SECTIUNEA 1

RAPORT DE CERCETARE

o Titlul proiectului : Studiul influentei convectiei fortate si naturale asupra segregatiei
impuritatilor si stabilitatii stratului protector al creuzetului in metoda solidificarii
directionale a siliciului policristalin pentru aplicatii fotovoltaice

o Partener roman : Universitatea de Vest din Timisoara
o Partener strain: Institut National de 1I’Energie Solaire, CEA/DRT/LITEN/DTS
o Durata proiectului bilateral: 36 luni

o Obiectivele generale urmarite :

Obiectivul O1

Studiul experimental si numeric al efectului convectiei naturale asupra segregatiei impuritatilor si
stabilitatii stratului protector al creuzetului intr-o instalatie Bridgman pentru cresterea Si
multicristalin (UVT, INES)

Obiectivul 02
Modelarea cresterii cristalului de Si in instalatia pilot cu mecanism de amestecare (UVT)

Obiectivul O3
Cresterea siliciului multicristalin intr-o instalatie de laborator (2Kg) si una pilot ( 60 kg) cu un
dispozitiv de amestecare (INES)

o Obiectivele fazei de executie nr.4

Activitate 1.5 in cadrul Obiectivului O1
Simularea numerica a proceselor de cristalizare pentru a evalua nivelul de convectie

Activitate 1.6 in cadrul Obiectivului O1
Compararea rezultatelor experimentale cu simularile numerice si diseminarea rezultatelor

Activitate 2.5 in cadrul Obiectivului O2
Construirea unui model 3D pentru instalatia pilot cu multiple placi rotitoare construita la INES-
CEA

Activitate 2.6 in cadrul Obiectivului O2
Compararea rezultatelor experimentale cu simularile numerice si diseminarea rezultatelor



o Descrierea stiintifica si tehnica, cu punerea 1n evidenta a rezultatelor fazei si gradul de
realizare a obiectivelor; (se vor indica rezultatele)

1.5. Simularea numerica a proceselor de cristalizare pentru a evalua nivelul de convectie

Daca facem referire la fenomenul curgerii lichidelor vascoase (in cazul de fata la convectia topiturii), ecuatiile
care-l descriu se referd la conservarea masei (ecuatia de continuitate), conservarea impulsului (ecuatia impulsului) si
ecuatia de transport pentru o marime scalard, @, care poate fi temperatura, concentratia etc. Acestea, in literatura de
specialitate, sunt cunoscute sub denumirea de ecuatiile Navier-Stokes. Pentru un lichid newtonian (curgere laminara,
izoterm stationara, iar tensiunea tangentiala este proportionald cu gradientul vitezei) incompresibil ecuatiile scrise 1n
coordonate carteziene (y1, y2, y3) au forma:
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unde: p, densitatea lichidului; ui, componenta “i” a vitezei in coordinate carteziene; p, presiunea; o,
coeficientul de difuzie pentru marimea scalard ®; so, termenul sursd pentru marimea scalara @; s,, termenul sursa pentru
impuls; Tj;, tensorul tensiunilor.

Convectia naturala a topiturii este un fenomen generat de diferentele de densitate ale materialului pe directia
verticala, astfel incat masele de topitura mai reci (cu densitate mai mare) aflate deasupra le inlocuiesc pe cele mai calde
(cu densitate mai mici) aflate mai jos. In principiu, aceasta distributie de densitate exista atunci cand avem un flux radial
de caldurd, iar forma izotermelor este curbatd (Error! Reference source not found., dreapta). Acest fenomen duce la
obtinerea unei migcari rotationale 1n topitura, numita bucld de convectie.
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Figura 1. Convectia naturala in cazul izotermelor concave (izoterma rosie are temperatura mai mare decat cea albastra,

Asa cum a fost prezentat in Error! Reference source not found., sursele generatoare ale convectiei naturale
sunt variatia temperaturii in spatiul ocupat de topitura in cdmpul gravitational si a densitatii topiturii cu temperatura.
Programul de simulare CrysMAS

CrysMAS estesoft de simulare globald 2-D a proceselor de transport al caldurii si substantei, bazat pe metoda
volumului finit pe o retea nestructuratd. Simularea estimeaza cantitdti ale marimilor fizice, numite variabile, care joaca
un rol important in controlul procesul de crestere.

Simularea globald tine cont de toate fenomenele fizice relevante care influenteaza variabilele calculate,
temperatura fiind cea mai importanta, deoarece calculul ei st la baza calculului altor variabile cum ar fi tensiunile termice,
viteza de curgere sau fluxul de caldura.

Programul permite simularea procesului studiat in doua moduri:

- Simularea directa — care porneste de la cunosterea puterilor pe incalzitoare, distributia
temperaturii, precum si a celorlalte variabile initiale, fiind calculate apoi pentru toata
geometria considerata;

- Simularea inversd— calculeaza puterile pe incilzitoare necesareobtineriitemperaturilor

definite 1n cateva puncte de control, dupa ce au fost fixate si conditiile initiale.

Programul poate utiliza simultan atat gridurile structurate, avand celulele patrate, cat si pe cele
nestructurate,avand celulele de triunghiuri. Combinarea acestor tipuri de griduri creste eficienta de calcul.



Pentru a realiza o simulare trebuie urmate trei etape:
1. Construirea geometriei instalatiei;

2. Definirea materialelor si atribuirea lor pe zonele corespunzatoare din instalatie;
3. Definirea conditiilor initiale si pe frontiera pentru calcului variabilelor care ne

intereseaza.

Rezultatele simularilor in CrysMAS
Daca viteza maxima de convectie In volumul buclei de convectie este mai mare, se poate spune ca intensitatea
convectiei este mai mare. In zona analizatd, proiectia vitezei pe axa ,,x” este pozitiva dacd curgerea este orientata spre

peretele creuzetului si negativa dacé este orientata spre centrul creuzetului.
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Figura 2. Distributia liniar-verticala a vitezelor ,,u” (componenta vitezei pe directia ,,X”la distanta de 3,5 mm de peretele
creuzetului (linia rogie)) in topitura pentru fractiile solidificate de la 0,3 la 0,8, imaginea din stanga este corespunzatoare fractiei
solidificate fs=70%

in simularile efectuate pe geometria creuzetului instalatiei Bridgman sunt doud bucle de convectie importante,
una in vecinatatea interfetei de solidificare si cealalaltd in vecinatatea suprafetei libere (Figura a 2, imaginea din stanga).
Transportul maselor de impuritati in aceste zone este convectiv-difuziv.

in convectia de la suprafata liber a topiturii de Siliciu efectul Marangoni nu este luat in considerare. Consecinta
luarii in considerare a acestui efect ar fi marirea intensitatii convectie buclei de convectie de la suprafata libera. Efectul
acestei bucle de convectie asupra calitatii cristalului se manifesta spre finalul cresterii cristalului (fs>70%), cand buclele
de convectie Incep sa interactioneze.

Bucla de convectie din apropierea interfetei de cristalizare are o influentd determinantd asupra calitatii
cristalului prin contributia la modelarea formei interfetei de cristalizare, asupra gazelor ce ies din solid, la distributia si
incorporarea impuritatilor etc.

Comparand cele doua valori extreme pe directia ,,x”, din apropierea interfetei de solidificare i din apropierea
suprafetei libere, se observa ca valoarea absolutd maxima se gaseste in apropierea suprafetei libere, cu un gradient de
vitezd mare in apropierea acesteia. Gradientul de viteza din apropierea interfetei de solidificare este mai mic, dar si
maximul absolut al vitezei de convectie este mai mic.
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Figura 2. Distributia pe directia verticala a vitezelor ,u” (componenta vitezei pe directia ,,X”), la distanta de 1mm de peretele
creuzetului (linia verde)) in topitura pentru fractiile solidificate de la 0,3 la 0,8, imaginea de sus este corespunzatoare fractiei
solidificate fs=70%

Intre aceste doua bucle de convectie este 0 zona tampon, in care vitezele maselor de lichid sunt mici, dar cresc
odata cu cresterea fractiei solidificate (Figura , pentru fs=0,3 vitezele sunt apropiate de zero in zona vecind punctului de
la naltimea de 0,062 m).Pentru fs=0,4 se face si trecerea de la transportul difuziv, la cel difuziv-convectiv al maselor de
impuritati din peretii creuzetului in zona limitrofa punctului h=0,062m. Dacd facem referire la difuzia impuritatilor care
intrd din peretii creuzetului putem sd avem o imagine mai clara asupra transportului de masa de impuritate, care se face
pur difuziv, cand viteza din apropierea peretilor este nula, sau difuziv-convectiv, cand viteza este nenula.

Valoarea maxima a vitezei pe directia ,,x” a buclei deconvectie de langa interfata de cristalizare,care se
indreapta spre peretii creuzetului, creste cu cresterea fractiei solidificate (vitezele pozitive din Figura 3). De asemenea,
masele de topiturd care traverseaza zona din vecinatatea interfetei de cristalizare au o crestere a vitezei absolute (vitezele
sunt negative) pana la fs=0,4, un palier, pana la fs=0,6 si o scadere, pana la fs=0,8. Zona tampon devine mai ,,agitata” si
ingusta odata cu cresterea fractiei solidificate, pana dispare (fs=0,7).

In concluzie, Programul Crysmas este util prin informatiile pe care le poate oferi, legate de evaluarea
cantitativa, dar mai ales de cea calitativa a fenomenelor de transport termic care se produc in cresterile de cristale. In acest
fel, se poate face o alegere mai buna a parametrilor de crestere, fara a consuma substanta si energie, intr-un experiment
de laborator.

1.6. Compararea rezultatelor experimentale cu simulirile numerice si diseminarea
rezultatelor

Asupra a 10 cristale obtinute conform Activitatii 1.1 s-au efectuat caracterizari descrise in Activitatilr 1.2 i 1.3
la Universitatea de Vest din Timisoara si la INES+CEA, Franta. Dintre acestea amintim, FTIR, profile de rezistivitate si
durata de viata, studiul distriibutiei precipitatilor, prin microscopie optica, cu electroni si in IR. In cazul cristalelor studiate,
profilul de rezistivitate pare sa urmareasca nivelul concentratiei totale de impuritati neutre. Astfel simularea numerica din
CrysMAS indica doud bucle de convectie naturald, care produc amestecarea topiturii. Doua zone sunt mai slab amestecate,
cea din mijloc si cele de la margine. Privind un scan in rezistivitate a unei sectiuni axiale a unora dintre cristalele obtinute,
zonele slab amestecate prezintd o valoarea mai mare a rezistivitatii (Figura 1).
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Figural. Structura de convectie simulatia in CrysMAS in comparatie cu scan in rezistivitate a cristalului #1.
Intre rezistivitate si mobilitatea purtatorilor de sarcina exista o relatie de invers proportionalitate:

1
= 1
P Fyxexu 2

Unde nivelul net de dopaj Py = [B-]-[P+] este numirul de purtitori de sarcini liberi majoritari, in cazul nostru
este egal cu concentratia de Bor. Mobilitatea sarcinilor libere este sensibila la fiecare tip de centre de imprastiere, conform
cu relatia (2).
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unde Y; reprezintd limitarea in mobilitate pe fiecare tip de centru de imprastiere. De exemplu U;Si Uy,

reprezintd limitarea In mobilitate pentru impuritdfi ionizante (dopanti) $i pentru impuritati neutre.
Expresile acestora sunt:
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Limitarea mobilitatii prin imprastierea pe impuritdti neutre devine predominanta fata de cea pe impuritatile
ionizate peste un anumit raport de concentratii (functie de temperatura). La concentratii obignuite de impuritati limitarea
este facutd de cele ionizante, dar intrucat cristalele obtinute au fost impurificate intentionat prin mentinearea lor timp mai
indelungat a Siliciului in faza lichida, concentratiile de impuritati neutre par sa fie suficient de mair pentru a influenta
semnificativ mobilitatea purtatorilor de sarcina. Pentru cristalele analizate presupunem ca Imprastierile pe centrele neutre
(Carbon si Oxigen) si pe centrele ionizate (Bor) au cea mai mare pondere in descrierea comportamentului mobilitatii. La
o crestere a concentratiei de impuritati neutre, pentru acelasi Py, rezistivitatea trebuie sd creascd datoritd scaderii
mobilitatii purtatorilor majoritari de sarcina.

Vom considera cateva cazuri in care predomina un anumit tip de imprastiere si vom incerca sa evaluam efectele
asupra profilelor de rezistivitate. De asemenea, structura grauntilor si modelarile In CruysMAS arata ca forma interfetei
de solidificare este concava. Pentru aceasta vom considera efectele care determina distributia si profilul de rezistivitate a
cristalului de Si multicristalin.

Efectul de ordin I este dat de nivelul net de dopaj Py, care este depinde de izoconcentratia de de Bor, ce in
general urmareste forma concava a interfetei de cristalizare, fiind putin mai mare in centru datoritd amestectului mai slab
a acestor zone prin convectia naturald. Pe o directie transversala, concentratia de Bor trebuie sa fie mai mica la margini si
mai mare in centru, deci profilul de rezistivitate (conform relatiei (1) ) are comportamentul invers al celui de Bor, mai
mare 1n margini §i mai mica in centru, avand forma de ,,U” (Figura ura 1).
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Figura 2. Variatia radiala a rezistivitatii, cu concentratia de Bor, pentru fractia solidificata, fs, tinand cont doar de efectele de

ordinul |

Efectul de ordinul al Il-lea este dat de modIficarea mobilitatii in ecuatia (1), in functie de tipul de impuritate
care limiteazd mobilitatea. Discutam aici 2 cazuri, atunci cand impuritatea este limitata de céatre impuritatile ionizante (in
cazul nostru, Borul este dopant electric) sau cand ea este limitata de catre cele neutre (in cazul nostru, doar Carbonul si
Oxigenul pot fi In concentratii suficient de mari pentru a avea acest efect). Acest efect doar moduleaza curbele de
izorezistivitate, ce depind in primul rdnd de efectul de oridinul I dat de distributia dopantilor prin nivelul net de dopaj Py
din ecuatia (1).

Cazul 1. pu<pn (mobilitatea este limitata de Bor)

in acest caz, numarul de impuritati neutre este considerat mai mic decat cele ionizate, deci nu afecteaza
mobilitatea. Dar, comparand ecuatiile (2) cu (3) observam ci si la un numar egal de centre de astfel de tipuri de impuritati,
efectul dominant este dat de cele ionizate (Bor). Efectul concentratiei de Bor asupra mobilitatii este invers decat asupra
nivelului de dopaj. Astfel, in zonele slab amestecate de cétre convectia naturald, unde regasim local pe interfatd o
concentratie mai mare de Bor, mobilitatea scade, dar nivelul de dopaj creste, prin urmare profilul de rezistivitate raimane
similar cu cel de efectul de ordin I, ca in Figura 2.

Cazul 2. p>pa (Mobilitatea este limitata de Carbon si Oxigen)

Numarul de centre de imprastiere neutre (Carbon si Oxigen) este suficient de mare pentru a limita mobilitatea
(a se vedea ecuatiile 2 §i 3). in acest caz, numarul lor este mai mare decit al celor ionizate: 1.1x10!7 impuritdti neutre/cm?
pentru 10" at B/cm?, respectiv 3x10!7 impuritti neutre/cm®pentru 10'7 at B/cm’(concentratia de Bor pentru Siliciul
fotovoltaic este in intervalul 10'5>5x10'%at/cm?). Intruct la concentratii asa de mari ale impurititilor neutre ne apropiem

A) Cn<Cimita: profilul de rezistivitate este modulat de mobilitate. Mobilitatea variazd cu concentratia de
impuritati neutre care, in cazul cristalelor analizate, depinde de structura convectiva, ce are doud zone de acumulare, n
centru si la margini. Aceasta duce la o forma de ,,W” (Figura 3).

B) Cn>Ciimita: dacd concentratia de impuritati neutre este la limita de solubilitate, atunci concentratia
incorporati va avea valoarea maxima constantd de-a lungul interfetei de cristalizare. In acest caz variatia in mobilitate
indusa de impuritatile neutre nu mai are forma de ,,W” si profilul radial de rezistivitate revine la forma de ,,U”, dar
valoarea medie a rezistivitatii va fi mai mare deoarece mobilitatea este mai mica, decat in situatia A.
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Figura 3. Variatia radiala a rezistivitatii, datorata efectului de ordin Il de modulare a mobilitatii cu concentratia de C+O

Forma de ,,W” a rezistivitatii (prezente in Figura si Figural) pentru cristalele #1, #3 si #10 poate fi explicata
printr-un comportament corespunzator Cazului 2A, in care influenta concentratiei de Carbon si Oxigen este dominanta
asupra mobilitatii. Masuratorile FTIR au constatat o concentratie pentru C si O (intre 9.89E+17 at/cm3 si 1.45E+18 at/cm3
in functie de fractiunea solidificatd) care si justifice limitarea in mobilitate de ctre impuritati neutre. Intrucat cristalele
#4, #5,#9 au petrecut mai mult timp in faza lichidd, concetratia de carbon si oxien marindu-se prin difuzie in faza lichida
dinspre creuzet i atmosfera installatiei de crestere, s-a depasit concentratia de solubilitate limita. Acest fapt este confirmat
de catre prezenta a numerosi precipitati de SiC prezenti in tot volumul cristalelor. Astfel profilul de ,,U” pentru al
rezistivitatii (Figura si Figural) este explicabil pentru cristalele #4, #5, #9 prin cazul 2B, fapt confirmat si de valoarea
mai mare a rezistentei. Cristalul #2 a avut o cresterere radiald a garuntilor in loc de una colonara, astfe incat profilul de
rezistivitate corespunde unei segregatii radiale, cu concentreatrea dopantilor si a impuritatilor in centru.
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Figura 4. Rezistivitatea transversal-mijloc pentru cristale crescute cu aceeasi viteza, dar
gradienti diferiti
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Figural. Rezistivitatea transversal-mijloc pentru cristale crescute cu viteze diferite si cu
gradienti diferiti

Rezistivitatea cristalelor #6, #7 si #8 este influentatd mai putin de concentratia de Carbon, deoarece cristalele
au fost crescute cu substanta incapsulanta de CaCly. In acest sens, concentratia Borului are o influentd importanta, datorate
prezentei reduse a Carbonului. Astfel este explicabild alura de ,,U” a graficelor din Figura .
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Figura 6 Rezistivitatea transversala a cristalelor, crescute cu coating de CaCls,in zona de mijloc

2.5. Construirea unui model 3D pentru instalatia pilot cu multiple placi rotitoare construita la
INES-CEA

Rezultatele obtinute intr-un studiu anterior au indicat faptul cd o convectie fortatd a topiturii de siliciu
multicristalin indusa printr-un dispozitiv de amestecare mecanic poate duce la imbunatatirea curgerii topiturii in creuzete
de dimensiuni mari chiar si pentru valori mici ale vitezei de rotatie a dispozitivului de amestecare.

Studiul de fata isi propune sd urmareasca, cu ajutorul metodelor numerice, influenta pe care mai multe dispozitive
de amestecare, plasate 1n topitura de siliciu multicristalin, o au asupra convectiei topiturii si asupra formei si deflectiei

interfetei de solidificare.



Modelul numeric

Pentru a descrie influenta pe care dispozitivele de amestecare o au asupra curgerii topiturii s-a dezvoltat un model

numeric pentru geometria unui creuzet cu dimensiunile de 38x38x40 cm? constand din topitura si cristal de siliciu.

S-au luat in considerare doua configuratii:

O configuratie (2S) cu doud dispozitive de amestecare plasate pe o diagonala, simetrice fatd de centru
la jumatate din distanta dintre centru si punctele din colturi (Figura 1 (a))

O configuratie (4S) cu patru dispozitive de amestecare distribuite in mod similar pe cele doua diagonale
(Figura 1(b))
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Figura 1. Schema domeniului de calcul pentru configuratia cu doud stirrere (a) si cea cu patru stirrere (b)

Dispozitivele de amestecare sunt considerate a fi cilindrice si sunt scufundate in topitura pe o lungime de 15 cm.

in timpul procesului de solidificare aceste dispozitive se pot cu diferite viteze de rotatie (v). In cazul configuratiei 28,

cele doud dispozitive se rotesc in sens opus unul fata de celalalt (Figura 2(a)), iar in cazul configuratiei 4S, pe fiecare

diagonala dispozitivele de rotatie au sensuri opuse fata unul fata de celalalt asa cum se observa in Figura 2(b).
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Figura 2. Campul vitezelor la jumatate din inaltimea topiturii pentru: (a) configuratia 2S si (b) configuratia 4S

Curgerea topiturii este descrisa de ecuatiile tridimensionale de conservare a masei si impulsului si ecuatia de
transport de caldurd. in modelul numeric s-a facut urmitoare presupunere: dispozitivul de agitare mecanica nu este
considerat a fi fizic prezent in topitura ci efectul sau este simulat prin impunerea unei forte volumuetrice azimutale in
fiecare punct din regiunea in care se considera a fi plasat acest dispozitiv.

Reteaua bloc-structurata este subimpartita in doud blocuri, unul corespunzator topiturii si unul corespunzitor
cristalului de siliciu cu o indesire la pereti pentru a rezolva straturile limitd. Reteaua consta din 350.000 de volume de

control suficiente pentru a descrie principalele caracteristici ale curgerii topiturii.

Rezultate si discutii

Pentru a intelege influenta pe care mai multe dispozitive de amestecare o au asupra curgerii topiturii si asupra
interfetei de solidificare s-au luat in considerare mai multe valori ale vitezei de rotatie pentru dispozitivele de amestecare
dispuse in configuratiile descrise mai sus: 10 rpm si 20 rpm pentru configuratia 2S si 5 rpm si 20 rpm pentru configuratia
4S.

in Figura 3 este reprezentat aspectul liniilor de cAmp ce au ca sursd un punct din centrul suprafetei libere a
topiturii pentru o viteza de rotatie a dispozitivelor de agitare de 20 rpm. Se observa ca in cazul configuratiei 2S curgerea
topiturii este mult mai complexa decat in cazul configuratiei 4S cand, in urma actiunii simultane a celor patru dispozitive

de amestecare, se obtine o curgere a topiturii mult mai simetrica.



(b)
Figura 3. Particle-tracking pentru (a) configuratia 2S si (b) configuratia 4S si o viteza de rotatie de 20 rpm

Viteza maxima a topiturii creste pe masura ce creste viteza de rotatie a stirrerelor. Astfel in cazul configuratiei
28, pentru v=10 rpm viteza maxima este de 9,25 cm/s, iar pentru v=20 rpm, viteza maxima este de 10,06 cm/s. In cazul
configuratiei cu 4 stirrere, diferenta dintre cele doud cazuri considerate este mai mare, viteza maxima a topiturii crescand

de lala 2,18 cm/s pentru 5 rpm la 10,46 cm/s pentru o viteza de rotatie de 20 rpm.

(a) configuratia 2S (b) configuratia 4S

Figura 4. Vedere de jos a liniilor de cAmp pentru v=20 rpm

Din Figura 4 se observa ca la nivelul interfetei cele doud moduri de dispunere a stirrerelor se comporta diferit.
in cazul configuratiei 2S (Figura 4(a)), se observi ci influenta celor doua vortexuri ce se formeaza in jurul celor dou
dispozitive de amestecare, asa cum se vede in Figura 3 (a), se propaga pana la nivelul interfetei solid-lichid unde, buclele
de circulatie din plan vertical se reflecta de peretii creuzetului si se indreapta spre centrul dispozitivului de amestecare. in
schimb, in cazul configuratiei 4S, cele patru vortexuri observate la nivelul suprafetei libere (Figura 3(b)) nu se mai
regasesc la nivelul interfetei, aici, datoritd formei paralelipipedice a creuzetului, observandu-se rulouri de convectie

circulare langa peretii acestuia.
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Figura 5. Forma interfetei de solidificare pentru diferite viteze de rotatie si configuratii, in planul x0z (linia
continud) si in planul y0z (linia punctata)

Din Figura 5 se observa ca indiferent de configuratia studiata, interfata solid-lichid are o forma concava, iar
concavitatea acesteia creste pe masura ce creste viteza de rotatie. Pentru configuratia cu doua stirrere se observa ca in
planul x0z, linia continua din Figura 5(a), interfata de solidificare este simetrica in jurul centrului creuzetului. In schimb,
in planul yOz, se observa clar influenta celor doud dispozitive de amestecare, interfata fiind mult mai aplatizata in jurul
valorii maxime a deflectiei interfetei. Pentru configuratia cu patru stirrere, reprezentata in Figura 5(b), pentru o viteza
mica de rotatie nu apare nici o diferenta intre forma interfetei in planul x0z si cea din planul y0z, interfata fiind simetrica
in jurul centrului creuzetului. Daca viteza de rotatie a celor patru stirrere creste, in planul x0z interfata este simetrica, insa

in planul y0z aceasta simetrie se pierde, interfata avand o forma usoara de W, fiind mult mai aplatizata.

2.6. Compararea rezultatelor experimentale cu simularile numerice si diseminarea rezultatelor

Tehnologiile de crestere a cristalelor sunt foarte costisitoare. In acest sens, pentru a usura gasirea conditiilor
optime de crestere a unor cristale cu o calitate superioara, simularea numerica joaca un rol foarte important.

Pe de alta parte, simuldrile numerice trebuiesc validate de catre experimentele “reale”. Experimentele ce se
efectueazd cu acest scop sunt asa-numitele experimente model care sunt mult mai putin costisitoare decat studiile
experimentale la scard industriala.

Astfel, motivul pentru care s-a efectuat acest experiment model este acela de a furniza informatii relevante
pentru a confirma modelul numeric utilizat in aceasta lucrare. Aceasta se va face prin compararea valorilor masurate in
cadrul experimentului model (agitatorul avand forma cilindricd) cu acelea obtinute din simularea curgerii topiturii in
prezenta agitatorului mecanic, insa intr-o geometrie identica cu cea folosita in experimentul model.

Descrierea instalatiei experimentale
Instalatia utilizatd in experiment poate fi vizualizatd in Figura 1. Experimentul model consta dintr-un creuzet
confectionat din plexiglas cu o forma cubici cu latura de 7 cm care contine un aliaj din GaInSn (Figura 2). Iniltimea
lichidului 1n creuzet este de 5 cm.
Acest aliaj este potrivit pentru un astfel de experiment model deoarece este lichid la temperatura camerei, dar si
pentru ca vascozitatea cinematica a acestuia este apropiata de cea a siliciului. Proprietatile fizice ale aliajului de GalnSn

si Si sunt prezentate in Tabelul 1.



Figura 1. Instalatia experimentala folosita in experimentul model

A fost folosit un agitator cilindric cu diametrul de 1,5 cm, acesta fiind introdus in topitura de GalnSn pe o distanta

de 3 cm.

7 cm

Figura 2. Creuzetul si agitatorul folosite in experimentul model

Proprietati fizice Siliciu GalnSn Unitatea de misura
Conductivitate termica 60.6 39 W/mK
Caldura specifica 911 361 J/kgK
Densitate 2520 6360 Kg/m?
Vascozitate dinamica 7.56-10* 2.16:107 Ns/m?
Temperatura de topire 1685 284.15 K
Conductivitate electrica 1.29-10° 3.2:10° S/m

Tabel 1. Proprietatile fizice ale GalnSn

In ultimele decenii tehnica velocimetriei Doppler cu ultrasunete (UDV) a devenit o metoda acceptatid pentru
investigarea curgerilor in diferite topituri metalice opace, asa cum este si topitura de GalnSn folosita in acest experiment
model. Tocmai de aceea, pentru a masura vitezele de curgere a topiturii semiconductoare de GalnSn, s-a achizitionat
velocimetrul cu ultrasunete pulsate Doppler DOP3010 (Figura 3.). Acest velocimetru cu ultrasunete ce este capabil de

masurarea, calcularea si afigsarea acestora in timp real.



Figura 3. Velocimetrul DOP3010

Velocimetrul calculeaza si afiseaza in timp real proiectiile vitezelor medii pe axa Oy a deplasarii undelor ultrasonice
(Figura 4), determinate in volume (discuri) de grosime constanta, dar a caror diametru este dat de divergenta cAmpului
ultrasonic corespunzator punctului care centreaza volumul respectiv. Volumele respective sunt centrate de puncte dispuse
pe directia undei ultrasonice. Proiectiile vitezelor sunt considerate pozitive atunci cand curgerea in volumele amintite are

acelasi sens cu axa deplasarii undelor ultrasonice, si negative in caz contrar.

Wy {mm/s)

- |.|. A A
@-.I_..... b v
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Figura 4. Volumele in care se masoara proiectiile vitezelor pe directia undei ultrasonice emise de transducer

in tehnica Doppler cu ultrasunete pulsate, un emitor trimite in mod periodic un puls scurt de ultrasunete si un receptor
colecteaza in mod continuu ecourile de la particulele care pot fi intalnite in calea pulsului emis (particule ce reflecta
undele ultrasonice deoarece au o impedantd acustica diferitd de cea a mediului). Atat emitatorul si receptorul sunt
continute in transducer. Prin esantionarea ecourilor receptionate la acelasi timp relativ la emisia pulsurilor, deplasarea in
pozitie a particulelor (centrii de imprastiere a ultrasunetelor) este detectata.

Prin folosirea mai multor canale (transducere), velocimetrul ofera informatii in spatiu asupra campului de viteze.
Timpul de masura este de cateva milisecunde, secvential pentru mai multe canale (transducere).
Rezultate i discutii.

in experiment s-au folosit trei transduceri, fiecare fiind dispus astfel incat axa lor de simetrie si fie perpendiculara
pe peretele creuzetului (Figura 5).

Transducerii au fost agezati astfel incat centrele lor sd se gdseasca intr-un acelasi plan orizontal. Unul este dispus
central (notat in Figura 5 cu M), iar ceilalti doi de o parte si de alta a acestuia (notati in aceeasi figura cu L, cel din stanga

si R cel din dreapta).
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Figura 5. Pozitionarea transducerilor pe peretele creuzetului
Pentru masuratorile efectuate in experimentul model s-au ales doua valori ale distantei z dintre planul in care se

gasesc centrele transducerilor si baza creuzetului: 5 mm, 15 mm (Figura 6).

b.

Figura 6. Distanta z la care se gasesc centrele celor trei transduceri fata de baza creuzetului
in ambele situatii, distantele dintre centrele transducerilor si peretele stang al creuzetului sunt de: x = 7 mm pentru
transducerul notat cu L, x =35 mm pentru cel notat cu M si x = 63 mm pentru cel din dreapta, notat cu R (Figura 7). Axa
Oy corespunde directiei de deplasare a undei ultrasonice. Cu Vy s-au notat proiectiile vitezelor medii calculate in

volumele in care se fac masurétorile.
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Figura 7. Pozitionarea transducerilor in raport cu peretii laterali ai creuzetului

Amestecarea mecanicd produsd de un agitator de forma cilindrica
Agitatorul de forma cilindrica a fost ales pentru a face comparatia intre rezultatele experimentale si cele obtinute din

simularea curgerii topiturii de GalnSn.



Simularea numerica a fost efectuata pe aceeasi geometrie ca si cea pe care s-a facut experimentul model. Agitatorul
are forma cilindrica iar topitura este cea de GalnSn. Calculele dependente de timp au fost efectuate folosind programul
software STHAMAS3D. Ecuatiile ce descriu fenomenele fizice ce au loc pe timpul amestecarii mecanice sunt
reprezentate de ecuatia de continuitate si cea a impulsului. Aproximatia privitoare la rotatia agitatorului este cea folosita
in cazul modeldrii numerice efectuate pentru Si-mc si se bazeaza in principal pe urméatoarele presupuneri:

- Agitatorul mecanic are forma cilindrica si se considera a fi centrat pe axa de simetrie verticala si poate fi
rotit cu diferite viteze de rotatie in timpul procesului de solidificare

- Dispozitivul de amestecare nu este considerat ca fiind fizic prezent in topitura ci efectul sdu este considerat
prin impunerea unei forte volumice azimutale in fiecare punct din regiunea unde este pozitionat stirrerul.

. Termenul sursa pentru impuls din ecuatia Navier-Stokes corespunde aici doar convectiei fortate produse de agitator
si are aceeasi expresie ca si cea folositd la modelarea utilizata pentru siliciu in capitolul precedent. Conditiile pe frontiera
pentru ecuatia impulsului sunt aceleasi cu cele folosite pentru Si-mc. Pentru ca experimentul se desfasoara la temperatura
camerei nu putem vorbi de conditii la limita pentru transferul de céldura.

Comparatia rezultatelor obtinute in experimentul model cu cele corespunzitoare simularilor numerice pentru
frecventa de 100 rpm a agitatorului mecanic §i z =5 mm sunt prezentate in Figura 8.b., 8.c. si 8.d. Trebuie precizat ci s-
a efectuat experimentul si cu frecvente mai mici, insa, probabil datoritd densitatii mari a topiturii de GalnSn, migcarea
acesteia a fost una destul de inceatd. In consecintd, semnalele detectate de transducere au fost slabe iar rezultatele

neconcludente.
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Figura 8.: a. Aspectul curgerii topiturii de GalnSn la z=5 mm; b., c., d. Proiectia vitezelor pe axa de deplasare a

undei ultrasonice emise de transducerul L, M, respectiv R

Se observa o bund concordantd a celor doud seturi de rezultate culese de cei trei transduceri. Acest fapt ne face sa

spunem ca aproximatia facuta in ceea ce priveste modul in care am introdus in modelare rotatia agitatorului reflectd in



buna masura felul in care rotatia unui agitator mecanic prezent fizic in topiturd influenteaza curgerea acesteia chiar
deasupra interfetei de solidificare. Aspectul curgerii topiturii de GalnSn obtinut prin simulare numerica (Figura 8.a.)
aratd ci nu putem vorbi la acest nivel (z =5 mm) de o simpla rotatie a topiturii. Intr-adevar daca privim Figura 9, unde
este redat aspectul liniilor de camp 1n Intreg volumul topiturii (asa-numitul ”particle-tracking”, cu punct origine in centrul

suprafetei libere a topiturii de GalnSn), observam ca aceasta prezinta o curgere destul de complicata.

a. b.
Figura 5.9. Particle tracking in intreg volumul topiturii de GalnSn: a. vedere de ansamblu; b. vedere de jos ;
Topitura coboard de-a lungul peretilor laterali ai creuzetului, se reflectd la nivelul bazei acestuia si apoi se
indreapta catre partea centrala a creuzetului. Aceasta structurd complexa de curgere a topiturii, se pare ca nu mai este in
concordantd (cu exceptia zonei centrale) cu ceea ce aratd rezultatele experimentului model pentru nivelul z = 15 mm

(Fig.10).
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Figura 10: a. Aspectul curgerii topiturii de GalnSn pentru z= 15 mm; b., c. d. Proiectia vitezelor pe axa de

deplasare a undei ultrasonice emise de transducerul L, M, respectiv R



¢ Posibilitati de valorificare economica a rezultatelor obtinute

Prin realizarea acestui proiect (prin implementarea unui mecanism de amestecare in metoda solidificarii directionale) se
va deschide o noua posibilitate de imbunatatire a calitatii siliciului multicristalin pentru aplicatii fotovoltaice.
Beneficiile tehnologice ale intelegerii efectelor produse de convectia naturala si fortatd asupra segregarii impuritatilor si
pentru aplicatii fotovoltaice. In acest context, se astepti ca eficienta de conversie a energiei sa fie mai mare de 15% pentru
80% din lingoul crescut in instalatia pilot (lingouri de 60kg) cu dispozitiv de amestecare, instalatie ce va fi dezvoltata in
cadrul acestui proiect.
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