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Obiectivul O3. Modelarea curgerii topiturii si a distributiei de impuritati sub influenta
campului electromagnetic intr-o instalatie de solidificare directionala la scara industriala

Tehnologia moderna pentru celule solare este bazata pe siliciu cristalin, din care peste 60%
este obtinut prin metoda solidificarii directionale (SD) [1]. Pentru a reduce costurile, exista doua
directii principale pe care se bazeaza SD pentru obtinerea siliciului fotovoltaic: cresterea
dimensiunii creuzetului si utilizarea unei materii prime de o puritate mai scazuti. Insi, aceste
metode pot cauza probleme asociate deflectiei prea ridicate a interfetei de cristalizare,
acumularea mai multor impuritati in timpul mai lung de crestere necesar pentru cresterea
lingourilor de dimensiuni mai mari sau din cauza puritatii scazute a materiei prime [2] ducand la
destabilizari morfologice ale interfetei de crestere [3] sau la precipitarea acestora dupa ce limita
de solubilitate este atinsa [4-6]. Solutia pentru aceste probleme o reprezinta controlul structurii
de curgere. O omogenizare completd este necesara pentru a obtine o distributie optimad a
impuritatilor deoarece acest lucru ar reduce dimensiunea stratului limitd de impuritati de la
nivelul interfetei de solidificare si ar conduce la profile optime de segregare axiald. Datorita
faptului cd in metoda solidificarii directionale temperatura este mai calda in parte superioara a
creuzetului decat in partea sa inferioara, deoarece solidificarea incepe de jos, o convectie
naturald puternicd, ce ar conduce la o mai buna amestecare a topiturii, nu poate fi obtinuta.
Pentru acest lucru este necesara utilizarea unei convectii fortate.

Exista cateva studii efectuate asupra modului de obtinere a convectiei fortate a topiturii
prin utilizarea unor cdmpuri magnetice de tip travelling (TMF) [7-10], sau rotationale (RMF)
[11,12] sau de tip caroussel [13], in timp ce alte studii se bazeaza pe utilizarea unei amestecari
mecanice a topiturii [14] sau pe o amestecare cu ajutorul vibratiilor ultrasonice [15]. Campurile
magnetice reprezintd un instrument puternic pentru controlul convectiei 1n topituri
electroconductoare si, prin urmare, joacd un rol important in optimizarea proceselor de crestere
ale cristalelor semiconductoare [16]. O abordare interesanta, propusa recent [17-19], se bazeaza
pe o combinatie intre un camp magnetic vertical si un curent electric generand astfel un camp
electromagnetic (EMF) ce duce la o amestecare a topiturii. Insd, efectul amestecarii
electromagnetice a topiturii asupra distributiei de impuritati intr-un proces de solidificare
directionald nu a fost investigat pana acum. Activitatile descrise in continuare isi propun sa
studieze efectele pe care amestecarea electromagnetica o are asupra distributiei de impuritati ce
provin din peretii creuzetului.

Activitatea 3.2 Implementarea in STHMAS3D a unui model de formare a precipitatilor

STHAMASSD a fost dezvoltat de catre Prof.dr. Daniel Vizman, directorul proiectului, la
Institutul Fraunhofer 1ISB din Erlangen Germania. Scopul programului este de a rezolva
ecuatiile care guverneaza curgerea fluidului in procesele de crestere a cristalelor. In cadrul
acestei activitati a fost devoltat un model de transport al impuritatilor intr-o topitura de Siliciu, a
caror aglomerare poate duce la formarea de precipitati. STHAMAS3D este un software
specializat cu ajutorul cdruia se pot efectua simulari numerice tridimensionale dependente de



timp pe o retea numerica bloc - structuratd neortogonald. Un exemplu de volum finit utilizat in
STHAMAS3D este reprezentat in Figura 1 in care nj, nj, Ny reprezintd numarul de puncte in
directiile 1, j si k.
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Figura 1. Schema unui volum finit utilizat in STHAMAS3D [20]
Programul permite atat realizarea unor simuldri globale cat si a simularilor locale, spre
exemplu, pentru a descrie subsistemul cristal-topitura pentru o configuratie specifica solidificarii
directionale.

Procedura de discretizare a STHAMAS3D este bazata pe metoda volumului finit metoda
cunoscuta ca fiind frecvent utilizata in rezolvarea de probleme de curgere a fluidului. Metoda
volumului finit porneste de la forma integrala a ecuatiilor de conservare a masei, impulsului si
energiei. Domeniul de calcul este subimpartit intr-un numar finit de volume de control, iar
ecuatiile de conservare se aplica fiecdrui element. In centrul fiecirui astfel volum de control se
gaseste un nod central in care se vor calcula valorile variabilelor. Valorile variabilelor la
suprafata volumului sunt exprimate prin interpolare in functie de valorile din nodul central.
Pentru fiecare volum finit se va obtine o ecuatie algebrica prin calculul integralei de suprafata in
urma aproximarii cu diferente finite a derivatelor ce intervin in aceasta.

Domeniul de calcul folosit pentru studiul configuratiei de interes pentru acest proiect consta din
topitura si cristal de siliciu aga cum se vede in Figura 2. Creuzetul paralelipipedic de dimensiuni
38x38x40 cm® corespunde standardului G2 pentru dimensiunea lingourilor de siliciu.
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Figura 2. Reprezentarea schematica a domeniului de calcul si a pozitionarii electrozilor

La suprafata libera, au fost pozitionati doi electrozi prin care un curent electric este

injectat 1n topitura. Doua tipuri de configuratii ale electrozilor au fost utilizate in simulari:

o configuratie asimetricd (AC): un electrod este pozitionat in centrul suprafetei libere a
topiturii $i un al doilea electrod este pozitionat la 1/3 din lungimea diagonalei fatd de col;
o configuratie simetrica (SC): cei doi electrozi sunt pozitionati, pe o diagonala, simetric
fata de punctul din centru, la 1/3 si 2/3 din lungimea diagonalei fatd de punctul din stanga
jos, asa cum se vede in Figura 3.

Pentru a studia influenta campului electromagnetic asupra transportului de impuritati si

asupra ratei de disolutie a creuzetului pentru un proces de solidificare directionala in siliciu,
ecuatiile de transport trebuie rezolvate impreuna cu ecuatia potentialului scalar.

Calitatea simularilor efectuate depinde in mare masura si de alegerea retelei de calcul. De

aceea In STHAMAS3D s-a folosit o procedura de detectare a fazei astfel ca la fiecare pas de
timp reteaua este deformatd astfel incat interfata solid-lichid sda corespundda intotdeauna
temperaturii de solidificare. De asemenea, la pereti se realizeaza o indesire a retelei de calcul
pentru a rezolva straturile limita asa cum se observa in Figura 3.
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Figura 3. Reteaua de calcul utilizata in modelarile numerice; vedere de ansamblu (a), sectiune de
orizontala (b) si sectiune verticala (c)

Pentru descrierea curgerilor turbulente in STHAMAS3D se foloseste o combinatie intre
schema cu diferente inainte (UDS) si schema cu diferente centrate (CDS) pentru interpolarea
fluxurilor convective. Folosind doar schema cu diferente finite centrate nu se pot descrie
fluctuatiile turbulente de frecventd mare. In schimb, neutilizarea CDS duce la suprimarea
instabilitatilor mecanice din cauza difuziei numerice. De aceea, pentru a obtine rezultate care sa
fie semnificative din punct de vedere fizic, pentru calculul fluxurilor convective s-a folosit un
flux combinat intre schema cu diferente finite centrate si schema cu diferente finite Tnainte [21].

Pentru corectiile de presiune se aplicd algoritmul SIMPLE, iar pentru rezolvarea
integralelor de timp se utilizeazd metoda Euler implicita.

Curgerea topiturii este descrisd de urmatoarele ecuatii tridimensionale:

e ecuatia de continuitate
d
9y;
e ccuatia de conservare a impulsului
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Pentru calculul distributiei de impuritati trebuie rezolvata si ecuatia difuziei

dc B 0 b dc
ot ay\T " ay

unde p este densitatea fluidului, v; este componenta i a vitezei de curgere a fluidului. u este
véscozitatea dinamicd a unui fluid Newtonian, p este presiunea, C, capacitatea calorica, k este
conductivitatea termica, ¢ reprezinta concentratia de impuritati si D este coeficientul de difuzie.

Termenul de fortd din ecuatia de conservare a impulsului ia In considerare aproximatia
Boussinesq pentru un fluid incompresibil:

fg,i = _pTrefgiB(T - Tref)
unde g este acceleratia gravitationala, 3 este coeficientul de expansiune termica si Tper €Ste 0
temperatura de referinta.

De asemenea, densitatea de fortd Lorentz este luata in considerare in ecuatia de
conservare a impulsului:

fri= (x B)i
unde J este densitatea de curent electric, iar B este inductia campului magnetic.
Densitatea de curent electric poate fi determinata din legea lui Ohm:
j=o(-Vo +7 x B)
in care, pentru campul electric, s-a utilizat aproximatia MHD2 (E = —V®), unde @ este
potentialul scalar si o conductivitatea electrica. Potentialul scalar se calculeazd cu ajutorul
ecuatiei de continuitate pentru densitatea de curent:
Vx]=0
ce ne conduce la ecuatia ce guverneaza potentialul scalar:
Ad = V(v x B)
Prin urmare, densitatea de fortd Lorentz poate fi scrisa ca:
fL = —GV¢X§+G(VX§) x B

Prima componentd a fortei Lorentz reprezintd componenta acceleratoare si este cea care
genereazd curgerea azimutala. Cea de-a doud componenta reprezintd forta electromotoare si este
cea care se opune intotdeauna miscarii fluidului generatd de componenta acceleratoare.

Peretii creuzetului si suprafata libera a topiturii sunt izolati electric (j, = 0) cu exceptia
elementelor de suprafatd unde electrozii ating topitura pentru care V|, & = —’;“, unde j, este
densitatea de curent electric aplicat care trece prin cei doi electrozi.

Vitezele fluidului de-a lungul frontierelor creuzetului si cristalului sunt fixate la v = 0.
La suprafata topiturii Se aplica o conditie de suprafata libera.

Temperatura este fixata de-a lungul peretilor laterali si in partea inferioara. S-a folosit un
gradient de temperatura de 3 K/cm in topiturd si 10 K/cm 1n cristal.

La suprafata libera s-a aplicat un schimb radiativ cu mediul la o temperatura T,;=1785 K.

La interfata solid-lichid se ia in considerare productia de caldura latenta:
I aT n aT
Son ' on
unde kg si k; sunt conductivitdtile termice ale cristalului si topiturii de siliciu, ug este viteza de
crestere fixata la 10 mm/h pentru toate simularile efectuate si AH este caldura latenta.
De asemenea, la interfata solid-lichid, s-a luat in considerare segregarea impuritatilor:

psDsVels — piDy Vel = (1 - K)ugclps

= psugAH



dar concentratia de impuritati se calculeaza doar in faza lichida. Coeficientul de segregare, K, a
fost fixat la valoarea caracteristicd pentru carbon, 7-107 [4]. Pentru coeficientul de difuzie din
topiturd, Dy, s-au luat Tn considerare patru valori diferite: 0.5-10%m?/s, 2-10®m?s, 3-10®m%s si
5.10° m?/s, care reprezintd valori caracteristice ale impuritatilor ce se gasesc in lingourile de
siliciu multicristalin obtinute prin metoda solidificarii directionale.

Concentratia de impuritati este fixata de-a lungul peretilor laterali la 9- 10** atomi/m? care

reprezinta limita de solubilitate a carbonului in siliciu [22].
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Pentru ecuatia de difuzie, s-a utilizat o conditie pe frontiera de flux zero (a—; = 0) la

suprafata libera. Concentratia initiald din topitura a fost fixata la zero.
Proprietatile tuturor materialelor folosite in simulari sunt date in Tabelul 1.

Proprietiti fizice | Valoare | Unitate
Si topitura

Densitate 2.52:10° kg/m®
Vascozitate dinamica 7.56:10™ Ns/m*
Conductivitate termica 60.6 W/mK
Caildura specifica 911 J/kgK
Coef_lc!entul de  expansiune | 44-10 K-
termica

Coeficientul Marangoni -4-10™ N/Km
Si solid

Densitate 2.52-10° kg/m®
Conductivitate termica 22 W/mK
Caldura specifica 927 J/kgK
Coef_lc!entul de  expansiune 1 44-10° K-
termica

Cildura latenta 158.7-10 | J/kg

Modelarile numerice tridimensionale au fost facute folosind softul STHAMAS3D care a
fost validat deja Tn procesele de SD [23] si experimentele de stirring electromagnetic [18,19].
Domeniul computational este impartit in doud sectiuni cu o0 rafinare a retelei la pereti, pentru a
rezolva stratul limita. Reteaua contine 396000 de volume de control. O procedura de detectare a
fazei la frontiera este implementata in STHAMAS3D care permite, dupa fiecare pas de timp, o
regenerare a retelei astfel incat granita dintre lichid si solid si corespunda Tntotdeauna
temperaturii de topire. Simularea s-a extins pe 500 s in timp real, cu un pas de timp de 0.1 s.

Activitatea 3.3 Realizarea de modeliri numerice a distributiei de impurititi pentru diferite
valori ale cAmpului magnetic si curentului electric

Au fost considerate doua valori ale inductiei magnetice B, 10 mT si 20 mT, si au fost
folosite trei valori pentru intensitatea curentului electric, I, 2A, 5A si 10A.

Distributia de impuritati din topiturd a fost mai intai calculata pentru un caz unde a fost
considerata doar convectia naturala. Intr-un studiu anterior [24] s-a aratat ca pentru un gradient
de temperatura de 3 K/cm in cristal, si o rata de crestere de 10 mm/h, regasim doua zone
principale de convectie Tn topitura: una la suprafata libera a topiturii si una in apropierea



interfetei lichid-solid. Tn ambele zone apar bucle de convectie care transporta impuritatile de la
peretii creuzetului Tn topitura. Dupa cum s-a aratat anterior, cele doua zone principale de
convectie sunt complet separate, ceea ce duce la o amestecare insuficienta in partea mediana a
topiturii. Acest comportament poate fi observat in Figura 2(a). Concentratia de impuritati este
ridicata Tn apropierea suprafetei libere a topiturii si aproape de interfata solid-lichid si intre aceste
doua parti 0 zona de concentratie joasa este interpusa.
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(b) configuratie asimetrica (c) configuratie simetrica
Figura 4. Distributia de impuritati la 200 s in cazul convectiei naturale (a) si in cazul convectiei
fortate generatd de un camp electromagnetic cu o pozitionare (a) asimetrica si (b) simetrica a
electrozilor la suprafata libera a topiturii

Atunci cand se aplica un camp magnetic extern combinat cu un curent electric observam
ca pentru ambele configuratii ale electrozilor folosite n simulare (Figura 4 (b) si Figura 4 (c)) se
formeaza vortexuri in jurul electrozilor care duc la o amestecare mai buna a topiturii si, prin
urmare, impuritatile sunt mai bine distribuite in topitura. Figura 5 si Figura 6 arata ca



omogenizarea completd a impuritatilor este atinsa dupa 300-400 s, in functie de coeficientul de
difuzie.
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Figura 5. Evolutia in timp a distributiei de impuritati pentru Dy= 0.5-10®m%s si [ = 5A, B =10
mT in cazul configuratiei asimetrice a electrozilor



Concentration
6

5.5
I 5
. 4.5
.

(x 10*'atoms/m? )

(c) 300 s (d) 400 s
Figura 6. Evolutia in timp a distributiei de impuritati pentru D;= 5-10%m?/s sil=5A,B=10mT
in cazul configuratiei asimetrice a electrozilor

Figura 5 arata ca impuritatile cu un coeficient de difuzie mai mic sunt amestecate n
topitura mai rapid, si astfel dupa 300 s se atinge o amestecare completa, pe cand impuritatile cu
un coeficient de difuzie mai mare sunt amestecate mai greu in topitura dupa cum se observa in
Figura 6. Deoarece valoarea concentratiei este foarte dependenta de coeficientul de difuzie, s-au
folosit scale diferite pentru valori diferite ale coeficientului de difuzie.

Tntr-o regiune din apropierea interfetei solid-lichid, in prezenta cdmpului electromagnetic,
se poate observa ca structura clasica de convectie, care apare in cazul convectiei naturale (Figura
7 (a)) este alterata odata cu aplicarea cdmpului electromagnetic (Figura 7 (b)). Dupa 100 s,
vortexul care se formeaza la suprafata libera a topiturii in jurul electrozilor deja s-a propagat n
jos, spre zona interfetei solid-lichid si impuritatile au Tnceput sa fie omogenizate n topitura si de
asemenea se observi 0 scadere a concentratiei Tn aceasta zona (Figura 7 (c)). In final, dupa 400 s,
se realizeaza 0 amestecare completa a topiturii, impuritatile fiind uniform distribuite n topitura,
chiar si n apropierea interfetei solid-lichid (Figura 7 (d)).
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(c) 100s (d) 400 s
Figura 7. Grafice de particle tracking, deasupra interfetei solid-lichid la diferite momente de timp
pentru cazul I = 5; B =10 mT, pozitionarea AC a electrozilor

Prin cresterea valorii intensitatii curentului electric de la 3A la 5A si apoi la 10A, Figurile
8 (a), (b) si (c) arata ca viteza topiturii creste odata cu intensitatea curentului (1), in special la
suprafata libera a topiturii in jurul celor doi electrozi. De asemenea, se observa o crestere a
vitezei odata cu cresterea cdmpului magnetic de la 10 mT la 20 mT, dupa cum se poate vedea n
Figura 8 (d).

Velocity [m/s]
0.05

() 1=3A; B=10mT (b) I=5A: B=10 mT



() 1 = 10A; B = 10 mT (d) I = 10A; B = 20 mT
Figura 8. Grafice de particle tracking, dupa 200 s, pentru diferiti parametrii ai cémzpului
electromagnetic utilizand configuratia asimetrica a electrozilor si D= 5-10° m%/s

Totusi, cresterea Tn viteza nu are o influenta semnificativa asupra distributiei impuritatilor
n volumul topiturii. Se poate observa din Figura 9 ca pentru toti parametrii considerati in acest
studiu distributia de concentratie nu se modifica semnificativ cand se variaza fie I, fie B. Acest
lucru poate fi explicat prin faptul ca nu se observa o modificare a structurii de curgere n regimul
parametric considerat.
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(c) 1=10A; B=10mT (d) 1 = 10A; B =20 mT
Figura 9. Grafice de particle tracking, dupa 200 s, pentru diferiti parametrii ai cimpului
electromagnetic

Pentru a studia efectele campului electromagnetic asupra creuzetului, rata de disolutie, R,
a fost estimata din masa totala de impuritati (mimp= fv ch) ce se afla n topitura dupa o

perioada de timp:
R

In Figura 10 rata de disolutie este reprezentatd in functie de coeficientul de difuzie,
pentru | = 5A si B = 10mT. Pentru comparatie, rata de disolutie a creuzetului a fost calculata in

cazul convectiei naturale.
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Figura 10. Rata de disolutie a creuzetului in cazul convectiei naturale si a convectiei fortate
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Din Figura 10 se evidentiaza dependenta ratei de disolutie de valoarea coeficientului de
difuzie. Aceasta creste de la 0.138 mg/s, pentru D=0.5-10"® m?/s, la 0.74 mg/s pentru D=5-10"®
m?/s in prezenta campului electromagnetic. Un trend similar se observa pentru cazul convectiei
naturale, cu o crestere de la 0.112 mg/s, pentru D=0.5-10® m%s, la 0.563 mg/s pentru D=5-10"
m?/s. Cresterea usoara a ratei de disolutie in prezenta cAmpului electromagnetic poate fi atribuita
vitezei maxime care este cu douad ordine de marime mai mare in cazul convectiei fortate (0.7
cm/s in cazul convectiei naturale si 10 cm/s in prezenta campului electromagnetic.

In graficele prezentate anterior am reprezentat distributiile de impurititi doar pentru
valorile extreme ale coeficientilor de difuzie, dar concluziile sunt valabile si pentru valorile
intermediare ale acestor coeficienti.

Tn concluzie, in cadrul acestui obiectiv, s-au studiat influenta convectiei fortate, generata
prin combinarea unui curent electric cu un camp magnetic, asupra distributiei impuritatilor si
ratei de disolutie a creuzetului, folosind modelarea numerica, pentru un proces de solidificare
directionala a siliciului multicristalin. Din rezultatele obtinute se observa o propagare rapida in
jos a curgerii rotationale generata de cdmpul electromagnetic pana la interfata solid-lichid, lucru
care duce la omogenizarea completa a impuritatilor din topitura dupa o perioada scurta de timp
(300-400 s). Aceste rezultate aratd de asemenea o crestere a vitezei fluidului sub influenta
campului electromagnetic, in comparatie cu cazul convectiei naturale, care, la randul ei, va duce
la 0 crestere a ratei de disolutie a creuzetului de maximum 30%.
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