Avec la
diminution de facteur de forme (A), un changement dans le mode de convection d'un écoulement

de recirculation vertical a la paroi latérale a une convection de Bénard. Ils ont noté que, pour une
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valeur de (A) égale a 0,25, la forme inférieure se révele n'avoir aucune influence marquée sur la

structure d'écoulement et le transfert de chaleur.

H. Saeedi et al. [83] ont étudié l'influence de la forme du fond du creuset sur la
croissance cristalline. Deux travaux expérimentaux avec un creuset de diameétre D = 120 mm et
un facteur de forme A = 1 ont été meneés. Le chauffage par induction par une bobine entourant
axialement le creuset a été utilisé, ce qui implique un gradient horizontal de température. Ce
gradient induit une convection naturelle qui est contrariée par la convection forcée causée par la
rotation du cristal. Pour la méme puissance de chauffage, la différence de température AT entre
les parois du creuset et le cristal est de 59 K et 77.75 K pour un fond plat et un fond courbé
respectivement. La conséquence de l'augmentation de AT dans le cas du fond courbé est une
convection naturelle plus importante. Cela contredit les conclusions de A. Anselmo et al. [82].
Toutefois, la forme de l'interface du cristal était presque plate pour un creuset a fond plat et
convexe dans le cas du fond courbé. La différence de déviation entre Imm et 11mm soutient
I'nypothese des plus grandes vitesses d'écoulement dans le cas du fond courbé. La contradiction
évidente entre A. Anselmo et al.[82] et H. Saeedi et al.[83], laisse la question a propos de
I'influence d'un fond courbé sur la nature de I'écoulement. Un effet d'amortissement et de
stabilisation trouvé par A. Anselmo et al. [82] serait la situation souhaitée pour la croissance
cristalline.

Aucune étude n'a pris en compte la forme du fond du creuset pour voir I'influence d'un
champ magnétique sachant que I'écoulement induit par un champ magnétique doit étre différent

dans un creuset réel de Cz et un creuset cylindrique.

11.6 Conclusion

Nous avons présenté une revue sur les différents travaux sur le procédé de Cz. Les
recherches, qu'elles soient numériques ou expérimentales, ont été consacrées a I'amélioration de
la qualité cristalline du cristal élaboré ainsi que la compréhension de l'interaction complexe des

phénomeénes physiques dans ce type de systeme.

Les publications récentes visent les écoulements a haut nombre de Prandtl (Pr > 10). Les

simulations numériques modernes utilisent plusieurs modeles globaux qui sont trés compliqués
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pour une analyse détaillée des instabilités de I'écoulement. Leurs validations avec des données

expérimentales nécessitent des moyens technologiques énormes.

Des écarts importants ont été rencontrés dans la comparaison entre les résultats
expérimentaux et les simulations numériques tridimensionnelles des écoulements et I'application

de I'hypothése de parois isothermes trop souvent non représentative des conditions réelles.

Un champ magnétique peut étre utilisé pour amortir les fluctuations de température. mais
plusieurs études ont montré que ce dernier ne fournit pas I'amortissement souhaité dans la plage

de paramétres pris en considération.

Les travaux antérieurs portant sur les instabilités thermiques fait apparaitre une grande
variété de méthodes et d'approches, par ailleurs aucune publication récente ne s'efforce de faire la
synthese des résultats obtenus.

La qualité et la géométrie du cristal formé par le procédé de Czochralski dépend des
phénomeénes physique trés complexe de la masse fondue, spécialement a proximité de l'interface
solide -liquide. La compréhension de la distribution de température dans le bain fondu est
indispensable pour I'optimisation du procéde.

L'amélioration du rendement du procédé peut étre obtenue en réduisant la convection dans
le bain fondu et minimiser les fluctuations de température et de vitesse avec la variation de la
vitesse de rotation du cristal, cette procédure non couteuse est prometteuse; ainsi le troisieme

chapitre est réservé a la modélisation
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En dépit de ces nombreux travaux effectués sur la modélisation de Czochralaski, nous
avons remarqué que ce type de probléme traitant I'effet de la vitesse de rotation du cristal sur les
fluctuations de températures pour des grands nombres de Rayleigh (généralement exigé dans la
croissance cristalline de Cz pour I'obtention de cristaux avec de grands diamétres) n'a pas été
beaucoup abordé. Du point de vue de la simulation numérique, nous avons réalisé un modéle
numérique avec des conditions imposées en accords avec celles expérimentales dont nous
disposons. Enfin, dans le cadre du post-traitement des résultats, nous pouvons exploré plus
profondément les résultats obtenus numériquement par une visualisation des structures
d'écoulement issues des champs de vitesse et de température. Nous jugeons qu'avec cette
modélisation on peut situer les valeurs optimales des vitesses de rotation du cristal qui permettent

de réduire les fluctuations de températures néfastes a la bonne qualité des structures des cristaux.
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Modélisation et procédure de simulation

numérique

I11.1 Introduction

Dans cette partie on a considéré les phénomeénes thermique et hydrodynamique dans
une enceinte cylindrique simulant un procédé de Czochralski. Les équations qui régissent ce
probléme ont été résolues par une approche numérique, basée sur la méthode des volumes
finis en utilisant le code Fluent.

L'écoulement dans la configuration simulée dans ce qui suit, sera modélisé en se
servant des lois de conservation en introduisant des hypotheses simplificatrices. Les conditions
aux limites et les conditions initiales qui régissent ce probléme seront exposées. Ces équations
nous permettent de rendre compte des mouvements de convection rencontrés au sein du fluide,
notamment 1’évolution de la vitesse, de la température et les fluctuations de température.

L'étude a été réalisée en utilisant un liquide de modélisation (huile silicone 2 ¢St ou du
gallium). Le liquide remplit le creuset cylindrique du rayon R, = 0,05 m jusqu'a la hauteur
0,1 m. Le disque du rayon R, = 0,015 m est situé sur la surface du liquide coaxialement au
creuset (simule le cristal). Les conditions thermiques sont les suivantes: le disque est refroidi a

la température Tf, le fond du creuset et sa paroi latérale sont chauffés a la température

T, = T + AT.

111.2 L'écoulement dans le liquide (simulant la masse fondue):

Le phénomene le plus important dans le processus de Czochralski (CZ) est
I'écoulement de la masse fondue. Plusieurs mécanismes sont responsables de I'écoulement: Le
cristal et le creuset tournants, exercent des forces de cisaillement (effet de la viscosite) sur le
liquide, de sorte que le liquide est conduit dans la direction azimutale (écoulement azimutal).
En outre, les forces centrifuges induites par la rotation du cristal et celle du creuset, ménent le
liquide au voisinage de l'interface cristal/liquide et au fond du creuset. Le cristal tournant,

améliore I'uniformité de la structure dans le bain du liquide et la rotation du creuset permis
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d'éviter les irrégularités dans le chauffage (elle garantit la symétrie thermique ).

Le chauffage du creuset et le refroidissement du cristal causent des gradients de
température a travers le liquide. Et par conséquent un gradient de masse volumique, ce qui
conduit a un mouvement du liquide (convection naturelle).

Les variations de la tension superficielle le long de la surface libre du liquide,
conduisent un autre type d'écoulement appelé la convection de Marangoni. Puisque le
coefficient de tension superficielle de la plupart des matériaux, sous leur forme fondue, varie
avec la température, un gradient de température différent de zéro le long de la surface libre,

cause le cisaillement sur celle -ci.

111.3 Positon du probléme et modele physique

111.3.1 Positon du probléeme

Pour le domaine d'étude nous avons adopté la méme géométrie et les mémes
dimensions que celles du modéle expérimental utilisé par Rahal.S et al. [8]. La Figure 111.1
présente la configuration étudiée. Le creuset de hauteur H et de Rayon R contient de I'huile de
silicone ou du Gallium, le cristal est un cylindre de rayon Rs en rotation, avec une vitesse

angulaire Q. L'interface solide-liquide est supposé plane avec une température T, le fond et

la paroi latérale du creuset sont maintenues a une température T, la surface libre est supposée

. . . . s . Tc+T
plane avec un échange convectif tres faible avec l'air environnant (Ta = CZ f). La

convection de Marangoni est prise en compte.
111.3.2 Hypotheéses simplificatrices

Afin de pouvoir résoudre les équations régissant I'écoulement, nous avons
adopté les hypothéses simplificatrices suivantes:
e Le fluide est incompressible et Newtonien.
e L'écoulement dans le creuset est supposé laminaire.
e La masse volumique est supposée varier linéairement avec la température dans le
terme de force de gravité (approximation de Boussinesq). De méme, si les
variations de la tension de surface sont faibles, on peut adopté une approximation

similaire a celle de Boussinesq (I11.1 et 111.2)
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surface libre

Interface
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paroi latérale
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Figure 111.1: Géométrie simplifiée du probléeme

o L'effet du rayonnement thermique est négligeable

e La conductivité thermique du solide (cristal ) est comparable a celle du liquide
(melt).

e L'interface solide-liquide est plane.

e Lasurface libre est supposée plane et légerement refroidie par convection.

e Le cristal n'est pas simulé mais traité comme condition aux limites.

111.4 Approximation de Boussinesq

Les bases de cette approximation font que dans de nombreuses situations pratiques les
équations de Navier-Stokes peuvent étre considérablement simplifiées. Il s’agit notamment
d’écoulements dans lesquels la température varie peu, ce qui résulte que (p) varie peu
également, pas suffisamment pour que la poussee d'Archiméde ne déclenche un mouvement.
Par conseéquent, les variations de (p) sont négligées dans les equations de conservations, sauf
dans le terme de poussée d’Archiméde (pg). Dans ce terme, (p) est fonction de la température
uniquement. Toutes les autres propriétés thermophysiques du fluide (B, p, x, v, Cp) sont

supposées constantes. La puissance volumique liée aux variations de pression et la dissipation
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visqueuse dans 1’équation de 1’énergie, sont négligeables devant le flux de chaleur diffusé par

conduction.

I11.5 Propriétés thermo physiques

Les proprietés thermo physiques de I'huile silicone et le Gallium sont regroupés dans

les tables I11.1 et 111.2.

Table I11.1: Propriétés thermo physiques de I'huile silicone 2 ¢St a 25°C [8].

Propriété a p v A B o aG/aT Pr
[m?/s] | [Kg/m?] [m?/s] | [W/m.k]| [1/K] |[N.m™"] [N.m 1K1
Fluide '
Huile 7,1 873 2 0.15 0.24 0.0187 —6,28 28
silicone x 1078 x 107° x 1073 X 1073
2 cSt
Table 111.2: Propriétés thermo-physiques du gallium a T,, = 302.78 K [84]
Fluide a p v A B o 00/61, Pr
[m2/s] | [Kg/m3| [m?/s] | [W/m.k]| [1/K] |[N.m™1] [N.m-1K-1
0.025
Gallium 1,28 6095 3.2 31 1.27 2,06 0,0068
X 1075 x 1077 x 10~*

I11.6 Equations gouvernantes

Les équations régissant I'écoulement sont les équations de continuité, de Navier-Stokes

et I'équation d'énergie, qui expriment la conservation de masse, de quantité de mouvement et

d'énergie. Pour une formulation simple du probléme, nous allons considérer quelques

approximations entre autres les approximations de Boussinesq (Les forces a l'origine du

mouvement sont la force thermocapillaire et la force d'Archimede.) (111.1) (111.2)

Nous supposons alors que l'influence de la variation de la masse volumique n'est prise

en compte que par l'intermédiaire des forces de volume. La masse volumique du fluide varie

linéairement avec la température et elle est donnée par la relation suivante:
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p = poll = B(T — To)] (11.1)
ou
B: coefficient de dilatation thermique.
Po- Masse volumique de référence.

T,: température de référence.

De méme pour la tension superficielle:

c=0y—Y(T—T,) (111.2)
v: coefficient de tension superficielle.
a,. tension superficielle de référence.
T,: température de référence.
Les équations de base réegissant I'écoulement et les transferts de chaleur sont données
respectivement par:

1. Equation de continuité :
% 4+ 9(pl) = 0 (111.3)

2. Equations de quantité de mouvement :
22D+ (U.V)U = —%Vp+ﬂAﬁ+gﬁ(T—To)e—z’ (111.4)
3. Equation de conservation d'énergie :

oT = =
5+ (UV)T = aAT (111.5)

ou « est la diffusivité thermique

111.6.1 En coordonnées cylindriques:

» Equation de continuité

oW | 10v | ow _
o +r69+6z_0 (111.6)
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» Equation de quantité de mouvement radiale

ou |10
E-I_ ;—(ruu) + ——(uv) + —(uw) - —l

_lop ula(au) 16(6u> 6<6u> 2 0v

por plrar\"ar) T7739\a8) T 32\5z) " 7208
(111.7)
» Equation de quantité de mouvement azimutale
dv [10 10 uv
O e truv) + = () 2 ()
_10p n 16( 6V)+1 6(6v>+6<6V) v 20u
~ pror plrar\ or/ r2ae\ee) 9z\oz) r? r206
(111.8)

» Equation de quantité de mouvement axiale

a—W+ %i(ruw) +1—(UW) +—(wu )

ot
B 16p U 16( 6w>+1 6(6w>+6(GW) u 20v
= T 0z polror\"ar) Tr290\00) T 9z\az) "2 72 a0
—gBb(T —Tp)
(111.9)
» Equation de I'énergie
6T+16( T)+1 (T)+ (T)] 1[16(6T>+16(6T)+6(6T)]
ot lrarot v v pCp ror\ or 200\060) 0z\oz
(111.10)
111.6.2 Condition initiale et conditions aux limites:
I11.6.2.1 Condition initiale:
At =0, I'écoulement est purement conductif dou u =v=w =20 (n.11)
10 (_aT 10 (0T a (0T
“(;5(’”5)““725(5)%2(@2)) 0 (11.12)
2
a= (111.13)

I11.6.2.2 Les conditions aux limites:

» Aufondducreuset (z=0;0<6<2met0<r<R,)
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u=v=w=0T=T, (1n.14)

> Alaparoilatérale (r=R;0<0 <2met0<z<H)

u=v=w=0T=T, (111.15)

» Alinterface (z=H;0<0<27et 0<r<R,)(z=H;0<0 <2met0<r <Ry)
u=w=0;v=RQu;T =T (111.16)

La rotation du cristal apparait comme condition aux limites dans la composante

azimutale de la vitesse.

» Alasurfacelibre (z=H;0<60 <2metR; <r <R_)
La convection thermo capillaire a la surface libre (interface liquide / gaz) est décrite

par les équations suivantes:

du _ 1dg0T

S (111.17)
v 1 do OT

2 _llom (111.18)
w=0 (111.19)
A2 =T -T,) (111.20)

111.6.3 Choix des grandeurs de référence

Pour mettre les équations précédentes sous formes adimensionnelles, on introduit les
variables adimensionnelles, en choisissant les échelles caractéristiques suivantes d'apres
Gelfgat [63]:

— R, comme longueur de référence

2
Rc/v comme temps de référence

- V/R comme Vvitesse de référence
(5

— p(VR,)? comme pression de référence
T—Tf

La température est rendue adimensionnelle par I'expression suivante: T = —
Ty
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111.6.4 Parameétres adimensionnels:

L'écoulement et le transfert de chaleur dans la configuration de Czochralski sont
décrits par un certain nombre de parametres de controle.

Le premier parametre est le nombre de Rayleigh, qui traduit la compétition entre la
poussée d’Archimede et les effets dissipatifs de la trainée visqueuse et de la diffusion de la
chaleur.

Le nombre de Rayleigh est défini par :

poussé d archimede

= force de trainée visqueuse X taux de dif fusion de la chaleur

Le deuxieme paramétre est le nombre de Prandtl, qui prend en compte le transport de
la chaleur, il représente le rapport de I'épaisseur de la couche limite visqueuse et la couche
limite thermique. Pour les métaux liquides (Gallium) et les semi-conducteurs, il est de l'ordre
de 10, ce qui signifie que la chaleur diffuse rapidement en comparaison avec le transport
convectif.

Le troisieme parameétre est le nombre de Reynolds, qui représente le rapport entre les
forces d’inertie et les forces de dissipation visqueuse (diffusion de la quantité de mouvement)
au sein du fluide :

forces d'inertie
Re

~ forces de dissipation visqueuse
Le quatrieme paramétre est le nombre de Marangoni, qui représente le rapport entre
les effets relatifs de la tension de surface et des forces visqueuses.

force de tension de surface
a= .
forces visqueuses

Les expressions des nombres adimensionnels utilisés sont:

Nombre de Rayleigh

3
ATH
Ra _ 9pATHT (11-21)
ayv
Nombre de Reynolds du cristal
Q.R:
Re. :% (11.22)
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Nombre de Prandtl

pr=" (111.23)
a

Nombre de Marangoni

a_U(Rc _RS)AT

Ma = 111.24
Gl o ( )

o Diffusivité thermique,

B Coefficient Volumétrique d'expansion thermique,

pn  Viscosité dynamique,

v Viscosité cinématique,

o Tension de surface,

oo . . -

o Coefficient de tension superficielle ,

AT Différence de température appliquée entre le creuset et le cristal,

Le rapport d'aspect qui représente une caractéristique géométrique de la configuration:
H

A= (111.25)

En se basant sur ses hypotheses sus cités et sur les variables adimensionnelles, les
équations couplées de Navier-Stokes et de I'énergie (I11.3), (I11.4), (111.5), préalablement

établies deviennent:

<l

( v(U) =0

) —

J *WUWU=—W+AU+ Te, (111.26)
E+ULWT=EAT

Les équations décrites ci - dessus sont des équations différentielles aux derivées

partielles non lineaires, couplées. En raison de leur complexite, ces équations sont résolues a
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I'aide d'une méthode numérique. Dans notre cas la méthode utilisée est celle des volumes finis
(MVF).

I11.6.5 Discrétisation des équations

Les équations de conservation présentées ci-dessus, peuvent étre écrites sous une
forme générale. L'équation du transport, en coordonnées cylindrique pour un écoulement

incompressible tridimensionnel est donnée par:

(p¢)+rae(pv (Z))+—(pw Q))___[F‘Par]-l_riz% ¢ae]+az 4’%]-'_‘2‘{’, (1.27)

c D S

Avec :

@: La propriété transportée.

I'y: Le coefficient de diffusion.

S Le terme source qui inclut également le gradient de pression.
T: Terme transitoire;

C: Terme de convection;

D: Terme de diffusion;

S: Terme source.

Les termes de I'équation généralisée (111.27), sont groupés dans le tableau 111.1

Tableau I11.1: Termes de I'équation de transport généralisée

Equation 1) T S¢
continuité 1 0 0
Quantité de u v 10p u 2 0v] v?
mouvement suivant r “oor Yl trEeel T
Quantité de v v 110p v 20ul uv
mouvement suivant 0 praf TV [_ 2Tz 200l r
Quantité de w v 10p
mouvement suivant z por 9B (T —To)
Energie T A 0
Py
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111.7 Méthode numérique de résolution

111.7.1 Introduction

Les écoulements des fluides, sont décrits par un systeme d'équations aux dérivées
partielles. Ce systéme formé par les équations de continuité, de quantité de mouvement et
d'énergie, qu'il convient de résoudre pour déterminer les champs thermique et dynamique.

Pratiqguement il est impossible de trouver une solution analytique exacte a de tels
systemes du fait que les équations citées précédemment soient tres complexes, c'est-a-dire
non-linéaires d'une part et couplées d'autre part. Dans ce cas, le recours a la résolution
numeérique s'impose et nous incite a choisir la méthode numérique adéquate pour obtenir les

meilleures approximations.

111.7.2 Méthode numérique adopté par le code Fluent:

Pour obtenir une solution numérique du probleme étudié, on doit transformer les
équations différentielles du modéle mathématique au moyen d'un processus de discrétisation
en un format facile pour le processus numérique. Ce format n'est autre que le systéme
d'équations algébriques obtenues apres discrétisation.

Parmi les techniques et les méthodes de discreétisation les plus fréeqguemment utilisées
dans les problémes d'écoulements et de transferts thermiques, on peut citer la méthode des
différences finies, la méthode des volumes finis et la méthode des éléments finis.

Le code Fluent utilise la méthode des volumes finis, Cette méthode présente des
avantages considérables du fait qu'elle soit simple, qu'elle garantisse la conservation de masse
et de la quantité de mouvement dans chaque volume de contrble et dans tout le domaine de

calcul et est applicable pour les géométries complexes.

111.7.3 Principe de la méthode des volumes finis:

La méthode des volumes finis consiste a transformer les dérivées en expressions
algébriques faciles a résoudre. la résolution par cette méthode passe par quatre étapes
principales [85]:

a) Effectuer un maillage du domaine d'étude: ceci se fait en plagant un certain nombre
de nceud dans ce domaine et en construisant un volume fini ou un volume de controle autour
de chaque nceud. Ce volume de controle est délimité par des interfaces.

b) Intégrer I'équation aux dérivées partielles sur chagque volume de contrdle.
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¢) Choisir un profil de variation de la quantité a trouver (par exemple: température,
pression, etc...) entre deux nceuds consécutifs pour pouvoir évaluer les dérivées a l'interface.
Ceci nous conduit a lI'obtention d'une équation algébrique simple appelé « équation discrétisee
» qui est propre a chaque nceud du domaine. Donc, si celui-Ci est constitué de n-nceuds, on
aura n-equations algébriques a résoudre, il y a donc, autant de nceuds que volumes de controle

d'ou la performance de la méthode des volumes finis comparativement aux autre méthodes.

d) Résoudre le systéme d'équations obtenu par I'une des méthodes de résolution des
équations algébriques linéaires.

111.7.4 Logiciel FLUENT:

Fluent est un logiciel de simulation numérique de mécanique des fluides. Ce logiciel
est juste le solveur, il ne maille pas le systeme. Le maillage doit étre réalisé avec un mailleur,
Gambit par exemple. Fluent est intégré dans la fameuse suite de logiciel de simulation
ANSYS. Il dispose d'un trés grand nombre de modeles, pouvant faire face a de tres nombreux
aspects de la mécanique des fluides: Ecoulement diphasique (miscible, non miscible,
cavitation, solidification), turbulence (LES, Ke, Kw, ...), combustion, transport de particules,
écoulement en milieux poreux, maillages mobiles et dynamiques avec reconstruction du
maillage...

Les schémas temporels et spatiaux peuvent de plus étre modifiés pour améliorer la
convergence.

Le logiciel Fluent est basé sur la Méthode des VVolumes Finis, qui permet la résolution
des équations qui régissent I'écoulement (équation de conservation de la masse, équation de
guantité de mouvement, équation de I'énergie). Fluent est associé a Gambit, a I'aide duquel on

va définir la géométrie, le maillage, et les conditions aux limites [86, 87].

111.7.5 Qualité de Maillage:
La qualité du maillage joue un rdle signifiant dans la précision et la stabilité du calcul

numérique. Le maillage adopté pour cette simulation numérique est représenté dans la Figure
1.2
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Figure 111.2: Le maillage de notre étude

Le maillage adopté est du type décalé, proposé par Patankar et Spalding [89]. Le
centre d’un volume fini typique est un point P, et les centres de ses faces latérales est, ouest,
nord, sud, front et arriére sont les points respectivement e, w, n, s, t et b. Chacun des volumes
de controle est entouré de six autres volumes de contréle dont les centres sont les points E, W,
N, S, T et B. Dans ces points sont stockées les variables scalaires (pression P et température
T). Cependant, les composantes de la vitesse u, v et w sont stockées aux centres des faces
latérales des volumes de contréle.

® Noeuds primaire (T.P)

A —» Noeuds secondaires
(U.V.W)

Figure 111.3 Volume de contréle principal tridimensionnel [88]
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Considérons le volume de contrdle sur la figure (111.3)
Les Figures (111.5), (111.6) et (111.7), illustrent respectivement, les projections suivant

les trois plans : (r, 0), (0, z) et (r, z).

J-1 J+1

I+1

7Z Ar(D)
Ny A

dr(1-1)

d0,~d0J)
d0,=do(J-1)
Figure I111.4 Projection du Volume de contréle dans le plan (r,0) [88]

dr(1-1) dr(D)=dr

]
K+ — T — :
i I :
| 1 |
----- foemmdmmem: ¢ smmmkemmeedeemeebeeeeedenne | §7(K)

A ;
' i
AzK)y K—s§s—s— P—HN N i
i | i :

e Wy e e =iy ==t a1
i ' : i
K-1 i B ' :
i i I
ol |

I-1 Ar(l) I+1

Figure 111.5 Projection du Volume de contrdle dans le plan (r,z) [88]
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Figure 111.6 Projection du Volume de contréle dans le plan (z,0)[88]

I11.7.6 Schémas d'interpolation:
Par défaut FLUENT stocke les valeurs discretes de la pression, de la vitesse et de la

température au centre des cellules, schéma collocatif décrit par Rhie et Chow [90]. Comme le
calcul de la pression, de la vitesse et de la température sur les faces est nécessaire pour
exprimer le terme de convection et de pression, ces valeurs vont étre interpolées a partir des
valeurs au centre des cellules. Ceci est accompli en utilisant un schéma décentré. FLUENT
dispose de plusieurs schémas décentrés: 1* ordre, second ordre, loi de puissance, schéma type
Quick.

Nous développerons dans cette partie les schémas utilisés lors de notre étude.

1. Pour le calcul de la vitesse sur les faces:
Le schéma utilisé est le schéma « upwind », ce schéma prend en considération la

direction de I'écoulement pour déterminer les grandeurs convective sur les faces des volumes
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de contréles. Le schéma amont d'ordre un permet une certaine stabilité mais il est responsable
de diffusion numérique, donc on a choisi le schéma du 2™ ordre (schéma décentré amont), ce
dernier minimise la diffusion numérique.

2. Pour le calcul de la pression sur les faces:

L'équation exige que la valeur de la pression soit a la face entre les cellules donc on doit
faire une interpolation en utilisant le schéma "PRESTO" (Pressure Staggering Option). Ce
type de schéma est approprié pour les écoulements hautement tourbillonnaires a grande vitesse

de rotation, ou les écoulements dans des domaines fortement courbés.

3. Couplage pression-vitesse:
Afin de résoudre I'équation de Navier-Stokes, il est nécessaire de connaitre le terme de

pression. Malheureusement, on ne dispose d'aucune équation de transport pour cette variable
qu'est la pression. Un champ de vitesse donné peut satisfaire I'équation de continuité sans pour
autant vérifier les équations de transport de quantité de mouvement. Cette particularité des
équations rend necessaire [l'utilisation d'un algorithme de couplage pression-vitesse.
L'algorithme le plus universel et le plus utilisé est sans doute l'algorithme SIMPLE de
Patankar et Spalding [91] et il est utilisée dans notre étude.
4. Critére de convergence

La Convergence est quantifiée par l'intermédiaire de résidus normalisés (définis pour
chaque grandeur ¢ comme la somme, sur tous les volumes de contrdles, des erreurs sur le
bilan de ¢ rapportée a la somme des termes de I'équation discrétisée qui concernent le centre

des volumes. Il permet de suivre la convergence des calculs au fur et a mesure des itérations.

Ce résidu est défini par:

. Z|Z nb anb+Sc—ap¢p|
Fing

R¢
Oou:

R: est la somme absolue des résidus correspondant a la variable ¢;

(111.28)

Fin,e: est le flux total a I'entrée de la variable ¢.

Le procédé itératif est lancé par la solution de I'équation d'énergie, suivi par les

équations de quantité de mouvement et continue jusqu'a ce que la convergence soit réalisée.
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Les résidus normalisés doivent étre inférieurs a 10™* et des itérations supplémentaires ne
doivent pas modifier les résultats une fois la convergence atteinte.

5. Méthode de sous relaxation:

Pour des équations non linéaires, il est nécessaire de contrbler le changement d'un
scalaire ¢ lors de la résolution. La sous relaxation réduit ce changement durant chaque
itération. Pour améliorer la stabilité de calcul pendant le processus itératif, nous utilisons la

sous relaxation suivante:
pnrouv — p* apP' (|||.29)

Ou: 0< ap < 1 est le facteur de sous relaxation.
Les composantes de la vitesse (u, v et w ) seront relaxées comme suit:

U = g u 4+ (1 - a )u® v
YOW = g+ (1 — av)v(n—l) 111.30)

whow =g w+ (1 —a,)w*?!

Oou: a,, a, eta,, sont les facteurs de sous relaxation pour les composantes de la vitesse.
u, v et w sont les composantes corrigées sans relaxation, tandis que u™=1, y™@=Det -1
représentent leurs valeurs a l'itération précédente.

Pour les différents cas simulés, les critéres de résolution (préconisés par FLUENT dans
le cas de la convection) et les coefficients de sous-relaxation utilisés sont présentés dans le
tableau I11.2.

Tableau I11.2: Critéres de résolution et coefficients de sous-relaxation utilisés

Facteur de relaxation Type de discrétisation
Pression 0.3 PRESTO
Masse volumique 1 X
Force de gravité 1 X
Quantité de mouvement 0.7 2™ ordre upwind
Energie 0.9 2™ ordre upwind
Couplage pression-vitesse X simple
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I11.5 Conclusion:

A travers ce chapitre, nous avons présenté brievement la méthode des volumes finis,
les étapes de discrétisation du modele mathématique, ainsi que la réesolution des
équations algébriques.

Une résolution numérique tridimensionnelle des équations de conservation de la masse,
de quantité de mouvement et de I'énergie a été mise en ceuvre pour simuler 1'écoulement et le
transfert de chaleur dans le procédeé de Czochralski. La résolution est effectuée par le code
CFD « FLUENT », basé sur la méthode des volumes finis. Les résultats obtenus par ce code
sont présentés dans les chapitres suivants.
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Chapitre IV
Résultats et discussions cas: Huile silicone

1VV.1 Introduction

Dans cette partie on va considéré les phénoménes thermiques dans une enceinte
cylindrique simulant le procédé de Czochralski. Les équations qui régissent ce phénomeéne ont été
résolues par une approche numérique, basée sur la méthode des volumes finis en utilisant le code
Fluent et le mailleur Gambit. Pour pouvoir exploiter les résultats, nous avons tout d'abord
chercher a mettre en évidence leurs validité. Pour ce faire, nous nous sommes appuyer sur les
résultats expérimentaux de Rahal. S et al. [8] et nous nous sommes mis dans les mémes

conditions pour pouvoir comparer les résultats.

Par la suite, on a fait varier les conditions de travail, tel que le gradient de température
appliqué, la vitesse de rotation du cristal, les conditions thermiques a la surface libre, le facteur de
forme et le nombre de Prandtl. L'influence de ces parametres sur les champs de température et de
vitesse a éte ainsi considérée afin d'obtenir les conditions optimales de croissance et minimiser
les fluctuations de températures. On fait varier le parametre de stabilisation représenté par le
nombre de Reynolds (équivalent & la vitesse de rotation du cristal) pour une différence de
température fixe (qui représente la partie perturbatrice).

La transition des écoulements est obtenu en variant le nombre de Rayleigh (AT =35 K et

10 K)) et le nombre de Reynolds de rotation (0 - 2900 ).
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Partie 1: Cas d'un Fluide a grand nombre de Prandti

(huile silicone )

Le nombre de Prandtl compare la rapidité des phénomenes thermiques et des phénomeénes
hydrodynamiques dans un fluide. Un nombre de Prandtl élevé indique que le profil de
température dans le fluide sera fortement influencé par le profil de vitesse. Un nombre de Prandtl
faible (exemple: métaux liquides) indique que la conduction thermique est tellement rapide que le
profil de vitesse a peu d'effet sur le profil de température. On note ainsi que pour les fluides de
grand nombre de Prandtl (huiles silicones tres visqueuses par exemple), le temps thermique est
plus grand que le temps visqueux et que les processus de diffusion de la chaleur pilotent le
mouvement du fluide. Pour les faibles valeurs du nombre de Prandtl (métaux liquides par
exemple), les effets thermiques s'amenuisent et le comportement du fluide est essentiellement
hydrodynamique.

Dans cette étude envisagée on va considéré deux fluides différents, le premier a grand
nombre de Prandtl (I'huile silicone 2 cSt), utilisée dans I'expérience de Rahal.S et al.[8] et un
deuxiéme fluide a faible nombre de Pr (Gallium) qui représente la catégorie des semi-
conducteurs.

V.2 Etude de I'effet du maillage

Pour analyser l'effet du raffinement du maillage sur les résultats de la simulation
numérique, nous avons défini 6 maillages, le premier étant le plus grossier et le dernier le plus
fin. Ces maillages ont été testés dans le cas du régime stationnaire. Les détails des maillages

testés sont donnés dans le tableau 1V.1

Tableau 1V.1: Taille des maillages testés
Maillages M1 M2 M3 M4 M5 M6
Nombres de Nceuds 32104 95904 149040 | 322142 | 695183 | 1058832

Les figures (1V.1) et (1V.2) montrent les courbes de variation de la température, la vitesse

tangentielle, la vitesse axiale et la vitesse radiale le long de I'axe horizontal z = 0.098 mm ( 2 mm
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au dessous de l'interface, partie critique concernée par les fluctuations ) et le long de I'axe vertical
(axe de symétrie ), pour les différents maillages.
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Figure IV.1 :Effet du maillage sur la variation axiale de (a) la température, (b) la vitesse tangentielle,(c) la vitesse
axiale, (d) la vitesse radiale.
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Figure 1V.2: Effet du maillage sur la variation radiale de (a) la température,(b) la vitesse radiale

A partir de M3 la différence entre les courbes est faible et la solution devient indépendante du
maillage. Nous pouvons retenir le maillage M3 (Figure 1V.3) défini comme un bon compromis entre le
temps de calcul et la précision des résultats.

Figure IV.3 Schéma de Maillage utilisé
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1VV.2.1 Effet du maillage sur les contours de vitesse Axiale

M2 M1

Figure 1V.4: Effet du maillage sur les contours de vitesse axiale.
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1VV.2.2 Effet du maillage sur les contours de Tempeérature

M5

M4

M3

M2

01

002 004

0
X (m)

M1

Figure IV.5: Effet du maillage sur les contours de température.
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La figure 1VV.6 montre I'effet du maillage sur le nombre de Nusselt.

14

12 p——e .

10 /
8 V.
Nu /

6
4
2
0
M1 M2 M3 M4 M5 M6
Mailllage

Figure 1V.6: Effet du maillage sur le nombre de Nusselt

1V.2.3 Conclusion
En prenant un maillage fin au niveau de l'interface, nous n‘avons pas amélioré de
facon tres sensible les résultats.

Les courbes montrent que la vitesse est largement surestimée dans le cas du maillage
grossier. Cela est d0 probablement a la présence d'une couche limite, qui n'est pas résolue par une
loi de paroi spécifique. Dans ce cas, l'intégralité de la couche limite se situe dans la premiére
maille, le calcul du champ de vitesse ne détecte pas les effets de viscosité au voisinage de la
paroi.

Dans le cas d'un maillage fin, les premiéres mailles sont dans la couche limite. Dans cette
zone, les termes visqueux sont prépondérants et freinent I'écoulement. Le calcul du champ de
vitesse est donc plus précis, avec des vitesses plus faibles et plus en accord avec le phénomeéne
physique que I'on cherche a modéliser.

On voit tres nettement que le maillage grossier surestime la tempeérature.

Les structures convectives prés de l'interface ne sont pas détectées par les maillages

grossiers.
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IVV.3 Les nombres adimensionnels
Pour les simulations faites dans cette partie les valeurs des nombres adimensionnels

utilisés sont:

Pr=28

Ma = 88.65x10°(AT =5K);177.3x10°(AT =10K)
Ra =10"(AT =5K)et 2.1x10" (AT =10K )

Re, =0 &2900(Q, entre O et 246 tr/min)

V.4 Résultats et analyse

IV.4.1 Validation qualitative de la procédure numérique

Afin de valider notre procédure de simulation numérique, les lignes de courant, a
différentes valeurs des nombres de Rayleigh et de Reynolds du cristal, obtenues a partir de nos
simulations numériques, sont comparées a celles obtenue par Rahal.S et al. [8]. On peut noter un
bon accord qualitatif (voir Figure IV.7 et Figure IV.8). L'écoulement est visualisé dans le plan
vertical médian du creuset.

Dans la configuration de Cz les plus importantes forces sont la force centrifuge due a la
rotation du cristal; la force de flottabilité (poussée d'Archimeéde ), due au gradient de température
et la force thermocapillaire due au gradient de tension superficielle (convection de Marangoni).
Les écoulements correspondants sont montrés sur les  Figure 1V.7. (a)(b) et (c)(d),
respectivement. Le premier écoulement prend la forme de deux rouleaux tournants autour de
leurs propres axes, le second est un écoulement axial axisymétrique. Dans le cas de la
combinaison des différents écoulements induits par les différentes forces, le comportement de

I'écoulement devient trés complexe dans le creuset. ( voir Figure. 1V.8)
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(© (d)

Figure IV.7: Lignes de courant observées dans le plan vertical médian du creuset, huile silicone 2 ¢St . (a),(c): Ra =
0, Re, =5.9 =102 . (b),(d): Ra= 10", Re, =0. (a),(c): Visualisations Expérimentales (Rahal.S et al.[8] ). (b),(d):
nos résultats numériques.
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O (€3]

Figure 1V.8: Lignes de courant, observées dans le plan vertical médian du creuset, huile silicone 2 cSt. (a), (b): Ra =
10", Re, =1800. (c),(d): Ra= 10", Re, = 2900, (e),(): Ra=2.1.10", Re, =1800. (a),(c),(e) : Visualisations
Expérimentales (Rahal.S et al. [2008]). (b),(d),(f): nos résultats numériques.

Une deuxiéme validation des nos résultats avec les visualisations faites par Teitel et al.
[44] (Figure 1V.9.(a)) pour un nombre de Prandtl Pr = 23.9, a révélé la présence d'une instabilité
dite «plume froide», ou le fluide froid s'accumule preés de la paroi froide supérieure (le cristal) et
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descend ensuite vers le fond du creuset. Une instabilité similaire a été détectée par nos
simulations numériques (Figure 1V.9.(b)).

Le méme type d'instabilité a été observé par Munakata et al. [45], pour un grand nombre
de Prandtl, Pr = 1000. Un calcul dépendant du temps de Gelfgat et al. [63] pour un modeéle
caractéristique révele également un panache froid descendant de la partie supérieure vers la limite

inférieure.

Rayon (m) vim

(a) (b)

Figure 1V.9 Visualisation de I'instabilité plume froide.

1V.4.2 Analyse des instabilités convectives

La figure 1V.10 montre les profils des vitesses radiale et tangentielle le long de la ligne
horizontal (z = 0,09 m (1 cm au dessous de l'interface solide-liquide) a l'instant t = 300 s pour
une série de vitesses de rotation du cristal ( allant de 0 a 246 tr/min). Pour les faibles vitesses de
rotation < 10 tr/min, la vitesse radiale est négative et la vitesse tangentielle est trés faible, ce qui
signifie que I'écoulement est radial des parois latérales vers l'axe de symétrie du creuset. Ce
résultat nous a permis de conclure que la convection libre soutenue par la convection de
Marangoni domine la convection forcée. Pour une telle situation, les champs thermique et

dynamique sont axisymétriques.

Pour des valeurs élevées de la vitesse de rotation du cristal (> 60 tr / min), il ya un

changement dans la direction de I'écoulement et une augmentation significative de I'amplitude
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des vitesses radiales et tangentielles. L'écoulement devient tridimensionnel, ce qui refléte
Iimportance de la convection forcée. Zhang et al. [92] ont constaté que I'écoulement
asymétrique dans le systéme industriel CZ commence a des vitesses de rotation d'environ 20 a 30

tr / min.
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Figure 1V.10: Vitesses radiales (a), Vitesses tangentielles (b), Vitesses axiales (c), températures; (d) le long du rayon
a z=0,09 m pour différentes vitesses de rotation de cristal. Ra=10 (AT = 5 K).
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IVV.5 Observations qualitatives de I'écoulement

Afin de comprendre les caractéristiques de I'écoulement complexe entrainé par I'effet
combiné de la flottabilité, la thermo capillarité et la rotation du cristal, une série de simulations
numériques tridimensionnelles instationnaires ont été effectuées. Les résultats indiquent que
I'écoulement est axisymétrique et stable pour les faibles différences de température et a de faibles
vitesses de rotation du cristal. La structure de I'écoulement de base est composé d'un jet axiale.
Avec l'augmentation de la vitesse de rotation et / ou de la différence de température, I'écoulement

de base passe a un écoulement oscillatoire tridimensionnel.

IV.5.1 L'écoulement de base Ra = 10’ et Re = 0 (Ecoulement stationnaire et

bidimensionnel)
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Figure IV.11 : Contours dans le plan vertical médian
(a) température (b) magnitude de vitesse (¢ ) vitesse radiale (d) vitesse tangentielle.
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Figure IV.12 : Contours dans le plan horizontal z=0.098m.
(a) température (b) magnitude de vitesse (¢ ) vitesse radiale (d) vitesse tangentielle.
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V.6 Analyse spectrale

Pour localiser la position qui a de grandes fluctuations, trois positions ont été considérées
dans le plan z = 0,098 m (2 mm en dessous de l'interface solide-liquide) et une position dans le
plan z = 0,09 m (1 cm au-dessous de l'interface). La figure 1V.13 présente les points
correspondants P1, P2, P3 et P4 de coordonnées respectives (0 mm; 0 mm; 0,098 mm), (0 mm; 0
mm; 0,09 mm), (-0,015 mm; 0 mm; 0,098 mm), (-0,015 mm; 0 mm; 0,098 mm).
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Figure 1V.13 Positions azimutales des points considérés .

Ces points, situés au-dessous de l'interface solide-liquide (Plan horizontal z = 0.098 m),
ont été choisis, comme étant représentatifs des fluctuations ayant une influence sur la forme de
I'interface et par conséquent sur les défauts qui apparaissent dans le futur cristal, puisqu'en ces
points, les effets des trois écoulements coexistent (convection libre, convection forcée et
convection de Marangoni). De plus, ils appartiennent & une zone de fortes variations de la vitesse
comme en témoigne la Figure IV.11 et sont donc caractéristiques du phénomene.

Pour P1 et P2, les amplitudes des fluctuations sont égales ou supérieures a celles trouvées

pour P3 et P4 qui sont également du méme ordre. (\VVoir Figure 1V.14). P1 est alors adopté pour
notre analyse.
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Figure 1V.14 Spectres de magnitude des fluctuations de température a diverses positions sous I'interface
cristal-liquide.
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La figure 1V.15 montre la variation temporelle de la température pour la position P1, pour
une série de vitesses de rotation du cristal (allant de 0 a 246 tr/min).
On remarque que pour des vitesses de rotation faibles (inferieur a 10 tr/min), la valeur
asymptotique de la température atteinte est la méme pour toutes les vitesses. Pour des valeurs de
10 <, <30 tr / min, une augmentation progressive de la valeur asymptotique est observée jusqu'a

une valeur qui reste constante pour des vitesses > 60 tr / min.
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Figure 1V.15: Variation de la température du point P1 en fonction du temps

Les transformées de Fourier rapides (FFT ) correspondants aux courbes de la Figure
IV.15, sont donnés sur la Figure IV.16. On peut remarquer que pour toutes les vitesses de
rotation, les spectres sont continus et les grandeurs les plus élevées sont observées pour les

faibles fréquences.
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La figure IV.16, montre les spectres des fluctuations de températures du point P1 pour
différentes vitesses de rotation du cristal. Les oscillations dépendent de la vitesse de cristal
consideérée et elles sont plus importantes pour les faibles vitesses.

Comme mentionné ci-dessus, les fluctuations thermiques sont préjudiciables a la qualité
du cristal dans le systeme de Czochralski. Le but de ce travail est de comprendre leur
comportement afin de trouver les meilleurs moyens de les contrdler. Nous avons trouvé que
I'utilisation d'une vitesse de rotation du cristal supérieure a 10 tr/min permet de réduire
considérablement I'amplitude des fluctuations de température. Le méme résultat a été trouvé par
Hintz et al.[41] et Shuxian et al .[64].

B pemenesemeoes pememeemeoos pememsemeoos pememsemeoos pomemsememees ‘
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Figure IV.16: Transformée de Fourier des fluctuations de température pour le point P1 (2 mm au dessous de
I'interface), pour différentes vitesses de rotation du cristal.

La figure 1\V.17 représente la variation de la magnitude des fluctuations de température en
fonction de la vitesse de rotation du cristal. Une augmentation de I'amplitude des fluctuations est

observée pour des vitesses de rotations entre 0 et 2 tr/min et entre 8 et 10 tr/min. La variation de
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I'amplitude est tres négligeable entre 2 et 8 tr/min. Au dela de 10 tr/min, une diminution

remarquable des fluctuations est observée.
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Figure IV.17 Magnitude des fluctuations de température en fonction de la vitesse de rotation du cristal.

La figure IV.18 représente la variation de la magnitude de vitesse en fonction de la vitesse

de rotation du cristal. Pour des vitesses de rotations entre 0 et 10 tr/min, la magnitude de vitesse

est tres faible. Au dela de 10 tr/min une augmentation considérable est observée.
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Figure 1VV.18 Magnitude de vitesse en fonction de la vitesse de rotation du cristal.

IVV.7 Effet du nombre de Reynolds sur les champs thermique et dynamique

IVV.7.1 Visualisation de I'écoulement.
L'objectif des visualisations décrites ci-dessous est de détecter les conditions critiques de

la transition d'un écoulement stable et axisymétrique a un écoulement tridimensionnel (3D), pour

76



Chapitre 1V Résultats et discussions cas :Huile silicone

I'huile silicone (Cela nous permet de modéliser le comportement des oxydes qui se caractérisent
par des nombres de Prandtl de méme ordre 5< Pr < 30).

Les figures ( 1V.19), (1V.20), (IV.21), représentent les contours de vitesse radiale, les
contours de la magnitude de vitesse et les contours de température respectivement pour
Ra=10"(AT = 5 K). On constate une symétrie par rapport a l'axe vertical pour Q = 5tr/
min et Q = 10 tr/min et une perte de symétrie pour Q = 15tr/min et Q = 60 tr/min. On
constate que I'écoulement dominant est le long de I'axe vertical.

La figure 1V.20 montre les contours de la magnitude de vitesse pour une serie de vitesses
de rotation du cristal. Pour Qg =5 tr/min et Qs =10 tr/min, I'écoulement est axisymétrique. Pour
Q; =15 tr/min, on remarque une perte de symétrie alors que pour Qg = 60 tr/min une stabilité de
I'écoulemnet ou la vitesse est presque nulle dans la totalité de la cavité et un écoulement

symeétrique prés de la surface libre.
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Figure IV.19: Contours de vitesse radiale Ra=10" (AT = 5 K). (a) Q; =5 tr/min, (b) Q=10 tr/min, (c) Q=15

tr/min, (d) Qs =60 tr/min, & I'instantt = 300 s.
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Chapitre IV

Figure 1V.20: Contours de la magnitude de vitesse, Ra=10" (AT = 5 K). (a) Qs =5 tr/min, (b) Q=10 tr/min, (c) Qs
=15 tr/min, (d) Qg =60 tr/min, a l'instant t = 300s
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Figure 1V.21: Contours de Température, Ra=10" (AT = 5 K). (a) Qs =5 tr/min, (b) Q=10 tr/min, (¢) Q=15 tr/min,
(d) Qs=160 tr/min, a l'instant t = 300s
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IVV.8 Effet du nombre de Marangoni

L'analyse quantitative de I'effet du Marangoni sur la vitesse du fluide au niveau de la
surface libre est illustrée sur la Figure 1V.22, ou la variation de la vitesse radiale est tracée suivant
le rayon. On remarque une augmentation trés significative de cette grandeur lorsque on
s'approche de la surface libre (Z = 0,098 m ) et une diminution en s'éloignant. Elle s'annule au
centre du creuset ( Z = 0,05 m).
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Figure 1V.22 Variation radiale de la vitesses radiale, pour différentes valeurs de Z dans le cas
Ma = 88,65x10°

Vitesse (m/s)

Temps (s)

Figure 1V.23 Variation temporelle des vitesses radiale, tangentielle et axiale dans le cas Ma = 0 pour les 2 positions
P1etP2

Sur la figure 1V.23, on remarque que le mouvement axial domine les mouvements

radial et azimutal ou les valeurs des vitesses correspondantes sont négligeables en comparaison
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avec la vitesse axiale. On note aussi une accélération du fluide vers le fond du creuset (vitesse au
point P2 est supérieure a celle du point P1).

(@ (b)
Figure 1V.24 : Effet du nombre de Marangoni sur les contours de température au dessous de l'interface (a) Ma =0,
(b) Ma = 88,65x10°.

i B 1 el
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X

(a) (b)
Figure IV.25: Effet du nombre de Marangoni sur les contours de la magnitude de vitesse au dessous de I'interface (a)
Ma =0, (b) Ma = 88,65x10°,
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Chapitre IV

(@ (b)
Figure IV.26: Effet du nombre de Marangoni sur les contours de la vitesse radiale au dessous de l'interface (a) Ma =
0, (b) Ma = 88,65x10°.
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. Effet du nombre de Marangoni sur les contours de la vitesse radiale a la surface libre

Figure 1V.27
(2) Ma = 0, (b) Ma = 88,65x10°.

A l'aide de la simulation numérique des écoulements dans le procédé de Czochralski, nous

avons démontré que la structure de I'écoulement est influencée par les effets thermocapillaires qui

agissent au niveau de la surface libre. Ces effets se manifestent par une variation importante de la

vitesse radiale a proximité de la surface libre.
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Figure V.28 Variation radiale de la vitesses radiale, pour deux valeurs de Z dans le cas Ma = 88,65x10° et Ma = 0

Sur la Figure 1V.28, on remarque l'importance de I'effet thermo capillaire prés de la
surface libre (ligne horizontale z = 0,098 m ), ainsi que la variation remarquable de la vitesse
radiale dans cette région. Aucun effet du nombre de Marangoni au centre du creuset (ligne z =
0.05 mou il y a égalité des vitesses radiales) n'est constaté.

La figure 1V.29 représente la magnitude des fluctuations de température au point P1 dans
le cas Ma = 0 et Ma = 88,65 10°. L'amplitude des fluctuations pour Ma = 0 est plus importante
que celle correspondant & Ma = 88,65x10° cela signifie que la tension superficielle & proximité

de la surface libre joue un role stabilisateur.
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Figure IV.29 Spectres de magnitude des fluctuations de température au point P1.
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I1VV.9 Effet du nombre de Biot

Le nombre de Biot mesure le rapport de la résistance thermique interne du film liquide a
la résistance thermique entre la surface libre et I'air ambiant. Un nombre de Biot nul correspond a
une surface libre adiabatique (aucun échange de chaleur a l'interface) et un grand nombre de Biot
correspondra a un fort échange de chaleur au niveau de l'interface. Nous avons fixé les autres
paramétres de I'écoulement & Re = 335 (Q, = 15 tr/min), Ra = 10" et Ma = 88,65x10°. Nous
observons sur la figure 1V.30 que lorsque I'échange de chaleur sur la surface supérieure est tres
faible (Bi = 0), la température dans le creuset augmente d'une maniére géneralisée, ce qui réduit
les gradients thermiques. Au fur et a mesure que la valeur du nombre de Biot augmente il ya
apparition d'un mouvement axial et un jet froid le long de I'axe de symétrie. La condition
thermique a la surface libre joue un rdle important dans la structure de I'écoulement et le champ

de température dans le procédé de Czocralski.
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Figure 1V.30 : Effet du nombre de Biot (a) Bi =0 (b) Bi = 3,33 (c) Bi = 6,66 (d) Bi = 66,66
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1VV.10 Conclusion

La premiere partie de ce travail a été consacrée a I'étude de I'écoulement induit par la
rotation du cristal avec la présence de la convection de Marangoni a la surface libre. Nous avons
étudié l'effet de la rotation du cristal sur les fluctuations de température dans le systéme de
Czochralski simule.

A partir des visualisations on a pu détecter la marge des vitesses de rotation du cristal
responsable de la transition d'un écoulement stable et axisymétrique a un écoulement
tridimensionnel (3D).

On a démontré aussi le role stabilisateur de la tension superficielle représenté par le
nombre de Ma dans la zone critique a proximité de la surface libre.

A partir des expériences réelles, il a été montré qu'une grande vitesse de rotation du cristal
réduit les fluctuations de température, pour une plage restreinte de valeur (0; 60; 102; 150 ou
246 tr/min), contrairement a cette étude numérique qui nous a permis de généraliser le résultat
pour une gamme trés importante de vitesses de rotation, en particulier pour celles inférieures a

30 tr/min généralement utilisées dans le procéde réel de Czochralski.
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Partie 2: Cas d'un fluide a faible nombre de Prandtl
(Gallium)

V.1 Introduction:

Notre intérét pour I'étude de ce probleme est son implication dans la croissance des
cristaux destinés a la fabrication des semi-conducteurs. En plus de cet aspect pratique, I'étude des
écoulements convectifs dans les métaux liquides présente un intérét du point de vue recherche
fondamentale. En effet, ce type de fluides opaques a bas nombre de Prandtl et leurs
comportements lorsqu'ils sont soumis a des gradients de température sont assez différents de ceux
observés dans les fluides a haut nombre de Pr.

Les résultats expérimentaux du transfert de chaleur dans les métaux liquides sont trés
limités a cause des difficultés a mener des mesures a cause de leur opacité et leur agressivité
chimique et donc les simulations numériques peuvent s'avérer tres utiles.

L'écoulement dépend de la géométrie (rapport de forme H/D), du fluide (nombre de
Prandtl), de I’écart de température (nombre de Rayleigh et nombre de Marangoni), ainsi que des
conditions aux limites thermiques et dynamiques. Il en résulte une tres grande diversité des
écoulements obtenus engendrée par le nombre important de combinaisons possibles. Cette étude,
comme la plupart des travaux numériques sur la convection, est basée sur l'approximation de
Boussinesq (Différence de température AT inférieure a 10 % de la température de référence),
dont la validité, notamment dans le cas des systemes fermés, reste un sujet de controverses Gray
et Giorgini [93], Paolucci [94]. Il faut noter que dans des travaux consacrés a cette question
comme ceux de Paolucci [94] de nouvelles recommandations sur les conditions de sa validité
sont proposées. Pour notre cas d'étude, le fluide est du Gallium (Pr = 0,025) et I'écart de
temperature doit étre inférieur a 32 K (limite de validité de I'approximation de Boussinesq selon
Gray et Giorgini [93]).

Maintenant que notre procédure de simulation numérique a été validée, nous allons
essayer d'optimiser la configuration étudiée au chapitre IV, pour un deuxiéme fluide. Comme

mentionné dans l'introduction, I'huile silicone sera remplacée par du Gallium.

V.2 L'écoulement de base (Ra =10° (AT =2 K) et Res=0)
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L'écoulement de base est obtenu pour un nombre de Rayleigh égal & Ra = 10° (AT = 2 K)
et Res = 0, I'écoulement observé est stationnaire (Figure V.1) et bidimensionnel (la vitesse
azimutale est nulle), (Figures V.2 et V.3).
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Figure V.1 Evolution temporelle de (a) la température (b) la magnitude de vitesse.
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Figure V.3 Profils radial et axial de la température.

V.3 Effets du nombre de Rayleigh

Les Figures (V.4) et (V.5) illustrent les contours de température pour différents nombres
de Rayleigh dans les plans horizontaux (Z = 0,098 m, Z = 0,05 m et Z = 0,01 m respectivement)
et dans le plan vertical médian.

Partant d'un écoulement stationnaire et bidimensionnel pour un nombre de Rayleigh égal a
Ra = 10° (AT = 2K ), et passant a une valeur de Rayleigh égale & Ra = 2,5x10° (AT =5 K)
ensuite 8 Ra= 10" (AT =32 K ). La visualisation de I'écoulement dans trois plans horizontaux (a
proximité de l'interface "melt"-solide, au milieu du creuset et prés du fond du creuset) montre la
nature axisymétrique de I'écoulement pour AT = 2K. Pour AT =5 K, une perte de symétrie (par
rapport au plan vertical médian ) est observée au mileu du creuset, alors que prés de l'interface et
au fond du creuset I'écoulement demeure symétrique (avec une légéere deformation des
isothermes). Pour obtenir des variations notables des champs thermiques et des régimes
d'écoulement, on a procédé a l'augmentation de la différence de température jusqu'a AT = 32 K
correspondant & un nombre de Rayleigh de I'ordre de 10”. La température est homogéne dans
I'ensemble du creuset alors que prés de l'interface, on note I'apparition d'une couche limite et une
perte de symétrie. Pour Rayleigh Ra = 10° et Ra = 2,5x10°, I'écoulement axial au centre de la

cavité est dominant.
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m

V. 3.1 Visualisation de I'écoulement pour différents nombres de Rayleigh dans différents
plan horizontaux

1 1
0.02 0.04

Ra = 10° (AT=2K)

-0.04 -0.02 0 X 0.02 0.04

Ra = 2,5x10° (AT =5K)

Ra= 10" (AT =32 K)

Figure V.4 Contours de température pour différents nombres de Rayleigh (dans les plans horizontaux Z = 0,098 m,

Z=0,05met Z=0,01 m respectivement).
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V. 3.2 Visualisation de I'écoulement pour différents nombres de Rayleigh dans le plan
vertical médian

A

W eyl G
%\*. :

e

(c) Zoom de la partie A

Figure V.5 Contours de température (a) Ra = 10° (AT = 2K ), (b) Ra = 2,5x10° (AT = 5K ) et (c) Ra= 10" (AT =
2K)
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La perte de symétrie a été confirmé par la visualisation des contours de vitesses voir
Figure V.6

Figure V.6 Contours de (a) magnitude de vitesse, (b) vitesse axiale, (c) vitesse radiale pour Ra = 10° (AT = 2K ), Ra
=2,5x10° (AT = 5K ) et Ra = 10" (AT = 32K ) respectivement.

Ra=2,5x10°

Figure V.7: Lignes de courant observeées dans le plan vertical médian du creuset Re, = 0.
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V.3.4 Effet du nombre de Rayleigh sur les profils de température
Afin de localiser l'origine de la perturabation qui provoque la perte de symétrie, on a

essaye d'interpréter les variations des profils de température et celles des trois composantes de la
vitesse (axiale, radiale et tangentielle), le long de deux axes horizontaux a proximité de l'interface
et au milieu du creuset, que nous jugeons repésentatifs de la partie du creuset ou I'écoulement a
une grande influence sur la forme de l'interface.

La Figure V.8 illustre la variation radiale de la température le long des axes horizontaux
Z =0,05met Z=0,098 m Au milieu du creuset, la température pour les trois nombres de
Rayleigh est uniforme. On peut conclure que la variation du nombre de Rayleigh a peu
d'influence sur les profils de température dans cette zone (la convection de Marangoni est absente
dans cette région ). A proximité de l'interface solide -liquide, on note une Iégére perturbation du
profil de température pour Ra = 2,5x10° et une grande variation pour Ra =10’. Ce résultat
confirme la déstabilisation de I'écoulement dans cette zone avec l'augmentation du nombre de
Rayleigh et Marangoni.

La Figure V.9 illustre la variation radiale de la vitesse axiale le long des axes horizontaux
Z =0,05m et Z=0,098 m. Au milieu du creuset, la vitesse axiale est maximale pour R = 0 m,
I'écoulement est principalement axial vers le fond du creuset pour Ra = 10° et Ra = 2,5x10° ,
alors que pour Ra =10’ I'écoulement change de direction vers le haut du creuset et on note aussi
la naissance d'un mouvement prés de la paroi latérale. On peut conclure que la variation du
nombre de Rayleigh a une grande influence sur le profil de la vitesse axiale dans cette zone). A
proximité de l'interface solide-liquide, on note une grande perturbation du profil de la vitesse
axiale pour Ra =10’. Ce résultat confirme la déstabilisation de I'écoulement axial avec
I'augmentation du nombre de Rayleigh.

La Figure V.10 illustre la variation radiale de la vitesse radiale le long des axes
horizontaux Z = 0,05 m et Z = 0,098 m. Au milieu du creuset, I'effet du nombre de Rayleigh sur
le profil de la vitesse radiale est observé pour Ra =10’. A proximité de I'interface solide-liquide,
on note un changement du sens de I'écoulement vers la paroi latérale et une grande perturbation

du profil.
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Figure V.9 Variation radiale de la vitesse axiale (a) Z = 0,05 m, (b) Z=0,098 m.

La Figure V.11 illustre la variation radiale de la vitesse azimutale le long des axes
horizontaux Z = 0,05 m et Z = 0,098 m. Pour Ra = 10° et Ra = 2,5x10° , I'écoulement est
bidimensionnel (la vitesse azimutale est nulle). L'effet du nombre de Rayleigh sur le profil de la
vitesse azimutale est observé pour Ra =10". Au milieu du creuset I'écoulement est légerement

tridimensionnel la valeur maximale de la vitesse est de 0.006 m/s alors que prés de l'interface. On
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Figure V.10 Variation radiale de la vitesse radiale (a) Z = 0,05 m, (b) Z=0,098 m.
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Figure V.11 Variation radiale de la vitesse azimutale (a) Z=0,05m, (b) Z=0,098 m.

note la naissance d'un mouvement azimutale important rendant I'écoulement tridimensionnel, la

vitesse maximale dans ce cas est de 0.02 m/s.
V.4 Effet de la vitesse de rotation du cristal sur le champ de I’écoulement pour Ra = 10’

Afin de voir I'effet de la vitesse de rotation du cristal sur le champ de I'écoulement pour
un grand nombre de Rayleigh, on a procedé a des visualisations du champ de température
instantané a t = 200 s dans le plan horizontal z = 0,098 m (2 mm au dessous de l'interface "melt"-

Cristal ), pour différentes valeurs de Qg (Figure V.12) et dans le plan vertical médian (Figure
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V.13). Tout d'abord, on observe l'allure des isothermes, pour Qs = 0 tr/min les isothermes sont
serrées dans une zone étroite prés de l'interface d'épaisseur égale a 0.005 m. Pour Qg = 5 tr/min
un étalement des isothermes vers le coté gauche du creuset est observe. Pour Qs = 10 tr/min et Qg
=15 tr/min I'étalement des isothermes est vers le coté droit du creuset. Pour et Qg = 30 tr/min un
rétrécissement des isothermes est observé. Pour Qs = 60 tr/min l'allure des isothermes est
semblable a celle trouvé pour Qs = 0 tr/min. Il est également intéressant de remarquer que
I'écoulement dans une grande partie du creuset n'est pas influence par la vitesse de rotation du

creuset ou la tempeérature est homogene.

V.4.1 Visualisation du champ de température instantané a t = 200 s dans le plan z =

0,098 m (2 mm au dessous de I'interface ""melt**-Cristal ), pour différentes valeurs de €}

02 G4 0z 604

PN R
X (m) X (m)

(e) )
Figure V.12 Ra=10"(AT = 32,78 K ), (a) Qs = 0 tr/min, (b) Q, =5 tr/min, (c) Q=10 tr/min, (d) Qs =15 tr/min, (e)
Q= 30 tr/min, (f) Q=60 tr/min, a l'instant t = 200s.
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V.4.2 Visualisation du champ de température dans le plan vertical médian

O] ®

Figure V.13 Ra = 107(a) Q¢ =0 tr/min, (b) Qg =5 tr/min, (c) Qs=10 tr/min, (d) Q=15 tr/min, (&) Qs =30
tr/min,(f) Qg =60 tr/min, a l'instant t = 200s

Pour quantifier les instabilités observées avec la variation de la vitesse de rotation du
cristal les profils des températures et des trois composantes de la vitesse a proximité de
l'interface et au milieu du creuset pour différentes vitesses de rotation du cristal & Ra=10° (AT =
2 K) ont été tracés (Figures (V.14), (V.15), (V.16), (V.17).

Les profils tracés confirment nettement la déstabilisation de I'écoulement par la vitesse de
rotation du cristal surtout dans la région proche de l'interface "melt"-cristal.
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V.4.3 Effet de la vitesse de rotation du cristal sur le profil radial de température
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Figure IV.14: Variations radiales des températures : (a) a proximité de l'interface (b) au milieu du creuset pour
différentes vitesses de rotation du cristal. Ra=10° (AT = 2 K).

V.4.4 Effet de la vitesse de rotation du cristal sur le profil radial de la vitesse axiale
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Figure 1V.15: Variations radiales des vitesses axiales: (a) a proximité de l'interface (b) au milieu du creuset pour
différentes vitesses de rotation du cristal. Ra=10° (AT = 2 K).
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V.45 Effet de la vitesse de rotation du cristal sur le profil radial de la vitesse
tangentielle
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Figure V.16: Variations radiales des vitesses tangentielles: (a) a proximité de l'interface (b) au milieu du creuset
pour différentes vitesses de rotation de cristal. Ra=10° (AT = 2 K).

V.4.6 Effet de la vitesse de rotation du cristal sur le profil radial de la vitesse radiale
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Figure V.17: Variations radiales des vitesses radiales: (a) a proximité de l'interface (b) au milieu du creuset pour
différentes vitesses de rotation du cristal. Ra=10° (AT = 2 K).
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V.5 Analyse des instabilités

L'analyse spectrale d'un signal de température ou/et de la vitesse dans la section proche
de l'interface solide-liquide est un bon moyen pour caractériser I'état de I'écoulement. C'est ce que
nous nous proposons de faire dans cette partie. Nous avons choisi le méme point P1 considéré
dans le chapitre IV pour un nombre de Rayleigh Ra = 10°. La Figure 1V.18 montre la variation
temporelle de la température pour la position P1, pour une série de vitesses de rotation du cristal
(allant de 0 a 30 tr/min).

On remarque que pour les vitesses de rotation faibles (inferieur a 5 tr/min), I'écoulement
est stationnaire. Pour des valeurs de 5 < Qg < 10 tr/min, on remarque l'apparition de fluctuations
périodiques de faibles amplitudes et une augmentation progressive de la valeur asymptotique est
observée. Pour une vitesse de rotation de I'ordre de 15 tr/min, on note I'apparition de grandes
fluctuations de température (l'écoulement est instationnaire ). L'aspect instationnaire de
I'écoulement est toujours observé mais avec une diminution de I'amplitude des fluctuations pour
Q= 20 tr/min et Qs = 30 tr/min.
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Figure V.18: Variation de la température du point P1 en fonction du temps (Ra = 10°)

Dans le but de comprendre le comportement complexe des fluctuations de température et

afin de trouver les meilleurs moyens de les contr6ler, les transformées de Fourier rapides (FFT )
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correspondants aux courbes de la Figure V.18, sont exposées dans la Figure 1V.19. On peut
remarquer que pour toutes les vitesses de rotation, les spectres sont continus et les grandeurs les
plus élevées sont observées pour les faibles fréquences.

La figure V.19 montre les spectres des fluctuations de températures du point P1 pour
différentes vitesses de rotation du cristal. Les oscillations dépendent de la vitesse de cristal

considérée et elles sont plus importantes pour les faibles vitesses.
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Figure V.19 Transformée de Fourier des fluctuations de température pour le point P1 (2 mm au dessous de
l'interface) pour différentes vitesses de rotation du cristal.

La figure 1V.20 représente la variation de la magnitude des fluctuations de température en
fonction de la vitesse de rotation du cristal. Une diminution de I'amplitude des fluctuations est
observée pour des vitesses de rotations entre 0 et 2 tr/min et une légére augmentation entre 2 et
10 tr/min. Pour une vitesse de rotation égale a 15 tr/min un pic est noté avec une amplitude des
fluctuations de l'ordre de 0,035 K. Au dela de 15 tr/min, une diminution remarquable des

fluctuations est observée.
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Figure V.20 Magnitude des fluctuations de température en fonction de la vitesse de rotation du cristal.

V.6 Conclusion

Cette étude numérique nous a permet de faire varier deux parametres a savoir la vitesse
de rotation du cristal, le gradient de température entre le creuset et le cristal (dans la marge de
validité de I'approximation de Boussinesq ). Une difficulté majeur a été rencontrée dans cette
étude qui consiste dans les conditions aux limites thermiques a la surface libre et les propriétés
thermo physiques en particulier le coefficient de tension superficielle qui ne sont pas définis avec
une bonne précision, afin qu'ils puissent étre correctement reproduit dans le modele de calcul.

Il se dégage des résultats que la vitesse de rotation du cristal joue un r6éle majeur dans la
structure de I'écoulement et a un effet important sur les fluctuations de température.

Une visualisation de I'écoulement et une analyse spectrale des fluctuations de température

montrent l'apparition et la disparition des fluctuations thermiques.

100



Conclusion generale



Conclusion Générale

Conclusion Générale

Ce travail de recherche a porté essentiellement sur des simulations numériques de la
convection mixte tridimensionnelle laminaire dans le procédé de croissance cristalline de
Czochralski, en utilisant comme outil de calcul le code CFD Fluent basé sur Il'algorithme
simple.

Au cours du tirage par la méthode de Czochralski, I'écoulement dans la masse
fondue est induit par la combinaison complexe de plusieurs effets ( la convection libre, la
convection de Marangoni et la convection forcée ), d'ou l'apparition des fluctuations de
températures qui sont la cause principale de la formation des dislocations qui altérent les
qualités optroniques du cristal formé. L'objectif principal de cette étude et d'une part,
comprendre les divers phénomenes thermiques et hydrodynamiques liés au processus, afin
d'optimiser I'écoulement et réduire les fluctuations de température indésirables. Deux
fluides ont été considérés:

1. Huile silicone qui est un fluide relativement a grand nombre de Prandtl (Pr =
28), simulant les oxydes (10 < Pr< 30).

2. Gallium qui est un fluide a faible nombre de Prandtl Pr = 0.025, simulant les
semi-conducteurs généralement, il est de I'ordre de 107 (Ge, Si, GaAr...).

Aprés une étude détaillé de l'influence du maillage, de nombreuses comparaisons avec
des travaux publiés ont permis de valider qualitativement nos résultats.

Les résultats de nos simulations numériques ont permis aussi de situer les vitesses de
rotations critiques pour les deux cas étudiés et de montrer I'importance de la condition
thermique a la surface libre représentée par le nombre de Biot ainsi que le rble de la
convection de Marangoni.

Il a été montré par les expériences de Rahal et al. qu'une grande vitesse de rotation du
cristal réduit les fluctuations de température. Pour une marge restreinte de valeur (0, 60, 102,
150 ou 246 tr / min), les visualisations de I'écoulement sont limités au plan vertical median,
contrairement a cette expérience numérique qui a permis de généraliser les résultats pour un
intervalle plus large de vitesses de rotation en particulier pour les vitesses inférieures a 30 tr
/min, généralement utilisées dans le procéde Czochralski et qui a permis aussi la visualisation

de I'écoulement dans différents plans de la configuration .
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PERSPECTIVES

Notre étude a porté sur un modele tridimensionnel, type Czochralski, simplifié, il serait
peut étre judicieux d'utiliser un autre modéle en tenant compte de la forme de I'interface
solide- liquide (phénomeéne de solidification ), ainsi que la rotation du creuset, ce qui
permettrait certainement d'approcher avec plus de précision le comportement réel du

probleme complexe des échanges thermiques dans ce procéde.
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RESUME

La méthode de tirage de (CZ) est ['une des techniques les plus importantes pour produire des monocristaux de
grande taille, destinées a la fabrication des semi-conducteurs. Dans ce travail, nous avons mené une simulation
numerique tridimensionnelle instationnaire  du modéle simplifié de Czochralski avec le code CFD Fluent.
L ‘objectif principal est de montrer Il'influence des conditions thermiques et dynamiques sur la structure de
I'écoulement et de déterminer les profils des vitesses et les champs de température pour différents régimes
d'écoulement (étude paramétrique en fonction des paramétres de contréle Rayleigh, Marangoni, Reynolds et la
condition thermique a la surface libre, représentée par le nombre de Biot ). Le procédé simulé est un creuset
cylindrique ayant un rapport de forme (H/D) égal a 1. Les fluides étudiés sont considérés newtoniens et
incompressibles a propriétés thermo physiques constantes. L'approximation de Boussinesq est adoptée dans
cette étude. Dans une premiere partie de ce travail le creuset est soumis a des gradients de température (radial
et axial), I'écoulement résultant est stationnaire et axisymétrique . Dans la deuxieme partie, I'effet de la vitesse
de rotation sur la structure de I'écoulement et le champ de température est considéré. En conclusion, la
technique de stabilisation d’écoulement de convection des fluides a faible nombre de Prandtl (semi-conducteurs)
par lapplication d’une vitesse de rotation du cristal adéquate, s'est avérée concluente.

Mots clés : Méthode de Czochralski, Croissance cristalline, Instabilités, Convection, Simulation numérique
ABSTRACT

The Czochralski pulling method is one of the most important techniques to produce large single crystals, for
manufacturing of semiconductors. In this work, we conducted an unsteady three-dimensional numerical
simulation of the simplified model of Czochralski using the Fluent code. The main objective is to show the ability
of the code to model this type of flow and determine the velocity profiles and the temperature field for varians
flow regimes (parametric study based on control parameters).The simulated geometry is a cylindrical crucible
with an aspect ratio (H / D) of 1. The studied fluids are considered to be newtonian and incompressible with
constant physical properties, except for the density in the term of gravity and the surface tension in the term of
the thermo capillary force. The Boussinesq approximation is adopted in this study. In the first part of this work
the crucible is submitted to temperature gradients (radial and axial),the resulting flow is stationary and
axisymmetric . In the second part, the effect of the rotational speed on the flow structure and the temperature
field is considered. In conclusion, the technique of stabilizing the convection flow by the application of an
adapted crystal rotational speed has been proven.

Key words: Czochralski method, Crystal growth, Instabilities, Convection, Numerical simulation.



