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RESUME Les processus de transfert de chaleur et de quantit6 de mouve- 
meht sont btudi6s dans un reacteur de vapod6position B axe vertical 21 
paroi froide. La r6solution des 6quations de l'hydrodynamique et de la 
thermique en formulation elliptique ( + ,w ,0 )  conduit A une description 
fine des distributions de temperature et de vitesse B l'interieur du 
reacteur sous balayage d'un gaz neutre. Les r6sultats des calculs mon- 
trent la presence de forts gradients localises autour du substrat, ain- 
si qu'un phenom&ne de recirculation pour les faibles debits gazeux. 
L'influence des divers param&tres a 6t6 egalement examinee. Le cas d'un 
r6acteur B axe vertical et B paroi chaude a bt6 abord6. 

ABSTRACT Heat transfer and quantity of movement processus were studied 
within a cold wall vertical C.V.D. reactor. The resolution of hydrody- 
namic and thermic equations with elleptic formulation (+,o,B) lead to 
an accurate description of temperatures and velocities within the reac- 
tor under inert gas flow. The results show high gradients around the 
substrate and a recycling flow for low rates. The influence of several 
parameters and the case of a hot wall reactor were also presented. 

1 - INTRODUCTION 
Le depat chimique de couches minces met en jeu des phbnomdnes de 

transferts avec des r6actions chimiques dans la phase gazeuse et sur le 
substrat. Dans ce processus, les parametres importants sont : la temperatu- 
re, la pression totale, la composition de la phase gazeuse initiale et le 
dbbit gazeux. Actuellement, l'effort de recherche porte donc sur l'6tude 
theorique et experimentale de la phase gazeuse dans les reacteurs C.V.D., 
c'est-A-dire, la d6termination de la distribution de temperature au voisina- 
ge du substrat, la pression partielle des diverses especes ainsi que la dis- 
tribution des vitesses des gaz. 

Sur le plan expbrimental, AVERSTEIN et al./l/ introduisent des par- 
ticules de TiO, dans le flux gazeux pour visualiser 116coulement dans un 
r6acteur horizontal. 11s obtiennent ainsi les donn6es exp6rimentales de 
1'6paisseur de la couche stagnante. WAHL et a1./2/ ont Bgalement utilise des 
particules de TiOo pour visualiser 1'6coulement dans un reacteur vertical. 

Pour l16;ude des transferts de chaleur dans la phase gazeuse d'un 
reacteur de vapod6position B paroi froide, nous avons utilis6 l'interferom6- 
trie holographique / 3 / .  Elle permet de visualiser les champs de tempbrature, 
l'epaisseur de la couche limite thermique et ses instabilites / 4 /  en fonc- 
tion des divers parametres experimentaux pr6c6demrnent cites. Parallelement A 
ceci la spectrom6trie Raman a 6tB utilisee pour la mesure de la temperature 
et de la concentration /5/. 

Sur le plan thkorique, plusieurs meddles mathematiques ont 6t6 &la- 
bores cette derniere d6cennie. Parmi eux, celui qui a kt6 le plus souvent 
utilise repose sur le concept de la couche limite /1,6,7,8/. Ce genre d'ap- 
proche n'est pas toujours valable. Dans la plupart des reacteurs de vapodb- 
position,les effets de la convection naturelle perturbent considerablement 
la repartition des especes gazeuses et de ce fait, le processus de d6pSt. 
L'Bcoulement du fluide peut avoir une influence significative sur l'epais- 
seur du d6p6t et 11uniformit6 de sa composition. En effet le processus de 
transfert de quantite de mouvement et de chaleur, rbgularise llacc&s des 
reactifs au niveau des couches croissantes. Par consequent les perturbations 
dQes B lg6coulement, notamment celles engendrees par la convection naturelle 
peuvent avoir une grande influence sur la diffusion des esp&ces vers le 
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substrat. Une modelisation plus rbaliste du fonctionnement d'un r6acteur 
C.V.D. doit tenir compte des reactions chimiques et des transferts de quan- 
tit6 de mouvement (&coulement), chaleur (conduction, convection et rayonne- 
ment) et mati&re. 

La complexite du processus C.V.D. resulte du fait que tous ces ph6- 
nom&nes se deroulent simultanement et sont fortement dependant les uns des 
autres. I1 en decoule des equations fortement non-lineaires et couplees. Ce- 
pendant, dans les syst&mes B paroi froide utilis6s dans les laboratoires, 
les reactifs sont tr&s dilues dans le gaz vecteur. I1 est possible alors de 
faire un decouplage entre le transfert de masse, d'impulsion et de chaleur. 
Ainsi le m6me champ de temperature et d16coulement peut Btre envisage pour 
modeliser plusieurs reactions de vapodeposition. 

2 - DESCRIPTION DU MODELE PROPOSE 
Pour modeliser les mecanismes de transfert mis en jeu dans un reac- 

teur C.V.D., nous avons considere la totalit6 du reacteur et du substrat. 
Cette approche a kt6 adoptde par certains auteurs /2,9,10/. Ce modere 
consiste B 6crire les equations de l'hydrodynamique et de la thermique sans 
llhypoth&se de la couche limite. Notre objectif est de prevoir ce qui se 
passe dans le r6acteur lorsqu'on fixe des conditions experimentales (Temp& 
rature du substrat et de la paroi, nature du gaz vecteur, pression et d&it 
B 11entr6e du reacteur). Le reacteur consid6re est un tube en silice (40mm 
de diametre) B axe vertical (Fig.1). Le substrat de 8mm de rayon et 8mm 
d'epaisseur est place dans l'axe du reacteur . 11 est chauffe au moyen d'un 
inducteur : tube de cuivre bobinb sur la paroi ext6rieure du r6acteur. Ce 
type de reacteur a d6jB kt6 utilise pour la mesure du champ de temperature 
par interferometrie holographique 131. 

Afin de faciliter la mise en equation ainsi que le traitement numb- 
rique, nous avons formuld les hypothhses simplificatrices suivantes : 

L'Bcoulement est suppose laminaire, incompressible, axisymdtrique et 
verifie llhypoth&se de Boussinesq. 

Les proprietes thermophysiques sont considerees constantes et calcu- - 
lees B la temperature moyenne T, entre la temp6rature du substrat et celle 
du gaz B l'entree du reacteur. 

Dans ces conditions les equations de transport s'bcrivent. 
2-1 Equation de continuit6 

2-2 Equation de mouvement 

2-3 Equation de 1'6nersie 

Ces 6quations sont rendues adimensionnelles par les changements de variables 
suivants : 



Ce qui donne : 

au* u* av* - + - + - =  0 
a t  E, all 

au* a2 U* u* - 
a E  

(2.5) 

au* av* Gr 0 u* - + v *  - = - -  
a~ a~ 

ae ae i [ r e  1 a s +  21 u* - + v *  - = - - + -  - 
aE a77 P e a e z  E a~ a+ 

La formulation elliptique offre l'avantage d'bliminer la pression et 
de virifier automatiquement l'bquation de continuit6. Une fonction de 
courant, +, est introduite en posant : 

u*P 4 - -  1 as  a+, v* = - -. au* av* 
a = -  - -  

E all E a ~ '  aq a t  
Dans cette formulation, les Cquations du mod&le s'kcrivent : 

2-4 Conditions aux limites 
- Ecoulement P l1entrBe 

Nous le supposons Btabli avec un profil de vitesse parabolique, se- 
lon la loi : 

d'autre part, la temperature du gaz, est supposCe Cgale celle de la paroi 
du rkacteur, 0=0. 

- Ecoulement sur les parois. 
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laz+ -, 
3, = Cte et w = - - - oh n est la normale A la paroi. 

E an2 
d'autre part : 0 = 0 sur la paroi du rkacteur 

et 0 = 1 sur la surface du substrat 
- Ecoulement B la sortie de la zone d'etude : 

Les conditions aux limites sont incertaines. Comme la plupart des 
auteurs/ll,l2/, nous supposons que l'ecoulement est ktabli, ce qui se tra- 
duit par : 

3 - RESOLUTION NUMERIQUE 
Le systeme d'bquations (2.7) Za (2.91, avec les conditions aux limi- 

tes indiqudes sur la figure 1, est resolu numeriquement par un schema aux 
differences finies. Le domaine ABCDEFA a 4te discrdtise en 21 X 61 points. 
Le maillage est regulier selon les deux directions Or et Oz. 

Figure 1 - Schema du rdacteur, conditions aux limites et dimensions. 
(AB = 12mm. BC = 6Omm,DC = R, = 20mm, ED = 52mm, AF = EF = Ra = 8 m )  

Les deriv6es sont ipproxim6es, au noeud (i , j 1 , pars les differences 
centrees de type (3.1) et (3.2). 

Le systeme d'equations algkbriques est resolu par une method@ itera- 
tive de Gauss-Seidel. Des parametres de relaxation, re- 1, r , ~  1 et 1 ( r+<2 
sont introduits pour stabiliser la procedure de calcul et accelerer la con- 
vergence. Les cycles d'iterations successives sont arrSt6s lorsque le crit8- 
re de convergence (3.3) est satisfait pour chaque noeud. 



Dans cette expressison @ est l'une des variables B calculer respec- 
tivement au cycle itbratif N et N-1. 

Les calculs ont 6th faits B l'aide d'un ordinateur ND 550 (NORSK DA- 
TA). Le critdre de convergence est generalement satisfait, aprds 500 itera- 
tions, avec un temps CPU de l'ordre de 5 minutes. 

4 - RESULTATS 
Le moddle est applique dans le cas d'un reacteur tubulaire vertical 

de 40mm de diamdtre interieur et 500mm de hauteur. Nous avons limit6 la zone 
d'etude B une hauteur de 60mm. Le substrat, de forme cylindrique a un diamd- 
tre de 16mm et 8mm de hauteur. 

Ce type de reacteur est couramment utilis6 dans notre laboratoire. 
Le flux gazeux des reactifs est generalernent tr&s dilu6 dans un gaz vecteur 
( Ar, N,, H, ) .  On peut alors supposer, avec une bonne approximation, que le 
champ thermique ainsi que l'bcoulement B l'intbrieur du reacteur, sont impo- 
ses par le gaz neutre seul. 

I1 est intbressant d'etudier l'influence des divers paramdtres no- 
tamment la nature du gaz porteur, la temperature, la pression et le debit 
gazeux A l'entrbe du reacteur. 

Les figures 2a- 2b representent respectivement les distributions de 
temperature radiale et axiale avec une pression d'Azote de 40 KPa et un db- 
bit gazeux de 5,6 cm3 /s. La temperature du substrat est supposee Bgale B 
960'C et la temperature de la paroi est maintenue B 20'C. L'origine de l'axe 
Oz est choisie sur le substrat. 

Les nombres adimensionnels caracterisant l'ecoulement dans ces con- 
ditions ont pour valeurs : Re = 3, Pe = 2, Gr = 5.104. 

Ces figures r6v8lent de forts gradients au voisinage du substrat 
ainsi que 116tablissement d'une couche limite thermique d'bpaisseur sur 
l'axe de l'ordre de 8mm. Ce rbsultat est en assez bon accord avec celui 
trouv6 par interferometrie holographique / 3 / .  

Figure 2a - Distribution radiale -Figure 2b - Distribution 
de temperature axiale de temperature 
Azote - 40 KPa - 5,6cm3/s - Azote - 40 KPa - 5,6cm3/s - 
TS960'C - Tp 20.C TS960'C - Tp2OSC 

En ce qui concerne l'aspect hydrodynamique, la figure 3a reprQsente 
les lignes de courant (isovaleurs de la fonction de courant +). 

Cette figure met en evidence un phenomdne de recirculation du gaz 
prds du substrat. I1 est dQ B l'interaction entre le substrat chaud et la 
paroi froide du reacteur. Ce phenomdne pourrait btre genant pour les proces- 
sus de C.V.D. se deroulant dans les systemes B paroi froide. En effet, il 
peut agir sur les temps de sbjour des produits gazeux de la reaction. 

Cette recirculation peut btre 6liminBe en augmentant le debit gazeux 
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a l'entree du r6acteur. Nous avons representi 1'6coulement gazeux dans les 
conditions cit6es pr6c6dement mais avec un debit tres 6lev6,soit de 40cm3/s 
(vitesse moyenne A l'entr6e du r6acteur de l'ordre de 8cm/s) pour 6liminer 
tout recirculation (Figure 3b). 

Figure 3a - lignes de courant 
(+constante) 
Azote 40 KPa - 5,6cm3/s - 
Ts960eC - TP2OSC. 

Figure 3b - lignes de courant 
Azote - 40 KPa - 40cm3/s 
T8 960'C - Tp20'C 

En outre, il est important de remarquer le fort gradient de vitesse 
axiale qui s16tablit dans le reacteur, engendr6 par la convection naturelle, 
Figure 4b. 

En effet, le gaz peut avoir des vitesses nettement sup6rieures A 
celles de l1entr6e du r6acteur. 

On peut majorer en premiere approximation la vitesse acquise par le 
gaz en convection naturelle par l'expression suivante : 

4-1 Influence de la nature du aaz 
4.1.1. Cas de 1'Argon 

Ce gaz pourrait Btre utilise comme gaz porteur dans les reactions de 
vapod&position. Nous donnons ici, dans les mBmes conditions de temperature, 
de pression et de debit gazeux que pr6c6demment, le champ de temperature ra- 
dial s'6tablissant autour du substrat .ainsi que la distribution de la vites- 
se axiale (4a,4b). Nous constatons l'analogie des r6sultats avec le cas de 
l'Azote, ce qui est conforme aux etudes experimentales /3/. Ce resultat peut 
Btre expliqub par le fait que 1'Argon et 1'Azote ont des proprietks physi- 
ques tres voisines. 

4-1-2 Cas de l'hydroaene 
Ce gaz peut 6tre utilise aussi bien comme reducteur que cornme gaz 

vecteur. I1 serait intbressant d'etudier la thermique et l'hydrodynamique 
dans le reacteur sous courant dlHydrog&ne. Les figures 5a et 5b nous mon- 
trent les champs de temperature qui s'ktablissent autour du substrat dans 
les mBmes conditions. On observe une diminution du gradient thermique autre- 
ment dit une augmentation de 1'6paisseur de la couche limite thermique. Ceci 
peut Btre interprbt6 par le fait, que d'une part 1'Hydrogene est un gaz tres 
conducteur de la chaleur, et d'autre part tres leger; ce qui donne un nombre 
de Grashof faible (~r=9.10~) par rapport aux autres gaz. Ainsi, le cas limi- 
te est realis6 lorsque Gr=O, le transfert de chaleur se fait uniquement par 
conduction, ce qui donne .une couche limite s'btendant sur la totalit6 du 
r6acteur. 



Figure 4a - Distribution radiale 
de temperature 
Argon - 40 KPa - 5,6cm3 /s - 
Ts960'C - Tp 20-C 

eoo. 

BOO. 

4 0 0 .  

2 0 0 .  

0. 

Figure 5a - Distribution radiale 
de temperature 
Hydrogene - 40 KPa - 5,6cm3/s - 
Ts9606C - Tp 20.C 

Figure 4b - Distribution 
radiale de la vitesse axiale 
Argon ou Azote - 40 KPa - 5,6cm3/s - 
Ts96OSC - Tp20aC 

Figure 5b - Distribution axiale 
de temperature 
Hydrogene - 40 KPa - 5,6cm3/s - 
Ts960eC - Tp 2O'C 

D'un point de vue de l'hydrodynamique, nous notons que les lignes de 
courant sont moins serrees au niveau du substrat : l'influence de la convec- 
tion est nettement moins importante. (figures 6a et 6b) 

4-2 Influence de la pression 
La pression totale dans le reacteur est un param&tre important. Pour 

le mettre en evidence, nous considerons 1'Azote 2.67 KPa, en maintenant 
fixes les autres paramgtres. Une diminution de la pression entrafne, d'une 
part une diminution du nombre de Grashof (Gr est proportionnel P*), et 
d'autre part, une augmentation de la vitesse a l'entree du reacteur pour un 
debit fixe. Nous constatons que la couche limite thermique augmente conside- 
rablement et que 1'Bcoulement ne prbsente pas de recirculation (figure 7a et 
7b). Signalons que par interfbrombtrie holographique /3/ le r61e de la pres- 
sion sur la couche limite thermique a bt6 mis en evidence. 



C5-54 JOURNAL DE PHYSIQUE 

Figure 6a - Lignes de courant Figure 6b - Distribution radiale 
(+=constante) . de la vitesse axiale. 
Hydrogene - 40 KPa - 5,6cm"s - Hydrogene - 40 KPa - 5,6cm3/s - 
Ts96OSC - Tp200C. Ts96OSC - Tp2OSC. 

BOO. 

600. 

400. 

200. 

0. 

Figure 7a - Distribution radiale Figure 7b - Distribution radiale 
de temperature. de la vitesse axiale. 
Azote 2,67 KPa - 5, 6cm3 /s - Azote 2,67 KPa - 5,6cm3 /s - 
Ts960'C - TP2O9C. Ts960'C - Tp2OSC. 

4-3 Influence de la temperature de la ~aroi 
Considerons le mQme reacteur tubulaire avec une paroi B la mQme tem- 

perature que le substrat, B savoir Te=T,,= 800'C. Le gaz, N2, entrant par la 
partie inferieure du r6acteur, est "subpose B la temperature ambiante. Son 
profil de vitesse est parabolique avec une vitesse moyenne de 3cm/s soit un 
debit gazeux de l'ordre de 15,6cm3/s. La pression 21 ltint6rieur du reacteur 
est de 40 KPa. La repartition des lignes de courant dans le reacteur (Figure 
8a) nous montre que le gaz ne recircule pas. Ceci est dQ au fait qu'il n'y a 
pas d'interaction thermique entre la paroi du reacteur et celle du substrat. 
L'effet de la gravite est moins important que dans le cas du r6acteur pa- 
roi froide. La figure 8b correspond aux profils radiaux de temperature pour 
differentes c8tes zscte, le long du reacteur. Nous constatons que la temp& 
rature est plus basse sur l'axe et qu'elle augmente en fonction de r jusqu'a 
la temperature de la paroi. Ce gradient diminue progressivement au fur et B 
mesure que le gaz s'approche du substrat. 



BOO. 

800. 

400. 

200. 

Figure 8a - lignes de courant Figure 8b - Distribution radiale 
(9 = constante dans un reacteur) de temperature dans un reacteur 

$a paroi chaude +a paroi chaude. 
Argon 40 KPa - 15,6cm 3/s - Argon - 40 KPa - 15,6cm3/s - 
Ts800'C - Tp800'C. Ts8000C - Tp 800'C. 

5 - CONCLUSION 
Cette etude a permis d'Qtablir par le calcul les profils de tempkra- 

ture autour du substrat dans le cas d'un reacteur cylindrique a axe verti- 
cal couramment utilise dans le laboratoire. L'influence des divers paramd- 
tres a btB examinbe. 

Les resultats obtenus sont en bon accord avec les mesures rBalis6es 
par interferometrie holographique sur ce m€me reacteur / 3 / .  

Par ailleurs, nous avons determine les Bcoulements sous balayage 
d'un gaz neutre. Ceci constitue une bonne approche pour modeliser les r6ac- 
tions de d6p6t avec des teneurs en reactifs trds faibles ou bien avec des 
cinetiques tr&s lentes. Nous avons mis en evidence les effets de la convec- 
tion naturelle. En effet, un phenomdne de recirculation prend naissance dans 
les systhmes a paroi froide pour les faibles debits gazeux. Ce phenomdne 
peut €tre trhs g6nant; il pourrait perturber le processus de croissance 
cristalline. Or, il est toujours souhaitable dans les reactions de dBp8t, 
dD61iminer les produits gazew provenant de la reaction en les entrarnant 
loin de la surface rbactionnelle (substrat). En d'autres termes il est bon 
que le temps de sejour de ces espdces soit limit6 de facon a mieux contraler 
les mecanismes de croissance. Nous avons pr6cis'k les conditions requises 
pour Bviter la recirculation du gaz. Ainsi une augmentation du debit gazeux 
ou bien une diminution de la pression totale dans le rbacteur agissent dans 
le sens d'une diminution des effets de la convection naturelle. Nous remar- 
quons cependant que dans le systdme paroi chaude analys6, ce phenomdne est 
moins important, mais des gradients thermiques peuvent subsister. Ces gra- 
dients sont fonction entre autres du debit gazeux a l'entrbe du reacteur. De 
plus, cette Btude a Bgalement permis de mettre en evidence des gradients de 
vitesse qui peuvent agir sur la diffusion des reactifs vers le substrat et 
par suite sur lluniformit& de l'bpaisseur du dep6t et sa composition. 
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NOMENCLATURE 

diff usivite thermique, A/po Cp 
chaleur specifique P=Cte 
accelLration de la pesanteur 
nombre de Grashof , gP(Ts -Tp )R: /v2 
pression totale dans le reacteur 
nombre de Peclet, RePr 
nombre de Prandtl 
coordonnee radiale 
nombre de Reynolds, Vo R, /V 
rayon du substrat 
rayon du reacteur 

temperature moyenne (T +Tg)/2 
temperature de la paro! du reacteur 
temperature du substrat 
vitesse radiale 
vitesse axiale 
vitesse moyenne l'entree du reacteur 

coefficient d'exgansion thermique 
coordonnee axiale adimensionelle, z/Rt 
temperature adimensionnelle = (T-Tp )/(Ts -Tp ) 
conductivite thermique.moyenne 

viscosite cinematique moyenne 
fenction de courant 
densite de reference, PM/RTp 
coordonnee radiale adimensionnelle, r/R, 
vorticitl 
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