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RESUME Les processus de transfert de chaleur et de quantité de mouve-—
ment sont étudiés dans un réacteur de vapodéposition & axe vertical &
paroi froide. La résolution des équations de 1'hydrodynamique et de la
thermique en formulation elliptique (4,w,0) conduit A une description
fine des distributions de température et de vitesse & l'intérieur du
réacteur sous balayage d'un gaz neutre. Les résultats des calculs mon-
trent la présence de forts gradients localisés autour du substrat, ain-
si qu'un phénoméne de recirculation pour les faibles débits gazeux.
L'influence des divers paramétres a été également examinée. Le cas 4d'un
réacteur & axe vertical et & paroi chaude a été abordé.

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 (¢,w,8) 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 dépdt chimique de couches minces met en jeu des phénoménes de
transferts avec des réactions chimiques dans la phase gazeuse et sur le
substrat. Dans ce processus, les paramétres importants sont : la températu-
re, la pression totale, la composition de la phase gazeuse initiale et le
débit gazeux. Actuellement, l'effort de recherche porte donc sur 1l'étude
théorique et expérimentale de la phase gazeuse dans les réacteurs C.V.D.,
c'est-a~dire, la détermination de la distribution de température au voisina-
ge du substrat, la pression partielle des diverses espéces ainsi que la dis-
tribution des vitesses des gaz.

Sur le plan expérimental, AVERSTEIN et al./l1/ introduisent des par-
ticules de TiO, dans le flux gazeux pour visualiser 1'écoulement dans un
réacteur horizontal. Ils obtiennent ainsi les données expérimentales de
1'épaisseur de la couche stagnante. WAHL et al./2/ ont également utilisé des
particules de TiOz pour visualiser 1'écoulement dans un réacteur vertical.

Pour 1l1l'étude des transferts de chaleur dans la phase gazeuse d'un
réacteur de vapodéposition & paroi froide, nous avons utilisé l'interféromé-
trie holographique /3/. Elle permet de visualiser les champs de température,
1'épaisseur de la couche limite thermique et ses instabilités /4/ en fonc-
tion des divers paramétres expérimentaux précédemment cités. Parallélement 3a
ceci 1la spectrométrie Raman a été utilisée pour la mesure de la température
et de la concentration /5/.

Sur le plan théorique, plusieurs modéles mathématiques ont été éla-
borés cette derniére décennie. Parmi eux, celui qui a été le plus souvent
utilisé repose sur le concept de la couche limite /1,6,7,8/. Ce genre 4'ap-
proche n'est pas toujours valable. Dans la plupart des réacteurs de vapodé-
position,les effets de 1la convection naturelle perturbent considérablement
la répartition des espéces gazeuses et de ce fait, le processus de dépdt.
L'écoulement du fluide peut avoir une influence significative sur l'épais-
seur du dépdt et l'uniformité de sa composition. En effet le processus de
transfert de quantité de mouvement et de chaleur, régularise l'accés des
réactifs au niveau des couches croissantes. Par conséquent les perturbations
dlies & 1'écoulement, notamment celles engendrées par la convection naturelle
peuvent avoir une grande influence sur la diffusion des espéces vers le
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substrat. Une modélisation plus réaliste du fonctionnement d’'un réacteur
C.V.D. doit tenir compte des réactions chimiques et des transferts de quan-
tité de mouvement (écoulement), chaleur (conduction, convection et rayonne-
ment) et matiere.

La complexité du processus C.V.D. résulte du fait que tous ces phé-
noménes se déroulent simultanément et sont fortement dépendant les uns des
autres. Il en découle des équations fortement non—-linéaires et couplées. Ce-~
pendant, dans les systémes A& paroi froide utilisés dans les laboratoires,
les réactifs sont trés dilués dans le gaz vecteur. Il est possible alors de
faire un découplage entre le transfert de masse, d'impulsion et de chaleur.
Ainsi 1le méme champ de température et d'écoulement peut &tre envisagé pour
modéliser plusieurs réactions de vapodéposition.

2 - DESCRIPTION DU MODELE PROPOSE

Pour modéliser les mécanismes de transfert mis en jeu dans un réac-
teur C.V.D., nous avons considéré 1la totalité du réacteur et du substrat.
Cette approche a été adoptée par certains auteurs /2,9,10/. Ce modéle
consiste & écrire les équations de l'hydrodynamique et de la thermique sans
1'hypothése de la couche limite. Notre objectif est de prévoir ce qui se
passe dans le réacteur lorsqu'on fixe des conditions expérimentales (Tempé-
rature du substrat et de la paroi, nature du gaz vecteur, pression et débit
4 1l'entrée du réacteur). Le réacteur considéré est un tube en silice (40mm
de diamétre) & axe vertical (Fig.1l). Le substrat de 8mm de rayon et 8mm
d'épaisseur est placé dans 1l'axe du réacteur . I1 est chauffé au moyen d'un
inducteur : tube de cuivre bobiné sur la paroi extérieure du réacteur. Ce
type de réacteur a déja été utilisé pour la mesure du champ de température
par interférométrie holographique [3].

Afin de faciliter la mise en équation ainsi que le traitement numé-
rigque, nous avons formulé les hypothéses simplificatrices suivantes :

L'écoulement est supposé laminaire, incompressible, axisymétrique et
vérifie 1'hypothése de Boussinesq. )

Les propriétés thermophysiques sont considérées constantes et calcu-

lées & la température moyenne T, entre la température du substrat et celle
du gaz & l'entrée du réacteur.

Dans ces conditions les équations de transport s'écrivent.

2-1 Equation de continuité

ou U v

e =0 (2.1)
or r oZ
2-2 Equation de mouvement
ou ou 1 o°P — 10%U %] 3*Uu
— + V— = = — — + V- + — —|+
or 0Z Po r arz or r azz
(2.2)
oV oV 1 oP — |é*v 1 9v *V
U + Vo = = — —— o+ ¥V + - —+ - Bg(T-T )
or 32 p, 9% or? r or 972 »

2-3 Equation de 1'énergie

oT 9T — |3*T 1 9T T
U— + V— = ¥ + — — + (2.3)
or 37 ar? r Jr 522

Ces équations sont rendues adimensionnelles par les changements de variables
suivants :
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r Z P v T_Tp
E e T S P* = 12 U* = -, 9 =
R‘r R‘! ‘2)o Vj Vo Ts _Tp
Ce gui donne :
Ut u* av*
—_— = (2.4)
I} g an
. au* . ou* oP* 1 |efU* ) * U
U = - + — + — ]+
8t an 3 Relzy:  3E | ] o
(2.5)
, ou L, v aP* 1 |*V 1 vt PV Gr8
+ V = - + — + - + -
ot an an Re JE2 £ OF om? re?
L] 00 1 |a%8 1 o8 20
UV — + V' — = — |+ - — 4+ (2.6)
aﬁ a’ﬂ Pe atz E. ot a.qz

La formulation elliptique offre l'avantage d'éliminer la pression et

de vérifier
courant, ¢,

Dans cette formulation,

e

automatiquement 1'équation de
est introduite en posant

continuité. Une fonction de.

u*
T om

v*
OF

[0

les éqguations du modéle s'écrivent

1 3*¢ 9 1 o
- —— = =} = - (2.7)
oz O |EOE
™) 1 b (ow 1 fazw o W Fw Gr o8
-+ == |—] = — + — |- + — (2.8)
&] £ ot [3ﬂ] Re oE2 ot [E] e Re? 9
\
o0 38 1apa8 1 [a*8 190 570
A A -+ (2.9)
oM & & 9L 9m  Pe |ope E O 5y
L

2-4 Conditions aux limites

- Ecoulement a
Nous
lon la loi :

d'autre part, la
du réacteur, 8=0.

- Ecoulement

température du gaz,

l'entrée

le supposons établi avec un

est

sur les parois.

profil de vitesse parabolique, se-

b=-E% (1-0,5E%)
-2(1-£E%) et

w

- 4F

supposée égale 3 celle de la paroi
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1 *¢ -
$ = Cte et w = = — ol n est la normale a la paroi.
4 on?
d'autre part : 8 = 0 sur la paroi du réacteur
et 8 = 1 sur la surface du substrat

— Ecoulement & la sortie de la zone d'étude :
Les conditions aux 1limites sont incertaines. Comme la plupart des
auteurs/11,12/, nous supposons que 1'écoulement est é&tabli, ce qui se tra-
duit par :

3 - RESOLUTION NUMERIQUE

Le systéme d'équations {(2.7) & (2.9), avec les conditions aux limi-
tes indiquées sur la figure 1, est résolu numériquement par un schéma aux
différences finies. Le domaine ABCDEFA a été discrétisé en 21 X 61 points.
Le maillage est régulier selon les deux directions Or et Oz.

l“ e ezl

o c Reacteur o = -

L}
o &

Figure 1 - Schéma du réacteur, conditions aux limites et dimensions.
(AB = 12mm, BC = 60mm,DC = R, = 20mm, ED = 52mm, AF = EF = R, = 8mm)

Les dérivées sont approximées, au noeud (i,j}. par les différences
centrées de type (3.1) et (3.2).

af fl+1__f 1-—1‘ aZf flfl_zfl_',f i-1
—_—— (3.1) = (3.2)
X 2 &x axz sz

Le systéme d'équations algébriques est résolu par une méthode itéra-
tive de Gauss-Seidel. Des parametres de relaxation, Fa“ 1, FuN 1 et 1K F¢(2
sont introduits pour stabiliser la procédure de calcul et accélerer la con-
vergence. Les cycles d'itérations successives sont arrétés lorsque le crité-
re de convergence (3.3) est satisfait pour chague noeud.

@(N)_. @(N-l)

CN)
q)max

LT =10 "% (3.3)
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Dans cette expressison ® est l1l'une des variables i calculer respec-
tivement au cycle itératif N et N-1.

Les calculs ont été faits a 1l'aide d'un ordinateur ND 550 (NORSK DA-
TA). Le critére de convergence est généralement satisfait, aprés 500 itéra-
tions, avec un temps CPU de l'ordre de 5 minutes.

4 - RESULTATS

Le modéle est appliqué dans le cas d'un réacteur tubulaire vertical
de 40mm de diamétre intérieur et 500mm de hauteur. Nous avons limité la zone
d'étude & une hauteur de 60mm. Le substrat, de forme cylindrique a un diamé-
tre de 16mm et 8mm de hauteur.

Ce type de réacteur est couramment utilisé dans notre laboratoire.
Le flux gazeux des réactifs est généralement trés dilué dans un gaz vecteur
({ Ar, N, . 32 ). On peut alors supposer, avec une bonne approximation, que le
champ thermique ainsi que l'écoulement & 1l'intérieur du réacteur, sont impo-
sés par le gaz neutre seul.

I1 est intéressant d'étudier l'influence des divers paramétres no-
tamment la nature du gaz porteur, la température, la pression et le débit
gazeux 4 l'entrée du réacteur.

Les figures 2a- 2b représentent respectivement les distributions de
température radiale et axiale avec une pression d'Azote de 40 KPa et un dé-
bit gazeux de 5,6 cm® /s. La température du substrat est supposée égale a
960°C et la température de la paroi est maintenue a 20°C. L'origine de l‘'axe
0z est choisie sur le substrat.

Les nombres adimensionnels caractérisant 1l'écoulement dans ces con-
ditions ont pour valeurs : Re = 3, Pe = 2, Gr = 5.10%.

Ces figures révélent de forts g¢gradients au voisinage du substrat
ainsi que 1'établissement d'une couche limite thermique d'épaisseur sur
l'axe de l'ordre de 8mm. Ce résultat est en assez bon accord avec celui
trouvé par interférométrie holographique /3/.

SUBSTRAT 1000.
+
1000. o
0 800.
Al
o) 0
@ 800T 1
# ¢
? y 600.
N \v4
¢ ®8oo. =
- 400.
400. |
200.
200.
Smi
o. i . o. - , ,
o. 4. =R 12. 16. 20. o. s, 10. 1s.
~ {mm> z <{mmd>
Figure 2a -~ Distribution radiale ~Figure 2b - Distribution
de température axiale de température
Azote - 40 KPa - 5,6cm®/s - Azote - 40 KPa -~ 5,6cm®/s -
T,960°C - T, 20°C T 960°C - szo'c

En ce qui concerne l'aspect hydrodynamique, la figure 3a représente
les lignes de courant {isovaleurs de la fonction de courant ¢}.

Cette figure met en évidence un phénoméne de recirculation du gaz
prés du substrat. Il est dft & 1'interaction entre le substrat chaud et la
paroi froide du réacteur. Ce phénoméne pourrait &tre génant pour les proces-
sus de C.V.D. se déroulant dans les systémes & paroi froide. En effet, il
peut agir sur les temps de séjour des produits gazeux de la réaction.

Cette recirculation peut é&tre éliminée en augmentant le débit gazeux
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4 1'entrée du réacteur. Nous avons représenté l'écoulement gazeux dans les
conditions citées précédemment mais avec un débit treés élevé,soit de 40cm®/s
{(vitesse moyenne & 1l'entrée du réacteur de l'ordre de 8cm/s) pour éliminer
tout recirculation (Figure 3b).

SUBSTRAT SUI.S'TIAT

N&gﬁ §§¥y
PAROI
bu
PAROI REACTEUR
DU
REACTEUR
|
Figure 3a - lignes de courant Figure 3b - lignes de courant -
(¢=constante) Azote - 40 KPa - 40cm®/s

Azote 40 KPa - 5,6cm®/s - T, 960°C - 'rpzo‘c
T 960°C - TPZO'C.

En outre, il est important de remarquer le fort gradient de vitesse
axiale qui s'établit dans le réacteur, engendré par la convection naturelle,
Figure 4b.

En effet, le gaz peut avoir des vitesses nettement supérieures a
celles de 1l'entrée du réacteur.

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

v = JngoRs(Ts—Tp) =

4-1 Influence de la nature du gaz
4.1.1., Cas de 1l'Argon

Ce gaz pourrait &tre utilisé comme gaz porteur dans les réactions de
vapodéposition. Nous donnons ici, dans les mémes conditions de température,
de pression et de débit gazeux que précédemment, le champ de température ra-
dial s'établissant autour du substrat ainsi que la distribution de la vites-
se axiale (4a,4b). Nous constatons 1l'analogie des résultats avec le cas de
1'Azote, ce qui est conforme aux études expérimentales /3/. Ce résultat peut
étre expliqué par le fait que 1l'Argon et 1l'Azote ont des propriétés physi-
ques trés voisines.

4~-1-2 Cas_de 1'hydrogéne

Ce gaz peut &tre utilisé aussi bien comme réducteur que comme gaz
vecteur. Il serait intéressant d'étudier 1la thermique et 1'hydrodynamique
dans le réacteur sous courant d'Hydrogene. Les figures 5a et 5b nous mon-
trent les champs de température qui s'établissent autour du substrat dans
les mémes conditions. On observe une diminution du gradient thermique autre-
ment dit une augmentation de 1l'épaisseur de la couche limite thermique. Ceci
peut &tre interprété par le fait, que d'une part l'Hydrogéne est un gaz trés
conducteur de la chaleur, et d'autre part trés léger; ce gui donne un nombre
de Grashof faible (Gr=9.10%) par rapport aux autres gaz. Ainsi, le cas limi-~
te est réalisé lorsque Gr=0, le transfert de chaleur se fait uniquement par
conduction, c¢e qui donne une couche limite s'étendant sur la totalité du
réacteur.
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Figure 5a - Distribution radiale Figure 5b - Distribution axiale
de température de température
Hydrogéne - 40 KPa - 5,6cm®/s - Hydrogéne — 40 KPa - 5,6cm®/s -
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D'un peint de vue de l'hydrodynamique, nous notons que les lignes de
courant sont moins serrées au niveau du substrat : 1'influence de la convec-
tion est nettement moins importante. (figures 6a et 6b)

4-2 Influence de la pression .

La pression totale dans le réacteur est un paramétre important. Pour
le mettre en évidence, nous considérons 1'Azote a 2.67 KPa, en maintenant
fixes les autres paramétres. Une diminution de la pression entraine, d'une
part une diminution du nombre de Grashof (Gr est proportionnel & P?), et
d'autre part, une augmentation de la vitesse a l'entrée du réacteur pour un
débit fixe. Nous constatons que la couche limite thermigue augmente considé-
rablement et que 1l'écoulement ne présente pas de recirculation (figure 7a et
7b). Signalons que par interférométrie holographique /3/ le réle de la pres-
sion sur la couche limite thermique a été mis en évidence.
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SU.S.TIAY SUIS‘TIAY

PAROI

bu
PAROI REACTEUR

DU
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Z=40m

1=52m

Figure 6a - Lignes de courant
(é=constante).
Hydrogéne ~ 40 KPa - 5,6cm® /s -
T 960°C — T 20°C.
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Figure 6b ~ Distribution radiale
de la vitesse axiale.

Hydrogéne -~ 40 KPa - 5,6cm®/s -~
T ,960°C - TPZO'C.
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Figure 7a -~ Distribution radiale Figure 7b - Distribution radiale

de température.
Azote 2,67 KPa - 5,6cm®/s -
T5960'C = TP2O'C.

de la vitesse axiale.
Azote 2,67 KPa ~ 5,6cm®/s -
T ,960°C - szo'c.

4-3 Influence de la température de la paroi

Considérons le méme réacteur tubulaire avec une paroi & la méme tem-
pérature que le substrat, & savoir T5=Tp= 800°C. Le gaz, N2, entrant par la
partie inférieure du réacteur, est supposé a la température ambiante. Son
profil de vitesse est parabolique avec une vitesse moyenne de 3cm/s soit un
débit gazeux de 1l'ordre de 15,6cm®/s. La pression & l'intérieur du réacteur
est de 40 KPa. La répartition des lignes de courant dans le réacteur (Figure
8a) nous montre que le gaz ne recircule pas. Ceci est 40 au fait qu'il n'y a
pas d'interaction thermique entre la paroi du réacteur et celle du substrat.
L'effet de la gravité est moins important que dans le cas du réacteur a pa-
roi froide., La figure 8b correspond aux profils radiaux de température pour
différentes c¢dtes z=cte, le long du réacteur. Nous constatons que la tempé-
rature est plus basse sur l'axe et qu'elle augmente en fonction de r jusqu'a
la température de la paroi. Ce gradient diminue progressivement au fur et a
mesure que le gaz s'approche du substrat.
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SUBSTRAT

800.
800.
400.
PAROCI
(-1}
REACTEUR
200.
o
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Figure 8a - lignes de courant Figure 8b - Distribution radiale
(¢ = constante dans un réacteur) de température dans un réacteur
3 paroi chaude 4 paroi chaude.
Axrgon 40 KPa - 15,6cm % /s ~ Argon - 40 KPa - 15,6cm®/s -
TS8OO’C = TFSOO'C. TSBOO'C £ TP8OO'C.

5 - CONCLUSION

Cette étude a permis d'établir par le calcul les profils de tempéra-
ture autour du substrat dans le cas d4'un réacteur cylindrique 3 axe verti-
cal couramment utilisé dans le laboratoire. L'influence des divers paramé-
tres a été examinée.

Les résultats obtenus sont en bon accord avec les mesures réalisées
par interférométrie holographique sur ce méme réacteur /3/.

Par ailleurs, nous avons déterminé 1les écoulements sous balayage
d'un gaz neutre. Ceci constitue une bonne approche pour modéliser les réac-
tions de dépdét avec des teneurs en réactifs trés faibles ou bien avec des
cinétiques trés lentes. Nous avons mis en évidence les effets de la convec-
tion naturelle. En effet, un phénoméne de recirculation prend naissance dans
les systémes & paroi froide pour les faibles débits gazeux. Ce phénomeéne
peut &tre trés génant; il pourrait perturber le processus de croissance
cristalline. Or, il est toujours souhaitable dans les réactions de dépdt,
d'éliminer les produits gazeux provenant de la réaction en les entrailnant
loin de la surface réactionnelle (substrat). En d'autres termes il est bon
que le temps de séjour de ces espéces scit limité de fagcon 4 mieux contrdler
les mécanismes de croissance. Nous avons précigé 1les conditions requises
pour éviter la recirculation du gaz. Ainsi une augmentation du débit gazeux
ou bien une diminution de la pression totale dans le réacteur agissent dans
le sens d'une diminution des effets de la convection naturelle. Nous remar-
quons cependant que dans le systéme A paroi chaude analysé, ce phénoméne est
moins important, mais des gradients thermiques peuvent subsister. Ces gra-
dients sont fonction entre autres du débit gazeux & 1l'entrée du réacteur. De
plus, cette étude a également permis de mettre en évidence des gradients de
vitesse qui peuvent agir sur la diffusion des réactifs vers le substrat et
par suite sur l'uniformité de 1l'épaisseur du dépdt et sa composition.
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NOMENCLATURE

a : diffusivité thermique, Ap C m? /s
Cp : chaleur spécifique a P=Cte J/Kg/K
g : accélération de la pesanteur m*/s
Gr : nombre de Grashof, gﬁ(Ta-Tp)Rf/vz

P : pression totale dans le réacteur Pa
Pe : nombre de Peclet, RePr

Pr : nombre de Prandtl

r : coordonnée radiale m
Re : nombre de Reynolds, VORt/v

R’ : rayon du substrat m

R, : rayon du réacteur m

T : température moyenne (TP+TS)/2 K
'1'p : température de la paroi du réacteur K
Ts : température du substrat K

U : vitesse radiale m/s
V : vitesse axiale n/s
V : vitesse moyenne 3 l'entrée du réacteur m/s

o

Symboles grecs

coefficient d'expansion thermique
coordonnée axiale adimensionelle, z/Rt

température adimensionnelle = (T—Tp)/(Ts—Tp)
conductivité thermique moyenne w/m/K

e er ss e

viscosité cinématique moyenne m? /s
fonction de courant

densité de référence, PM/RT; Kg/m?
coordopnée radiale adimensionnelle, r/R'

vorticité

L)

EMT £ 1] PSS ®

" es ee ee e
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