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Zielsetzung

Ziel des Vorhabens war die Entwicklung eines industriell anwendbaren Prozesses fiir
die VGF-Zichtung von GaAs-Kristallen unter Verwendung eines kombinierten Heizer-
Magnet-Moduls. Hierfur stand am IKZ ein Modulprototyp zur Verfigung, dessen Wirkprinzip,
die Beeinflussung der Konvektion durch die Anwendung von Magnetfeldern wahrend der
Kristallzlichtung, an Germanium als Modellsubstanz gezeigt werden konnte. Die Entwicklung
eines industrierelevanten Prozesses stand jedoch noch aus. Es sollte eine Methode
entwickelt werden, mit der die Schmelzkonvektion und die damit verbundene Form der
Phasengrenze wahrend der Zichtung kontrolliert werden koénnen. Dadurch sollten
Versetzungen und Inhomogenitaten reduziert und die Kristallqualitat verbessert werden.

Vorgehensweise

Die Untersuchungen zur Zichtung von GaAs-Kristallen im Heizer-Magnet-Modul
begannen mit der Durchfiihrung von Simulationsrechnungen. In enger Zusammenarbeit
zwischen den beteiligten Mitarbeitern in der Arbeitsgruppen der Konstruktion, Numerik und
Kristallzichtung wurde eine Anlage zur Zichtung von GaAs unter Magnetfeldeinfluss
konzipiert und modifiziert. Diese neuartige Anordnung wurde wahrend des Projektes
erfolgreich zum Patent angemeldet. Die Prozessentwicklung wurde dabei kontinierlich durch
die numerische Simulation unterstitzt. Wahrend der Projektbearbeitung stand die Steigerung
der Effizienz des VGF-GaAs-Prozesses durch Verringerung der Herstellungskosten ohne
Verlust der Kristallqualitdt im Fokus der Untersuchungen. Zur Loésung dieser
technologischen und wissenschaftlichen Herausforderung wurden drei unterschiedliche
Strategien verfolgt:

e VergrofRerung der Kristalllange
e simultane Kristallisation in mehreren Tiegeln
e Erhéhung der Kristallisationsgeschwindigkeit

Ergebnisse

Es konnte die positive Magnetfeldwirkung fir die Zichtung von GaAs, insbesondere
die Reduzierung der Durchbiegung der fest/flissigen Phasengrenze nachgewiesen werden.
Die geziichteten GaAs-Kristalle zeigten eine hohe Qualitat (Versetzungsdichte < 100 cm™)
und eine reduzierte Mikroinhomogenitat. Es konnte in ersten Versuchen die Maoglichkeit der
Erhéhung der Zichtungsgeschwindigkeit, durch konvektiv bedingten Abtransport der
Kristallisationswarme gezeigt werden. Es erfolgte der Bau und Funktionsnachweis eines
neuartigen Multitiegel-Heizer-Magnet-Moduls (4 Tiegel a 4 Durchmesser).

Die formulierten Projektziele wurden erreicht und bilden die Grundlage fur weiterfiUhrende
Forschungsaktivitaten.



Im Rahmen der Projektbearbeitung sind zahlreiche Publikationen entstanden, die nachfol-
gend mit lhren bibliographischen Daten zusammengestellt sind. Weiterhin fanden die erziel-
ten Ergebnisse Interesse bei den Fachkollegen, so dass auch einige eingeladene Vortrage
auf Fachtagungen gehalten wurden. Auch diese sind in der nachfolgenden aufgelistet.

Die Projektergebnisse, insbesondere Simulationsstudien, zeigten auch mdgliche Ansatze
z.B. fur die Kristallisation von Silizium auf, die gleichfalls publiziert wurden.

Die Konstruktion und das Verfahren des entwickelten Heizer-Magnet-Modul-Aufbaus flr
mehrere Tiegel ist wahrend der Projektlaufzeit zum Patent angemeldet und erteilt worden.
Eine weitere Patentschrift zum Verfahren und Aufbau ist eingereicht worden.

Die erzielten Ergebnisse wurden zum Teil im Rahmen einer Doktorarbeit bearbeitet. Diese
wurde im September 2014 sehr erfolgreich verteidigt.

Publikationen

Zeitschriften
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of GaAs using a heater magnet module (HMM) ; 17th Int. Conf. on Crystal Growth and
Epitaxy (ICCGE-17) (Warschau, Polen, 11.08.-16.08.2013)
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using a heater magnet module ; 19th American Conf. on Crystal Growth and Epitaxy
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Ch. Frank-Rotsch; Enhancement of semiconductor single crystal growth process by
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MF; DKT 2014 - DGKK Jahrestagung (Halle, Germany, 12.03.-14.03.2014)

Ch. Frank-Rotsch, N. Dropka, A. Glacki, U. Juda ; Effiziente VGF-GaAs-Zichtung unter
TMF-Einfluss; DGKK-Arbeitskreis Herstellung und Charakterisierung von massiven Halblei-
tern (Erlangen, Germany, 16.10.-17.10.2013)
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concepts for VGF-GaAs growth under TMF; 19th American Conf. on Crystal Growth and
Epitaxy (ACCGE-19) (Keystone, Colorado, USA, 21.07.-25.07.2013)
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Charakterisierung von massiven Halbleitern (Freiberg, Germany,04.10.-05.10.2012)
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Arbeits- und Ergebnisbericht

Das im Antrag formulierte Projektziel konnte in der gesamten Projektlaufzeit verfolgt werden
und es waren keine Abweichungen vom urspriinglichen Konzept notwendig.

Nachfolgend sollen ausgewahlte wesentliche Projektergebnisse im Detail dargestellt werden.

Vor Beginn der GaAs-Zlichtungsversuche im Heizer-Magnet-Modul (HMM) wurden vorberei-
tend umfangreiche Simulationsrechnungen zu mdéglichen Anpassungen der thermischen Iso-
lation flr die am Institut vorhandene VGF-Kristallzlichtungsanlage, die zuvor fir Germanium-
Modellversuche eingesetzt wurde, durchgefiihrt. Hierbei zeigte sich, dass zur Realisierung
der fur die Zuchtung von GaAs notwendigen Temperaturen (~1300°C) die vorhandenen Ori-
ginaleinbauten einer Modifikation bedurften. Auf Basis der spezifischen Eigenschaften von
GaAs waren noch weitere Anpassungen an der Zichtungsanlage notwendig. Nach Ab-
schluss der Umbauarbeiten erfolgte eine umfassende thermische Charakterisierung. Hierzu
wurden axiale Temperaturprofile fur unterschiedliche Zeitpunkte des Zlchtungsprozess in
der Anlage aufgenommen, die zur Ermittlung der notwendigen Prozessparameter flhrten. Im
August 2011 begannen die GaAs-Ziichtungsversuche in der modifizierten VGF-Anlage unter
Nutzung einer Einwaage von zunachst ca. 5 kg. Der Schwerpunkt der Untersuchungen lag
auf der moglichen Beeinflussung der Form der fest/flissigen (s/l) Phasengrenze wahrend der
Kristallisation, um diese nach der Zichtung untersuchen zu kénnen, wurde Silizium (Si) ge-
zZielt als Dotierstoff zugegeben, um den &tztechnischen Nachweis der Wachstumsstreifen,
der auf geringfiigige Schwankungen der Ladungstrager beruht, zu erméglichen. Zunachst
wurde ein Vergleichskristall im reinen Gleichstromfeld (ohne Wandermagnetfeld) gezichtet.
In diesem Kristall konnten typische ausgepragter Wachstumsstreifen nachgewiesen werden.
Der Verlauf der s/l Phasengrenze in diesem Vergleichskristall war leicht konkav.

Im ersten Kristall der unter Verwendung eines Wandermagnetfeldes (TMF) (B < 1 mT) mit
einer Geschwindigkeit von ca. 1,5 mm/h gezichtet wurde, konnten nur partiell am Kristallen-
de die s/l Wachstumsgrenze sichtbar gemacht werden. In diesem Bereich wurde in der Kris-
tallmitte eine fast ebene Phasengrenze dargestellt, im Randbereich war keine Phasengrenze
sichtbar. Dies lieferte bereits einen ersten Hinweis auf eine Reduzierung der Mikroinhomo-
genitat im GaAs unter Magnetfeldanwendung. Auch eine Erhdhung der Si-Dotierung in der
GroRenordnung von 1-4x10"" cm™ erméglichte keinen Nachweis der Phasengrenze. Daher
war es notwendig weitere Methoden zu untersuchen, die eine Visualisierung der Form der
Phasengrenze ermoglichen. Dies gelang im weiteren Verlauf der Untersuchungen, durch
eine schlagartige Erhdhung der abwarts in Richtung der Phasengrenze gerichteten
Lorentzkraftdichte. Diese Lorentzkraftdichte beeinflusste die Schmelzkonvektion in der Form,
dass die s/l Phasengrenze zurlickgeschmolzen wurde wodurch sich diese nach dem Ver-
such in Form einer Markierung im gewachsenen Kristall nachweisen lie3. Die Erh6hung des
TMF-Feldes wurde dann schrittweise zurickgenommen und am Mikroskop an geatzten
Langsschnitten der Kristalle analysiert. Dabei war sehr deutlich zu erkennen, dass die
Schmelze sehr sensibel auf kleinste Anderungen des Magnetfelds reagiert und jede Magnet-
feldreduzierung zeichnet sich im Atzbild ab.



In Abbildung 1 wird eine mittels optischen Mikroskops aufgenommene Abbildung im Bereich
der markierten Phasengrenze gezeigt. Zunachst waren unter Einfluss von TMF keine
Wachstumsstreifen erkennbar. Nach dem Rickschmelzen wurden die Lorentzkrafte schritt-
weise auf deren urspriingliche Werte zurlickgefuhrt, welches ein dichtes Paket von Wachs-
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zur Startbedingung
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Abb. 1: Mikoskopische Aufnahme einer geatzten GaAs-Probe im Bereich der TMF-Markierung

tumsstreifen entlang der gesamten Phasengrenze erzeugte. Unter konstanten TMF in ur-
sprunglicher Starke verschwanden die Wachstumsstreifen erneut vollstandig.

Durch das gezielte Erhéhen des Magnetfeldes (,TMF-Markierung®) sind experimentelle Vo-
raussetzungen geschaffen worden, die systematische Untersuchungen des Magnetfeldein-
flusses auf die Form der Phasengrenze in Abhangigkeit von den gewahlten Parametern
(Frequenz, Stromstarke und Phasenverschiebung) ermdglichten. Die Form der Phasen-
grenze wurde anhand von zwei Parametern ausgewertet: die relative Durchbiegung Az/R
des Markers und der Anstiegswinkel B der Phasengrenze am Kristallrand. Dies stellte die
Voraussetzung fir die Optimierung des Ziichtungsprozesses dar. Die Markierungen waren
bereits aulRerlich auf den Kristallen zu erkennen, welches unmittelbar nach Zichtung erste
Aussagen zu den erzielten Wachstumsgeschwindigkeiten sowie zu Symmetrie der Phasen-
grenzform ermoglichte. Durch diese gezielten Markierungen wurde eine definierte Analyse-
maoglichkeit der Kristalle etabliert.
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Abb. 2: Foto GaAs-Einkristall, geziichtet im HMM, d= 4 Zoll, m= 7 kg

Abbildung 2 zeigt einen Kristall mit deutlich erkennbaren TMF-Markierungen an der Oberfla-
che.

Fur den genutzten Zichtungsaufbau wurde eine magnetische Flussdichte im Bereich von B
~ 2 mT ermittelt, die im Vergleich zu den Referenzversuchen ohne Magnetfeldeinfluss mit
einer Kristallisationsgeschwindigkeit von 2-2,5 mm/h eine deutlich reduzierte konkave
Durchbiegung wahrend der Kristallzlichtung hervorrief. Es gelang dadurch der eindeutige
Beweis, dass es durch den Einfluss des Magnetfeldes mdglich ist, trotz der ungunstigen
spezifischen Eigenschaften des GaAs, die Konvektionsbedingungen in der GaAs-Schmelze
positiv zu beeinflussen.

Zur Optimierung der TMF-Parameter in Bezug auf die Einebnung der Form der Phasengren-
ze wurden verschiedene TMF-Parameterstudien fiir GaAs durchgefiihrt, so wurde insbeson-
dere der Einfluss des Phasenwinkels auf die Richtung und Starke der Lorentzkraft unter-
sucht. Weiterhin erfolgten Untersuchungen zur Wirkung einer zweiten Frequenz (Doppelfre-
quenz-TMF), welche sowohl die Richtung, Intensitat und Eindringtiefe des wirkenden Mag-
netfeldes bestimmt. Die Stromstarke des Wechselstromanteils in den Versuchen angepasst,
dieser Parameter hat nur Einfluss auf den Starke der Lorentzkraft und nicht auf die Richtung.

Die Wirkung des Magnetfeldes ist dabei besonders gut auswertbar, wenn wahrend des Ver-
suchs das Magnetfeld ein- und ausgeschaltet wird. Ein direkter Vergleich der Phasengrenz-
form mit und ohne TMF-Wirkung war damit moéglich. In Abbildung 3 sind beispielsweise die
mittels Atztechnik ermittelten Phasengrenzverlaufe mit und ohne TMF gezeigt. Bei diesem
Kristall ist wahrend des Versuches das Magnetfeld temporar ein und ausgeschaltet worden.



' mitTMF
------ chne TMF

Abb. 3: Vergleich der ermittelten s/l Phasengrenzform mit und ohne Einfluss des TMF (Bo ~
1,5 mT), Si-dotierter GaAs-Einkristall n ~ 10" cm™

Zunachst konnte reproduzierbar gezeigt werden, dass die Wachstumsstreifen unter Magnet-
feldeinfluss nahezu unterdrickt werden und diese ohne Einfluss des TMF innerhalb eines
Prozesses schlagartig wieder auftreten. Dieser Effekt konnte wahrend des Prozesses mehr-
fach gezeigt werden. Dies ist ein Beleg fiur eine deutliche Reduzierung von
Mikroinhomogenitaten im GaAs-Kristall. Die im Antrag formulierte Hypothese, dass das TMF
einen positiven Einfluss auf die Mikrohomogenitat des Materials hat, konnte damit eindeutig
bewiesen werden. Dies ist ein wichtigstes Ergebnis.

Anhand der Untersuchung der geatzten Langsschnitte im Bereich des Kristallkonus konnte
auch gezeigt werden, dass unter Magnetfeldeinfluss geringere Fluktuationen der Facetten
auftraten. Es wird postuliert, dass dies auf der TMF-bedingten Stabilisierung der Stromung
zurtckzufiihren ist.

Die quantitative Auswertung der relativen Durchbiegungen der Phasengrenze ergab eine
Reduzierung dieser um durchschnittlich 30 % unter TMF-Einfluss. Diese Reduzierung der
Konkavitat der Phasengrenze konnte bei mehreren Versuchen bei unterschiedlichen Bedin-
gungen ermittelt und bestatigt werden. Dies ist in Abbildung 4 illustriert. Hierbei ist der ortli-
che Verlauf der gemessenen relativen Durchbiegung von zwei Kristallen, die mit unterschied-
lichen Zuchtungsgeschwindigkeiten gezlchtet wurden, gezeigt. Mit verringerter Zichtungs-
geschwindigkeit (Bedingung v2) ist die gemessene Durchbiegung auch ohne Wirkung des
TMF geringer als bei der Bedingung v1, es kann aber gezeigt werden, dass durch den Ein-
satz des Wandermagnetfeldes eine zusatzliche Verringerung der Durchbiegung erzielt wer-
den kann. Somit steht durch den Einsatz von TMF bei der GaAs-Zichtung ein zusatzlicher
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Parameter zur Verfugung, der die Eigenschaften der Kristalle beeinflussen kann und auch
die Grundlage zur Effizienzsteigerung von Kristallzichtungsprozessen sein kann.

L T ! I 1 I y I . )
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Abb. 4: Vergleich des axialen Verlaufs der ermittelten relativen Durchbiegung der s/I Pha-
sengrenze mit und ohne TMF-Einfluss

Weiterhin konnte der positive Einfluss der Realisierung eines Doppelfrequenz-TMF belegt
werden, so wirkt das Magnetfeld unter Nutzung einer zweiten hoéheren Frequenz f, (f, ~
10xf,) insbesondere in der Nahe des Tiegelrandes. Der auf der geringen Frequenz f; basie-
rende Anteil des resultierenden Magnetfeldes mit der hoheren Eindringtiefe formt die Pha-
sengrenze im Zentrum des Kristalls. Durch geeignete Wahl der Magnetfeldparameter und
Frequenzanteile lasst sich die Phasengrenze gezielt anpassen. Ein Beispiel hierzu zeigt Ab-
bildung 5. Hier ist ein Ausschnitt einer zusammengesetzten Infrarotaufnahme gezeigt. Im
Verlauf der Kristallisation wurde der Anteil der geringeren Frequenz (fi= 20 Hz) am Doppel-
frequenz-TMF erhdht. Die durchgezogene Linie zeichnet den Verlauf der s/l Phasengrenze
mit einem Anteil von ca. 80 % f; nach. Die gestrichelte Linie zeigt den Verlauf mit hohem fo-
Anteil.

Abb. 5: Ausschnitt einer Infrarotaufnahme an einem Ausschnitt eines Kristallldngsschnittes,
bei dem sich die Phasengrenze unter Einfluss einer TMF-Doppelfrequenz (gestrichelt
— Einfluss f, dominiert, durchgezogen — Einfluss f; dominiert f; < f,)



Die Auswertung der relativen Durchbiegung der Form der Phasengrenze zeigte, dass diese
Uber den axialen Verlauf des Kristalls sich zum Teil stark &nderte. So traten insbesondere im
Kristallendbereich neben anlagenspezifischen Asymmetrien auch sensible Ubergénge von
stabilen stationdren Strémungsbedingungen zu instationdren Strémungsregimen auf. Dies
fihrte auch dazu, dass Wechselstromantei,welcher die Starke der generierten Lornetzkraft
bestimmt, wahrend der Kristallisation angepasst wurde. In Abbildung 6 ist vergleichend das
Ergebnis der Durchbiegung der Phasengrenze bei konstanten TMF-Bedingungen (6a) zu
dem Ergebnis mit stromangepassten TMF gezeigt (6b).

~_ F, =0.75F,

|

L A N F09F,
N ] S P S L
\O/ I:L1

a) b)

Abb. 6: Vergleich s/l Phasengrenzform an Kristallldangsschnitten unter TMF-Einfluss; a) Dop-
pelfrequenz TMF, f;=10 Hz, f,=100 Hz konstanter AC-Strom; b) Doppelfrequenz TMF,
f1=10 Hz, f,=100 Hz AC-Strom Uber den Verlauf angepasst

Die unter Variation der TMF-Bedingungen gezichteten Kristalle wurden neben der Analyse
der Form der erzielten s/l Phasengrenze auch bezuglich Versetzungsdichte (EPD), Rontgen-
Halbwertsbreite (FWHM) und Restverspannungen charakterisiert. Nach Optimierung der
Magnetfeldparameter und Einebnung der Form der s/l Phasengrenze worden EPD-Werte <
100 cm™? im Si-dotierten Kristallen gemessen. Diese EPD-Werte zeigen die Verbesserung
der Qualitat der unter optimierten Bedingungen gewachsenen Kristalle. In Kristallen mit stark
konkaver Krimmung der Phasengrenze (z/R ~ 20 %) betrug die Versetzungsdichte dagegen
bis ca. 5000 cm™. Das Niveau der Restverspannungen konnte von anfangs max. 1,6 MPa
auf max. 0,8 MPa (gemessen im Konusbereich) signifikant reduziert werden. Durch Eineb-
nung der Form der Phasengrenze zeigte die Kristalle auch eine verbesserte radiale Homo-
genitat der Ladungstragerkonzentration.

Nach Demonstration der generellen Wirkung des Wandermagnetfeldes bei der GaAs-VGF-
Zichtung wurde der Fokus der Untersuchungen auf die Steigerung der Effizienz des Zlch-
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tungsprozesses gelegt. Hierbei wurden parallel drei Ansatze zur Prozessintensivierung ver-
folgt:

e simultane Kristallisation in mehreren Tiegeln
e VergrofRRerung der Kristalllange / Einwaage
e Erhodhung der Kristallisationsgeschwindigkeit

Die parallele Bearbeitung verschiedener Ansatze zur Prozessintensivierung wurde entgegen
der urspriinglichen Planung mdglich, da die genutzte VGF-Anlage mit einem Heizer-Magnet-
Modul-Aufbau fiir einen 4“-Tiegel, erhalten bleiben konnte. Es erfolgte die Nutzung einer
weiteren am IKZ vorhandenen Zichtungsanlage, welche zusatzlich fiir die Erprobung eines
modifizierten Multitiegel-HMM umgerustet wurde. So konnten auch wahrend der Umbaupha-
se weitere Versuche an der bestehenden Eintiegel-Anlage durchgeflihrt werden. Diese Anla-
ge wurde bis zum Projektende genutzt. Dies ermdglichte eine effektivere Bearbeitung der
ganzheitlichen Thematik. Die Nutzung der alternativen Anlage bat weiterhin den Vorteil in der
Multitiegelanordnung nicht nur, wie ursprunglich geplant, Kristalle mit einem geringen
Durchmesser von 2“ zu zichten, sondern auch in der Multitiegelanordnung Kristalle mit ei-
nem industrierelevanten Durchmesser von 4“ herzustellen. Dadurch war eine sehr gute Ver-
gleichbarkeit der Ergebnisse mit der Eintiegel-Anordnung moglich und die Ergebnisse bei
Durchfuhrung einer industrierelevanten Dimension.

Abb. 7:Foto realisierter Multitiegel-Heizer-Magnet-Modulaufbau gefertigt aus Graphit fur die
Zichtung von 4 VGF-Kristallen mit einem Durchmesser von 4 Zoll

o simultane Kristallisation in mehreren Tiegeln

In Abbildung 7 ist ein Foto des realisierten Aufbaus des Multitiegel-Heizer-Magnet-Moduls
gezeigt. Der Aufbau ist flr eine simultane Zichtung von bis zu 4 Kristallen mit einem Durch-
messer von jeweils 4“ ausgelegt.

Die Konstruktion basiert auf kontinuierlich durchgefiihrten Simulationsrechnungen, Hierbei
standen zwei grundlegenden Zielstellungen im Fokus, zum Einen die mdglichst homogene
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Temperaturverteilung in den einzelnen Tiegeln, sowie zum Anderen die Erzeugung mdglichst
identischer, homogen in den Tiegeln wirkender Lorentzkraftdichten. Basierend auf den Simu-
lationsergebnissen sind spezielle Zuleitungen der Heizer konzipiert worden, die gezielt eine
Uberhitzung im Zentrum des Heizer-Magnet-Moduls vermeiden sollen. Das Patent zur Kon-
struktion und des Verfahrens des entwickelten Multitiegel-Heizer-Magnet-Modul-Aufbaus ist
zwischenzeitlich erteilt worden. In Abbildung 8a ist ein Beispiel einer simulierten Temperatur-
feldverteilung im Heizer inklusive Zuleitungen und in Abbildung 8b innerhalb der Tiegel dar-
gestellt.

H1585 !1545

417 1370

a)

Abb. 8:Simulierte 3D-Temperaturverteilung a) im Heizer-Magnetmodul b) innerhalb der mit
GaAs beschickten 4 Tiegel

Es ist ersichtlich, dass die Temperaturverteilungen in allen vier Tiegeln vergleichbar sind.
Nur noch geringfligige Asymmetrien sind in den einzelnen Schmelzen erkennbar. Diese wei-
ter zu reduzieren, soll Gegenstand weiterfuhrender Arbeiten sein. Innerhalb der Projektlauf-
zeit konnten keine weiteren Anpassungen an der Zichtungsanlage erfolgen, welche eine
Reduktion der noch vorhandenen Asymmetrien in den Temperaturverteilungen zu reduzie-
ren. Ein mdglicher Ansatz zur Reduktion dieser noch erkennbaren Verkippungen im Tempe-
raturfeld kann z.B. Uber Anderungen der vorhandenen Isolation erfolgen, hierzu wurden be-
reits Simulationen durchgeflihrt.

Zur exakten experimentellen Ermittlung der noch vorhandenden Unterschiede in den Tempe-
raturverteilungen sind simultane Profilmessungen in zwei Tiegeln (Position A und C), analog
den zuvor durchgefiihrten Messungen in der Eintiegel-Anordnung, durchgefiihrt worden. In
Abbildung 9 ist das Ergebnis dargestellt. Daraus ist ersichtlich, dass der qualitative Verlauf
der axialen Temperaturgradienten vergleichbar und ein nur kleiner Temperaturoffset vorhan-
den ist. Dieser kann mittels Anpassung der Hohen der Tiegelstltzen ausgeglichen werden.
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Abb. 9:Experimentell gemessene axiale Temperaturverteilungen in Graphitmodellkérpern in
zwei Positionen der Tiegel (A und C) mit Multi-Heizer-Magnetmodul (siehe Abb. 7)

Zunachst wurden Zichtungsversuche in der Multitiegel-HMM-Anlage unter Nutzung eines
mit GaAs bestlickten Tiegels und drei in den Postionen des Tiegels eingebrachten Graphit-
modellkdrper durchgefiihrt. Bereits im zweiten Versuch konnte erfolgreich angekeimt und ein
Einkristall gezlichtet werden, dies belegt auch die Prazession der vorab durchgeflihrten Si-
mulationsrechnungen in Verbindung mit den experimentellen Profilmessungen in dieser neu
konzipierten Anlage. Es konnte bereits bei Verwendung einer Tiegelfullung gezeigt werden,
dass die resultierende Phasengrenze keine starkeren Asymmetrien aufweist, als in der
Eintiegel-HMM-Anordnung. Es wurde dann dazu Ubergegangen simultan in zwei Tiegelposi-
tionen zu kristallisieren. Hierbei sind zwei gegenuberliegenden Tiegelpositionen gewahlt
worden, die beiden verbleibenden Positionen wurden wiederum mit Graphitmodellkérpern in
Dimension der Kristalle gefiillt. Abbildung 10 zeigt die an Kristalllangsschnitten ermittelten
Phasengrenzformen dieser gezlichteten Kristalle in Bezug auf ihre Positionen (A und C) im
HMM.
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Abb. 10:Vergleich der durch TMF induzierten Markierungen der Form der s/l Phasengrenze
an Kristalllangsschnitten zweier simultan in den Tiegelpositionen A und C gezlchte-
ten Kristalle; sowie Skizze der Lage der Tiegelposition im HMM
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Auch in der Multitiegelanordnung wurde die Position und Lage der Phasengrenzform mithilfe
von TMF-Markern, wie bereits ausgefuhrt, dargestellt. Der ortliche Offset der Position der
Isothermen betragt ca. 1 cm und bestatigt das Ergebnis der durchgeflhrten Profilmessungen
(siehe Abb. 9). Die TMF-Marker waren auch bei diesen Kristallen bereits durch auf3ere Be-
trachtung der Kristalle sichtbar, ein Bild dieser zwei Einkristalle ist in Abbildung 11 gezeigt.

Abb. 11: Foto zweier GaAs-VGF-Einkristalle, gezlichtet im Multitiegel-Heizer-Magnet-Modul,
Durchmesser 4 Zoll

Die Kristalle wurden auch bezglich ihrer Versetzungsdichte charakterisiert, diese betrug in
den simultan geziichteten Kristallen ~ 470-1000 cm™ und war damit vergleichbar mit den
Ergebnisse der Kristalle, die in der Eintiegel-HMM-Anlage gezichtet wurden.

Es konnte anhand der bisher durchgeflihrten Versuche gezeigt werden, dass die Zielstel-
lung: in einer Multitiegel-HMM-Anordnung eine nahezu symmetrische Verteilung an Tempe-
ratur- und Lorentzkraftdichtefeldern zu realisieren, erreicht wurde. Es konnten weiterhin Vor-
schlage zur weiteren Optimierung und Modifikation der Multi-Tiegel-HMM auf Basis der Aus-
wertung der Versuche und Simulationen abgeleitet werden. Gegenwartig wird versucht, auf
Basis der vorliegenden Erfahrungen, weiterflihrende Projekte zu beantragen und weitere
Forschungsarbeiten durchzufiihren. Hierbei sind nicht nur die an der Multitiegel-HMM-Anlage
gewonnen Resultate von Bedeutung, sondern auch die kontinuierliche Weiterfuhrung der
Ansatze der Effizienzsteigerung in der Eintiegel-HMM-Anlage. Die Durchfuhrung von Zich-
tungsversuchen unter Nutzung von zwei VGF-Anlagen flhrte dazu, dass nicht nur wahrend
der urspriinglich geplanten Umbauphasen (AP7) die Experimente fortgeflihrt werden konn-
ten, sondern auch zusatzliche Fragestellungen wie der Ansatz der Erhdhung der Schmelz-
einwaage und Versuche zur Erhéhung der Kristallisationsgeschwindigkeit unter Einsatz von
Wandermagnetfeldern bearbeitet werden. Nachfolgend soll auf ausgewahlte wesentliche
Ergebnisse zu diesen Ansatzen eingegangen werden. Die in der Eintiegel-HMM gewonne-
nen Erfahrungen und Abhéangigkeiten stehen auch fiir eine potentielle Ubertragung auf die
Multitiegel-Anordnung zur Verfligung, so dass durch Kombination der Ansatze zur Prozessin-
tensivierung diese auch noch weiter steigern liefl3e.
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o VergrofRerung der Kristalllange / Einwaage

Die GaAs-Einwaagemenge wurde wahrend der Projektlaufzeit an der Eintiegel-HMM-Anlage
von zunachst 5 kg auf 7 kg bis auf final 9 kg gesteigert. Es konnte an einem Si-dotierten
GaAs-Einkristall mit einem Einwaagegewicht von 9 kg demonstriert werden, dass auch bei
Vergrolkerung des Schmelzvolumens eine Beeinflussung der Schmelzkonvektion zur geziel-
ten Formung der s/l Phasengrenzform realisierbar ist und unter Berlcksichtigung aller opti-
mierten Parameter eine weitere Einebnung der Phasengrenze mdglich ist. So konnte auch
hier der Nachweis der positiven Wirkung des TMF fir GaAs erbracht werden. Die erzielten
Kristallparameter sind mit Kristallen, die zuvor mit einer Einwaage von 7 kg gezlchtet wur-
den vergleichbar. Abbildung 12 zeigt den Einkristall mit einem Einwaagegewicht 9 kg.

Abb. 12 : Foto GaAs-VGF-Einkristall, gezlichtet im Heizer-Magnet-Modul, d= 4, m = 9 kg

Der Verlauf der Phasengrenze ist Abbildung 13 entnehmbar. In der Abbildung ist zur lllustra-
tion der Lage des Kristalls wahrend der Kristallisation die Position des Heizer-Magnet-
Moduls skizziert. Es ist ersichtlich, dass eine nahezu ebene Phasengrenze erreicht werden
konnte, diese wird angestrebt und ist. Auch die Mikroinhomogenitat war vergleichbar mit
Kristallen, die unter TMF-Einfluss bei geringerer Einwaage gezichtet wurden, der Kristall
zeigte keine Wachstumsstreifen.

Die am Kristallende auftretende Asymmetrie ist dadurch bedingt, dass sich in dieser Position
die Schmelzoberflache schon oberhalb des Heizers befand und in diesem Bereich sowohl
thermische als auch magnetische Asymmetrien vorhanden sind.
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Abb. 13: s/l Phasengrenzform an Kristalllangsschnitt eines VGF-Kristalls, gezuchtet im
HMM, m=9Kkg, d = 4“

. Erhdhung der Kristallisationsgeschwindigkeit

Es wurden insgesamt drei Versuche zur Erhéhung der Kristallisationsgeschwindigkeit durch-
gefuihrt. Als Referenz fiir diese Versuche diente ein Kristall mit einer Zuchtungsgeschwindig-
keit von 2-2,5 mm/h. Es ist zunachst ein Zichtungsversuch unter Beibehaltung der TMF-
Parameter des Referenzversuches, mit einer Geschwindigkeit von 2-2,5 mm/h (siehe auch
Abb. 13) erfolgt. Es wurde dabei eine Wachstumsgeschwindigkeit von 4-5 mm/h erreicht.

—

~_

50 mm

I
=1

Abb. 14: s/l Phasengrenzform an Kristalllangsschnitt eines VGF-Kristalls, geziichtet im HMM mit
erhohter Kristallisationsgeschwindigkeit v ~ 4-4,5 mm/h: TMF analog v ~2-2,5 mm/h
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Unter diesen Bedingungen, d.h. ohne Anpassung der Magnetfeldparameter, war das TMF zu
schwach gewahlt. Es konnte die Schmelzkonvektion nicht hinreichend beeinflussen, um die
zusatzlich freiwerdenden Kristallisationswarme von der Phasengrenze abzutransportieren.
Es trat eine extrem gekrimmte konkave Durchbiegung der s/l Phasengrenze auf. Der Kristall
wuchs polykristallin, was auf die starke Durchbiegung zurtuckgefuhrt werden kann. Weiterhin
zeigte sich, dass die erzeugten Lorentzkrafte nicht ausreichend waren, um die natlrlichen
Auftriebskrafte zu kompensieren. Es traten daher auch Wachstumsstreifen im Kristall auf,
wie sie typischerweise ohne TMF-Einfluss beobachtet werden. Aus diesem Ergebnis wurde
abgeleitet, dass die Magnetfeldstarke nicht nur dem Verlauf der Kristallisation, sondern auch
der resultierenden Kristallisationsgeschwindigkeit anzupassen ist. In einem weiteren Versuch
wurden die verwendeten TMF-Parameter verandert, so dass sie zu einer 50 Prozent hoheren
Lorentzkraftdichte flihrten. Der unter diesen Bedingungen gezichtete Kristall wuchs
einkristallin und zeigte auch reduzierte Wachstumsstreifen. Die konkave Kriummung der
Phasengrenze war deutlich reduziert. Das Analyseergebnis der markierten Phasengrenze ist
in Abbildung 15 zu sehen. Aus dem Abstand der Markierung wurde eine Kristallisationsge-
schwindigkeit von 4,5-6 mm/h ermittelt, diese ist damit auf das ca. 2,5-fache der unter opti-
mierten Bedingungen genutzten Zichtungsgeschwindigkeit erhdht worden. Hier wird ein
deutliches Potential der Steigerung des GaAs-Zichtungsprozesses durch Anwendung des
Wandermagnetfeldes gezeigt.
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Abb. 15: : s/l Phasengrenzform an Kristalllangsschnitt eines VGF-Kristalls, gezlichtet im HMM mit erhdhter
Kristallisationsgeschwindigkeit v ~ 4,5-6 mm/h: TMF um 50 % erh6ht im Vergleich v ~2-2,5 mm/h

Es wird davon ausgegangen, dass die durch weitere Erh6hung und Anpassung des Magnet-
feldstarke die Durchbiegung der Phasengrenze noch weiter verringert werden kann. Weiter-
fuhrende experimentelle Arbeiten waren jedoch aufgrund des Projektendes nicht mehr még-
lich, sollen aber Gegenstand neuer weiterfiihrender Untersuchungen werden. In einer maogli-
chen Erhéhung der Zichtungsgeschwindigkeit liegt ein grofes Potential fir die Effizienzstei-
gerung von Erstarrungsprozessen, wobei die Anwendung nicht nur auf GaAs beschrankt ist.
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Zusammenfassung der wesentlichen Projektergebnisse

Es konnte gezeigt werden:

Positive Magnetfeldwirkung flr die Zichtung von GaAs, insbesondere Reduzierung
der Durchbiegung der s/l Phasengrenze

Reduzierung der Mikroinhomogenitat der Kristalle

Ziichtung 4“-Si-dotierter Kristalle hoher Qualitat (EPD < 100 cm™)

Méglichkeit der Erhdhung der Kristalleinwaage unter Beibehaltung der Phasengrenz-
form, positiver Einfluss der Beeinflussung der Schmelzkonvektion auch bis zum Ende
der Kristallisation

Moglichkeit der Erhéhung der Zuchtungsgeschwindigkeit, durch konvektiv bedingten
Abtransport der Kristallisationswarme von der s/l Phasengrenze

Entwicklung, Bau und Funktionsnachweis eines neuartigen Multitiegel-Heizer-
Magnet-Moduls (4 Tiegel & 4“ Durchmesser), hierzu erfolgte wahrend der Projektlauf-
zeit bereits eine Patenterteilung

Weiterfiihrende Detailergebnisse sind den aufgefihrten Publikationen und der im Rahmen
des Projektes angefertigten Dissertationsschrift zu entnehmen.

Die Ergebnisse fanden breites Interesse bei Fachtagungen auf dem Gebiet der Kristallzlich-
tung. Dies spiegelt sich unter anderem auch in mehreren eingeladenen Vortragen wieder. Im
Anschluss an das Projekt erhielt das Institut bereits einen ersten Forschungsauftrag zur
Zlchtung einiger Kristalle unter Magnetfeldeinfluss.

Es wird weiterhin intensiv daran gearbeitet das erreichte Know-How zu sichern und im
Rahmen von weiteren Projekten und Forschungsauftragen fortzufuhren.

Dr. Christiane Frank-Rotsch
Projektleiterin
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