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Opracowano matematyczny model rozktadu temperatury i tworzacych sie naprezen w
krysztatach podczas wzrostu metoda Czochralskiego. Model uwzglednia anizotropie prze-
wodnictwa cieplnego krystalizowanego materiatu, udziat transportu ciepta na drodze pro-
mieniowania, cylindryczny i prostopadtoscienny ksztatt krysztatu. Model uwzglednia dy-
namiczne zmiany temperatury i ich wptyw na poziom i zmiany naprezen w czasie odry-
wania krysztatu od stopionego materiatu w tyglu, z czym wigze sie gwattowna zmiana
warunkéw cieplnych jakim poddawany jest krysztat. Wykonano pomiary naprezen w
otrzymanych krysztatach m.in. w LiNbO,. Otrzymane wyniki potwierdzity rezultaty ob-
liczen, co wskazuje na poprawno$¢ opracowanego modelu. Wykonano obliczenia okre-
$lajace poziom naprezen, podczas tworzenia sie stozka i okreslono wptyw czasu jego na-
rastania na dalszy przebieg krystalizacji. Podobne obliczenia wykonano dla krysztatdw
SrLaA104 (SLA) i SrLaGa04(SLG) stosowanych w praktyce jako podtoza pod wyso-
kotemperaturowe warstwy nadprzewodzace.

1. WSTEP

Zastosowanie elektroniki w wielu dziedzinach techniki, stwarza zapotrzebowanie
na materiaty, w szczeg6lnosci, na materiaty monokrystaliczne o odpowiednich wtasci-
wosciach. Prowadzone sg nieustannie poszukiwania nowych materiatbw monokrysta-
licznych, doskonalone sa metody ich wytwarzania, co winno zapewni¢ wytwarzanie
krysztatdw o mozliwie najwyzszej jakosci. Jedna z najczeSciej stosowanych metod
wytwarzania krysztaléw jest metoda Czochralskiego. Stosowana obecnie aparatura
pracujaca wedlug tej metody, pozwala na prowadzenie procesu wzrostu w bardzo
szerokim zakresie warunkow. Rozwinigta technika automatycznej kontroli i sterowa-
nia wedtug zalozonego programu realizowanego przez komputer, umozliwia bardzo
doktadne zachowanie zalozonych parametréw wzrostu i wymiarow krysztatu. Otrzy-
mywane sg na skale przemystowsa: krysztaty krzemu o $rednicy do 150 mm i dhugosci
ponad 1 m, laserowe krysztaty granatu itrowo-glinowego o $rednicy 100 mm, o podob-
nej $rednicy krysztaty niobianu litu do zastosowan optycznych i wiele innych.

Wazrost krysztatdw metoda Czochralskiego, przebiega zawsze w warunkach osio-
wych iradialnych gradientow temperatury. Wartos$¢ tych gradientdw w wielu przypad-
kach jest znaczna, co powoduje tworzenie silnych naprezen w rosngcym Kkrysztale,
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podnoszacych jego stopien zdefektowania. W krytycznych przypadkach krysztaly moga
pekaé, co przysparza znacznych strat.

W pracy podje¢to probe okreslenia wielko$ci tworzgcych si¢ naprezen i znalezienia
warunkow krystalizaqi zapewniajacych mozliwie najmniejszy poziom tych naprezen w
krysztalach tlenkowych otrzymywanych metoda Czochralskiego.

2. OPIS METODY CZOCHRALSKIEGO

Metoda Czochralskiego, ktorej zasade wyjasnia schemat na Rys.l, zostata po raz
pierwszy zastosowana przez jej wynalazc¢ do wytwarzania krysztalow metali. W toku
dalszych prac stwierdzono, ze moze by¢ stosowa-

na z powodzeniem do otrzymywania zwigazkow,

w tym tlenkéw metali. Warunkiem podstawowym

stosowania metody Czochralskiego jest kongru-

entne topienie si¢ sktadnikoéw zwigzku i mozli-

wos$¢ utrzymania ich w stanie stopionym przez

krysztat czas odpowiednio dlugi.

W tyglu ogrzewanym oporowo, indukcyjnie
lub w inny sposdb, znajduje si¢ stopiony mate-
rial. Tygiel umieszczony jest w odpowiednio
zbudowanym uktadzie cieplnym, stanowigcym
ostong cieplng. Geometria uktadu cieplnego i
zastosowane materiaty izolacyjne, oprocz funk-
cji ostonowej, winny zapewnié¢ odpowiedni roz-

ciecz
ktad przestrzenny temperatury w roztopi¢ i w
obszarze nad tyglem.
Rys.l. Schemat metody Czochrat- Poziomy przeptyw ciepta od $cianek tygla
skiego. w glab roztopu, gdzie temperatura jest nizsza i
Fig.l. Schematic diagram ofthe Czo- P!°m°»VY do przestrzeni nad tyglem, ksztattuje
chralski method poziome i pionowe gradienty temperatury, co

jest niezbgdne do tworzenia si¢ fazy stalej. Jed-
nocze$nie, istnienie tych gradientow wywoluje naturalny ruch konwekcyjny rozto-
pu w poblizu §cianek tygla do gory i dalej po powierzchni do $§rodka, gdzie naste-
puje opadanie w kierunku dna tygla.

W warunkach ustalonej temperatury na zagdanym poziomie, opuszczana jest
od gbéry zard6dz, umocowana w uchwycie przytwierdzonym do rurki ceramicznej,
potaczonej z uktadem mechanicznym, zapewniajacym podnoszenie i obroty w pew-
nym zakresie szybkosci.

Stykajacy si¢ z powierzchnig roztopu wirujacy krysztal, moze by¢ przyrownany
do rozwazanego w hydrodynamice modelu obracajacego si¢ w cieczy dysku. W osi
wirujacej ptaszczyzny, wystapi strumien skierowany do gory. W poblizu ptaszczy-
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zny, szybko$¢ strumienia maleje, na powierzchni ciecz przesuwana jest w kierunku
radialnym i odrzucana na $cianki tygla. Ruch cieczy wywotany obrotami, tworzy stru-
mien konwekcji wymuszonej. Natozenie si¢ na siebie dwoch przeciwnie skierowanych
strumieni konwekcji naturalnej i wymuszonej tworzy dos¢ skomplikowany obraz ru-
chu cieczy w tyglu.

W krysztale ciepto z frontu krystalizacji przenoszone jest na drodze przewodnic-
twa 1 wypromieniowywane do otoczenia. Zmieniajace si¢ w czasie strumienie ciepta,
powodowane zmianami geometrycznymi powierzchni krysztatu o réznych temperatu-
rach, czyniag analiz¢ catkowitego transportu ciepta w uktadzie Czochralskiego niezwy-
kle skomplikowana.

Kryterium oceny otrzymanych krysztatow jest ich jakos$¢, decydujaca o przydatno-
sci do zastosowan w elektronice i optoelektronice. Stopien zdefektowania struktury
krystalicznej zalezy od naprgzen resztkowych, czyli napr¢zen znajdujacych si¢ w krysz-
tale po jego wystudzeniu do temperatury pokojowej. Podczas wzrostu krysztatu w
warunkach wysokiej temperatury i duzego pola odksztatcen, wywolanych okre§lonym
wspotczynnikiem rozszerzalno$ci cieplnej, nadmiarowe napre¢zenia (np. cieplne) zo-
staja zrelaksowane np. przez generacj¢ dyslokacji. Po wystudzeniu krysztalu do tem-
peratury pokojowej, w wyniku zaniku pola odksztatcen, tworzy si¢ wokot tych dysloka-
cji pole napr¢zen, zwane naprgzeniami resztkowymi. Jako przyczyny tworzenia si¢
napr¢zen w krysztatach mozna wymienié: nierownomierny rozktad sktadnikow glow-
nych lub domieszek [1, 8], obce wtracenia, niestabilno$¢ frontu krystalizacji podczas
wzrostu [13-20], wzrost Sciankowy [29-33], przejscia fazowe [35-36] i nieliniowy roz-
ktad temperatury [3-6]. Jednakze powodem najwazniejszym jest istnienie w uktadzie
wzrostu wysokich niekiedy gradientow temperatury, z jednej strony koniecznych do
tworzenia si¢ fazy statej, z drugiej powodujacych formowanie si¢ napr¢zen. Mozna
do$¢ skutecznie wptywac na prawidtowy rozktad skladnikow [9], ograniczy¢ obecno$¢
wtracen, zwigkszy¢ stabilno$¢ frontu krystalizacji [10-12, 21-26], obnizajac lub nawet
eliminujac szkodliwe wahania warunkow wzrostu [27, 28, 34], ograniczy¢ zjawisko
$ciankowania. Nie mozna catkowicie wyeliminowa¢ napre¢zen cieplnych, wywotanych
gradientami temperatury; mozna jednak dgzy¢ do ich minimalizacji.

Naprezenia cieplne zaleza gtownie od osiowego iradialnego gradientu temperatury, od
$rednicy krysztatu, szybkosci wzrostu, wlasciwosci termicznych krysztatu [5], od geome-
trii, tj. ksztattu stozka, wypuktosci frontu krystalizacji [37] oraz od orientacji kierunku
wzrostu krysztatu [38]. Gradienty temperatury wynikaja z geometrii stosowanego uktadu
cieplnego i s3 dobierane indywidualnie do kazdego rodzaju krysztatu. Niektore krysz-
taty, ze wzgledu na malg przewodnos$¢ cieplng oraz ze wzgledu na wystepowanie przejs$é
fazowych (LiNbOv LiTaO;, NdGa03) wymagaja stosunkowo malych gradientéw tem-
peratury. Duze gradienty temperatury sg stosowane w przypadku materiatow topigcych
si¢ niekongruentnie (SrLaGa04 SrPrGa04), i w przypadku materiatow, ktorych krysta-
lizowana faza ma znacznie nizszg temperaturg krystalizacji, niz temperatura topnienia
fazy materiatu wyjsciowego (B - BaB,04[39]). Dobor odpowiednich gradientow tem-
peratury odbywa si¢ zwykle droga eksperymentalng, przez dopasowanie uktadu ciepl-
nego. Dla matych $rednic krysztalow (mniejszych niz dwa cale), korzystne gradien-
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ty temperatury sg mozliwe do uzyskania w prostych uktadach cieplnych. W przypad-
ku duzych $rednic krysztaléw, uzyskanie i utrzymywanie podczas procesu matych
gradientow temperatury jest sprawg trudng, i wymaga specjalnej konstrukcji ukta-
du cieplnego.

Waznym problemem zwigzanym ze wzrostem krysztatow tlenkowych metoda Czo-
chralskiego jest odrywanie krysztatu od cieczy, po zakoficzeniu wzrostu i studzenie do
temperatury pokojowej. Odrywanie krysztatow jest zrodtem duzych naprgzen ciepl-
nych, wywotanych gwalttownym spadkiem temperatury powierzchni krysztatu w chwili
utraty kontaktu z cieczg. Réznica temperatur migdzy powierzchnig roztopu, a tempe-
raturg tuz nad jej powierzchnig wynosi od kilku do kilkudziesigciu stopni i moze by¢
przyczyng peknigé krysztatu. Zbyt duza szybko$¢ studzenia krysztalu, moze réwniez
by¢ przyczyng formowania si¢ znacznych napre¢zen, i zachodzi to wowczas, gdy szyb-
ko$¢ odprowadzenia ciepta z powierzchni krysztatu jest wicksza od szybkosci przepty-
wu ciepta wewnatrz krysztatu.

Aby okresli¢ wielko$¢ i rozktad naprezen cieplnych w rosngcym krysztale, w czasie
jego odrywania oraz podczas studzenia, konieczna jest znajomos$¢ rozktadu tempera-
tury w krysztale. Ten rozklad jest zmienny w czasie, i zalezy od geometrii i parametrow
termofizycznych krysztatu, od mechanizmdéw i1 dynamiki catkowitego przeptywu ciepta
w uktadzie Czochralskiego.

W materialach plastycznych, takich jak poiprzewodniki, napr¢zenia po przekro-
czeniu pewnej wartoSci krytycznej relaksujg si¢ przez generacj¢ dyslokacji [3-5]. W
materiatach tlenkowych, o wyzszej warto$ci sit sprezystych, nadmiarowe napre¢zenia
powoduja w wickszo$ci przypadkdw peknigcia, gdyz naprezenie pegkni¢é przekracza
naprezenie wywolujace tworzenie si¢ dyslokacji [6]. Jednakze istnieje pewna grupa
materiatéw tlenkowych, ktére posiadajg pewna, waska strefe plastycznos$ci w tempera-
turach bliskich temperaturze topnienia. W tej strefie plastyczno$ci, nadmiarowe na-
prezenia moga by¢ relaksowane przez generacje dyslokacji i ewentualnie zblizniaczen,
np. w strukturach gestego upakowania.

Analiza napre¢zen cieplnych w krysztatach tlenkowych, jest zatem niezwykle istot-
na z punktu widzenia napre¢zen catkowitych. W wielu bowiem przypadkach, udziat
naprg¢zen cieplnych w warto$ci naprezen sumarycznych jest znaczny i ich wplyw na
jakos¢, a wiegc 1 przydatnos$¢ krysztatow, jest decydujacy.

Krystalizacja metodg Czochralskiego nalezy do bardzo skomplikowanych proce-
sow, ktorego calkowity, matematyczny opis jest trudny. Wickszo$¢ teoretycznych mo-
deli wzrostu krysztatow jest czgstkowa i dotyczy jedynie pewnych zjawisk, takich jak
przeptyw ciepta, rozklad koncentracji sktadnikow gtéwnych i domieszek, rozktad na-
prezen cieplnych itp. Wzrost krysztalow metoda Czochralskiego wymaga rozwigzania
zagadnien natury zaréwno teoretycznej, jak i technologicznej. Trudnoséci w teoretycz-
nym modelowaniu wynikajg nie tylko ze skomplikowanego aparatu matematycznego,
opisujacego zjawiska fizyczne tworzace podstawy wzrostu krysztalow, ale takze z duzej
liczby wzajemnie zaleznych parametréw. Ze wzgledu na skomplikowany charakter
zjawisk fizycznych, sktadajacych si¢ na proces wzrostu, ktére winny by¢ uwzglednione
w modelach teoretycznych, wiele technologii otrzymywania monokrysztatéw opraco-

10
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wuje si¢ do§wiadczalnie, metoda prob i btedéw. Dynamiczny rozwdj techniki kompu-
terowej stworzyl nowe mozliwosci obliczeniowe, utatwiajace znalezienie wzajemnych
korelacji pomiedzy poszczegdlnymi parametrami technologicznymi, a zjawiskami fi-
Zycznymi.

Ostanie lata wskazuja na znaczne zaangazowanie $rodkow w badania teore-
tyczne dotyczace modelowania procesu wzrostu krysztatow, ktérych wyniki moga
by¢ potwierdzane eksperymentalnie. Osiagnigcie zbiezno$ci wynikéw teoretycz-
nych i doSwiadczalnych stwarza duze mozliwosci zastosowania tych modeli do
tworzenia programow sterujacych procesami technologicznymi.

3. NAPREZENIA CIEPLNE | ROZKEAD
TEMPERATURY W KRYSZTALACH
PO PRZEWODNIKOWYCH | TLENKOWYCH

3.1. Naprezenia cieplne i rozktad temperatury w krysztatach
potprzewodnikowych

Rozwo6j technologii wzrostu monokrysztaléow metoda Czochralskiego, pocia-
gat za sobg rozwo6j badan jako$ci otrzymanych materialéw, ktéorych wyniki korelo-
war.e byly z parametrami wzrostu. Badania te, zapoczatkowane w latach 50-tych
biezacego stulecia, dotyczyly gldwnie napre¢zen cieplnych, tworzgcych si¢ w mono-
krysztatach poélprzewodnikowych, ktorych otrzymywanie w skali produkcyjnej,
wynusit gwattowny rozwoj elektroniki pdtprzewodnikowe;.

Pionierskie proce na temat naprezen cieplnych, indukowanych w monokrysz-
talach Ge i Si, zostaly zapoczatkowane przez E. Billig'a [40], P. Penning’a [41]
oraz J. Hornstra i P. Penning’a [42]. Wytrawione plytki germanu ujawnity linie
dyslokacyjne, rownolegle do plaszczyzn poslizgu, ktoére powstaja podczas defor-
macji plastycznej, wywotanej naprezeniami cieplnymi w wyniku nieliniowego roz-
ktadu temperatury w krysztale.

W zwigzku z gwattownym rozwojem metody Czochralskiego oraz rosnagcym
zapotrzebowaniem na krysztaty potprzewodnikowe o duzych $rednicach (powyzej
2"), szczegdlng uwage zwracano na zagadnienie powigzania parametrow wzrostu z
wieko$cia naprezen, z myS$la o ich minimalizacji. Duza gesto$¢ dyslokacji jest
jednym z najbardziej istotnych czynnikoéw obnizajacych jako$¢ krysztatdow polprze-
wodnikowych.

Doktadniejsze analizy teoretyczne i doSwiadczalne napr¢zen cieplnych w mo-
nokrysztatach potprzewodnikowych, zapoczatkowane zostaly w 80-tych latach
[3-f, 37, 43-45]. W publikacji [43] przedstawiono poétiloSciows analiz¢ naprezen

1
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cieplnych, polegajaca na znalezieniu rozktadu temperatury w krysztale, a nastgp-
nie na wyznaczeniu pewnej radialnej roéznicy temperatur, wynikajgcej z krzywizny
pola cieplnego, ktéra pomnozona przez wspotczynnik rozszerzalno$ci cieplnej,
daje przyblizong warto§¢ naprezen cieplnych. Analogiczna analiza naprezen w
monokrysztatach poélprzewodnikowych, z uwzglednieniem frontu krystalizacji,
przedstawiona zostata w publikacji [44]. W innych modelach teoretycznych [3,
45], dotyczacych krysztaldéw nieskonczenie dtugich, przedstawiono wptyw szybko-
$ci wzrostu, przewodnictwa cieplnego krysztatu oraz konwekcyjnego wspotczynni-
ka wymiany ciepta na rozklad temperatury i napr¢zen cieplnych. Zgodnie z tymi
obliczeniami, wielko$¢ napre¢zen cieplnych zalezy gtownie od bezwymiarowej licz-
by Biota, okre$lajacej stosunek oporu wnikania ciepta do oporu przewodzenia. G.
Szab6 [45] zasugerowal, ze radialny rozklad réznicy temperatur mi¢dzy $rodkiem
krysztatu, a jego boczng powierzchnig, jest powigzany z naprezeniami cieplnymi.

T. Iwaki 1 N. Kobayashi [4] zaprezentowali réwniez model rozkladu naprgzen
cieplnych dla krysztatu o skonczonej dlugosci. Rozktad maksymalnych naprezen
w réznych stadiach wzrostu wskazuje, ze niezaleznie od dtugos$ci krysztatu, maksy-
malne naprg¢zenia cieplne pojawiajg si¢ na powierzchni bocznej krysztalu, przy
czym dla matych liczb Biota (B<1), napre¢zenia silniej zaleza od dlugosci kryszta-
tu, niz dla duzych. Analogiczng analiz¢ napre¢zen cieplnych, indukowanych w krysz-
tatach GaAs i InP, z uwzglednieniem: szybkosci wzrostu, promienia krysztatu,
temperatury otoczenia, domieszkowania oraz wymiany ciepta przez promieniowa-
nie, przedstawiono w publikacji [5]. Ze spadkiem temperatury w otoczeniu krysz-
tatu zaobserwowana zostata redukcja dyslokacji o ponad rzad wielkosci.

Wptyw geometrii krysztaldéw GaAs i Cu na rozktad napre¢zen cieplnych przed-
stawiony zostat w publikacjach [37, 46]. Fluktuacje $rednicy promienia krysztalu
prowadza do znaczgcego wzrostu naprezen cieplnych, ktére zaleza od czegstotli-
wosci 1 amplitudy tych fluktuacji. Teoretyczna analiza napr¢zen cieplnych, wyko-
rzystana zostala migdzy innymi do oszacowania maksymalnej dlugo$ci krysztalow
potprzewodnikowych i maksymalnej $rednicy przewe¢zenia zarodka, przy ktorej
jest mozliwe uzyskanie krysztatdow Si bez peknigé 1 0 obnizonej gestosci dyslokacji
[47]. Teoretyczne modele naprezen cieplnych dla krysztatow podtprzewodnikowych,
zostaly wykorzystane w praktyce w automatycznym procesie wzrostu krysztalow
[48, 49].

J. C. Lambropoulos [50] badajac teoretycznie napr¢zenia cieplne, na bazie
modelu przedstawionego przez A. S. Jordan’a et al. [5] wykazal, ze rozktad napre-
zen przyjmuje stan stabilny, jezeli dtugos$¢ krysztalu przekracza dwukrotna jego
srednice. C. C. Hwang 1 S. Lin [51] przedstawili analogiczny model naprg¢zen
cieplnych do poprzednich [4], z ta roznica, ze w rozkladzie temperatury uwzgled-
nili zmienng czasowa Unsteady State Model (USM). Sktadowa czasowa modyfiku-
je rozktad temperatury (a wiec i napr¢zenia) w krysztatach potprzewodnikowych
w ten sposob, ze naprezenia przyjmuja mniejsze wartosci niz w przypadku obli-
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czen wykonanych na podstawie modeli statycznych Steady State Model (SSM),
Quasi Steady State Model (QSSM). W innym modelu naprgzen cieplnych, przed-
stawionym przez Y. F. Zou, et al. [52], uwzgledniona zostala szybko$¢ przeptywu
gazu w ukladzie Czochralskiego, ktéra moze wptywac¢ na rozktad naprezen. Bada-
nia napr¢zen w krysztatach krzemu, przeprowadzone przez R. W. Armstrong’a, et
al. [53] wykazaly, ze pekanie krysztaldw poprzedzone jest plastyczng deformacja,
powodujaca poslizgi plaszczyzn i tworzenie si¢ dyslokacji, ktorych wzajemne od-
dziatywania sg przyczyna pekniec.

Najnowsze analizy teoretyczne rozkltadu naprg¢zen cieplnych w krysztatach pot-
przewodnikowych bazujga na obliczeniach numerycznych metoda skoficzonych
elementéw, przy czym temperatura w krysztale obliczana jest z uwzglednieniem
przeptywu ciepla w catej komorze wzrostu urzadzenia do monokrystalizacji meto-
da Czochralskiego.

Pierwsze matematyczne modele rozktadu temperatury w krysztatach, przed-
stawione miedzy innymi przez J. C. Brice’a [2, 54], uwzgledniaty przeptyw ciepta
przez przewodnictwo oraz konwekcyjng wymiang ciepta miedzy krysztatem, a jego
otoczeniem. Jednowymiarowy model rozktadu temperatury w krzemie, z uwzgled-
nieniem strumienia przeptywu ciepla przez promieniowanie, przedstawiony zostal
w publikacji [55].

Rozktad temperatury w cieczy poélprzewodnikowej, bedacy kontynuacjg roz-
ktadu temperatury w krysztale i okreslajgcy ksztatt frontu krystalizacji, zostat przed-
stawiony w publikacjach [56, 57, 58]. W tych modelach zaktada si¢ przenoszenie
ciepta w cieczy i w krysztale przez przewodzenie Thermal-Capillary Model (TCM)
oraz wymiang ciepla miedzy krysztalem a otoczeniem przez promieniowanie.
Uwzglednienie konwekcyjnego przeptywu ciepta w cieczach potprzewodnikowych
Hydrodynamic Thermal-Capillary Model (HT-CM), przy zatozeniu statycznego roz-
ktadu QSSM, przedstawione zostato w publikacjach [59-61], wplyw rotacji tygla -
w publikacjach [62, 63], uwzglednienie wymiany ciepta mi¢dzy wolnymi powierzch-
niami krysztatu, a jego otoczeniem przez promieniowanie w pracach [64 - 66], za$
uwzglednienie przepltywu ciepta w catej komorze wzrostu - w publikacji [67]. Inne
modele rozktadu temperatury w ukladzie Czochralskiego, zwlaszcza w cieczy pot-
przewodnikowej, uwzglednialy zalezno$¢ czasowg konwekcji w cieczy [16] oraz
trojwymiarowg strukture uktadu [68, 69], bedaca przyczyna niesymetrycznego roz-
ktadu temperatury w cieczy.

3.2. Naprezenia cieplne i rozktad temperatury w krysztatach tlenkowych

Napre¢zenia cieplne wywotane niejednorodnym rozktadem temperatury w krysz-
tatach tlenkowych rowniez stanowig istotne zagadnienie dla procesu wzrostu. Pod-
czas procesu wzrostu krysztatow tlenkowych dominujacag role w przeptywie ciepta
w cieczy odgrywa konwekcja, ktora w istotny sposob wptywa na ksztatt frontu
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krystalizacji, jego niestabilno$¢ oraz segregacj¢ sktadnikow glownych, ewentual-
nie domieszek.

Podobnie jak dla krysztalow potprzewodnikowych, rozktad temperatury w krysz-
tatach tlenkowych zalezy od catkowitego przeptywu ciepta w komorze wzrostu
urzadzenia do monokrystalizacji. Dwuwymiarowy, analityczny model rozktadu tem-
peratury w krysztale do obliczen naprg¢zen cieplnych przedstawiony zostal miedzy
innymi przez E. Zalewskiego iJ. Zmije [70-71]. Rozktad temperatury w krysztale
1w cieczy - z uwzglednieniem konwekcji HT-CM jest przedmiotem publikacji [72],
za$ uwzglednienie wymiany ciepta migdzy wolnymi powierzchniami przez promie-
niowanie - przedmiotem publikacji [73]. Zintegrowany model procesu wzrostu
krysztatow tlenkowych, uwzgledniajacy catkowity przeptyw ciepta w komorze wzro-
stu, jest przedstawiony w publikacji [13], a tréjwymiarowy, wysokiej rozdzielczos$ci
model catkowitego przeptywu ciepta - w publikacji [74]. Wplyw wewngtrznego
transportu ciepta przez promieniowanie na ksztalt frontu krystalizacji oraz roz-
ktad temperatury w krysztale jest dla krysztatow tlenkowych wycigganych metoda
Czochralskiego zilustrowany w artykutach [75-76], a dla metody Bridgmana - w
artykutach [77-78], za$ dla metody Stepanov’a - w publikacjach [79-81].

Ze wzgledu na wlasciwosci mechaniczne krysztalow tlenkowych, zagadnienie
napr¢zen cieplnych, indukowanych nieliniowym polem temperaturowym, ograni-
czato si¢ zwykle do oceny maksymalnych naprgzen, i poro6wnaniu z napr¢zeniem
peknigé. J. C. Brice’a [6] zauwazyl, ze dla wiekszosci krysztatow tlenkowych, na-
prezenie peknigé przewyzsza krytyczne napre¢zenie plastycznej deformacji, dlate-
go tez, nadmiarowe napr¢zenia cieplne powoduja pgkniecia, a nie generacje dys-
lokacji.

Krysztaly tlenkowe, posiadajace waska strefe plastycznej deformacji, w ktorej
moga by¢ generowane dyslokacje lub zblizniaczenia, to miedzy innymi LiNbO03
[35], YA103 MgAl1,041 LiTa03 [7, 31]. Wysokotemperaturowe badania kryszta-
low granatu itrowo-glinowego, Y3AIsOp (YAG) [82] wykazaly, ze pod wplywem
deformacji mechanicznej w zakresie temperatur od 1635°C do 1785°C pojawily si¢
poslizgi plaszczyzn i tworzyty si¢ dyslokacje. Istnienie poslizgow ptaszczyzn w wy-
sokich temperaturach stwierdzone zostato takze dla krysztalow szafiru, A1,03[83].
I. Nicoara et al. [84] przedstawili dwuwymiarowy model rozkladu temperatury i
naprezen dla ksztaltowanych krysztatow szafiru otrzymywanych metoda Edge-De-

fined Film-Fed Growth (EFG). Numeryczne obliczenia pokazuja, ze najwigksze
warto$ci naprezen wystepuja w poblizu frontu krystalizacji na powierzchni bocz-
nej krysztatu.

N. Miyazaki et al. [38] zaprezentowali obliczenia przestrzennego rozktadu
naprezen cieplnych i napr¢zen von Mises’a dla krysztatow LiNbO3 (o $rednicy
2,45 cm), przy zatozonym rozkladzie temperatury i froncie krystalizacji. Z przed-
stawionych obliczen numerycznych wynika, Ze napr¢zenia cieplne wzrastaja ze
wzrostem radialnego gradientu temperatury.
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Doktadne obliczenia rozktadu temperatury w krysztatach tlenkowych (YAG,
GGG), wykonane przez Q. Xiao iJ. J. Derby’ego [14] przedstawiajg zaleznos$é
krzywizny izoterm od kata rozwarcia stozka krysztatu. Najbardziej zblizone do
liniowych izotermy uzyskuje si¢ dla matych katéw rozwarcia stozka, dzigki czemu,
krysztaty sa mniej narazone na napr¢zenia cieplne, ktérych duza warto$¢é moze
powodowac peknigcie.

3.3. Praktyczna minimalizacja naprezen cieplnych

Zgodnie zteoretycznymi modelami, minimalizacja napr¢zen cieplnych w krysz-
tatach potprzewodnikowych obejmuje redukcje gradientu temperatury w otocze-
niu krysztatu, optymalng szybko$¢ wzrostu, jak rowniez orientacje, Srednice i dtu-
gos$¢. Redukcja gradientu temperatury, wigze si¢ migdzy innymi z odpowiednig
konstrukcja uktadu cieplnego, sposobu grzania tygla oraz z wysokoscig warstwy
topnika [5].

Ze wzgledu na znaczng ilos¢ réznego typu zrddet naprezen, wybor stosownych
parametrow wzrostu krysztatow tlenkowych, jak i konstrukcja uktadu cieplnego,
winny zawieraé rozwigzania optymalne, a udzial napr¢zen cieplnych w catkowitym
rozktadzie naprezen powinien by¢é mozliwie znany. Na przyktad, niektére kryszta-
ly tlenkowe, topigce si¢ niekongruentnie (SrLaGa04) lub wymagajace duzego
przechtodzenia (3-BaB”04), powinny rosng¢ w duzym gradiencie temperatury,
przez co s3 narazone na bardzo duze naprg¢zenia cieplne.

Zasadniczo, dziatania majace na celu redukcj¢ napre¢zen cieplnych w kryszta-
fach tlenkowych, ogranicza si¢ w praktyce do zaprojektowania uktadu wzrostu i
dalszej jego modyfikacji metodg prob i bledéw. Uzyskanie matego gradientu tem-
peratury w uktadzie cieplnym, zmniejszajacym napr¢zenia cieplne, wiaze si¢ z
zastosowaniem dogrzewacza czynnego, ewentualnie biernego. Odpowiedni gra-
dient temperatury w otoczeniu krysztalu moze by¢ uzyskany w wyniku doprowa-
dzenia dodatkowego strumienia ciepta od dogrzewacza otoczonego odpowiednig
liczbag zwojow cewki indukcyjnej, zastosowanie dodatkowej izolacji $cian bocz-
nych i gérnej czesci uktadu cieplnego [2, 71] oraz pierScienia izolacyjnego mig¢dzy
tyglem, a dogrzewaczem [2]. Jednakze ze wzrostem $rednicy krysztatu tlenkowego
(o duzej temperaturze topnienia), wystepuja znaczne trudnosci z uzyskaniem od-
powiedniego radialnego i osiowego gradientu temperatury. Podczas wzrostu krysz-
tatdbw Nd+YAP o $rednicy 30 mm, izolacja uktadu cieplnego sktadata si¢ z wielu
ceramicznych i kwarcowych rur [85], za$ krysztaty LiTa03 o0 $rednicy 65 mm uzy-
skano z zastosowaniem dogrzewacza o odpowiednio dobranym ksztalcie (stozka i
czaszy) [86].
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3.4. Ocena zagadnien naprezen cieplnych

Powstawanie naprezen cieplnych i dyslokacji w krysztatach potprzewodnikowych,
zostato opisane w postaci modeli teoretycznych, a wyniki doswiadczalne, potwierdzity
ich trafnod¢ [5, 48-49]. W przypadku materiatow tlenkowych, poza nielicznymi wyjat-
kami o charakterze przyczynkowym [38, 84], nie ma opracowan wyjasniajacych me-
chanizmy powstawania i zachowania si¢ napr¢zen cieplnych w tych materiatach.

Do najwazniejszych i dotychczas niewyjasnionych problemdéw nalezy zaliczy¢:

- Wplyw wlasnosci termofizycznych krystalizowanego materialu 1 warunkow
wzrostu na wielko$¢ i zachowanie si¢ naprezen w otrzymywanym Kkrysztale;

- Tworzenie si¢ i zmiany naprezen cieplnych podczas odrywania krysztatu od
cieczy;

- Udzial naprezen cieplnych w catkowitym rozktadzie naprgzen resztkowych.

Wyjasdnienie przedstawionych zagadnien winno umozliwi¢ z jednej strony oce-
n¢ poziomu napre¢zen w krysztatach o znanych wiasno$ciach, a z drugiej - pozwo-
li¢ na zbudowanie uktadu i dobér takich parametrow wzrostu, by uzyskane krysz-
taty charakteryzowaty si¢ minimalng warto$cig napre¢zen resztkowych.

Dla okre$lonej $rednicy krysztalu, mozliwe begdzie obliczenie maksymalnego
gradientu temperatury, w ktorym maksymalny poziom napr¢zen bylby mniejszy
od krytycznego napre¢zenia powodujacego pekniecia. Dla znanego gradientu tem-
peratury (np. zmierzonego w ukladzie wzrostu), bedzie mozna oszacowaé¢ maksy-
malng $rednice krysztatu i optymalng kombinacj¢ parametréw wzrostu.

Poznanie rozkladu napre¢zen cieplnych i ich zmiany w czasie podczas odrywania
krysztalow od cieczy, pozwoli na okreslenie zar6wno maksymalnego poziomu tych
naprezen, jak rowniez czasu ich relaksacji. Umozliwi to z kolei zaprojektowanie opty-
malnego sposobu odrywania krysztalow od cieczy. Teoretyczne i doswiadczalne roz-
wigzanie powyzszych zagadnien, umozliwi optymalne zaprojektowanie catego procesu
technologicznego, pozwalajacego na uzyskanie krysztalow tlenkowych bez pgknieé, i 0
minimalnej wielkos$ci naprgzen cieplnych.

4. MODEL ROZKtADU TEMPERATURY W
KRYSZTALACH TLENKOWYCH OTRZYMYWANYCH
METODA CZOCHRALSKIEGO

Rozktad temperatury w czasie wzrostu krysztatow tlenkowych otrzymywanych
metoda Czochralskiego rozpatrywany jest dla dwoch roznych ksztattow: cylindryczne-
go oraz prostopadtosciennego, ktore wynikaja z naturalnego ksztaltu wzrostu. Model
rozktadu temperatury po oderwaniu krysztatu od cieczy, rozpatrywany jest dla cylin-
drycznego ksztaltu krysztatu.
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4.1. Zatozenia i model rozktadu temperatury w czasie wzrostu krysztatéw
o cylindrycznym ksztaitcie

Krysztal jest wyciagany z cieczy, ktérej temperatura na granicy rozdzialu faz
(front krystalizacji) jest rOwna temperaturze topnienia Tm Ciepto wewnatrz krysz-
tatu jest przenoszone przez promieniowanie qroraz przez przewodzenie qp. Wol-
ne powierzchnie krysztatu sg studzone do temperatury Taza posrednictwem kon-
wekcji gazu (zgodnie z prawem Newtona) h. noraz promieniowania hrd W ogél-
nych rozwazaniach zaktada si¢, ze gorna powierzchnia krysztalu jest plaska, za$
dolna moze przyja¢ dowolny ksztalt, ktérej zewngtrzna powierzchnia ma tempe-
rature Tm Ksztalt krysztatu jest cylindryczny, o dlugosci 1i $rednicy 2a, za§ szyb-
ko$¢ wzrostu wynosi /. Przyjeto takze, ze wlasciwosci cieplne krysztatu nie zmie-
niaja si¢ w funkcji temperatury oraz ze rozktad temperatury jest osiowo syme-
tryczny (zalezy od dwoch wspotrzednych: r i z). W modelu przyjmuje sie, ze roz-
ktad temperatury w czasie wzrostu krysztatu jest ustalony, i nie zalezy od czasu. W
modelu uwzglgdniono r6zng warto$¢ przewodnictwa cieplnego, w kierunku wzro-
stu wynosi k/5 za§ w kierunku prostopadtym do wzrostu kr. Ze wzglgdu na skom-
plikowany opis matematyczny, jak rowniez nieliniowos$¢ zjawiska, udziat przeno-
szenia ciepta wewnatrz krysztatu przez promieniowanie w calkowitej wymianie
ciepta jest zaniedbany. Udziatl promieniowania w calkowitym transporcie ciepta
staje si¢ istotny dla krysztaldéw o wysokich temperaturach topnienia (np. YAG,
GGG) [13, 75]. Dlatego tez, pominigcie wewngtrznego promieniowania kryszta-
16w tlenkowych o niskich i$rednich temperaturach topnienia (np. LiNb03 Li,B40 7,
SrLaGa04 SrLaA104) jest uzasadnione.

Rownanie przewodnictwa cieplnego, wyrazone we wspotrzednych cylindrycz-
nych (1, z), przedstawia si¢ nastepujaco:

12¢(. 27 »o3(. 21 . 23T
7 m rkr 37 +Yz\k" =fpCPIN (D

gdzie p jest gestoscig, a cp - cieptem wiasciwym.
Ponizsze warunki brzegowe, odnosza si¢ do wszystkich powierzchni krysztatu:

T=Ty (z=0) (2a)
kr ~ +h(T-Ta)=o0 (r=a) (2b)
kz § +h(T-Ta)="° (z=1) (2¢)

gdzie h =han+ hmd- suma konwekcyjnego i promiennego wspdtczynnika transportu
ciepta. Okreslenie catkowitego wspolczynnika h, przedstawione jest w nastepnym
podpunkcie.
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Rozwigzanie uktadu réwnan (1) - (2), zostalo znalezione metoda rozdzielenia

zmiennych:
T(f'z.)% [ X AnJo(snR) CNn(R)ek"2 a™Z+ Dn(R)ekf2+nizZ (©)
a n=1
gdzie:
+kBz+a,,
Vv
— 4a
c.(R) (p A DL/ (4a)
A +kBztanl- y +kBz+ «Je
—2 +kBz-a ]
D.(R)= 2L~
+kBz-ocn fl} +kB. +an (4b)
y
1 (S — 2B- (4c)

(Br2+ sn)Jo(sn)

«n=J"-+ks]J (4d)

przy czym, sn jest n-tym pierwiastkiem rdéwnania snJl(sn)-B rJO(sn)=0,

Pr = pCp/a/kr jest bezwymiarowa liczbg Pecleta, Bz=ha/kz, Br=ha/kr s3 bezwy-
miarowymi liczbami Biota w kierunku osiowym i radialnym, k=kz/kr, a
(R,Z,L)=(r,z,1)/a. JO(sn), Jj (sn) sa funkcjami Bessel’a pierwszego rodzaju, rz¢-

du zerowego 1 pierwszego.
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4.2. Zatozenia i model rozkladu temperatury w czasie wzrostu krysztatéw
o0 prostopadtosciennym ksztatcie

Zatozenia w tym przypadku sa analogiczne do zatozen przedstawionych dla
krysztatu o cylindrycznym ksztalcie, z tag réznicg, ze temperatura w kazdym punk-
cie krysztatu jest zalezna od trzech wspotrzednych (X, y, z), za§ wymiary krysztatu
wynosza odpowiednio a, b i c. Dodatkowo, uwzgledniona jest anizotropia prze-
wodnictwa cieplnego. Zatem, roOwnanie przewodnictwa cieplnego jest wyrazone
we wspotrzednych kartezjanskich:

2T , a2r , 22T T
kx2x2+ky Oy2+ % z 2 P dl (5)
z warunkami brzegowymi:
oT QT
k — -h(T-Ta)=k +h(T-Ta)=0
OX |x=-a ( ) dX Ix=a ( ) (63)
-h(T-Ta)=ky"- +h(T-Ta)=0
A b - (6b)
T
kZQ -h(T-Ta)=0
2 T (6)
T :Tmz:0 (6d)

gdzie kx ky, kz sg wspotczynnikami przewodzenia ciepta w kierunku X, y, z, h -
wspoélczynnikiem transportu ciepta, Ta- temperaturg otoczenia krysztatu, / - szyb-
kos$cig wzrostu, p - gegstoscig, cp- cieplem wiasciwym.

Rozwigzanie rownan (5) - (6), z uzyciem metody separacji zmiennych, przedstawia
si¢ w formie:

P2 4z JPZ 4z
T(x,y,z)=Ta+(Tm—Ta)AAGnncOS(ym—)cos(n[lA) Hmng z ¢ x%ncp zoc (7)
m=In=]
gdzie:
4sin(Ym)sin(nn)
G mn J,sin(2yYm) L tsin(2n,,)
Von " (&)
27m A 21,
g Pz/2 +ot+ B7
mn'(P z/2 +a +Bz)-(Pz/2 -a +Bz)e-2¢ (8b)
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P Pz/2-g +Bz
m = (Pz/2 - a + Bz)- (Pz/2 +a + Bz)e2a (8¢c)
o C
i Tk Yra im0 (34)
P - fepep B =—
z k. z kz *

Pierwiastki y , fin obliczane sg odpowiednio z rownan:

Yrrtg(Ym)=BxZ i Mg(m)=ByZ , gdzie: B*=r” By=IT -

Gdy krysztal ma ksztalt prostopadloscianu, to radialny rozktad temperatury
wyznaczony jest przez funkcje harmoniczne, a rozklad osiowy - przez funkcje
wyktadnicza.

4.3. Zatozenia i model rozktadu temperatury po oderwaniu krysztalu od
cieczy

Dla zobrazowania zmian rozkladu temperatury, tuz po oderwaniu krysztalu
od cieczy, zatozony jest cylindryczny ksztalt krysztatu, stata temperatura jego oto-
czenia oraz ptaski front krystalizacji. Przewodno$¢ cieplna krysztalu jest réozna w
kierunkach r, z i wynosi odpowiednio kr, kz Zmiany temperatury w krysztale w
funkcji czasu, wyrazone sa przez nastepujace roOwnanie przewodnictwa cieplnego:

, 2T x BT . 22T oT
rar+'7 oF  23?"=pCp ol )
Warunki brzegowe przyjmujg nastepujaca postaé:
T=Tm (z=0,t=0) (10a)
T
kr— +h(T-Ta)=0 (r =a) (10b)
k211 +h(T-Tm)=0 (z=1 (FOc)
k2g - h(T-Ta=" (z= 0, t>0) (10d)

Warunki brzegowe (10a) i (10d) oznaczaja, ze krysztal jest odrywany od cieczy w nie-
skonczenie krotkim czasie. W chwili poczatkowej (t = 0), dolna powierzchnia krysz-
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talu ma temperature topnienia, a nastepnie (t > 0), jest ona studzona do tempera-
tury otoczenia.

Chociaz takie zatozenia sa wyidealizowane, to jednak sg stuszne w niektérych
przypadkach, kiedy krysztal musi by¢ gwattownie oderwany od cieczy (np.
SrLaA104). Zwykle bowiem, proces odrywania jest rozciggnigty w czasie, co zmniej-
sza w pewnym stopniu szok cieplny jakiego doznaje krysztat na skutek gwattowne-
go obnizenia si¢ temperatury w chwili utraty kontaktu z roztopem.

Rozwigzanie rownania (9) dla warunkow brzegowych (10), przedstawia si¢ nastepujaco:
T(R,Z) =T +(T -T)x

X X EmnJo(YmR A
X X o(YmR) B71, €08 +Shn “n7 (U)
gdzie:
. 2BrBzL
nn
Mn(B?+ Ym)Jo(Yra) o
TP T Rzb =z,

za$ pierwiastki ym nmobliczamy odpowiednio z rownan:

YmJI(Ym)-BA(Ym) (12b)

(12¢)

4.4. OkreSlenie wspétczynnika transportu ciepta

We wszystkich teoretycznych modelach rozktadu temperatury, wspotczynnik
transportu h, okreslajacy wymiane ciepta migdzy powierzchnia krysztalu a otocze-
niem, jest sumg wspotczynnika konwekcyjnego h  oraz radiacyjnego hrd Kon-
wekcyjny wspotczynnik transportu ciepta h n okreéla ilo§¢ ciepta przenoszonego
w wyniku ruchu konwekcyjnego gazu w otoczeniu krysztatu i zalezy od wilasciwo-
Sci tego gazu. Radiacyjny wspoétczynnik transportu ciepta hrad okresla udziat trans-
portu ciepta w wyniku promieniowania i zalezy od temperatury oraz od wzajem-
nej relacji geometrycznej migdzy wewngtrznymi powierzchniami uktadu cieplne-
go, wolnej powierzchni cieczy i wolnych powierzchni krysztatu.

4.4.1. Konwekcyjny wspdtczynnik transportu ciepta

Konwekcyjny wspotczynnik transportu ciepta h  jest obliczany z zaleznosci
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opublikowanej przez J. C. Brice’a [54]:

gdzie gjest przyspieszeniem ziemskim, pg c , kg rloi Tasg odpowiednio ggstoscia,
cieptem wilasciwym, przewodnoscig, lepkoscia i temperaturg gazu, T - temperaturg
powierzchni bocznej krysztatu, za$ L - dlugoscia krysztatu.

W celu oszacowania wspotczynnika han konieczna jest znajomos$é temperatu-
ry gazu (tworzacej atmosfere dla wzrostu krysztatu), jego wlasciwosci w tej tempe-
raturze oraz przyblizonej, Sredniej temperatury powierzchni krysztatu. Przyktado-
we wlasciwosci cieplne powietrza, w roznych temperaturach, sg przedstawione w
Tab.l [87].

Tabela 1. Wiasciwos$ci cieplne powietrza w réznych temperaturach.
Table 1. Thermophysical properties of the air.

Temperatura Gestosé Przewodno$¢  Cieplo whasciwe Lepkos$c¢
[°C] [kg/m3] [W/(m K)] 102 [W s/(kg K)] 102 [m2s]
0 1,252 2,373 10,09 0,137
100 0,916 3,070 10,216 0,238
200 0,723 3,698 10,341 0,358
300 0,596 4,291 10,467 0,499
400 0,508 4,850 10,593 0,649
500 0,450 5,396 10,718 0,804
600 0,400 5,815 10,887 0,981
800 0,325 6,687 11,137 1,369
1000 0,268 7,618 11,388 1,484
1200 0,238 8,455 11,639 2,267
1400 0,204 9,304 11,891 2,831
1600 0,182 10,118 12,184 3,384

4.4.2. Radiacyjny wspétczynnik transportu ciepta

Gestos$¢ strumienia ciepta, wymienianego przez promieniowanie miedzy dwoma po-
wierzchniami, zilustrowanymi na Rys.2, przedstawia si¢ nastgpujaco [88]:
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Q"2 =C(TH-T2)| j - ~ 0502 dA|dA2- ofo4d- TA)AIFm?2
A A

(14)

gdzie g jest statg Stefana-Boltzmana, a wspotczynnik Fb>2 - czynnik geometryczny
(tak zwany ,,viewfactor"”), zalezny od wzajemnego usytuowania oddziatywujgcych na
siebie powierzchni, i okreslajacy czes$¢ energii, emitowanej z powierzchni A .

A2

82

3l

Rys.2. Ilustracja czynnika geometrycznego F,
Fig.2. Schematic illustration of the view factor F, >2

Linearyzujgc gestos¢ strumienia przeptywu ciepta Q, >2 (13), uzyskujemy linio-

wa zalezno$¢ w funkcji temperatury:
Q1M 2 =A<1T3(T, -T 2)A,FM2 = Aihrad(T, - T 2) (15)
gdzie hrad =4GT3F12 Jest radiacyjnym wspodlczynnikiem transportu ciepla, a

T|I+T2 . X
1 - — «— jest $rednig temperaturg migdzy dwoma powierzchniami. Zatem, stru-

mien ciepta qb>2 = Qb>2/4 v wynosi:
Si>2 =hrad(Ti - T 2) (16)
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W ukladzie Czochralskiego, goérna powierzchnia krysztatu wymienia ciepto z
g6rng i bocznymi powierzchniami wewngetrznych $cianek uktadu cieplnego, za$
boczne powierzchnie krysztatu - z bocznymi powierzchniami oston termicznych
uktadu cieplnego, z odstonigtymi wewngtrznymi powierzchniami $cianki tygla oraz
z wolng powierzchnig cieczy (Rys.3).

W celu okre§lenia czynnika geometrycznego Fb>2, nalezy uwzgledni¢ wszyst-
kie, oddzialujace na siebie powierzchnie. Strumien ciepla oddawany na drodze
promieniowania przez boczng powierzchni¢ krysztatu jest sumag strumieni ciepta,
wymienianego mi¢dzy poszczegélnymi powierzchniami:

qsr=-k f =2 1 ¢ ,p,(14-71T0 =

£00 CdFs” d(T4-Td)+etFMt(T4-T ¢8)+ ecFMC(T4-T )], (17a)

za$ z gérnej powierzchni krysztatu:

3T
gslz=-k L}EZ =fsak Fs"p(T4- Tp)tedFs"d(T4- Td)], (17b)

gdzie £s,£d,£p,£t,£c sg emisyjnoSciami: krysztalu, dogrzewacza (lub ceramiki), gor-
nej ostony, tygla i cieczy. Czynniki geometryczne Fs*d,Fs*p,Fs*t,Fs*c okreslaja
powierzchnie dogrzewacza, goérnej ostony, tygla i cieczy, o $redniej temperaturze

Td,Tp,Tt,Tc ,jakie sa widziane przez wolne powierzchnie krysztalu. Linearyzujac

rownania (17a) i (17b) otrzymujemy:

q9r = esG(T-Tai)fedFs*"dTd+ etFs ,tTt +ecFs" cTcj (18a)
Yp=c&(t -T a2)(BpPMpTp+epP * T » (18b)
gdzie:
3T+Td+Tt+T 2T+Tp +Td
Tal= - ¢ , Yrar P

sa $rednimi temperaturami otoczenia bocznej, i géornej powierzchni krysztatu, zas:

= T+Td= _T+Tt ~ _T+Tc ~ _T+Tp
-2 T~ 2 °- 2 -2 >

przy czym Td,Tt,Tc, Tp, sg$rednimi arytmetycznymi, Sredniej temperatury powierzch-

ni krysztalu T oraz odpowiednio: dogrzewacza, tygla, cieczy i gérnego ekranu.
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krysztat
Rys. 3 [Ilustracja czynnika geometrycznego
r s3d»As>p Fs™t »Fs > w ukladzie cieplnym do
metody Czochralskiego.
Fig. 3. Schematic illustration of the view factors
Fod Fs;rj Fg¢ and Fgg of the Czochralski

ciecz growth assembly.
ceramika

Mozna przyjaé, ze dla duzych dtugosci krysztalu, wymiana ciepta migdzy gorng
powierzchnig krysztatu, a otoczeniem jest pomijalnie mata, a istotng jest wymiana
ciepta miedzy powierzchnig boczng krysztalu, a jego otoczeniem, tzn. powierzch-
nig dogrzewacza, wolng powierzchniag tygla i cieczy. Radiacyjny wspotczynnik wy-
miany ciepta mie¢dzy krysztatem, a tyglem i dogrzewaczem, uwzglgdniajac [88],
przyjmuje wigc postac:

]illdt _ GTd,t
1 T-edt (192)
dt - VAdt)

za$ miedzy krysztatem, a wolng powierzchnig cieczy, uwzgledniajac przyblizenie [89]:

aTcFs
by = |
A l-ec (19b)
V cy

gdzie Fs*c=¢/i80m jest geometrycznym wspotczynnikiem: boczna powierzchnia
krysztatu-wolna powierzchnia cieczy, za$ ¢ jest katem miedzy linig taczacg punkt
srodkowy powierzchni bocznej krysztalu, a powierzchnig cieczy. W réwnaniach (19a)
i (19b) ajest promieniem krysztatu, Rdt - promieniem dogrzewacza i tygla, Ak-
wolna powierzchnig cieczy, a A - powierzchnia krysztalu.
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W czasie rzeczywistego wzrostu, wszystkie relacje geometryczne w ukladzie
cieplnym oraz temperatury poszczegdlnych jego elementéow ulegajg zmianie, dla-
tego tez, radiacyjny wspotczynnik wymiany ciepta hrad zmienia si¢, i winien by¢
obliczany w zaleznosci od diugosci krysztalu. Dla krysztalow o niskiej temperatu-
rze topnienia, wymiana ciepta przez promieniowanie jest mata w porownaniu z
wymiang ciepta przez konwekcje gazu, dlatego mozna przyjaé, ze radiacyjny wspot-
czynnik wymiany ciepta "W' jest stalty w czasie catego procesu.

5. MODEL ROZKEADU NAPREZEN CIEPLNYCH W
MONOKRYSZTALACH TLENKOWYCH

Cialo state, podlegajace dziataniu obcigzen mechanicznych lub cieplnych, ulega od-
ksztatceniu. W przypadku dziatania obcigzen cieplnych, nalezy uwzgledni¢ odksztat-
cenia spowodowane rozszerzalnoscig cieplng materiatu, pod wptywem zmian jego
temperatury. Odksztatcenia cieplne pozostaja w zwigzku z wystepujacymi w ciele na-
prezeniami.

Stan naprezenia Swwe wspotrzednych walcowych okreslony jest przez trzy sktado-

we normalne c r,a0,az oraz przez jedna sktadowa styczng n#’ [90]:

(20)

Dla matych odksztalcen krysztat podlega prawu Hooke’a, a zwigzki migdzy
sktadowymi odksztatcenia, a skladowymi napre¢zenia i rozszerzalnos$cig cieplna,
przedstawiajg si¢ nastepujaco [90]:

(21a)
(21b)
(21c)

21d)

gdzie »  2(1+v'1 Jest m°dutem sprezystosci poprzecznej, E - modutem sprezysto
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sei podtuznej (modut Younga), a - liniowym wspoétczynnikiem rozszerzalnos$ci ciepl-
nej a V - wspotczynnikiem Poisson’a.

Sktadowe naprezen cieplnych w walcowym krysztale, indukowane w wyniku
niejednorodnego, osiowo symetrycznego rozktadu temperatury, przedstawiaja si¢
nastepujaco:

_ocE
“TTiv a2 (22a)
(
Co= aE 1
..V m (22b)
vi©o
(
aBE 2
i I T(r,z,t)rdr - T(r,z,t) (22¢)
Z 1 Vvazo
=1f(ge~ 1 pz
=A r o ) Or dz r
z nast¢pujacymi warunkami brzegowymi:
Or=Trz=° (R =1 (23a)
z=1 (23b)

Rozwigzanie uktadu rownan (22-23) w trakcie wzrostu krysztatu, uzyskane metoda
rozdzielenia zmiennych przedstawia si¢ nastgpujgco:

_aE(Tm-Ta) - JI(Ym) Ji(Ymr/a)~ 04
re l-v h K Ymr/a ®(2) (242)
_OtE(Tm- Ta)y a1 Ji(YJ Jh(Ynr/a) |
( (ola) j. s o
e 1-v h K Ym Ymr/a Jo(Y" r/a)
_ ctE(Tm- Ta) ~ A
-Jo (Y nr/a) D1(2) (24¢)
z~ 1-v
gdzie:
Ay = 2B
(B2+Ym)J o(Ym) (252)
2a,lz , T+Um 1Z
em(z)=Cme : +D,e' o (25b)
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J;—+B+ar

Cm= (25¢)
/p |
—+B -ar

) +B -ar - _+B+Q KRLan , «M =1/-4" + W (25d)
2

przy czym, Ymjest m-tym pierwiastkiem rownania Ymli(ym)-BJo(Ym)-0.
Po oderwaniu krysztatu od cieczy, sktadowe pola napr¢zen przedstawiaja sic

nastepujaco:

Jfym) Jl(r,r/a)

(26a)
1 v m=\ =i Vin Vie!a

JI(Y J(Ymr/
t GBI, Ta) o, JOm) M) a) Dz (26b)

- 1-V == Yrr/a

t_af(Tr ). . 21
a, = (1 v )I i A, l(ym)-Jo(ymr/a) Dmn(z,t) (26¢)
B nEln=l
gdzie:
A 21B2
n mn - (27a)
a~n(B2 + Tm)Jo(Vm)
. "2 al ANt

Dmn(zt)= "COS fu, +Sin P ImT 2 (27b)

Ym,Jansg m-tym and n-tym pierwiastkiem odpowiednio rdownania
YJ>(yJ= BJoird « [a«("n)2alll(,/I(<¥inR2-0B)2 - B = ah/k jest liczba

Biota, T=pcpa2 x jest stalg czasowa, a JO(Ym) i (Ym) s3 funkcja Bessela pierw-

szego rodzaju, odpowiednio rzgdu zerowego i pierwszego.
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6. WYNIKI OBLICZEN NUMERYCZNYCH

6.1. Rozktad temperatury

W wielu przypadkach znajomo$¢ dokladnego rozkladu naprezen cieplnych nie
jest konieczna, a wystarczajace jest okreslenie maksymalnych naprezen, ktore
moga powodowacé peknigcie krysztalu. Maksymalne naprg¢zenia cieplne powstajg
na powierzchni bocznej krysztatu, a ich wielko$¢, jest w przyblizeniu proporcjo-
nalna do roznicy temperatur migdzy Srodkiem krysztatlu, a jego pobocznica. Jak
juz wspomniano wczesniej, wigkszo$¢ materiatow tlenkowych posiada bardzo wa-
sk strefe plastycznej deformacji, a nadmiarowe napr¢zenia cieplne generujg glow-
nie pgknigcia. W takich przypadkach, jezeli znana jest warto§¢ napre¢zenia pek-
ni¢¢, charakterystyczna dla danego krysztatu, istnieje mozliwos¢ okreslenia gtow-
nego parametru procesu wzrostu, to jest maksymalnego osiowego gradientu tem-
peratury, przy ktorym dla ustalonej $rednicy krysztatu, uzyska si¢ krysztaly bez
peknigé, powodowanych napr¢zeniami cieplnymi. Pewne krysztaty, jak na przy-
ktad SrLaGa04 (SLG), czy -BaB,04 (BBO), wymagaja duzego, osiowego gra-
dientu temperatury nad powierzchnig cieczy. W takich przypadkach mozna zatem
okre$li¢ maksymalng Srednice krysztatu dla danego gradientu temperatury.

Rozktad napr¢zen na pobocznicy krysztalu, pozwala okresli¢ nie tylko przybli-
zong warto$¢ maksimum napre¢zen cieplnych, ale rowniez miejsce, w jakim ono
wystepuje.

6.1.1. Rozktad temperatury w krysztatach cylindrycznych

Dane termofizyczne i materialowe oraz parametry wzrostu krysztatu LiNbO03
(LNO) o strukturze trygonalnej uzyte do obliczen, przedstawione sg w Tabeli 2.
Na Rys.4 i 5, przedstawiony jest radialny i osiowy rozktad temperatury dla kryszta-
tu LiNDO, o $rednicy 80 mm. W poblizu frontu krystalizacji, izotermy sg bardzo za-
krzywione. Warto§¢ naprezen cieplnych jest proporcjonalna do krzywizny pola ter-
micznego, dlatego tez w krysztale w poblizu frontu wystepuja naprezenia cieplne o
duzej warto$ci, mogace by¢ przyczyna generacji dyslokacji lub zblizniaczen podczas
wzrostu lub tez pgkni¢¢ po oderwaniu krysztalu od cieczy. Duzy, pionowy gradient
temperatury w osi krysztalu, w stosunku do gradientu na jego pobocznicy w pobli-
zu frontu krystalizacji spowodowany jest tym, ze ciepto z powierzchni bocznej jest
szybciej tracone do otoczenia niz transportowane z wngtrza krysztatu do powierzchni
bocznej, tworzac duzy radialny gradient temperatury.
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Tabela 2. Wiasciwos$ci termofizyczne i parametry wzrostu krysztatow LiNbO03,
Table 2. Thermophysical and mechanical properties of the LiNbO, crystal and operating

parameters.

Wihasciwosé/parametr (jednostka) Symbol Warto$¢
Gestos¢ (g cm'3) P 4,64
Ciepto wiasciwe (J g 1K 1) @ 0,6
Temperatura topnienia (K) T 1523
Przewodnos¢ cieplna
(Weml1K ) K 1,1¥102
Emisyjnos$¢ krysztatu £ on
Temperaturowy wspotczynnik rozszerzalnosci «c 2*10'6
liniowej (K 1) e 16*10'6
Napregzenie peknied £ 2*104
Konwekcyjny wspotczynnik wymiany ciepla
(W cnr2K') Kon 4,7%10'2
Radiacyjny wspoélczynnik wymiany ciepta
(W cnr2K ) Kod 0,75*10'2
Catkowity wspotczynnik wymiany ciepta
(W cm'2K'])) h 5,45%10'2
Dtugos¢ krysztatu (cm) 1 12
Promien krysztatu (cm) a 4
Szybko$¢ wzrostu (cm h 1) f 0,36
Liczba Biota B=ahlx 19,8
Liczba Pecleta P=afpcjk 0J1

Rozktad réznicy temperatur migdzy osia, a powierzchnia boczng krysztatu
(Rys.6), zwigzany jest z rozkladem maksymalnych naprezen cieplnych [43], ktore
sa proporcjonalne do zakrzywienia tego rozkladu. Uwzgledniajac zatem fakt, ze
napr¢zenia cieplne powstaja w wyniku zmian gléwnie radialnego gradientu tem-
peratury [5], mozna oszacowaé ich rozkitad na bazie rozkladu radialnej rozinicy
temperatur (RTD), zdefiniowanej w nastepujacy sposoéb: RTD = T(r=0, z) - T(r=a,
z). Rozktad RTD wzdtuz osi krysztalu, bedzie wigc okreslal przyblizong wielkos§¢
krzywizny rozktadu temperatury, proporcjonalnej do wielko$ci naprgzen. Na przy-
ktad, jezeli gradient temperatury jest staly zarowno w osi krysztalu, jak i na po-
wierzchni bocznej (ale o innej warto$ci, np. 10 K/cm 1 6 K/cm), woéwczas wykres
RTD stanowi lini¢ prosta, o zerowej krzywiznie i napr¢zenia nie sg generowane.
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[T(r/a)-Ta)/[TT-Ta] II'(F-O,)-Ta)/[Tr Ta]

Rys.4. Radialny rozklad temperatury wy- Rys.5. Osiowy rozktad temperatury wyrazony
razony w jednostkach wzglednych, w r6z-  w jednostkach wzglednych, dla krysztatu
nych przekrojach poprzecznych krysztalu LiNbO, o érednicy 80 mm, r = 0 oznacza $ro-
LiNDbO, o $rednicy 80 mm, z=0 c¢cm ozna- dek krysztatu, r=a powierzchni¢ boczna.
cza front krystalizacji, z=8 cm zimny ko-

niec krysztatu.

Fig.4. Radial temperature distribution of ~ Fig.5. Axial temperature distribution in
LiNb03crystal (80 mm in diameter). z=0 LiNbO3crystal (80 mm in diameter), r=0 de-
denotes the interface and z=8 denotes the notes centre of the crystal and r=a denotes its
cold end of LiNbO03crystal. lateral surface.

Dla duzych liczb Biota, charakterystycznych dla wigkszosci krysztatow tlenko-
wych, maksymalne naprezenia cieplne lokalizujg si¢ tuz przy froncie krystalizacji.
Uwzgledniajac waski zakres temperatur plastycznej deformacji niektorych krysz-
tatow tlenkowych mozna stwierdzi¢, ze dyslokacje moga by¢ generowane w tej
strefie, jezeli napre¢zenia cieplne przekrocza pewna, charakterystyczng dla kazde-
go materiatu wartos$c¢.

Rozktad RTD silnie zalezy od temperatury otoczenia krysztalu (Rys.7). Po-
czatkowo krzywa RTD ro$nie bardzo szybko do maksimum, a nast¢pnie maleje

[T(r=0)-T(r=a))/[TmTa]

0.6 B=19,8

0.5 P=0,1 Rys.6. Rozktad rdéznicy temperatur

1=8 cm miegdzy Srodkiem, a pobocznicg krysz-

04 a=4 cm tatu LiNbO, o $rednicy 80 mm, wyra-

0.3 zony w jednostkach wzglednych.

0.2 Fig.6. Radial temperature difference
distribution between the centre and
the lateral surface of LiNbO, crystal

0 0.5 1 15 2 (80 mm in diameter).

zla
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monotonicznie. Maksimum rozktadu RTD zmniejsza si¢ wraz ze wzrostem tem-
peratury otoczenia krysztatu, jednakze maksimum to, pozostaje w tej samej odle-
glosci od frontu krystalizacji, jezeli temperatura otoczenia jest stata. Warto$¢ i
potozenie tego maksimum, zalezy gléwnie od bezwymiarowej liczby Biota i tem-
peratury otoczenia. Dla matych liczb Biota, warto§¢ maksimum RTD jest mata, i
ro$nie stopniowo ze wzrostem tej liczby (Rys.8). Dla duzych liczb Biota (B>10),
dalszy jej wzrost powoduje nieznaczny wzrost warto$ci maksimum RTD. W prak-
tyce temperatura otoczenia krysztalu nie jest stata, lecz przyjmuje okreslony roz-

T(r=0)-T(r=a), [K]

70 Ta=
60 1410
50 1440
40 1470
20 1500
0.5
zla

lax [T(r=0)-T(r=a)]/[TmTaj
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B=19,8
P=0,1

2.5

Rys.7. Rozktad réznicy
temperatur migdzy $rod-
kiem, a pobocznica
krysztatu LiNbO, o $red-
nicy 80 mm, dla réznych
warto$ci  temperatury
otoczenia.

Fig.7. Radial temperatu-
re difference distribution
between the centre and
the lateral surface of
LiNDbO, crystal (80 mm
in diameter) for different
values of the ambient
temperature.

Rys.8. Rozktad réznicy
temperatur mi¢gdzy $rod-
kiem, a pobocznicg krysz-
tatu LiINbO, o $rednicy
80 mm, w funkcji liczby
Biota, wyrazony w jed-
nostkach wzglednych.

Fig.8. The peak values of
radial temperature diffe-
rence distribution betwe-
en the centre and the la-
teral surface of LiNbO,
crystal (80 mm in diame-
ter) versus the Biot num-
ber.
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ktad. Przedstawiony na Rys.9 rozklad RTD dla réznych rozktadow temperatury
otoczenia wskazuje, ze im mniejszy jest gradient temperatury w poblizu frontu
krystalizacji, tym mniejsze jest maksimum rozkladu RTD, ktoére przesuwa si¢ w
kierunku do goérnego konca krysztalu. Oddalenie od frontu krystalizacji strefy
najwickszych napre¢zen cieplnych minimalizuje lub zapobiega generacji dyslokacji
w strefie plastycznej deformacji, przylegtej do frontu. Jest to praktyczna wskazow-
ka do konstrukcji uktadu cieplnego, umozliwiajgcego uzyskanie okreslonego osio-
wego gradientu temperatury w otoczeniu krysztahu.

Uwzgledniajac warto$¢ naprezenia peknie¢ dla krysztatdow LNO, wynoszacego
£b= 2x104 (liczone w stosunku do modutlu Younga), na podstawie rozktadu RTD
mozna oszacowaé¢ maksymalng roznice temperatur ST = T(r=0) - T(r=a), ktora
w powigzaniu z warunkami wzrostu, pozwoli na uzyskanie krysztatow bez peknied
z zaleznosci [6]:

5Ta
Eb<T T (¢:3))

gdzie a jest temperaturowym wspotczynnikiem rozszerzalnosci cieplnej. Z zaleznos$ci
(28) wynika, ze dla krysztatdow LNO o $rednicy 80 mm, OT = 20 K. Tak wiec przed-
stawione na Rys.9 osiowe rozklady temperatury otoczenia krysztalu pozwalaja na
otrzymanie krysztatéw LNO bez pgknigé, o ile wyciagane sg w kierunku osi ,,c", gdzie
w plaszczyznie prostopadlej do tej osi, zachowana jest izotropia przewodnictwa ciepl-
nego. Optymalne osiowe rozktady temperatury otoczenia krysztatu przedstawiaja
krzywe Tal i1 Ta2 (Rys.9).

Rys.9. Rozktad rdznicy

temperatur migedzy $rod-

kiem, a pobocznicg krysz-

tatu LiNbO03 o $rednicy

80 mm dla réznych roz-

152- ktadow temperatury oto-

Tal czenia. W prawym gor-

L 1E:7] nym rogu przedstawione

sg trzy rdézne rozklady

Ta3 temperatury otoczenia
krysztatu.

z/a Fig.9. Radial temperatu-
B=19.8 re difference distribution
oni between the centre and

! the lateral surface of

LiNbO, crystal (80 mm

0’5 in diameter) for different

ambient temperature

profiles which are shown
in upper right comer.

1350

z/a
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Wszystkie krysztaly tlenkowe wykazujg anizotropi¢ przewodnictwa cieplnego,
zaleznego od struktury krystalograficznej, dlatego konieczne jest jej uwzglednie-
nie w rozkladzie temperatury, zwlaszcza dla duzej anizotropii w kierunku osio-
wym i radialnym. Dla duzych liczb Biota, anizotropia przewodnictwa cieplnego
wynoszaca 10% nie wnosi istotnego udzialu w rozkladzie temperatury. Jest to
zilustrowane na przyktadzie krysztalu LNO (Rys. 10), wyciaganego w dwoch rdz-
nych kierunkach, w ktorych warto$¢ przewodnictwa cieplnego w kierunku osio-
wym jest mniejsza lub wigksza o 10% od warto$ci przewodnictwa cieplnego w
kierunku radialnym.

[T(r=0)-T(r=a)l[T mTEiI Rys.10. Rozktad rdznicy

0.6 temperatur migdzy $rod-

kiem, a pobocznicg krysz-
0.5 talu LiNbO3 o S$rednicy
0.4 80 mm dla dwoch réznych

kombinacji warto$ci prze-
0.3 wodnictwa cieplnego, wy-
0.2 razony w jednostkach

' wzglednych.

Fig.10. Radial temperature
difference distribution be-
0.5 2.5 tween the centre and the
z/la lateral surface of LiNbO03
crystal (80 mm in diame-
ter) for different values of
thermal conductivities in
radial and axial direction.

W celu uzyskania krysztatdbw LNO bez peknigé¢, gradient temperatury w pobli-
zu frontu krystalizacji powinien by¢ jak najmniejszy, natomiast w strefie odleglej
od frontu krystalizacji, moze by¢ dosy¢ duzy. Maty gradient temperatury w pobli-
zu frontu krystalizacji zmniejsza krzywizn¢ pola termicznego w krysztale oraz
zmniejsza maksymalng warto$¢ rozktadu RTD i przesuwa jg w obszar odlegly od
frontu krystalizacji, gdzie strefa plastycznej deformacji prawdopodobnie zanika,
dzigki czemu gesto$¢ dyslokacji zostaje obnizona.

6.1.2. Rozklad temperatury w krysztatach o prostopadtosciennym ksztaicie

Przedstawione wyniki obliczen numerycznych, dotycza rozktadu radialnych
roznic temperatur RTD miedzy osig, a $rodkiem powierzchni bocznej krysztatu,
ktorego ksztalt zblizony jest do prostopadio$cianu. Takimi krysztatami sg miedzy
innymi SrLaA104(SLA) oraz SrLaGa04(SLG), ktorych wlasciwosci termofizycz-
ne i parametry wzrostu, przedstawione sag w Tabeli 3. Dla uproszczenia obliczen,
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zatozony zostal ptaski front krystalizacji, chociaz w praktyce wysokos¢ wypuktej
czgsei krysztatu wynosi od 30% do 50% S$redniego promienia krysztatu. Btad obli-
czen zwigzany z pomini¢ciem wypuktego frontu krystalizacji oszacowany zostat od
10% do 20%. Niewielka wypukto$¢ frontu krystalizacji powoduje zmniejszenie
krzywizny pola termicznego w cz¢sci walcowej oraz wzrost krzywizny w wypuklej
czesei krysztatu.

Tabela 3. Wtasciwosci termofizyczne i parametry wzrostu krysztatow SrLaA104i SrLaGa04
[30] (struktura tetragonalna).
Table 3. Thermophysical properties of SrLaA104and SrLaGa04crystals and operating

parameters [30].

Wiasciwos¢/parametr Symbol Warto$¢ Wartos¢
(jednostka) (SLA) (SLG)
Gestos¢ (g cm'3) P 5,924 6,389
Pojemnos¢ cieplna (J g'1K 1) . 0,104 0,097
Temperatura topnienia (°C) L 1640 1520
Przewodnos¢ cieplna Ka 7,078*%10'2 3,297* 102
(WemlK ) K 1,17%102 4,215*%10"2
Temperaturowy wspotczynnik 1,71*10 5 1,89*10'5
rozszerzalno$ci cieplnej (K 1) 0,755*10'5 1,005*10-5
Sredni osiowy gradient
temperatury (K cm 1) dr/dz 49 49, 67
Konwekceyjny wspotczynnik
wymiany ciepta (W cm"2K 1) Kon 3,84*%10 2 3,91*%10 2
Radiacyjny wspoélczynnik
wymiany ciepta (W cm"2K 1) Kod 1,24*10'2 © *QO2
Calkowity wspolczynnik
wymiany ciepta (W cm'2K 1) h 5,08%10-2 4,92*10'2
Dtugos¢ krysztatu (cm) / 5,5 5,5
Promien krysztatu (cm), o§ “a” axb 1,2x0,8 1,2x1,1
0$ “c” Ix1 1x1
Szybkos¢ wzrostu (mm h ) f 1 1

Na Rys.ll, przedstawiony jest rozktad RTD dla rzeczywistych warunkow wzro-

stu krysztatow SLG w kierunku osi ,,a". Wzrost osiowego gradientu temperatury o
18 K powoduje wzrost maksymalnej wartosci RTD o okolo 25%. Ze wzgledu na
anizotropi¢ przewodnictwa cieplnego, przeciwlegte §ciany prostopadtos$cianu sa
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napr¢zone w roéznym stopniu, wigksze napr¢zenia zlokalizowane sg na $cianie
mniej odleglej od osi krysztatu, co jest zwiazane gtownie z duza anizotropia tem-
peraturowego wspotczynnika rozszerzalno$ci liniowej. Dla krysztatlow SLG, ze
wzgledu na niekongruentny sktad korzystny jest duzy osiowy gradient temperatu-
ry, jednak kiedy wynosi on ~ 70 K/cm, woéwczas napr¢zenia cieplne przyjmuja
duza wartos$¢, zblizong do napr¢zenia pekniec, ktora dla krysztatdéw tlenkowych
wynosi okoto 2*104 (w stosunku do modutu Younga).

T(r=0)-T(r=a,b) [K]

20 SLG “a’-axis

a=1.2cm "o (2.2

b=11 cm e @2 g (15)
15 ri’a” (1.1)

"c” (1.6

10 rl|"c” (1.6)
5 dr/dz = 49 K/em
0

0 1 2 3 4 5

z [cm]

Rys.1l. Wptyw osiowego gradientu temperatury na rozktad RTD w krysztatach SLG. Szyb-
ko$¢ wzrostu f = 1 mm/h. W nawiasach przedstawione jest maksymalne napre¢zenie
x10 4. r //"a" oznacza T(r=0)-T(r=a), a r //"c" oznacza T(r=0)-T(r=b).

Fig.1l. The influence of the axial temperature gradient on the radial temperature difference

RTD in SLG crystals. Growth rate /=Imm/h. In parantheses a maximum strain x10 4is gi-
ven, r I1,2" denotes T(r=0)-T(r=a) and r I|,c" denotes T(r=0)-T(r=b).

Wzrost wymiaréw krysztalu SLA wycigganych w kierunku ,,a", w ptaszczyznie
prostopadtej do kierunku wzrostu powoduje trzykrotny wzrost maksymalnej war-
toSci rozktadu RTD oraz trzykrotny wzrost maksymalnych naprezen cieplnych
(Rys. 12). Osiowy gradient temperatury rzedu 50 K/cm jest zbyt duzy dla $rednicy
krysztatu bliskiej 2", i moze by¢ przyczyna peknigé krysztatow, zwtaszceza w trakcie
odrywania od cieczy, kiedy krysztat doznaje szoku cieplnego. Uzyskanie wigkszej
$rednicy krysztatu SLA, zwigzane jest zatem ze znaczng redukcja osiowego gra-
dientu temperatury.

36



Z Gatazka

T(r=0)-T(r=a,b) [K]

SLA “a”’-axis
30 =1 mm/h
dT/dz = 49 K/cm

ax b:24dcm x 1.6cm

(1.8V (3.7)

(0.6)
axb:\.2cm x 0.8cm (1.2)
0 1 2 3 4 5
z [cm]

Rys.12. Wptyw wymiarow poprzecznych krysztatu SLA na rozktad RTD. W nawiasach przed-
stawione jest maksymalne naprezenie x 104 R //"a" oznacza T(r=0)-T(r=a), a r /"c" ozna-
cza T(r=0)-T(r=b).

Fig.12. The influence of the cross-section area on the radial temperature difference (RTD)

in SLA crystals. Growth rate /=Imm/h. In parantheses a maximum strain x10'4is given,
rI],,a" denotes T(r=0)-T(r=a) and r I|," denotes T(r=0)-T(r=b).

Rozktad RTD w krysztatach SLA i SLG o zblizonych wymiarach i otrzyma-
nych w takich samych warunkach wzrostu jest podobny, jednak maksymalna war-
to$¢ naprezen cieplnych jest wigksza dla krysztatow SLG. Maksima rozkladu RTD
w obydwu przypadkach sg zlokalizowane w gornej czegsci krysztatdow, co wynika ze
stosunkowo matej wartosci liczby Biota (mata $rednica). Uwzgledniajac jednak
wypuktos¢ frontu krystalizacji, maksimum rozktadu przesunie si¢ w kierunku frontu
krystalizacji tym blizej, im wigkszg wysokos$¢ bedzie miata wypukta do cieczy czeéé
krysztalu. Powyzsze obliczenia dotyczg rozktadu RTD w osi poszczegdlnych $cian
bocznych krysztalow, jednakze ze wzglgdu na rézng odlegto$¢ poszczegdlnych
punktéw $cian od osi krysztatu powoduje, ze absolutne maksimum napre¢zen ciepl-
nych zlokalizowane jest w poblizu krawedzi krysztatu.

6.1.3. Rozktad temperatury w czasie odrywania krysztatow od cieczy

Obliczenia zmian rozktadu temperatury w trakcie odrywania krysztatu od cie-
czy, wykonane sg przy zatozeniu plaskiego frontu krystalizacji oraz cylindrycznego
ksztattu. W modelu zatozono raptowne oderwanie krysztatu od cieczy, w czasie
nieskonczenie krotkim. To przyblizenie jest poprawne w wielu przypadkach pod-
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czas odrywania krysztalow, gdyz niezaleznie od sposobu odrywania, zawsze w
pewnym momencie czasu krysztatl na znacznej swej powierzchni traci catkowicie
kontakt z cieczg. Obliczenia te, maja na celu wykazanie o ile wzrosng napre¢zenia
cieplne w przypadku poddania krysztatu szokowi cieplnemu.

Obliczenia rozktadu RTD (wyrazone w rozktadzie maksymalnych napr¢zen),
wykonane sg dla krysztatow SLA. Otrzymywane krysztalty SLA sg bezdyslokacyj-
ne, lecz tatwo ulegaja peknieciom, dlatego tez w analizie napr¢zen cieplnych istotna
jest znajomos$¢ maksymalnych ich wartos$ci. Rozktad maksymalnych naprezen ciepl-
nych szacuje si¢ z zaleznosci (28), bazujgcej na fakcie, ze s one wynikiem niejed-
norodno$ci radialnego rozktadu temperatury. Zmiany rozktadu RTD w czasie,
wyrazone w maksymalnych napre¢zeniach cieplnych z zaleznoSci:

RTDa
ex~  J2 (29)

po oderwaniu krysztatéw SLA od cieczy, przedstawione sg na Rys.13. Do obliczen
przyjete zostaty srednie warto$ci przewodnictwa cieplnego, temperaturowego wspo6t-
czynnika rozszerzalnosci liniowej oraz wymiarow poprzecznych krysztaldéw SLA. Dla
ksztattu cylindrycznego, rozktad RTD przyjmuje inny charakter, a jego maksimum

Max. strain * 10'4 Rys.13. Zmiany w czasie
maksymalnych napregzen
6 SLA “c”-axis cieplnych w krysztale SLA
a=1 cm (wyciaganego wzdtuz osi
5 "c") po gwaltownym ode-
rwaniu od cieczy. Rozktad
4 naprgzen oznacza t = 0
3 t=30 s t=10s tuz przed oderwaniem
krysztatu od cieczy, a t >
2 t=0s t=20's 0 po jego oderwaniu od
cieczy (wedlug zalezno$ci

1 29) OT/Or=49K/cm .
0 Fig.13. Time-dependent
changes of maximum of
0 1 2 . [cr:;] 4 5 thermal strain after raising

SLA crystal (pulled along
,,¢"-axis) from the melt. t=0
denotes maximum of strain
just before crystal extrac-
tion from the melt.

zlokalizowane jest w poblizu frontu krystalizacji. Kilka sekund po separacji krysz-
tatu od cieczy nastgpuje szok cieplny, wywotany gwattownym przeniesieniem krysz-
tatu do strefy o temperaturze nizszej o —50K. Operacji tej towarzyszy wzrost na-
prezen cieplnych $rednio o rzad wielkoSei, ktorychy maksimum maleje bardzo szyb-
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ko w czasie, i po ~ 30 sekundach osiggaja one warto$¢ zblizong do wartosci przed
oderwaniem krysztatu od cieczy. Wraz ze zmianami temperatury po oderwaniu
krysztatu od cieczy, maksimum naprgzen przesuwa si¢ w kierunku $rodka dtugosci
krysztatu. Po ustaleniu si¢ temperatury w krysztale SLA naprezenia cieplne réwniez
przyjmuja stan ustalony. Krysztaly SLA maja ptaszczyzne tupliwosci prostopadta do
osi ,.c", co znacznie zmniejsza krytyczng warto§¢ naprezenia w tym kierunku. Bio-
rac pod uwage fakt, ze najwicksze naprezenia cieplne wywotane sg krzywizng radial-
nego rozktadu temperatury (co jest porownywalne z rozktadem RTD), krysztaty SLA
wyciggane w kierunku osi ,,c" bedg bardziej podatne na pgknigcia, niz krysztaly
wyciggane w kierunku osi ,,a". Jest to calkowicie zgodne z danymi dos$wiadczalny-
mi przeprowadzonymi w ITME, wedtlug ktérych krysztaty SLA wyciggane w kierun-
ku osi ,,c" czesciej ulegaty pgknieciom niz krysztalty wyciagane w kierunku osi ,,a" w
identycznych warunkach wzrostu i przy identycznych parametrach wzrostu.

Znajomo$¢ rozktadu naprezen cieplnych w krysztatach SLA w czasie wzrostu,
jak rowniez po oderwaniu od cieczy, pozwala na dostosowanie optymalnych wa-
runkéw i parametrow wzrostu w zalezno$ci od $rednicy krysztatu, jak rowniez od
orientacji. Obliczenia numeryczne pozwalaja takze na oszacowanie skali napre-
zen cieplnych i czasu ich relaksacji podczas gwaltownego odrywania krysztalow od
ciecz). Na bazie obliczen numerycznych, opracowany zostal nowy sposob odrywa-
nia krysztalow SLA od cieczy (rozdzial 7), umozliwiajacy uzyskiwanie tych krysz-
tatow bez peknigé o znacznych Srednicach.

6.2. Rozkiad naprezen cieplnych w krysztatach tlenkowych

Rozktad sktadowych naprezen cieplnych jest istotny, jezeli pod wplywem nie-
jednorodnos$ci rozktadu temperatury generowane sg w krysztale dyslokacje. Wspo-
mniano wczesniej, ze w Krysztatach posiadajacych strefe plastycznej deformacji,
nadmiarowe naprezenia relaksujg si¢ poprzez generacje dyslokacji lub zbliZznia-
czen. Do takich krysztalow nalezy stosowany szeroko w optoelektronice migdzy
innymi LiNbO, (LNO). Konieczno$¢ wytwarzania tych krysztatow o wysokiej ja-
kosci optycznej, wymaga oceny naprezen cieplnych, i okreélenia ich udziatu w
catkowitym rozktadzie naprezen resztkowych. Z tych powodow, obliczenia rozkta-
du naprezen cieplnych wykonano dla krysztaléw LiNbO3. Do obliczen wykorzy-
stane zostaly przedstawione w Tabeli 4 wlasciwosci termofizyczne i parametry
wzrostu krysztatow LNO o $rednicy 55 mm.

W trakcie wzrostu krysztalu LNO, pod wptywem nadmiarowych naprezen ciepl-
nych wytwarzane sg w poblizu frontu krystalizacji dyslokacje. Po wystudzeniu krysz-
talu do temperatury pokojowej, kiedy rozktad temperatury w krysztale jest jedno-
rodny, wokot dyslokacji powstaje pole napr¢zen, tworzac napr¢zenia resztkowe.
Naprezenia resztkowe wywotuja dwojlomnos¢ wymuszong krysztalu, bedaca war-
toscig mierzalng, proporcjonalng do wartos$ci bezwzglednej réznicy naprezen gtow-
nych: |or- GO| i |ar- oz . Obliczenia napr¢zen cieplnych wykonane sa wigc dla
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tych réznic naprezen gltownych, ktoére nastepnie sg poréwnane ze zmierzonymi
warto$ciami dwoéjtomnos$ci wymuszonej i naprezen resztkowych (rozdz. 7).

Tabela 4. Whasciwosci termofizyczne i mechaniczne oraz parametry wzrostu krysztatow LNO

0

$rednicy 55 mm.

Table 4. Thermophysical and mechanical properties of the LiNbO, crystal (55 mm in dia-
meter) and operating parameters.
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Wiasciwosé / parametr (jednostka)
Gestos$¢ (gem' )

Ciepto wiasciwe (J g 1K'])
Temperatura topnienia (°C)
Przewodnos$¢ cieplna
(W cm'1K')
Emisyjnos¢
Temperaturowy wsp. rozszerzalnos$ci
liniowej (K 1)
Naprezenie peknigé
Modut Younga (Pa)

Wsp. Poissona
Konwekcyjny wsp. wymiany ciepta
(W cm2K')
Radiacyjny wsp. Wymiany ciepta
(W cem"2K'])

Catkowity wsp. wymiany ciepta
(W cem"2K')

Dhugos¢ krysztatu (cm)
Promien krysztatu (cm)
Szybko$¢ wzrostu (cm h'l)
Temp. nad powierzchnig cieczy (K)

Temp. w zimnym koncu krysztatu (K)
Kierunek wzrostu ,,2”,,.Y”

Liczba Biota
Liczba Pecleta

Symbol

P
Cp
Tm

hcon

hrad

~ & e

To

Tc
[00.1], [12.0]
B=ah/k
P=afp C/k

Wartos¢
4,65
0,6
1253

1L1*102
0,1
2%10'6
16*10'6
2%104
2,32% 1011
0,26

4,0%102
0,7*10'2
4,7*%10'2
8
2,75
0,36
1243

1493

11,75
0,046

Odnos$nik
[91]
obliczona
[91]

[91]
[92]

[6]
[6]

[38]

[38]
oszacowana
oszacowana

obliczona
ustawiona

ustawiona
ustawiona

zmierzona
zmierzona

obliczona
obliczona
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Na Rys.14 przedstawiony jest przyktadowy radialny rozklad gléwnych sktado-
wych napre¢zen cieplnych: radialnego, stycznego i osiowego, dla krysztatu LNO o
srednicy 55 mm. W osi cylindrycznego krysztalu, radialna i styczna sktadowe na-
prezen sa zawsze rowne, za$ na powierzchni bocznej - sktadowa styczna i osiowa.

G O0"0Ou,\Pajx 10
Rys.14. Radialny rozktad

B=11,75 gtownych komponentow:
P=0.046 radialnego, stycznego iosio-
L wego tensora naprgzen
0.5 z=1 cm cieplnych, w odlegtosci 1 cm
od frontu krystalizacji

krysztatu LNO.

Fig. 14. Radial distribution

-0.5 of principal stress compo-
er nents 1 cm from the interfa-
ce.
0 0.5 1 1.5 2 2.5
r [cm]

Na Rys. 15, 16 1 17, przedstawiony jest rozklad réznicy sktadowej radialnej i
stycznej sktadowej naprezen cieplnych w krysztale LNO przed oderwaniem krysz-
tatu od cieczy oraz w kolejnych momentach czasowych po oderwaniu od cieczy. W
czasie wzrostu krysztatu LNO (Rys.15), maksymalne napr¢zenia cieplne zlokali-
zowane s3 na powierzchni bocznej, w poblizu frontu krystalizacji, a ich warto$¢
wynosi okoto 2*107Pa. W pozostatej czesci krysztalu, ze wzglgdu na jednorodny
rozklad temperatury, napr¢zenia cieplne maja bardzo matg warto§¢. W strefie
przylegltej do frontu krystalizacji moga by¢ generowane. Po gwaltownym oderwa-
niu krysztatu LNO od cieczy, naprezenia cieplne wzrastajg w ciggu kilkudziesigciu
sekund o rzad wielkos$ci (Rys. 16), a ich maksymalne wartosci zlokalizowane sg na
powierzchni bocznej krysztatu. Taki gwattowny sposob odrywania krysztatu LNO
0 $rednicy 55 mm moze spowodowac jego peknigcie, gdyz przekroczona zostata
krytyczna warto$¢ napre¢zenia peknigé. Warunek uzyskania krysztalu bez peknigé
wymaga, aby ¢jj <£b, gdzie i=r, z, © a ebjest naprezeniem peknigé (wyrazonym w
warto$ci modutu Younga E), tak wigc O <£b x E = 4,6x107Pa. W trakcie gwal-
townego oderwania krysztalu LNO od cieczy, maksymalna warto$¢ napr¢zen ciepl-
nych wynosi okoto 5x108 Pa, dlatego tez, odrywanie krysztalu w praktyce winno
odbywac si¢ stopniowo (zmniejszanie $rednicy) i by¢ roztozone w czasie (~ 0,5 do
1 h). W trakcie nastepnych kilku minut po oderwaniu krysztatu od cieczy, napre-
zenia cieplne maleja stopniowo, aby po ~ 15 min osiggnag¢ maksymalng warto$é
zblizong do warto$ci przed oderwaniem krysztalu, lecz o innym rozktadzie, gdzie
maksimum zlokalizowane jest wi-potowie-dtugosei powierzchni bocznej krysztatu.
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W trakcie dalszego uptywu czasu, rozktad temperatury ulega ujednorodnieniu i
napr¢zenia cieplne zanikajg. Jezeli dwojlomno$¢ wymuszona, wywotana jest na-
prezeniami resztkowymi pochodzacymi od napre¢zen cieplnych, to jej rozklad w
ptytkach wycietych z krysztalu LNO prostopadle do osi wzrostu powinien by¢
zblizony do wykresow przedstawionych na Rys.15 do 17.

0

Rys.15. Rozktad réznicy radialnej i stycznej sktadowej napre¢zen cieplnych przed oderwa-
niem krysztatu LNO od cieczy.

Fig.15. Difference of the radial and azimuthal stress distribution just before LNO crystal
extraction from the melt.

0
Rys.16. Rozktad roznicy radialnej i stycznej sktadowej napre¢zen cieplnych 0,5 min po ode-
rwaniu krysztatu LNO od cieczy.

Fig.16. Difference of the radial and azimuthal stress distribution 0.5 min after LNO cry-
stal extraction from the melt.
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(0]

Rys.17. Rozktad roznicy radialnej i stycznej sktadowej naprezen cieplnych 15 min po ode-
rwaniu krysztatu LNO od cieczy.

Fig.17. Difference of the radial and azimuthal stress distribution 15 min after LNO crystal
extraction from the melt.

Na Rys.18 do 21, przedstawiony jest przestrzenny rozktad roéznicy radialnej i
osiowe]j sktadowej naprezen cieplnych w krysztale LNO przed oderwaniem krysz-
tatu od cieczy oraz w kolejnych momentach czasowych po oderwaniu krysztatu od
cieczy. Ten rozktad réznicy radialnej i osiowej sktadowej naprezen cieplnych, jest
skorelowany z rozktadem dwoéjtomnosci wymuszonej, mierzonej w ptytkach wycie-
tych rownolegle do osi wzrostu krysztatu (orientacja ,,Y").

W czasie wzrostu krysztatu LNO (Rys.18), maksymalne naprg¢zenia cieplne
zlokalizowane sg na powierzchni bocznej, w poblizu frontu krystalizacji, a ich
warto$¢ wynosi okoto 107Pa. W tym przypadku, rowniez w srodku krysztatu znaj-
duje si¢ ekstremum rozkladu naprezen, lecz ich wartos¢ jest trzykrotnie mniejsza
niz na powierzchni bocznej krysztatu. Gwattowne oderwanie krysztatu od cieczy
powoduje wzrost napr¢zen cieplnych o rzad wielkosci (Rys. 19), ktore nastepnie
malejg w czasie, aby po 15-20 min (Rys.20) osiggna¢ maksymalng warto$¢ zblizo-
ng do warto$ci przed oderwaniem krysztalu od cieczy. Kilkanascie minut po ode-
rwaniu krysztatu od cieczy, rozktad roznicy sktadowych radialnej i osiowej napre-
zen cieplnych przyjmuje charakterystyczny ksztatt siodta. Pojawienie si¢ w §rodko-
wej czg$ci krysztalu znacznych naprgzen moze by¢ przyczyna generacji dyslokacji
w tych regionach.
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7.5 o

Rys. 18. Rozktad réznicy radialnej i osiowej sktadowej naprg¢zen cieplnych przed oderwa-
niem krysztatu LNO od cieczy.

Fig.18. Difference of the radial and axial stress distribution just before LNO crystal extrac-
tion from the melt.

=0 % & Pg

Rys.19. Rozktad réznicy radialnej i osiowej sktadowej napregzen cieplnych 0,5 min po ode-
rwaniu krysztatu LNO od cieczy.

Fig.19. Difference of the radial and axial stress distribution 0.5 min after LNO crystal extrac-
tion from the melt.
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Rys.20. Rozktad réznicy radialnej i osiowej sktadowej naprezen cieplnych 15 min po ode-
rwaniu krysztalu LNO od cieczy.

Fig.20. Difference of the radial and axial stress distribution 15 min after LNO crystal extrac-
tion from the melt.

oth

0
0 15 275

r [cm]

Rys.21. Kontur rozktadu réznicy radialnej i osiowej skladowej napre¢zen cieplnych przed
oderwaniem oraz 0,5 i 15 min po oderwaniu krysztaltu LNO od cieczy.

Fig.21. Contour plots of difference of radial and axial stress components before, 0.5 min
and 15 min after LNO crystal extraction from. the melt.
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Rozktad dyslokacji w otrzymanym krysztale nie zalezy od jednej konkretnej
sktadowej naprezen cieplnych, lecz od kombinacji wszystkich sktadowych glow-
nych tensora napr¢zen. Przyjmuje si¢, ze rozktad dyslokacji w krysztale jest analo-
giczny do rozktadu naprgzen von Misesa [4, 84], okreslajagcych prog plastycznej
deformacji, ktory powigzany jest ze skladowymi tensora napre¢zen cieplnych na-
stepujaca zaleznos$cig [93]:

OM=>/(or-06 z)2+(a[-ae)2+(az-ae)2/V2 30)

Dla kazdego materiatu, charakterystyczna jest krytyczna warto$¢ naprezen (wy-
magajgca zmierzenia) powyzej ktorej, nastepuje generacja dyslokacji. W literatu-
rze, ta krytyczna warto§¢ naprezen okreslana jest jako Critical Resolved Shear
Stress (CRSS) i1 zwigzana jest z rozktadem napr¢zen von Misesa.

Zilustrowane na Rys.22 i 23 wykresy przedstawiaja rozktad naprgzen von Mi-
sesa przed oderwaniem krysztatu od cieczy, jak réwniez po jego oderwaniu od
cieczy. W czasie wzrostu krysztatu LNO, dyslokacje wywotane napre¢zeniami ciepl-
nymi beda generowane gtéwnie w poblizu powierzchni bocznej krysztalu oraz w
srodkowej jego czesci, lecz o mniejszej gestosci. Kilkanascie minut po oderwaniu
krysztatu od cieczy, rozktad dyslokacji przyjmuje ksztalt siodta, przy czym w $rod-
ku krysztalu gesto$¢ dyslokacji nie bedzie si¢ znaczaco rdznita od gestosci w pobli-
zu powierzchni bocznej krysztatu. Taka sytuacja nastapi jedynie w przypadku wzro-
stu krysztalow o znacznej strefie plastycznej deformacji, mieszczacej si¢ w zakre-
sie temperatur od temperatury krzepnigcia do temperatury nizszej od niej przy-
najmniej o 100 K. Biorac pod uwage fakt, ze plastyczna deformacja krysztatu
LNO, zachodzi gtownie w temperaturach bliskich temperaturze topnienia, dyslo-
kacje begda wytwarzane glownie w czasie wzrostu w strefie przyleglej do frontu
krystalizacji, gdzie temperatura jest nieznacznie mniejsza od temperatury topnie-
nia (o ~ 10-20 K). Tak wigc dyslokacje bedg generowane w bardzo waskim obsza-
rze (w warstwach o grubosci od 1 do 2 mm) krysztatu i pozostang ,,uwi¢zione" w
kolejnych warstwach podczas wzrostu. Oderwanie krysztatlu LNO od cieczy spo-
woduje generacje¢ dyslokacji raczej tylko w dolnej czg$ci krysztatu, a duze wartosci
naprezen powstajgce w catej objetosci krysztatu, mogg spowodowac jedynie pek-
nigcia, rozpoczynajace si¢ od powierzchni bocznej krysztatu.
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Rys.22. Rozktad napr¢zen cieplnych von Misesa przed oderwaniem krysztatu LNO od cie-
czy.

Fig.22. Von Mises stress distribution before LNO crystal extraction from the melt.

Rys.23. Rozkltad naprezen cieplnych von Misesa 15 min po oderwaniu krysztatu LNO od
cieczy.

Fig.23. Von Mises stress distribution 15 min after LNO crystal extraction from the melt.
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7. WYNIKI DOSWIADCZALNE

W czeséci doswiadczalnej wykonano procesy wzrostu krysztaldéw LNO (struktu-
ra trygonalna) w roéznych warunkach, celem sprawdzenia ich wptywu na rozktad
temperatury, ktéorego nieliniowo$ci sa przyczyna napr¢zen cieplnych. Dla kryszta-
6w SLA, opracowany zostal nowy sposob odrywania od cieczy, obnizajacy znacz-
ne warto$¢ szoku cieplnego, bedacego przyczyna peknigé tych krysztatow.

Wykonano badania polaryskopowe rozktadu dwojtomnosci w krysztatach LNO,
wynikajacej z rozktadu napregzen resztkowych, jak réwniez obliczona zostata ge-
sto$¢ dyslokacji w krysztatach LNO o réznych §rednicach i orientacjach.

7.1. Praktyczne sposoby linearyzacji rozktadu temperatury w monokrysztatach
tlenkowych

Z obliczen rozktadu temperatury wynika (rozdz.6), ze krzywizna pola tempe-
raturowego jest tym mniejsza, im mniejszy jest gradient temperatury w poblizu
frontu krystalizacji. Korzystny rozktad temperatury w komorze wzrostu metoda
Czochralskiego uzyskuje si¢ poprzez konstrukcj¢ uktadu cieplnego, ztozonego z
odpowiednich ceramik i usytuowanego nad tyglem dogrzewacza czynnego lub
biernego oraz poprzez odpowiednie usytuowanie cewki indukcyjnej wzgledem
tygla i dogrzewacza. W przyktadowym uktadzie cieplnym, dostosowanym do otrzy-
mywania krysztatow LNO o $rednicy 55 mm, $rednica dogrzewacza jest mniejsza
od $rednicy tygla. Umozliwia redukcje osiowego gradientu temperatury w strefie
wyciaganego krysztatu, jak rowniez redukcje liczby Biota. Zmierzony osiowy roz-
ktad temperatury w tym uktadzie jest przedstawiony na Rys.24.
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Rys.24. Osiowy rozktad temperatury w uktadzie cieplnym do wzrostu krysztatdow LNO o
srednicy 55 mm. Linia ciggta oznacza pomiar, a przerywana aproksymacj¢ wedtug wzoru:
Ta= (Tm- Tao) cos[pi *z/ (2*L)] + Tao Sdzie Tm= 1255°C, Tdh= 1225°C, L = 10 cm (dtu-
go$¢ krysztalu), z = 0 oznacza powierzchni¢ cieczy.

Fig.24. Axial ambient temperature profile in the assembly during growth of LNO crystal
(55 mm in diameter). Solid line denotes measurement and dot-line denotes approximation
according to the expression: Ta= (Tm- Td) cos[Pi *z/ (2*L)] + Ta0, where Tm=1255°C,
Ta0=1225°C, L=10 cm (crystal length), z=0.denotes melt surface.
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Wraz ze wzrostem S$rednicy krysztatu, wzrasta Srednica wewngtrzna uktadu
cieplnego, co wiaze si¢ ze znacznymi stratami ciepta, a uzyskanie matego gradien-
tu temperatury w takim ukltadzie wymaga modyfikacji standardowej geometrii
uktadu. Przyktad takiego zmodyfikowanego uktadu cieplnego, zastosowanego w
urzadzeniu do wzrostu krysztaldow LNO metoda Czochralskiego [94] o $rednicy
powyzej 80 mm, przedstawiony jest na Rys.25.

Rys.25. Uktad cieplny do
otrzymywania krysztatow
LNO metoda Czochral-
skiego o $rednicy powy-
zej 80 mm.

Fig.25. Czochralski
growth assembly for

. wata rura
|ceramika I:eramiCZﬂa kwarcowa growth of LNO crystals
elementy > cewka spirala having diameter over
-htynowe indukcyjna kwarcowa 80 mm.

W celu ograniczenia strat ciepta, na platynowej rurce z zamocowanym zarod-
kiem umieszczony jest platynowy ekran, ktory w poczatkowej fazie wzrostu usytu-
owany jest na poziomie wystajagcych do $rodka krawedzi dogrzewacza [95]. W
czasie wzrostu, platynowy ekran przesuwa si¢ do gory, umozliwiajac odprowadze-
nie ciepta z frontu krystalizacji kiedy krysztat jest silnie ogrzewany przez tygiel. W
koncovej fazie wzrostu, ruchomy platynowy ekran wychodzi poza obszar bezpo-
sredniego oddzialywania cewki indukcyjnej. Dzigki takiemu rozwigzaniu, podczas
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calego procesu wzrostu utrzymywany jest prawie niezmienny gradient temperatu-
ry. Dalsza modyfikacja uktadu cieplnego, polega na zastosowaniu w obszarze ty-
gla podwojnej spirali kwarcowej, przez ktora przepuszczany jest z regulowanag
szybko$cia 1 temperaturg gaz [94]. Wraz ze spadkiem poziomu cieczy w tyglu,
ro$nie udziat goracych $cianek tygla w wymianie ciepta, co wyraznie obniza od-
prowadzenie ciepta z frontu krystalizacji. Aby utrzymacé stata Srednice¢ krysztatu,
konieczne jest stopniowe ograniczenie mocy przekazywanej przez cewke induk-
cyjng. Spadek tej mocy powoduje obnizenie temperatury nie tylko $cianek tygla,
ale rowniez temperatury dogrzewacza. Zastosowanie podwojnej spirali z kontro-
lowanym przeptywem gazu w strefie tygla, pozwala na regulacj¢ temperatury $cia-
nek tygla, przy ustalonym poziomie mocy cewki indukcyjnej, z zachowaniem okre-
$lonej, stalej temperatury dogrzewacza. Uktad cieplny z ruchomym ekranem i
podwdjng spiralg kwarcows, pozwala na uzyskanie dowolnego rozktadu tempera-
tury w obszarze wzrostu krysztatu. Umozliwia to otrzymywanie krysztalow tlenko-
wych o duzych $rednicach ze zminimalizowang warto$cig napr¢zen cieplnych.

7.2. Wzrost krysztatow tlenkowych

W uktadzie cieplnym z dogrzewaczem o $rednicy mniejszej niz $rednica tygla
otrzymano krysztaly LNO o $rednicy 55 mm i orientacji "Z" oraz "Y" (Rys.25a).
Dwa z otrzymanych krysztatow (o dwoch réznych orientacjach) zostaty pocicte na
ptytki, na ktérych wykonano pomiary rozkladu dwojlomnosci wymuszonej, i okre-

slono gesto$¢ dyslokacji (rozdz.7.3).

Jak wspomniano na s.47 w ukladzie przed-
stawionym na Rys.25 otrzymano krysztaly
LNO o orientacji "Z", o $rednicy 80 mm i
wadze do 3 kg, charakteryzujace si¢ wysoka
jakos$cig optyczng. W standardowym ukta-
dzie wzrostu, maksymalna waga otrzymy-
wanych krysztatow o $rednicy 80 mm wyno-
si nie wigcej niz 2 kg. Duza cz¢$¢ objgtosci
otrzymanego w tym ukladzie krysztatu
LNO o wadze 2,3 kg miata bardzo wysokg
jakos¢ optyczng, niemozliwg do uzyskania

Rys.25 a. Uktad cieplny do otrzymywania
krysztaldéw LNO o $rednicy 55 mm metoda
Czochralskiego.

Fig.25 a. Czochralski growth assembly for

growth of LNO crystals having diameter 55
ceramiczna WL platynowe 4/ muuKcyjna rmrn
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w tradycyjnych uktadach wzrostu. Na Rys.26 przedstawione sg mapki rozktadu kon-
trastu (kontrast jest stosunkiem maksymalnego sygnatu analizatora konoskopu przy
prostopadlych osiach polaryzatora, do minimalnego sygnalu tego analizatora przy
rownoleglych osiach polaryzatora) goérnej (Rys.26a) i dolnej czesci (Rys.26b) tego

¢ Kontrast < 100 Rys.26. Rozklad kon-

trastu  w objetosci
100 < Kontrast < 200 krysztatlu LNO o $red-
nicy 80 mm i wadze
2,3 kg, otrzymanego w
uktadzie przedstawio-
nym na Rys.25. a) roz-
AS  Kontrast > 1000 ktad kontrastu gornej
czgsci krysztalu o gru-
bosci 26,1 mm, b) roz-
ktad kontrastu dolnej
czesci krysztatu o gru-

bosci 33,1 mm.

200 < Kontrast < 1000

Fig.26. An extension

|:| Kontrast < 100 ratio distribution in
LNO crystal (80 mm

in diameter and 2.3 kg

100 < Kontrast < 200 Welght) which was ob-
tained in the assembly
Kontrast >200 shown in fig.25. a) An

extension ratio distri-
bution in the upper
part of the crystal
b (thickness 26.1 mm),
) b) An extension ratio
distribution in the lo-
wer part of the crystal
(thickness 33.1 mm).

krysztatu. Obszary krysztatu o kontrascie wigkszym od 200 moga by¢ uzyte na ele-
menty optyczne. Krysztaly LNO o orientacji ,,Z", uzyskiwane w tradycyjnych ukta-
dach wzrostu charakteryzowaty si¢ maksymalnym kontrastem nie przekraczajacym
wartosci 500, podczas gdy maksymalny kontrast krysztatu uzyskanego w uktadzie na
Rys.26 wynosit ponad 1600. Mniejszy kontrast dolnej czesci krysztatu wynika gtow-
nie z wickszych naprezen cieplnych powstatych w wyniku odrywania krysztatu od cie-
czy oraz z wigkszej grubos$ci probki.

Poprzez usytuowanie ruchomego ekranu w odpowiedniej odleglosci od po-
wierzchni cieczy, mozliwe jest uzyskanie odpowiedniego rozktadu temperatury w
obszarze wzrostu krysztatu. Zastosowanie ruchomego ekranu pozwolilo na uzy-
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skanie rozkladu temperatury otoczenia krysztatu aproksymowanego funkcja linio-
*3g T&2= (T,,-T J (z/L) + Tmoraz harmoniczng: T, = (Tm-T J cos[Pi * z/(2*L)]
+ Tgdzie Tm= 1255°C, T ,, = 1225"C, L = 10 cm (dtugos$¢ krysztatu) (T,, i T,
na Rys.9), i bez ruchomego ekranu, o aproksymowanej funkcji rozktadu tempera-
tury: T3= (Tm-T 0) [(z/L) - 112+ T O, (T 3na Rys.9). W tych warunkach otrzyma-
no przedstawione na Rys.27 krysztaty LNO o orientacji [10.4] i $rednicy 80 mm.

Rys.27. Krysztaly LNO otrzymane w
przedstawionym na Rys.25 uktadzie przy

roznych rozktadachtemperatury:
a)T ,M TmTJcos[Pi*z/(2*L)] + T,,,
b) T,2 = (TmmeTJ(z/ L) + T,

¢) Tz = (Tix' Tdj) [(ZL) -1]2+ Td)

Fig.27. LNO crystals obtained in the as-
sembly shown in fig.25 under different
ambient temperature profiles: a) T , =
(Tm-T,,)cos[Pi*z/(2*L)] + TQb) T 2=
(Tm - TJ =z / L) + Tm
)TB= (T'-TIO[(z£E.)-ip + Ti0.

Przedstawiony na Rys.27a krysztal nie posiada zadnych pekni¢¢, na Rys.27b -
ma male peknigcie na powierzchni bocznej, za§ na Rys.27c - rozleglte peknigcie
idace od dolnej czesci krysztalu do gornej jego czesci. Uzyskane wyniki sg calko-
wicie zgodne z wynikami teoretycznymi, przedstawionymi na Rys.9 (rozdz.6). Maty
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gradient temperatury w poblizu frontu krystalizacji sprawia, ze rozktad tempera-
tury w krysztale jest w miar¢ jednorodny i nie wywotuje wigkszych napre¢zen ciepl-
nych. Zwigkszenie gradientu temperatury (Rys.27b) zmienia rozktad temperatury
w krysztale, przy ktorym generowane naprezenia osiggaja warto$¢ krytyczng, po-
wodujaca pekanie. Dalsze zwigkszenie gradientu temperatury (Rys.27c) jest przy-
czyng znacznych napre¢zen cieplnych, przy ktorych uzyskanie krysztatéw bez pek-
ni¢¢ nie jest mozliwe. W przypadku wigkszego gradientu temperatury w poblizu
frontu krystalizacji, peknigcie rozpoczyna si¢ na powierzchni bocznej w sasiedz-
twie frontu krystalizacji. Przesunigcie si¢ miejsca poczatku peknigcia wraz ze wzro-
stem gradientu temperatury, jest dobrze widoczne na Rys.27c.

Na podstawie rozktadu RTD, mozliwe jest wigc teoretyczne okre$lenie wlasci-
wego gradientu temperatury, gwarantujgcego uzyskanie krysztaléw bez peknie¢ o
duzych $rednicach.

Na Rys.28 przedstawione sg dwie przyktadowe, znormalizowane charaktery-
styki mocy zasilajacej cewke indukcyjna w czasie procesu wzrostu krysztatow LNO
o S$rednicy 80 mm. Charakterystyke mocy PI uzyskano w uktadzie przedstawio-
nym na Rys.25, a charakterystyke P2 - w uktadzie tradycyjnym. W czasie wzrostu
czg$ci walcowej krysztatu LNO w uktadzie z Rys.25 moc PI jest funkcja prawie
statg, umozliwiajac utrzymanie wysokiej temperatury dogrzewacza, a tym samym
zminimalizowanie naprg¢zen cieplnych.

— 0,985 P2

Diugos¢ krysztatu [mm]

Rys.28. Rozktad mocy zasilajacej cewke indukcyjna w czasie wzrostu krysztatu LNO o $red-
nicy 80 mm.

Fig.28. RF coil power distribution during growth of LNO crystal (80 mm in diameter) in
different growth assembles.
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Przeprowadzone do$§wiadczenia majace na celu okreslenie wplywu szybkosSci
wzrostu na generacj¢ peknie¢ wykazaly, ze zmiany szybko$ci wzrostu w zakresie
+ 100% nie wplywaly zasadniczo na generacj¢ pgkniec. Jest to wytlumaczone
tym, ze liczba Pecleta (ktdéra jest proporcjonalna do szybko$ci wzrostu, i okresla
udziat konwekeji spowodowanej ruchem krysztatu w przewodnictwie ciepta) jest
bardzo mata dla krysztatow tlenkowych i nie wywiera istotnego wptywu na rozktad
temperatury. Natomiast szybko§¢ wzrostu ma duzy wptyw na rozktad sktadnikow
gtownych w krysztale, ktorych niejednorodny rozktad moze by¢ zrodtem napregzen
spowodowanych zmiana sktadu chemicznego.

Na Rys.29 przedstawiony jest krysztat SrLaA 104 (SLA), po szybkim oderwa-
niu od cieczy. W dolnej czeséci krysztatu widoczne jest peknigcie na powierzchni
bocznej, bedace wynikiem nadmiarowych naprezen cieplnych. Odrywanie od cie-
czy krysztatow SLA wyciaganych w kierunku [100] przez zwigkszanie temperatury
cieczy, az do momentu utraty catkowitego kontaktu krysztatu z ciecza powoduje,
ze na dolnej powierzchni zostaje polikrystaliczna kropla cieczy, powodujgca po-
dtuzne peknigcie krysztatu wzdhuz plaszczyzny tupliwosci. Z drugiej strony, rap-
towne odciagniecie krysztalu od cieczy powoduje czesto pgkniecie poprzeczne,
wywotane napre¢zeniami cieplnymi.

Rys.29. Krysztat SLA z peknigciem na powierzchni boczne;j.

Fig.29. SLA crystal having a crack on its lateral surface.

Uwzgledniajac przedstawione w poprzednim rozdziale wyniki obliczen teore-
tycznych, dotyczacych rozkladu temperatury w krysztatach SLA, opracowano nowy
sposob odrywania tych krysztatow od cieczy, umozliwiajacy otrzymywanie ich bez
peknie¢. W krysztatach SLA maksymalna warto$¢ rozkladu naprezen po raptow-
nym oderwaniu od cieczy, osiagga wartos¢ poréwnywalng z wartos$cig przed ode-
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rwaniem po okoto 30 sekundach (Rys.13). Zakltadajac, ze czas ten jest czasem
relaksacji naprezen do warto$ci mniejszej od warto§ci naprezenia wywolujacego
pekanie, odrywanie krysztalu wykonywane jest (bgdacego koncowg czgSciag catej
fazy odrywania) w dwoch fazach: w pierwszej krysztat wycigga si¢ z umiarkowana
szybkoscia (znacznie mniejsza od szybko$ci przy raptownym oderwaniu) przez
czas okoto 10 - 20 s, w drugiej, kiedy tylko koncowka wypuklej czesci krysztatu jest
zanurzona w cieczy, nastepuje raptowne podniesienie krysztalu. Taki sposob odry-
wania pozwala na minimalizacj¢ szoku cieplnego, ktory po calkowitej utracie kon-
taktu krysztatu z cieczg ma mniejszg warto$¢ napigcia prawie o rzad wielkosci, w
wyniku czg¢$ciowej relaksacji w trakcie pierwszej fazy.

7.3. Badania krysztatow tlenkowych

Z krysztatu LNO o orientacji ,,Z" i $Srednicy 55 mm wyci¢to plytki o grubosci
1,8 mm, prostopadle do osi wzrostu. W ptytkach po obustronnym wypolerowaniu,
zmierzono rozktad dwojlomno$ci wymuszonej, proporcjonalnej do rdéznicy skta-
dowych: radialnej i stycznej naprgzen cieplnych oraz rozktad naprgzen resztko-
wych.

Przyktadowy, radialny rozklad dwoéjtomnosci jednej z plytek, przedstawiony
jest na Rys.30. W $rodku ptytki, dwojlomnos$¢ jest rowna zeru i osigga warto$§¢
maksymalng na krawedzi. Jest to catkowicie zgodne z obliczonym w poprzednim
rozdziale rozktadem. Na Rys.31, przedstawiono zmierzony rozklad napr¢zen reszt-
kowych i obliczony rozktad naprezen cieplnych na powierzchni bocznej krysztatu.

HE-87
i 25086Gr
6
N
1 1875.031
T
'(g) 1258.88
e
£
I 625.80

llorn, coord.
8.25 0.50 0.75 1.00

Promien ptytki LNO

Rys.30. Radialny rozktad dwojtomnosci wymuszonej w ptytce krysztatu LNO.
Fig.30. Radial distribution of the forced birefringence in LNO wafer.
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A Experimental o Theoretical (16 min)
.A-"o—a—  AO--A—an,
06
0.8
N
0.7
2.8 3.8 4.8 5.8 6.8

Odlegtos¢ od korica wzrostu krysztatu

Rys.31. Rozktad naprezen resztkowych na krawedziach pfytek krysztalu LNO.

Fig.31. Comparison of the experimental stress distribution and theoretical stress distribu-
tion at edges of LNO wafers.

Krzywa teoretyczna odnosi si¢ do naprezen wystepujacych po 15 min od chwili
oderwania krysztalu od cieczy, za$ krzywa zmierzona, do napr¢zen na krawe-
dziach kolejnych ptytek. Maksimum napre¢zen resztkowych w obydwu przypad-
kach znajduje si¢ w okolicy potowy dhugosci krysztatu, lecz ich charakter si¢ rozni.
Na podstawie tych krzywych mozna sadzi¢, ze w przypadku gdy krysztat byt otrzy-
mywany w warunkach matego gradientu temperatury, napre¢zenia powstajg cze-
$ciowo w czasie odrywania. Réznice w potozeniu krzywych wynikajg przede wszyst-
kim z tego, ze krysztaly LNO nie sg odrywane od cieczy w sposéb raptowny, lecz
w ciggu okoto 0,5 h, co odpowiada czasowi relaksacji naprezen w tych krysztatach.
Dodatkowo, w gornej czesSci krysztatu (o mniejszej temperaturze) odksztatcenia
sg tylko sprezyste i nie sg zrodtem naprezen resztkowych, lecz wynikajg z warun-
kéw wzrostu. Wydaje sie, ze odrywanie krysztalu od cieczy powoduje wzrost na-
prezen resztkowych tylko w dolnej czesci krysztatu, na co wskazuje bardziej ptaski
przebieg lewej czesci krzywej dotyczacej wartosci zmierzonych. Istotnym jest fakt,
ze obliczone teoretyczne wartoSci napregzen cieplnych, tworzacych si¢ w czasie
wzrostu krysztaléw i po oderwaniu od cieczy sa poroOwnywalne z warto§ciami i
rozkladem zmierzonym, co wyraznie wskazuje na poprawnos$¢ modelu teoretycz-
nego.

Na Rys.32 jest przedstawiony przestrzenny rozklad dwoéjtomnosci wymuszo-
nej, obserwowanej w plytce wycietej rownolegle do osi wzrostu krysztatu LNO,
wycigganego w kierunku osi "Y". Rozklad dwojtomnosci w tej ptytce jest propor-
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cjonalny do réznicy radialnej i osiowej sktadowej naprezen cieplnych. Wyniki
teoretyczne wskazuja na lokalne maksimum naprezen w osi w czasie wzrostu
krysztatu, znacznie mniejsze od maksimum na powierzchni bocznej, zas po ode-
rwaniu - tylko nieznacznie mniejsze. Zmierzone krzywe ujawniaja analogiczny
rozktad naprezen resztkowych jak dla krysztalu wycigganego w kierunku osi "Z",
co rozni si¢ od wynikow teoretycznych. Przypuszcza si¢, ze roznice w rozktadzie
naprezen cieplnych (teoretycznych) i resztkowych (zmierzonych) wynikajag w tym
przypadku przede wszystkim z udziatu napr¢zen powodowanych nieréwnomier-
nym rozkladem skladnikow gléwnych wzdtuz krysztatu, nie uwzglednionym w
modelu.

Przedstawione wyniki obliczone i zmierzone wskazujg na duzg rol¢ naprezen
cieplnych w generacji naprezen resztkowych. Radialny rozktad naprezen resztko-
wych w ptytkach, wycietych prostopadle do osi wzrostu krysztatu LNO pozwala
wnioskowac¢, ze powstaty one w wyniku naprezen cieplnych, czgSciowo w czasie
wzrostu krysztatu, i czgSciowo w trakcie odrywania krysztatu od cieczy. Z kolei
osiowy rozklad naprezen resztkowych jest wynikiem napre¢zen cieplnych, zwlasz-
cza w poblizu powierzchni bocznej krysztatu, jak réwniez (prawdopodobnie) nie-
rownomiernego rozktadu sktadnikéw gltownych.

BIREFRINGENCE HAP

in Lil>03
ampie no C5/I0/Y

Rys32.Przestrzenny rozktad dwojlomnosci wymuszonej w ptytce wycietej rownolegle do osi
wzrostu krysztatu LNO, wyciaganego wzdtuz osi "Y".

Fig.32. 3D distribution of the residual birefringence in LNO wafere parallel cut to "Y" axis
pulled direction.
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Uzywane do pomiarow ptytki, wycigte z krysztatow LNO wycigganych w kie-
runku osi "Z" i "Y" zostaly wytrawione, w celu ujawnienia gestosci dyslokacji.
Dyslokacje liczone byly w trzech punktach kazdej ptytki: w $rodku, w poblizu
krawedzi oraz w polowie promienia. Gestos¢ dyslokacji w wybranych, kolejnych
ptytkach, wycietych z jednego krysztatu, ilustruje Tabela 5.

Tabela 5. Rozktad gestosci dyslokacji w krysztale LiNbO, o $rednicy 55 mm (C/14/Z).
Table 5. Etch pit density in LiNbO, crystal 55 mm in diameter (C/14/Z).

C/14/Z 1/em?2 (ITO4) 1/em?2 (*104) I/em?2 (*104)
Nr Plytki Srodek ptytki Polowa promienia  Krawedz boczna
2 4.3 3.2 3,5
6 1,6 3,5 1,3
10 24 3,0 4.4
15 53 5,9 2,1

Z Tab. 5 wynika, ze gesto$¢ dyslokacji w krysztale LNO, wycigganego w kie-
runku osi "Z" jest znaczna, rzedu 104cm?2 Dyslokacje liczone byly na bardzo ma-
lych obszarach oraz tylko w trzech punktach kazdej ptytki, dlatego tez trudno jest
uogblni¢ 1 wskazaé¢ wilasciwg krzywa rozkladu dyslokacji. Charakterystyczne jest
to, ze najwigksza gestos¢ dyslokacji znajduje si¢ w dolnej czesci krysztatu (ptytka
nr 15), co jest niewatpliwie wywotane odrywaniem krysztatu od cieczy. Mata war-
to§¢ na krawegdziach bocznych ptytek jest znacznie mniejsza niz wynika to z
obliczen. Prawdopodobnie powstaje z ich relaksacji w czasie obrobki mechanicz-
nej powierzchni bocznej krysztatu. Przypuszczalnie rozktad dyslokacji zalezy nie
tylko od napr¢zen cieplnych (rozdz.2).

Tabela 6 ilustruje rozktad dyslokacji na ptytkach wycigtych z krysztalow o
roznych $rednicach i orientacjach. Bardzo mata gesto$¢ dyslokacji w ptytce krysz-
tatu LNO, wyciaganego wzdluz osi "Y" wskazuje, ze ta orientacja pozwala na
otrzymywanie krysztatow LNO o wysokiej jakoSci optyczne;j.

Duza gestosé dyslokacji w osi krysztatu o dowolnej $rednicy pozwala sadzic, ze
s3 one wynikiem zmian frontu krystalizacji podczas wzrostu.
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Tabela 6. Rozktad gestosci dyslokacji w krysztatach LiNb03 o roznej $rednicy i orientacji.
Table 6. Etch pit density in LiNbO, crystals having different diameter and orientation.

Srednica I/cm2 (*¥104) I/cm?2 (*104) 1/cm?2 (*104)
krysztaltu [mm] Srodek plytki Potowa promienia  Krawgdz boczna

40 «“Z2” 4,7 2,3 2,5

55«72~ 4,3 32 3,5

100 “Z” 4,5 1,6 2,5

55 “Y” 0,083 0,077 0,096

Przedstawiony na Rys.33 rozktad dyslokacji w plytce wycigtej prostopadle do
osi wzrostu "Z" krysztalu LNO uwidacznia waski pier§cien o znacznie mniejszej
gestosci dyslokacji niz na pozostalym obszarze ptytki. Taki pier$cien o malej ge-
stosci dyslokacji wynika réwniez z obliczen teoretycznych, co by wskazywalo na
naprezenia cieplne jako zrodto ich generacji (Rys.22 i 23). PierScienie o mniejszej
gestoscei dyslokacji, chociaz o réznej szerokosci, obserwowane byly na kazdej ptyt-
ce wycietej prostopadle do osi wzrostu krysztatu LNO.

Rys.33.Rozktad dyslokacji w ptytce wycietej prostopadle do osi wzrostu krysztatu LNO, wy-
cigganego wzdtuz osi "Z".

Fig.33. Etch pit density distribution in LNO wafer cut perpendicular to ,,Z" growth axis.
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8. PODSUMOWANIE

Z przeprowadzonych badan teoretycznych i doswiadczalnych wynika, ze teo-
retyczny model rozktadu radialnej réznicy temperatur RTD miedzy osia, a po-
wierzchnig boczng krysztalu, moze by¢ uzyty do okreslenia maksymalnych naprg-
zenh w czasie wzrostu krysztatu, jak réwniez do okreslenia warunkéw wzrostu, w
szczegblnosci osiowego gradientu temperatury w otoczeniu krysztalu, umozliwia-
jacego wytwarzanie krysztaldow bez peknigé. Znajac krytyczng warto$¢ naprezenia
wywolujacego pegknigcie, mozna teoretycznie obliczy¢ maksymalny, dopuszczalny
gradient temperatury dla zalozonej $rednicy krysztatu. Ma to istotne znaczenie
dla krysztaléw tlenkowych wymagajacych stosowania duzych gradientéw tempera-
tury.

Rozklad naprezen cieplnych w krysztatach tlenkowych, silnie zalezy od rozkla-
du temperatury w otoczeniu krysztatu, w poblizu jego frontu krystalizacji oraz od
parametréw wzrostu i wlasnos$ci krysztatu, scharakteryzowanych przez bezwymia-
rowa liczbe Biota. Gradient temperatury w obszarze oddalonym od frontu krysta-
lizacji nie wptywa znaczaco na wielko$¢ napregzen cieplnych i w rozwazaniach
moze by¢ pomijany.

W trakcie gwaltownego odrywania krysztatow tlenkowych od cieczy, warto$¢
naprezen cieplnych wzrasta o rzad wielkosci, ktore relaksuja si¢ do wartos$ci przed
oderwaniem w czasie od kilkudziesieciu sekund do kilkudziesigciu minut, w zalez-
nosci od rodzaju i $rednicy krysztatu. Znajac czas relaksacji maksymalnych napre-
zen cieplnych, mozna odpowiednio zaprojektowaé sposodb odrywania krysztatow
od cieczy, umozliwiajacy ich uzyskanie bez p¢knig¢.

W krysztatach tlenkowych, posiadajacych pewng strefe plastycznej deformacji
w temperaturach bliskich temperaturze topnienia, nadmiarowe napr¢zenia relak-
sujg si¢ gtownie przez generacj¢ dyslokacji w poblizu frontu krystalizacji, a ich
rozklad 1 gegstos¢ zalezy od orientacji krysztatu.
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THEORETICAL AND EXPERIMENTAL ANALYSIS OF
THERMAL AND RESIDUAL STRESSES IN SOME
OXIDE SINGLE CRYSTALS

SUMMARY

Mathematical model of temperature distribution and forming of thermal stres-
ses in growing crystal by Czochralski technique was worked out. Model includes
anisotropic of heat conductions of crystal and heat exchange by radiation taking
into consideration, cylindrical and rectangular shape of crystal. Dynamical chan-
ges of temperature and their influence on thermal stresses while finish of growth
process were considered. Measurement of stresses in LiNbCX crystals were done
and results confirmed theoretical calculations.

Condition of formation conical part of crystal in the begining stage of the
growth and their influence on further growth were theoretically considered.

Similar calculations concerning of the growth conditions and thermal stresses
were done for SrLaA104(SLA) and SrLaGa04(SLG) crystals used as substrates
for HTC films.
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Wykaz stosowanych skrétow

CRSS - Critical Resolved Shear Stress
- (naprezenia krytyczne powyzej ktorych generowane sg dyslokacje)

EFG - Edge-Defined Film-fed Growth
- (wzrost krysztatow o zatozonych ksztattach)

HT-CM - Hydrodynamic Thermal-Capillary Model
- (model uwzgledniajacy transport ciepla na drodze konwekcji
i przewodnictwa)

QSSM - Quasi Steady State Model
- (model prawie stacjonarny)

RTD - Radial temperature Difference Distribution
- (rozktad radialnej roéznicy temperatur)

SSM - Steady State Model
- (model stacjonarny)

TCM - Thermal-Capillary Model
- (model uwzgledniajacy transport ciepta na drodze przewodnictwa)

USM - Unsteady State Model
- (model niestacjonarny)
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