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1. Kurze Darstellung
1.1. Aufgabenstellung

Das Ziel dieses Vorhabens war die Vertiefung des wissenschaftlichen Verstandnisses der
Zusammenhange zwischen dem Auftreten und der Stabilitdt von facettiertem Kristallwachstum in
der Einkristallzichtung von technologisch wichtigen Halbleitern und dem Einfluss dieses
besonderen Wachstumsmodus auf die Aushildung von Defekten. Das SaFari II-Vorhaben stellt
die direkte Weiterfihrung der Arbeiten des Vorgangervorhabens SaFari dar, welches unter dem
FKZ 50WM1844 im Zeitraum 2021-2023 vom BMWK/DLR gefordert wurde. Im Rahmen des
Vorgangervorhabens konnte das Flugexperiment auf TEXUS nicht realisiert werden, da keine
Mission im Vorhabenzeitraum durchgefihrt wurde. Mit einem erfolgreichen Antrag im Rahmen der
CORA-Ausschreibung der ESA konnte die Zusage einer Flugmdéglichkeit auf TEXUS 59 fir dieses
Experiment erreicht werden. Aufgrund der herausragenden Evaluierung des Projekts wurde dann
das Nachfolgevorhaben SaFari Il vom BMWK/DLR finanziert.

Prinzipiell ist die Fragestellung des SaFari ll-Vorhabens an die des Vorgangervorhabens
angelehnt. Die qualitativen Anforderungen an halbleitende Materialien werden stetig héher, vor
allem da die Bauelemente immer kleiner und gleichzeitig immer leistungsfahiger werden mussen.
Um die Ausbeute von hochwertigem Kristallmaterial zu erhéhen, d.h. den Materialverlust und die
Kosten klein zu halten, muss die Zichtung der Kristalle immer weiter optimiert werden. Konkret
ging es in den SaFari-Vorhaben darum, Kristallisationsexperimente mittels Floating-Zone-
Methode unter Mikrogravitationsbedingungen auf einer TEXUS-Mission in der Ofenanlage TEM-
02-Elli vorzubereiten, durchzufiihren und anschlielend auszuwerten. Als Material sollte hierbei
hochdotiertes Silizium eingesetzt werden, was eine direkte Ubertragbarkeit der hier gewonnenen
Erkenntnisse in die Industrie erméglicht. Im Rahmen der vorausgegangenen Bodenexperimente
sollten die Wachstumsparameter fiir das stabile Facettenwachstum und das kontrollierte Stéren
desselben bestimmt werden. Hierzu wurden Lampenpulse, d.h. kurzzeitige Temperatur- und
Temperaturgradientendnderungen, eingesetzt. Dies fiihrte dann zu gewollten Instabilitaten der
Phasengrenze und besonders im Ubergang zwischen facettiertem und nicht-facettiertem Bereich.
Eine besondere Fragestellung war, ob die Stérung reproduzierbar und vereinzelt auch reversibel
zu gestalten ist. Zudem wurden in diesem Vorhaben die EinflussgréRen Zonenhdhe und
Experimentdauer eingehend untersucht. Das Auftreten von Defekten und den lokalen
Unterschieden stand im Zentrum der Analyse des geziichteten Kristallmaterials. Im Rahmen des

Vorhabens SaFari wurde ein Phanomen beobachtet, welches im Rahmen des zweiten Vorhabens
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systematisch untersucht wurde. Hierbei handelt es sich um Fluktuationen der Facettenbreite, die
keinem externen Einfluss zugeordnet werden konnten. Das Gesamtvorhaben gliedert sich in 2
Teilprojekte, die jeweils von den beiden Verbundpartnern (Kristallographie der Universitét
Freiburg, KIF, und Fraunhofer [ISB) bearbeitet wurden: Im ersten Teilprojekt erfolgte die
experimentelle Vorbereitung und Durchfiihrung der Kristallzlichtungsexperimente am Boden und
die Vorbereitung hinsichtlich des ug-Experiments, welches allerdings erst zum Ende des
Vorhabenzeitraums, im Februar 2024, und leider nicht erfolgreich stattgefunden hat. Zudem
wurden die Probenpréparation und ein Teil der lichtmikroskopischen Charakterisierung an den
Bodenproben durchgefihrt. Diese Arbeiten haben beim Verbundpartner am KIF stattgefunden. Im
zweiten Teilprojekt, welches vom Fraunhofer [ISB durchgefuhrt wurde, erfolgte die Oxidierung der
Probenoberflache fur einzelne Kristalle, ein Teil der lichtmikroskopischen Charakterisierung sowie
die Charakterisierung des geziichteten Kristallmaterials mittels Rontgentopographie (XRT). Die
Ubertragung von MaRRnahmen auf die industrielle Produktion war ebenfalls Bestandteil dieses
Teilprojekts, konnte jedoch aufgrund der fehlenden Ergebnisse aus dem Flugexperiment nur
bedingt umgesetzt werden. Die erreichten Ziele und die genauen Fragestellungen der beiden
Teilprojekte werden im Abschlussbericht des KIF sowie in der eingehenden Darstellung in Kapitel
2 im Detall erlautert.

1.2 Voraussetzungen unter denen das Projekt durchgefthrt wurde

Das Projekt wurde als Anschlussprojekt an das bereits zusammen mit dem Verbundpartner
durchgefuhrte Projekt SAFARI durchgefihrt.

1.3. Planung und Ablauf des Vorhabens

Wie bereits oben erwahnt handelte es sich bei diesem Vorhaben um ein partnerschaftliches
Vorhaben zwischen den Institutionen Kristallographie Freiburg (KIF) und dem Fraunhofer 11ISB in
Erlangen. Fir das Gesamtvorhaben wurde je ein Teilprojekt beantragt und genehmigt. Als
Verbundfuhrer und Koordinator wurde das Fraunhofer IISB bestimmt. Die Aufgabe des IISB war
es den Ergebnisfortschritt innerhalb des Vorhabens zu tiberwachen, projektbezogene Treffen zu
organisieren, terminliche Vorgaben und anderweitige Verpflichtungen aus der Zuwendung
einzuhalten. Die wissenschatftlichen Aufgaben wurden bereits bei der Antragstellung klar aufgeteilt

und ein detaillierter Arbeitsplan inkl. festgelegter Meilensteine erstellt. Kommunikation zum




Fortschritt der Arbeiten und der Austausch der Ergebnisse fand in regelmafigen, bilateralen
Arbeitstreffen mit ca. 8-wochigem Abstand statt, im Rahmen welcher dann auch weiterfihrende
Schritte bzw. Experimente geplant und festgelegt wurden. Im Gesamtprojekt wurden drei
Arbeitspakete (AP1-3) definiert (s. Tabelle auf der nachsten Seite) und (soweit mdglich)
bearbeitet. AP1 beinhaltete die Definition des Flugexperiments und die Durchfihrung der
zugehodrigen Bodenexperimente zur Vorbereitung und zur Parameterfestlegung. Im Rahmen
dieses AP wurden verschiedene Zichtungsversuche mit einkristallinen Siliziumstaben in <111>-
Orientierung in verschiedenen Ofen durch das KIF durchgefiihrt. Daneben unterstiitze das KIF
mittels Atzen und anschlieRender Lichtmikroskopie am Differenz-Interferenz-Kontrast-Mikroskop
die Probenpréaparation und Charakterisierung am [ISB, welche hier insbesondere die
Roéntgentopographie umfasste. Auch Teil des AP1 am IISB war die Entwicklung eines Modells zur
Beschreibung der Ursache der Fluktuation der FacettengréRe. Das AP3 beinhaltete die
Interpretation der Rontgentopogramme und wurde auch am Fraunhofer [ISB bearbeitet. In AP2
war die Vorbereitung, Durchfihrung und Auswertung des Flugexperiments auf TEXUS
vorgesehen. Diese Arbeiten wurden allerdings aufgrund der verschobenen und letztendlich
spaten Flugmoglichkeit im Vorhabenzeitraum nicht wie urspringlich geplant durchgefuhrt. Das
TEXUS-Flugexperiment fand im Februar 2024 statt. Aufgrund eines technischen Defekts am ELLI-
Modul fiel im laufenden pg-Experiment der Strom aus und das Experiment war beendet, bevor
Uberhaupt Kristallwachstum stattfinden konnte. Damit war der Flugversuch nicht erfolgreich. Eine

Wiederholung des Experiments ist nach aktuellem Stand nicht vorgesehen.

1.4. Wissenschaftlicher und technischer Stand

1.4.1. Grundlagen des Facettenwachstums
In der Kristallziichtung unterscheidet man zwischen dem Wachstum von atomar rauen und atomar

glatten Flachen, die auch als Facetten bezeichnet werden. Im Fall von Kristallen, die in der
Diamantstruktur (Silizium) oder der Zinkblendestruktur (Galliumarsenid) kristallisieren, sind

atomar glatte Wachstumsflachen beispielsweise die {111}-Ebenen.

Atomar raue Grenzflachen erfordern zum Wachsen eine extrem geringe, meist nicht messbare
Unterkuhlung. Deshalb kann bei der Herstellung von Kristallen aus der Schmelze angenommen
werden, dass die Schmelzisotherme der fest-fliissig Phasengrenze entspricht. Das Wachstum ist
kontinuierlich und die Wachstumsgeschwindigkeit der rauen Grenzflache wird bei der

Schmelzziichtung vom Abtransport der Warme von der Grenzflache durch den Kristall bzw. bei




der L6sungs- und Gasphasenziichtung vom Antransport der Kristallbausteine an die Grenzflache
bestimmt.

Atomar glatte Flachen bendtigen dagegen eine hinreichend hohe Unterkiihlung, d.h. die
Temperatur ist messbar geringer als die Schmelztemperatur bzw. die Sublimationstemperatur. In
einem periodischen Prozess nukleiert zundchst bei hinreichend groRer Unterkihlung von
mehreren Kelvin auf der atomar glatten Flache ein zwei-dimensionaler Flachenkeim, der dann
lateral, d.h. parallel zur Facettenflache, mit hoher Ausbreitungsgeschwindigkeit wachst.
Anschlieend muss sich auf der neu ausgebildeten, atomar glatten Flache erneut ein Flachenkeim
bilden und wachsen. Sind auf der atomar glatten Grenzflache bereits atomare Stufen vorhanden
z.B. durch das Vorhandensein von Schraubenversetzungen, sinkt die notwendige Unterkiihlung.

In der Regel tritt bei der Kristallziichtung gleichzeitig das Wachstum von atomar rauen und atomar
glatten Grenzflachen auf. So findet man bei zylindrischen Silizium-Kristallen, die entlang der
<100>-Richtung gezlchtet werden, an der Mantelflache die {111}-Facetten entlang der vier
<110>-Richtungen. Diese sind bei Kristallen, die ohne Kontakt zu einer Tiegelwand (Czochralski,
Floating Zone) wachsen, fiir die Ausbildung der so genannten Ziehkanten verantwortlich.
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Abbildung 1: Links) Silizium Kristall, hergestellt nach dem Czochralski-Verfahren.
Eingezeichnet sind die entstehenden Ziehkanten im Anfangskonus. Rechts) Detailaufnahmen
entlang einer Ziehkante fiir die Stabphase eines Silizium -Kristalls. In beiden Féllen ist der
Verlust der Ziehkante nach einer bestimmten Stablange erkennbar, der auf die Entstehung
von Versetzungen und damit auf Ausbeuteverluste im Kristallvolumen hindeutet.

Bei Silizium-Kristallen, die entlang der <111>-Richtung gezlichtet werden, findet man die Facetten
entlang der sechs <112>-Richtungen am Kristallrand sowie, wenn eine konvexe
Phasengrenzform vorliegt, auch im Kristallvolumen in Form der so genannten {111}-

Zentralfacette. Ahnliches gilt fur Germanium und I11-V Verbindungshalbleiter.

Die Facettenlange, die sich bei der Kristallziichtung aus der Schmelze ausbildet, héngt im
Allgemeinen ab von der Unterkihlung, einem Temperaturgradienten entlang der Facettenflache

und der Krimmung der Schmelzisotherme in der Umgebung des facettierten Bereichs.

pulling taper

axis angle
%0 Abbildung 2: Vertikalschnitt durch einen Anfangskonus
K_me\\‘“ 4 eines  Silizium-Czochralski-Kristalls, ~ der  typische
paC - Fluktuation der Facettenlange zeigt, welche urséachlich fur

die Entstehung von Kristalldefekten sein kdnnen und
damit zu massiven Ausbeuteverlusten bei der
Kristallherstellung fihren.




Die Facettenlange der Zentralfacette nimmt in der Regel mit steigender Unterkihlung,
abnehmenden Temperaturgradienten und abnehmender Krimmung zu. Temperaturfluktuationen
beeinflussen das Facettenwachstum ebenfalls und fuhren zu Schwankungen der Facettenlange
(vgl. Abbildung 2).

1.4.2. Auswirkungen auf den industriellen Produktionsprozess von Halbleiterkristallen

Es ist bekannt, dass sich das Facettenwachstum bei der industriellen Kristallherstellung sowohl
auf die Stabilitat des Kristallziichtungsprozesses selbst als auch auf die Kristallqualitat auswirkt.
Durch den speziellen Wachstumsmodus von Facetten wird beispielsweise der Einbau von
Fremdatomen beeinflusst. Bei Fremdatomen mit einem Verteilungskoeffizienten k < 1 findet man
im Allgemeinen im facettiert gewachsenen Kristallvolumen aufgrund des schnelleren lateralen
Wachstums eine hohere Fremdatomkonzentration als im nicht facettierten, atomar rau
gewachsenen Bereich. Dies fihrt zu Inhomogenitaten des elektrischen Widerstands. Diese
kénnen durch die Wahl der Wachstumsbedingungen, zum Beispiel in Hinblick auf die Kontrolle
der Phasengrenzform, minimiert werden, wie ein jingeres Beispiel bei der Kristallziichtung von

InSb fir IR-Detektoranwendungen zeigt.

Im Allgemeinen ist die Energie fir die Bildung eines Kristallfehlers, z.B. eines Stapelfehlers auf
den Facettenflachen reduziert. Daher kommt es hier bevorzugt zu Stérungen beim
Kristallwachstum. Diese Stdrungen, verbunden mit der Entstehung von Kristalldefekten, fiihren

dann in vielen Féallen zu Ausbeuteverlusten in der Produktion.

Galliumarsenid und Indiumphospid:

Ein solches Beispiel ist die Zwillingsbildung bei der Herstellung von IlI-V Halbleitern. Diese
zeichnen sich durch eine im Vergleich zu Silizium oder Germanium geringe Stapelfehlerenergie
aus. Nach theoretischen Modellen ist der Ursprung der Zwillingsbildung eine Stdrung beim
Facettenwachstum. Dies ist experimentell mehrfach bestatigt worden. Ferner soll theoretisch der
Winkel, den die Facette mit der Kristalloberflache einschliel3t, eine Rolle fir die Wahrscheinlichkeit
der Zwillingsbildung spielen. So soll es einen Winkelbereich geben, bei dem die Zwillingsbildung
unterdruckt ist. Experimentell konnte dies jedoch nicht eindeutig nachgewiesen werden. Jedoch
wurde beobachtet, dass bei einem bestimmten Winkel, bei dem die so genannte
Oberflachenfacette auf der Kristalloberflache erscheint, die Wahrscheinlichkeit der
Zwillingsbildung reduziert ist. AuRerdem sprechen die experimentellen Beobachtungen daftir,

dass Fluktuationen der Facettenlange, die durch thermisch oder verfahrenstechnisch bedingte
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Fluktuationen der Wachstumsgeschwindigkeit begriindet sind, in erster Linie maf3geblich fir die
Zwillingsbildung sind und weniger der Winkel, den die Facette mit der Kristalloberflache
einschlie8t. Auch wenn viele Details zur Zwillingsbildung aufgrund des Facettenwachstums
bereits seit Jahrzehnten bekannt sind, ist die Zwillingsbildung fir die Kristallausbeute in der
industriellen Produktion von GaAs-Kristallen nach wie vor das Hauptproblem. Sie hat aul3erdem
den breiten Markteintritt von InP-Kristallen verhindert, da die Zwillingsbildung dort mit noch viel

grolerer Haufigkeit auftritt.

Germanium:

Das Facettenwachstum spielt auch bei der Produktion von hochreinen Germanium-Kristallen fir
Detektoranwendungen eine Rolle fir die Prozessstabilitat und Kristallqualitat. Hier kdnnen die
{111}-Facetten zu einer lokal erhéhten Warmeabfuhr fiihren, was den Kristallziichtungsprozess
destabilisiert. Denn daraus resultiert eine stark unterkiihlte Region im Bereich des Trippelpunktes
Kristall-Schmelze-Gas, die fur die Bildung von Dendriten und fehlorientierten Koérnern
verantwortlich ist. Auch bei der Zichtung von versetzungsfreien Germanium-Kristallen, die als
Substrate fir 1ll-V Heterosolarzellen benétigt werden, verursacht das Facettenwachstum die

Entstehung von Defekten in Form von Versetzungen.

Hochdotiertes Silizium:

Ein weiteres Beispiel ist die industrielle Produktion von hochdotierten Siliziumkristallen, die fur
energieeffiziente leistungselektronische Bauelemente bendtigt werden. Hier konnte im Rahmen
eigener Untersuchungen gezeigt werden, dass es im Bereich der {111}-Randfacetten haufig zur
Entstehung von Versetzungen kommen kann. Dadurch ist wiederum die Ausbeute in der
Produktion empfindlich reduziert. Beglinstigt wird diese Defektbildung durch mechanische
Spannungen, die im Bereich der Facetten und im Ubergangsbereich der Facetten zur atomar
rauen Grenzflache auftreten und im Fall von hochdotiertem n-Typ Silizium besonders hoch sind.
Diese Spannungen entstehen wiederum durch Dotierstoffkonzentrationsunterschiede zwischen
dem facettierten und atomar rauen Bereich und sind eine Folge von prozessbedingten
Fluktuationen der Wachstumsgeschwindigkeit. Dabei zeigt sich in Analogie zur Zwillingsbildung
bei den 11I-V Halbleitern, dass die Wahrscheinlichkeit der Versetzungsentstehung umso hoher ist,
je groRer die Amplitude der Fluktuationen der Facettenlange ist (Stockmeier, et al. 2019).

Die oben genannten Beispiele, Inhomogenitaten des elektrischen Widerstands bei InSb-Kristallen

fur IR Detektoren, Zwillingsbildung bei der Herstellung von 111-V Halbleitern, Defektbildung bei der

Herstellung von Germanium-Kristallen und Versetzungsentstehung bei der Zichtung von
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hochdotierten Silizium-Kristallen, fihren zu erheblichen Ausbeuteverlusten, was die aktuelle,
industrielle Relevanz des Facettenwachstums unterstreicht. Es wirden sich aul3erdem zahlreiche
weitere Beispiele aus dem Bereich der Schmelzzichtung, Lésungszichtung oder
Gasphasenziichtung von Halbleiter-, Oxid-, aber auch organischen Kristallen in der alteren, aber
auch jungeren Literatur anfihren lassen, bei denen das facettierte Wachstum sich nachteilig auf
Kristallqualitat und Kristallausbeute auswirkt. Dies mag erstaunen, denn das Phanomen des
Facettenwachstums wurde in der Vergangenheit bereits mehrfach theoretisch und experimentell
untersucht. Deshalb kénnte man annehmen, dass der Einfluss der Wachstumsbedingungen auf
das Facettenwachstum gut verstanden ist. Andererseits belegen die Beispiele, dass diese
Aussage nur bedingt zutrifft und das Verstandnis Uber das Facettenwachstum bei Weitem noch

nicht ausreichend ist, um aktuelle industrielle Fragestellungen zu lésen.

1.5. Zusammenarbeit mit anderen Stellen

Im Rahmen des Projekts wurde neben dem Verbundpartner Kristallographie Universitat Freiburg
mit Prof. Thierry Duffar von der Universitat Grenoble auf dem Gebiet der Simulation der Interaktion
von Versetzungen mit der Facette zusammengearbeitet, was in einer gemeinsamen

Veroffentlichung und mehreren Vortragen resultierte t.
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2. Eingehende Darstellung

Im Rahmen des AP 1 ,Definition des Flugexperiments® wurden systematische Bodenexperimente
im Monoellipsoidspiegelofen (MESO) durchgefuhrt und charakterisiert, sowie die auftretenden
Phanomene modelliert. Ausgehend von diesen Ergebnissen wurde in AP 2 das Flugexperiment
vorbereitet und durchgefiihrt. AP 3 konzentriert sich auf die Charakterisierung der Proben mittels
Roéntgentopographie, und ist deshalb eng verknipft mit der Charakterisierung in AP 1. Damit die
Ubersichtlichkeit tiber die durchgefiihrten Experimente und deren Schlussfolgerungen gegeben
ist, werden die Arbeiten aus den Arbeitspaketen in den folgenden Abschnitten zusammen

dargestellt und diskutiert.

2.1, Auswahl und Beschaffung des Kristallmaterials

Fir das Material, welches im Projekt verwendet werden sollte, wurden folgende Anforderungen

aus dem Vorgéangerprojekt tbernommen:

- Das Material sollte mdglichst hochdotiert sein, um madglichst kritische Bedingungen fir das

Auftreten einer konstitutionellen Unterkihlung zu erreichen.

- Die verwendeten Kiristalle sollen (111)-orientiert sein, um die Ausbildung einer Kernfacette zu

ermdglichen.

Um eine gleichméaRige Kristallqualitat und Orientierung im Ausgangsmaterial zu gewahrleisten,
wurde ein Kristallstiick mit (111)-Orientierung beschafft. Aus diesem Stabstiick wurden beim
Dienstleister Holm GmbH Siliziumstabe mit einem Durchmesser von 8 mm und einer Lange von
150mm préapariert, wie sie fur die Kristallziichtung bendétigt werden. Der elektrische Widerstand

des Materials liegt im Bereich von 2 bis 3 mQcm und damit im gewtinschten Bereich.

Die meisten Stabe wurden fur die Versuche anschlielend geatzt und mit einer Oxidhaut

Uberzogen.

2.2. Auswerteroutine

Aus den beim Verbundpartner Kristallographie Uni Freiburg gezilichteten Einkristallen wurden
jeweils 2 Langsscheiben herausgesagt, von denen eine fir die Rontgentopographie doppelseitig
poliert wurde. Die andere wurde ebenfalls poliert und geatzt, um die GréRe der Zentralfacette
mikroskopisch zu charakterisieren. An manchen Proben wurde die Praparation an beiden

Scheiben so durchgefiihrt, dass beide Messmethoden angewendet werden kénnen.
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2.2.1. Mikroskopische Charakterisierung
Anhand der beim Verbundpartner Kristallographie Uni Freiburg durchgeflihrten mikroskopischen

Untersuchungen wurden folgende Parameter einer Probe standardmafiig erfasst:

- Probendurchmesser entlang der Stablange

Wachstumsgeschwindigkeit entlang der Stablange

- Zentralfacettenlange (sofern vorhanden) entlang der Stablange

- Form der Phasengrenze an ausgewahlten Stellen entlang der Stablange

Die Bestimmung der Wachstumsgeschwindigkeit erfolgte anhand der Variation der
Ziehkantenbreite wéhrend einer Umdrehung des Keimstabes. Durch das asymmetrische
Temperaturfeld im MESO schwankt die Ziehkantenbreite und weist zwei lokale Maxima pro
Umdrehung auf; ein grof3eres und ein kleineres. Aus dem Abstand je zweier ,grofer* Maxima und
der bekannten Umdrehungsgeschwindigkeit (12 min™") kann die Wachstumsgeschwindigkeit
errechnet werden. Praktisch werden hierfir in einem Bildbearbeitungsprogramm die Maxima
markiert, der Abstand dieser entlang der Erstarrungsrichtung automatisiert vermessen und

schlieRlich wie beschrieben daraus die Wachstumsgeschwindigkeit errechnet.

Fir die Bestimmung der Zentralfacettenlange wurden wird im Bildbearbeitungsprogramm jeweils
die obere und untere Begrenzung entlang der Wachstumsrichtung markiert und aus deren

Positionen der Abstand der Begrenzungen errechnet, die den gesuchten Gréf3en entsprechen.

Abbildung 3: Messung der Facettenposition
xr, des Facettendurchmessers Dr und des
N /// | Krimmungsradius der Grenzflache R zu
ATl aaen e Beginn des Wachstums eines Kristalls

/

\
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Die Form der Phasengrenze wird im Querschliff durch Streifen (engl. striations) sichtbar, die aus
Schwankungen der eingebauten Dotierstoffmenge resultieren. Die dadurch abgebildete
Phasenfront wurde im Bildbearbeitungsprogramm an ausgewahlten Stellen Gber die Kristallbreite

markiert und darauf basierend vermessen.

Aus diesen Ergebnissen kann nach der von Brice (Brice 1970) erlauterten Methode die

Facettenunterkiihlung ATr aus dem Facettendurchmesser Dg berechnet werden, unter

Verwendung des mittleren Temperaturgradienten VT

ATy = VT(R — R - (%)2). (1)

Dieser mittlere Temperaturgradient berticksichtigt die Tatsache, dass das Volumen zwischen der
Facette und der Schmelzisotherme (das von der Facette unbeeinflusst sein soll) flissig und nicht

fest ist. Voronkov (Voronkov 1973) leitete den Wert des mittleren Temperaturgradienten ab:

W _ ksVTs+k VT
kst+k; ’

2

wobei kg und k; die Warmeleitfahigkeiten in den verschiedenen Aggregatszustanden sind. Bei
der Berechnung aus dem Gradienten im Festkdrper VT, wird die Warmebilanz an der Fest-

Flussig-Grenzflache beriicksichtigt, wobei AH die Erstarrungsenthalpie pro Volumeneinheit ist:
kSVTS = leTl + AHVF (3)

Bei allen in dieser Arbeit analysierten Experimenten kam es zu verzerrten Messungen des
Facettendurchmessers aufgrund einer unvermeidlichen Fehlausrichtung der Facettenmitte mit der
Schnittebene. Dies war entweder auf einen ungenauen Schnitt oder auf einen Abstand zwischen
der Facettenmitte und der Probenachse zurlickzufuhren. Die Unsicherheit daraus lag im Bereich
von einigen Zehntelmillimetern, konnte aber in bestimmten Fallen auch einen Millimeter erreichen.
Den Einfluss solcher Abweichungen auf die vermeintliche Facettengro3e zeigt Abbildung 4. Hier
wurden zwei Messungen an nebeneinander herausgesagten Langsschnitten gemacht, wobei an
Scheibe 2 offensichtlich nicht das Zentrum der Facette getroffen wurde. Es zeigt sich deshalb
Uber die gesamte Probenlénge eine signifikante Unterschatzung der Facettengréf3e, welche zum
Ende des Kristalls deutlich kleiner wird. Daraus lasst sich auch ableiten, dass der Schnitt nicht

perfekt parallel zum Zentrum der Facette erfolgt ist.
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Abbildung 4: Gemessener Facettendurchmesser an zwei benachbarten L&ngsschnitten; die
Unterschatzung der FacettengréRe aufgrund einer abweichenden Schnittposition (graue Linie)
wird deutlich.

2.2.2. Rontgentopographische Charakterisierung
Da bei den Kristallen, bei denen eine Oxidhaut vorhanden ist, keine Randfacetten zur Orientierung
herangezogen werden konnen wund auf eine rodntgenographische Bestimmung der
Kristallorientierung vor der Praparation der Langsscheiben verzichtet wurde, war ausschlieBlich
die Wachstumsrichtung bekannt und fir alle Proben konsistent. Deshalb wurde fir die
standardméaRige roéntgentopograhische Untersuchung eine Messung des {111}-Reflex in
Transmissionsgeometrie (Lang-Topographie) festgelegt. In den aufgenommenen Topogrammen
kénnen Versetzungen in geringen Dichten als einzelne Linien, bei htheren Dichten als Bereiche

erhdhter Intensitat sichtbar gemacht werden. Zwar hat die Messung eines einzelnen Reflexes den

Nachteil, dass manche Versetzungen aufgrund des Sichtbarkeitskriterium g-B # 0 Ubersehen
werden kdnnen. Messungen verschiedener Reflexe an anderen Silizium-Kristallen haben jedoch
gezeigt, dass anhand dieser einzelnen Messung die Entwicklung der Versetzungsdichte trotzdem
gut eingeschétzt werden kann. Von einer automatisierten quantitativen Bestimmung der
Versetzungsdichte aus den Rontgentopogrammen wurde deshalb und aufgrund weiterer
Schwierigkeiten, wie dem Einfluss der Probendicke und lokaler Anderungen in der
Kristallorientierung, abgesehen. An einzelnen Proben wurde neben der klassischen Lang-
Topographie auch eine sogenannte Section-Topographie durchgefuhrt, aus der ein
dreidimensionales Bild der Defekte in der Probe erstellt werden kann. Anhand dieser Messungen
konnte sichergestellt werden, dass die Versetzungen gré3tenteils sehr homogen im Volumen der

Probe verteilt sind.
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2.3. Einfluss der Ziehgeschwindigkeiten auf das Wachstum der Kernfacette

Tabelle 1: Kristalle mit geringen Wachstumsgeschwindigkeiten, an denen das Auftreten von
Facettenschwankungen untersucht wurde

Probenname | Ziehgeschwindig- Zonenhoéhe Leistungsregelung
keit (um.s™)

201 16.6 14-16mm konstant
202
203 16.6 14-16mm in 1W Schritten alle 30s
204
205 8.3 14-16mm konstant
206
207 8.3 10-12mm in 1W Schritten alle 60s
208
209 16.6 10-12mm in 5W Schritten alle 150s
210
211 8.3 10-12mm in 5W Schritten alle 300s
212

1 3 7
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Abbildung 5: Facettendurchmesser der beiden Kristalle 207 (oben) und 208 (unten)
Um den Status Quo des Parameterraumes basierend auf den Ergebnissen aus Safari 1 zu

reproduzieren und auszuweiten, wurden verschiedene Kristalle bei geringen

Translationsgeschwindigkeiten von 1 mm/min und 0,5 mm/min geziichtet. Um den Einfluss einer
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fluktuierende Zonenhdhe zu minimieren, wurde neben Experimenten bei gleichbleibender
Leistung auch Kristalle hergestellt, bei denen versucht wurde, durch Leistungsregelung die
Zonenhohe konstant zu halten. Daflr wurde die Leistung in einem Versuch in mdglichst kleinen
Inkrementen und in einem anderen in mdglichst groRen Inkrementen an den
Kristallisationsprozess angepasst. Die verschiedenen Experimente sind in Tabelle

1zusammengefasst.

Von den bereits im Vorgangerprojekt erzielten Ergebnisse ausgehend haben die neuen
Experimente bestatigt, dass es bei niedrigen Translationsgeschwindigkeiten zu Fluktuationen der
Kernfacettenbreite kommen kann, wahrend das bei Translationsgeschwindigkeiten von 33 ums?
und gréBer nicht beobachtet wurde. Wahrend diese Proben, sobald sich die
Wachstumsgeschwindigkeit stabilisiert hat, keine signifikanten Schwankungen in der
Facettenbreite oder im Abstand zwischen den Dotierstoffstreifen mehr aufweisen, zeigen die
Experimente mit langsamen Translationsgeschwindigkeiten eine groRe Varianz im Auftreten
dieser Fluktuationen. Selbst zwischen Experimenten mit den gleichen Experimenteinstellungen
konnten grof3e Unterschiede beobachtet werden. Ein Beispiel fir zwei Experimente, die unter
identischen Bedingungen durchgefiihrt wurden, jedoch deutliche Unterschiede im Auftreten der
Facettenfluktuationen aufweisen, ist in Abbildung 5gezeigt. Wahrend der erste Kristall Gber die
gesamte Kristalllange einen sehr konstanten Durchmesser der Facette aufweist, sind im zweiten
Kristall schon ab einem sehr friihen Zeitpunkt groBe Schwankungen der FacettengroRe zu
erkennen. Es lasst sich somit sagen, dass zuféllige Variationen im Prozess das Auftreten der
Facettenfluktuationen beeinflussen. Ein Einfluss der Leistungsregelung auf die Facette konnte
dagegen nicht festgestellt werden. Weiterfihrende Betrachtungen zur Beeinflussung der
Zonenhdohe durch die Leistungsregelung sind im Projektbericht des KIF beschrieben. Betrachtet
man jedoch alle Experimente, dann lasst sich ein Trend feststellen, dass die Oszillationen in der
Breite und Position der Kernfacette bevorzugt im letzten Drittel des gewachsenen Kristalls

auftreten. Auf dieses Phanomen wird im n&chsten Kapitel genauer eingegangen.

2.4, Einfluss von Versetzungen auf die Fluktuationen der Kernfacette

Im vorherigen Abschnitt wurde bereits auf die unvorhergesehenen Schwankungen der
Kernfacettenbreite  hingewiesen, die bei Kristallen auftraten, die mit niedrigen

Ziehgeschwindigkeiten (vr) geziichtet wurden. Diese Schwankungen sind aperiodisch und kdnnen
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keinem externen Einfluss zugeordnet werden. Deshalb wurde die Versetzungsdichte an diesen
Proben analysiert.

Um den Einfluss von Versetzungen auf die Facettengréf3e umfassend zu untersuchen, wurden
aulRerdem Kristalle, die im Rahmen des SAFARI Projekts im Doppelellipsoidspiegelofen (DESO)
versetzungsfrei gezichtet wurden, als auch solche, die im MESO mit hoheren
Translationsgeschwindigkeiten ohne Auftreten der Oszillation der Kernfacette geziichtet wurden,
weitergehend charakterisiert.

2.4.1. Versetzungsfreies Wachstum
Abbildung 6a) zeigt den Querschnitt eines Si-Kristalls, der bei 33 ums™ im DESO hergestellt
wurde. Der angeschnittene Hals befindet sich auf der linken Seite des Bildes. Dann folgte eine
Zunahme des Durchmessers, wobei die Lampenleistung so eingestellt wurde, dass der
Durchmesser konstant blieb. Auf der rechten Seite ist eine Destabilisierung der Grenzflache zu
erkennen, die auf eine konstitutionelle Unterkihlung aufgrund der Entmischung des As-
Dotierstoffs zurlickzufihren ist und auftrat, als die Lampenleistung verringert und die
Wachstumsgeschwindigkeit erhéht wurde. Die zentrale (111)-Facette, die senkrecht zur Achse
der Probe verlauft, ist gut zu sehen. In Abbildung 6c) ist die Veradnderung des
Facettendurchmessers Uber die Probenléange dargestellt. Die Facette nahm fast den gesamten
Durchmesser des Halses ein, nahm dann im schulterférmigen Teil stark zu, was mit einer
Abnahme der Grenzflachenkrimmung einherging, woraufhin ein stabiler Zustand in Bezug auf
Wachstumsrate, Grenzflachenkrimmung und Facettendurchmesser (~4,2 mm) erreicht wurde.
Eine weitere Abflachung der Phasengrenze am Ende des Ziehens flhrte zu einer weiteren

Zunahme des Facettendurchmessers. Die in den Floating-Zone-Experimenten (FZ) gezlichteten
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Abbildung 6: a) Querschnitt eines geétzten Si-Kristalls, der im Doppelellipsoidspiegelofen bei 33
ums™ gewachsen ist. Das Wachstum erfolgte von links nach rechts. Farbige gepunktete Linien
stellen verschiedene Grenzflachenformen dar. b) Transmissionsrontgentopogramm eines
Querschnitts desselben Kristalls. c¢) Variation des Facettendurchmessers als Funktion der
Probenlange.

Kristalle zeigen alle eine grol3e, stabile (111)-Facette, die senkrecht zur Wachstumsrichtung liegt.

Die GrolRRe der Facette unterscheidet sich jedoch zwischen den verschiedenen Experimenten.

Abbildung 6b) zeigt eine Rontgentopografie des 1,5 mm dicken Schnitts entlang der Probenachse.
Der Kiristall ist fast ganzlich frei von Versetzungen, nur im zuletzt erstarrten Teil ist eine hohe

Dichte an Versetzungen zu beobachten.

Das Fehlen von Versetzungen deutet darauf hin, dass die Kinetik des Facettenwachstums der
2D-Keimbildung folgt. Dieses Phanomen erfordert eine starke Unterkiihlung. Der 2D-Keim bildet
eine Stufe auf der Facettenoberflache, die sich seitlich ausdehnt, was zu einer zusatzlichen
erstarrten Atomschicht fuihrt. Durch theoretische Uberlegungen und den Vergleich mit

experimentellen Ergebnissen ermittelte Voronkov (Voronkov 1973) die Beziehung:

—44.4

5 1
Vop = 63000 * AT * e 57 (1.66 x 104(1683 — AT)?)s (V in um.s?), (4)

was bei Ublichen Wachstumsraten zu einer Unterkiihlung AT in der GréRenordnung von 3,5 K
fuhrt. Beattie (Beatty und Jackson 2000) fuhrte eine Monte-Carlo-Simulation des Wachstums von
Si(111)-Facetten durch und erhielt folgende Ergebnisse:

—46.67

2
Vop = 226220 « AT3 x e ot (V in um.s™), ®)

mit einer Unterkihlung AT von mehr als 4 K. Molekulardynamische Simulationen, die von Fabiyi
(Fabivi, et al. 2022) durchgefuhrt wurden, ergaben die folgende Beziehung bei einer kleineren
Unterkihlung AT in der GréRenordnung von 1,5 K:
Vop = 342000 % AT3 x ¢ a7 (V in um.s™). (6)

Unter  stabilen Wachstumsbedingungen kénnen an den FZ-Kristallen die
Wachstumsgeschwindigkeiten gemessen werden. Um Schlussfolgerungen fiir ein bestimmtes
kinetisches Gesetz zu ziehen, kann die gemessene Unterkiihlung mit der Unterkiihlung verglichen
werden, die fur die gegebene Wachstumsrate berechnet wurde. Die Unterkiihlung h&ngt jedoch
von dem Temperaturgradienten in der Probe ab. Dieser betragt etwa 100 bis 150 K.cm-1, wie im

nachsten Abschnitt erlautert wird. Tabelle 1 zeigt acht Berechnungsergebnisse, die fiir vier Proben
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erzielt wurden. Der Krimmungsradius R der Grenzflache variiert erheblich von einer Probe zur
anderen und innerhalb einer Probe, was hdchstwahrscheinlich auf die Entwicklung der Geometrie
der Schmelzzone und die Bewegung der Probe relativ im Ofen zuriickzufihren ist. Aus den drei
kinetischen Gleichungen ergeben sich die Unterkihlungswerte, die fur die gegebene
Wachstumsgeschwindigkeit erwartet werden. Aus diesen Werten und dem gemessenen
Krimmungsradius und Facettendurchmesser ergibt sich durch Umkehrung von Gleichung (4) und

Anwendung der Gleichungen (5) und (6) der entsprechende Temperaturgradient im Festkorper.

Die Gleichung (6), die durch molekulardynamische Simulationen (Fabivi, et al. 2022) erhalten
wurde, ergibt realistische Temperaturgradienten im Festkorper, die im erwarteten Bereich liegen.
Sie sollte daher fur kinetische Berechnungen der Facettierung in Si-Einkristallen bevorzugt
werden. Die Gradienten variieren erheblich, sogar wahrend des Wachstums einer Probe,
wahrscheinlich aufgrund der bereits erwéhnten geometrischen Veréanderungen.

Tabelle 2: Ergebnisse der Berechnung des Temperaturgradienten an verschiedenen
versetzungsfreien Proben aus dem DESO

Temperaturgradient im Kristall
_ N . ) (K.cm™)
Probenname Ziehgeschwindig- | Krimmungs
keit (um.s™) radius (mm) | Gleichung | Gleichung | Gleichung
1) 2 3)
MHF-1 16.6 5 258 326 105
MHF-2-a 11 303 387 125
MHF-2-b 9 195 249 81
333
MHF-2-c 10 305 390 126
MHF-2-d 5 347 443 143
MHF-3-a 11 250 324 105
66.6
MHF-3-b 25 319 414 135
MHF-4 50 12 350 449 146
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2.4.2. Versetztes Wachstum bei hohen Wachstumsgeschwindigkeiten

Die Experimente, die bei hoheren Ziehgeschwindigkeiten im MESO durchgefihrt wurden, zeigen
eine andere Verhaltensweise. Diese Versuche fanden unter O,-Atmaosphére statt, um die Stabilitat
der SiO»-Schicht auf der Oberflache zu gewahrleisten, die vor dem Wachstumsexperiment auf
dem Siliziumstab erzeugt wurde, um die Marangoni-Konvektion zu verhindern. Der Aufbau des
Ofens mit einem festen Verhéltnis zwischen Keim und N&ahrmaterial machte eine
Dunnhalswachstum unmdglich, so dass die Proben direkt mit dem Keimdurchmesser von 8 mm
begannen.

(2]

icettendurch-
1esser [mm]
N =

vyl

Abbildung 7: a) Querschnitt eines geéatzten Si-Kristalls, der im MESO bei 80 ums™

gewachsen ist. b) Variation des Facettendurchmessers als Funktion der
Probenlange.

Abbildung 7a) zeigt die geatzte Oberflache einer entlang der Langsachse gesagten Probe. Auch
hier erméglichten die Rotationsstreifen die Beobachtung der Grenzflachenkrimmung und der
Facettenlange. Die Fest-Flussig-Grenzflache war zu Beginn des Ziehens stark gekrimmt. Dann
nahm die Wachstumsrate zu, wie man am zunehmenden Abstand zwischen den Streifen
erkennen kann, und die Krimmung nahm ab, bis sie eine stabile Form erreichte. Eine
Verringerung der Lampenleistung am Ende des Experiments fiuhrte zu einer Erhéhung der
Wachstumsrate und einer Abflachung der Grenzflaiche. Wie in Abbildung 7b) zu sehen ist,
erschien eine Facette sofort zu Beginn des Ziehens und ihr Durchmesser nahm bei gleichzeitiger
Erh6éhung der Wachstumsrate und Abnahme der Krimmung zu. Dann stabilisierte sich der

Facettendurchmesser auf 2,5 mm, bis er am Ende weiter zunahm.
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Fast alle Proben, die mit einer Ziehrate von mehr als 16,6 ums™ geztchtet wurden, zeigen das
gleiche stabile Verhalten des Facettendurchmessers mit Werten zwischen 1,7 mm bei einer

Ziehrate von 33 pums™ und 2,5 mm bei einer Ziehrate von 80 ums™.

Aufgrund dessen, dass an diesen Proben kein Dinnhalsziehen mdglich war, ist ein Wachstum
unter dem Einfluss von Versetzungen zu erwarten. Rontgentopographische Messungen

bestétigen das Vorhandensein von Versetzungen in den gewachsenen Kristallen.

Die Interaktion einer Versetzung mit der Facette kann wie folgt beschrieben werden: Wenn eine
Versetzung auf die Facette auftrifft, erzeugt sie eine Stufe an der Grenzflache, die sich spiralférmig
ausdehnt (Burton, Cabrera und Frank. 1951). Da nun kein Oberflachenkeim mehr erforderlich ist,
ist die Unterkiihlung viel geringer als in der 2D-Keimbildung, etwa 0,1 K, und kann mit einem

parabolischen kinetischen Gesetz beschrieben werden:

Vpisio = kpAT? (V in “m-s-l)i (7

Durch Experimente erhielt Voronkov (Voronkov 1973) den kinetischen Koeffizienten: kp = 300
um.s.K2 wahrend andere Experimente (Yang, et al. 2024) k;, = 1000 pm.s.K2 nahelegen.

0,3

AT (K)

0,25

0,2

0,15
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V (um.s?)
Abbildung 8: Unterkihlung AT als Funktion der Wachstumsrate V zu Beginn von sieben

Experimenten, die im MESO durchgefuhrt wurden. Die durchgezogenen Linien stellen die
Gleichung (7) mit den beiden in der Literatur verfiigbaren Koeffizienten dar
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Wie in Abbildung 7 zu sehen ist, zeigen die im ELLI-Mono-Ellipsoid-Spiegelofen ohne Hals
gezlchteten Proben zu Beginn des Wachstums eine Zunahme der Geschwindigkeit und der
FacettengroRe. Daher ist es moglich, die Unterkiihlung als Funktion der Facettenwachstumsrate
zu messen. Die Messungen an sieben Proben ergeben parabolische Kurven, wie aufgrund des
Vorhandenseins von Versetzungen in diesen Proben erwartet wird. Da das kinetische Gesetz im

Falle einer Versetzungswechselwirkung fir alle Experimente gleich sein muss, wurden die
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Abbildung 9: Angepasste Temperaturgradienten fur die sieben Experimente, die in Abbildung 8
dargestellt sind, und Ergebnisse der numerischen Simulation der Warmetbertragung im MESO.
Temperaturgradienten innerhalb vernlnftiger Werte angepasst, um die Daten um eine einzige

Kurve zu sammeln, die in Abbildung 8 dargestellt ist. Die Ubereinstimmung ist besser fiir einen

kinetischen Koeffizienten kp = 1000 um.s1.K2 (Yang, et al. 2024).

Abbildung 9 zeigt die angepassten Temperaturgradienten als Funktion der Ziehgeschwindigkeit
sowie die Temperaturgradienten, die durch numerische Simulation der Wéarmeubertragung im
MESO ermittelt wurden. Die Ubereinstimmung ist recht gut, nur der Anstieg des Gradienten mit

der Ziehgeschwindigkeit wird von der Simulation unterschéatzt.

Eine Ausnahme zu den bisher betrachteten Proben bildet die in Abbildung 10a) gezeigte Probe.

Im Gegensatz zu allen anderen Proben, die mit Geschwindigkeiten von mehr als 16,6 pms™*

23



gewachsen sind, zeigt sie nach 7 mm Wachstum eine starke Zunahme der Facettengréf3e. Das
Roéntgentopogramm (Abbildung 10b) zeigt, dass dies mit einer Abnahme der Versetzungsdichte

einhergeht, gefolgt von Versetzungen, die entlang von Gleitlinien organisiert sind.
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Abbildung 10: a) Geatzte Oberflache einer im MESO geziichteten Probe. b) Entsprechendes
Rontgentopogramm. ¢) Messungen der Unterkihlung und der Geschwindigkeit zu Beginn des
Wachstums (bereits in Abbildung 8 dargestellt) und im Bereich der gro3en Facette. Die
durchgezogene Linie stellt Gleichung (7) und der Stern Gleichung (6) dar

Aufgrund der beobachteten VergréRerung der Facette in der in Abbildung 10 gezeigten Probe
wurde diese separat betrachtet. In Abbildung 10c) ist die gemessene Unterkiihlung als Funktion
der Geschwindigkeit zu Beginn des Wachstums und im Bereich der grof3en Facetten dargestellt.
Wahrend der Anfang gut zum versetzungsgetriebenen kinetischen Gesetz passt, scheint es, dass
die groRen Facetten eine Unterkuihlung in guter Ubereinstimmung mit Gleichung (6) zeigen, d. h.
keine Versetzungsstérung der Facette. Dies steht im Widerspruch zu den mittels
Rontgentopographie beobachteten Versetzungen. Eine Erklarung dafiir kbnnte sein, dass die
Anzahl der Versetzungen aus einem unbekannten Grund plétzlich abgenommen hat, so dass sich
die Facettenkinetik von versetzungsgetrieben auf den Fall der 2D-Keimbildung &ndert. Die
Versetzungen, die in der Rontgentopografie in diesem Bereich sichtbar sind, waren dann nach
dem Wachstum wéhrend der Abkihlung aufgrund des recht hohen Temperaturgradienten
entstanden, wie ihre Anordnung entlang von Gleitlinien nahelegt. Daher ergibt der fir den

versetzungsgetriebenen Fall zu Beginn des Wachstums angepasste Gradient eine gute
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Ubereinstimmung mit der 2D-Keimbildung fur das anschlieBende Wachstum; dies ist ein weiteres
Argument fur die Gleichung (6).

2.4.3. Versetztes Wachstum bei niedrigen Wachstumsgeschwindigkeiten
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Abbildung 11: Entwicklung des Facettendurchmessers an verschiedenen
MESO-Kristallen mit niedrigen Wachstumsgeschwindigkeiten

Abbildung 11 zeigt, dass Proben, die mit den niedrigsten Ziehraten (16.6 pms™ und 8.3 pms™)
gezichtet wurden, sich in Bezug auf den Facettendurchmesser unterschiedlich verhalten.
Wahrend einige einen stabilen Durchmesser aufweisen (wie ELLI-1), zeigen andere (ELLI-2 bis
ELLI-4) ein Plateau, gefolgt von einer Zunahme des Facettendurchmessers mit anschliel3enden
starken Schwankungen, oder sogar starke Schwankungen ohne sichtbares Plateau (ELLI-5).

Abbildung 12 verdeutlicht die Probe ELLI-4. Die Facette erschien nicht sofort zu Beginn des
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Wachstums (Abbildung 12a), was auf eine Fehlausrichtung zwischen dem Facettenzentrum und
der Schnittebene zurickzufihren ist. Nach einem Plateau bei 0,8 mm begann der
Facettendurchmesser nach 12 mm Wachstum zuzunehmen und schwankte schlie3lich zwischen
0,5 mm und 2,5 mm (Abbildung 12c). Die Fehlausrichtung des Schliffs fuhrt wahrscheinlich zu
unterschatzten Werten. Der Beginn der Zunahme des Facettendurchmessers und der
Wachstumsphase mit Facettenschwankungen entspricht einer Verbesserung der strukturellen

Quialitat des Kristalls, wie sie auf dem Rontgentopogramm in Abbildung 12b zu sehen ist.

Die Analyse der an 12 Proben erzielten Ergebnisse fihrte zu dem Schluss, dass alle Proben
einem allgemeinen Muster folgen:

- Ein anfangliches Plateau mit einem Facettendurchmesser von etwa 1,5 mm, das sich Uber die

gesamte Probe (ELLI-1) oder nur am Anfang (ELLI-5, anscheinend durch Praparationsfehler
verdeckt) erstrecken kann.
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Abbildung 12: a) Querschnitt der Probe ELLI-4, gewachsen bei 16,6 um.s-1. Das Wachstum
erfolgte von links nach rechts. b) Roéntgentopogramm der Probe. c¢) Variation des
Facettendurchmessers als Funktion der Probenléange.
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- Dann folgt ein Anstieg des Facettendurchmessers, gefolgt von Schwankungen, deren

Amplituden mit der gewachsenen Lange zunehmen und bis zu 3,5 mm erreichen kdénnen.

Es besteht keine Korrelation zwischen den Merkmalen des Durchmessermusters (Plateaulange,
maximaler und minimaler Facettendurchmesser, Haufigkeit der Fluktuationen) und den
aufgezeichneten Prozessparametern wie Lampenleistung, Gréf3e oder Form der Schmelzzone,
Ziehrate oder Grenzflachenkrimmung. Die meisten Proben zeigen jedoch auf den
Rontgentopogrammen eine allgemeine Abnahme der Versetzungsdichte mit der Lange
(Abbildung 13).

Abbildung 13: Ro&ntgentopogramme
von denselben 5 Proben wie in
Abbildung 11, Erstarrungsrichtung von
links nach rechts, dunkle Bereiche
“smm _deuten auf hohe Versetzungsdichte hin
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2.5. Entwicklung eines Modells zur Beschreibung der FacettengroBe

Wie im vorangegangenen Abschnitt festgestellt, kann die Versetzungsdichte wéahrend des
Wachstums nicht direkt aus den Rontgentopographiemessungen abgelesen werden, da sie die
Probenstruktur nach dem Abkihlen zeigen, wenn sich die Versetzungen moglicherweise
vervielfacht haben. Es ist aber davon auszugehen, dass am Anfang des Wachstums durch das
Aufheizen und dadurch induzierte Spannungen relativ viele Versetzungen vorhanden waren. Am
Ende des Wachstums war hingegen die Anzahl der Versetzungen, die sich auf die Facette
auswirkten, sicherlich geringer als auf den Topogrammen nach dem Abkuhlen zu sehen war.
Trotzdem lasst sich in einigen Kristallen auch nach dem Abkuhlen noch ein Trend zu geringeren
Versetzungsdichten mit zunehmender Lange des Kristalls feststellen. Dies wirde bedeuten, dass
hohere Versetzungsdichten zu Beginn einen konstanten Facettendurchmesser erzeugen, was mit
der in Abbildung 8 dargestellten parabolischen Beziehung Ubereinstimmt. Spater nimmt die
Versetzungsdichte ab, was mdoglicherweise zu individuell ausgepragten Wechselwirkungen
zwischen Versetzungen und Facette fuhrt, die Schwankungen der Facettengeschwindigkeit und

dann des Facettendurchmessers verursachen. Das in Abbildung 10 dargestellte geometrische

Liquid
o — .Melting
W Facet VYF isotherm
curvature
»

L\ 2

Sample diameter

Abbildung 14: Geometrisches Modell verwendet fur die Berechnung der Interaktion von
Versetzungen mit der Facette
Modell dient der Uberprifung dieser Hypothese.
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Das Modell nimmt eine axialsymmetrische Phasengrenze mit einem konstanten
Krimmungsradius R der atomar rauen Oberflache an. Die Achsen r und y sind mit der

gleichmafiiigen Bewegung der Phasengrenze verbunden, die sich mit der stationaren Rate Vy,yjiing
nach oben bewegt. Wahrend des anfanglichen stationaren Zustands ergibt sich aus Vyjjing Und

Gleichung (6) die Facettenunterkiihlung ATz. Es wird ein mittlerer Temperaturgradient VT
eingestellt, woraus sich nach Gleichung (8) der Facettendurchmesser Dy ergibt. Die

Facettenposition yr wird anhand der einfachen geometrischen Beziehung berechnet:

AT
Yrp = K — V:TF (8)

Das Modell beginnt mit der Versetzungsspitze, die auf den Rand der Facette trifft, mit dem Radius
p = 17 und dem Winkel a. Fir eine <110>-Versetzung betragt dieser Winkel a mit der (111)-
Ebene 54,7°. Die Versetzungen gleiten entlang der <110>-Gleitlinien, was eine lineare Anderung
des DurchstoBpunkts auf der Facettenoberflache ergibt. Die Gleitrichtung kann durch das
Zentrum der Facette verlaufen, was der Einfachheit halber hier beschrieben wird. Sie kann auch
von der Mitte weg verlaufen, was einige Gleichungsanderungen erfordert, um die Unterkiihlung
an der Versetzungsspitze richtig zu berechnen. Wenn das Wachstum fortschreitet, bewegt sich

die Versetzungsspitze mit einer Geschwindigkeit radial in Richtung des Facettenzentrums:

__Vr
" tan ()

©)

Vb

Das Modell geht mit aufeinanderfolgenden Zeitschritten t; fir ein konstantes Zeitintervall At vor.
Die Haupthypothese des Modells ist, dass die Facette zu jedem Zeitpunkt mit einer
Geschwindigkeit wachst, die die gréf3te ist, die zwischen der 2D-Keimnukleationsgleichung (6)
unter Verwendung von AT und der Gleichung der Versetzungskinetik (7) unter Verwendung der
Unterkihlung der Versetzungsspitze ATj, liegt (Abbildung 14). Bei Kenntnis des Zustands des

Systems zum Zeitpunkt t;_;(i.e. Yr;—1, Vg -1, Tp i—1) €rgibt sich der neue Zustand zum Zeitpunkt

t; aus den folgenden Gleichungen:

Unterkiihlung an der Facette: ATp; = (R —ypi—1)VT,
Position der Versetzung: Tpi =Tpi-1+ tv;:l—l(‘;) ,
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Schmelzpunktisotherme an der Versetzung: Ypi= |R?— rg,i,

Unterkiihlung an der Versetzung: ATp; = Vpi-Vri-1)VT,
Geschwindigkeit der Facette: Vei = Max([Vop(ATx ), Vaisio(ATp )]
Facettenposition: Ve = Vi1 + (Ve — Vpuiting )AL,

Facettenradius: Tpi = /RZ — Vi (10)

Dann wird der Vorgang wiederholt, bis die Versetzung die gesamte Facette durchquert hat. Als
Ergebnis erhalt man Diagramme des Facettendurchmessers als Funktion der gewachsenen

Lange (= Vpyuuingti)- Einige numerische Instabilitaten ergeben sich aus der Berechnung von ATy

und AT ;, die korrekterweise von yr; ausgehen sollte, so dass Zeitschritte < 0,5 s verwendet

werden sollten.
Folgende Parameter wurden fur die Simulation verwendet: Gleichung (6) fur V5 (ATx), kp = 1000

pm.st.K2 und fur Vg5, (ATp), VT = 100 K.cm™, R = 12 mm, Vyyping= 16.6 um.s™ und a = 54.7°.

2.5.1. Modell einer Versetzung
Wenn sich die Versetzungsspitze innerhalb von 120 um von der Facettengrenze befindet, ist ihre
Unterkiihlung gering, und die Facette wachst mit der 2D-Keimkinetik weiter (Abbildung 15a).
Spater fuhrt die versetzungsgetriebene Kinetik zu einer gréReren Facettengeschwindigkeit, die
schnell zunimmt, wenn sich die Versetzungsspitze in Richtung Facettenzentrum bewegt
(Abbildung 15b)). Diese groRRe Facettengeschwindigkeit bewirkt eine Verringerung des Abstands
zur Schmelzisotherme, so dass die Unterkiihlung und die Facettengeschwindigkeit abnehmen.
Dann passiert die Versetzungsspitze die Facettenmitte, wo die Facettengeschwindigkeit die
Ziehrate erreicht. Spater nimmt die Unterkihlung weiter ab, bis das Zurickweichen der Facette
im Verhéltnis zur Schmelzisotherme die Unterkiihlung erhéht und die Facettengeschwindigkeit
schnell ansteigt, um die Ziehgeschwindigkeit zu erreichen. Wie erwartet fihren eine geringere
Krimmung der Grenzflache (Abbildung 15c) sowie eine Zunahme des Temperaturgradienten

(Abbildung 15d) zu einer Verringerung des Gesamtfacettendurchmessers. Eine Anderung der
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Ziehrate fuhrt ebenfalls zu entsprechenden Durchmesserénderungen, so dass dieses einfache
geometrische Modell die Physik der Versetzungs-Facetten-Wechselwirkung zu erfassen scheint.
Versetzungen, die die Facette auf anderen Gleitlinien kreuzen, die vom Facettenzentrum entfernt
sind, zeigen das gleiche Verhalten wie in Abbildung 15, jedoch mit einer geringeren Auswirkung
auf den Facettendurchmesser. Zum Beispiel erstreckt sich die Stérung aufgrund einer
Versetzung, die die Facette 1,2 mm von ihrem Zentrum entfernt kreuzt, nur auf 3,5 mm Wachstum

und ergibt einen minimalen Facettendurchmesser von 2600 pm.
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Abbildung 15: Der berechnete Facettendurchmesser (a) und die Geschwindigkeit (b)
andern sich, wenn eine einzelne Versetzung die Facette mittig durchquert. Auswirkungen
eines kleineren Krimmungsradius der Grenzflache (c) und eines grof3eren
Temperaturgradienten (d).

Es ist bemerkenswert, dass sich die Facettengréf3e zwischen 3,6 mm und 1,1 mm entwickelt, was
nahe am experimentellen Maximum und Minimum des Facettendurchmessers liegt. Dies spricht
daftr, dass Versetzungen als Quelle fur die beobachteten Schwankungen des
Facettendurchmessers fungieren, wobei das Plateau die Wirkung zahlreicher Versetzungen
integriert, wahrend eine abnehmende Versetzungsdichte dazu fiihrt, dass die Versetzungen

unabhangig voneinander agieren und grofRe Durchmesserschwankungen aufweisen.
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2.5.2. Modell mehrerer Versetzungen

Die Auswirkung von Variationen der Versetzungsdichte wird untersucht, indem zehn
Versetzungen zu verschiedenen Zeitpunkten modelliert werden. Die Simulationen verlaufen auf
die gleiche Weise wie bei einer Versetzung. Im Falle mehrerer Versetzungen, die auf eine Facette
einwirken, wird im Allgemeinen angenommen, dass eine Versetzung ihre Stufen tGber die anderen
hinaus ausdehnt und dann die einzige Quelle von Stufen ist. Das hier vorgestellte Modell folgt
dieser Annahme, mit der weiteren Hypothese, dass diese Versetzung diejenige ist, die an ihrer
Spitze die grofte Unterkiihlung aufweist. Daher kann die fihrende Versetzung von einer zur
anderen wechseln, abhangig von der Entwicklung ihrer Unterkiihlung an der Spitze der
Facettenoberflache. Folglich wird die Facettengeschwindigkeit als die gré3te gewahlt, zwischen
Vop(ATg ;) und der zehn V60 (ATp ;).

Die Simulationen zeigen, dass Versetzungen, die in der Nahe des Zentrums der Facette verlaufen,
die Auswirkungen anderer Versetzungen, die die Facette auf anderen Gleitlinien kreuzen,
abschirmen. Dies ermdglicht die Simulation der Versetzungsdichte (EPD) mit Versetzungen, die
das Zentrum der Facette mit einer bestimmten Periodizitat kreuzen, von 100 pm (EPD=10* cm?)
bis 3200 um (EPD=10' cm™?). Die Ergebnisse sind in Abbildung 16a) bis Abbildung 16c)
dargestellt. Wenn die Versetzungsdichte grof} ist, verschmelzen die einzelnen Auswirkungen der
Versetzungen auf den Facettendurchmesser zu einem konstanten Wert von 1,1 mm, was das bei
allen untersuchten Proben beobachtete Plateau zufriedenstellend erklart. Eine Verringerung der
Versetzungsdichte flhrt zu Schwankungen des Facettendurchmessers mit zunehmender
Amplitude und Periode. Dies erklart auch die Beobachtungen an Proben, die bei 16,6 pums?
gezichtet wurden, und die Rontgentopogramme, die eine allmahliche Abnahme der
Versetzungsdichte (Abbildung 13) bei gleichzeitiger Zunahme der Periode und Amplitude der
Facettendurchmesserschwankungen zeigen (Abbildung 11). Es wird vermutet, dass die Tatsache,
dass Facettendurchmesserfluktuationen in Proben, die mit einer héheren Ziehgeschwindigkeit
gezichtet wurden, nicht auftreten, mit dem Anstieg des Temperaturgradienten mit der
Ziehgeschwindigkeit (Abbildung 9) zusammenhéngt, was zu héheren Spannungen im Kristall und

somit zu einem Anstieg der Versetzungsdichte fihrt.
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Abbildung 16: Schwankungen des Facettendurchmessers, wenn zehn Versetzungen die Mitte
der Facette kreuzen, mit verschiedenen Versetzungsdichten, a) bis c¢). d) Auswirkung einer
Verringerung des Winkels zwischen der Versetzungslinie und der Facettenebene.

Die Ergebnisse in Abbildung 16c) spiegeln die Amplitude der Fluktuationen des
Facettendurchmessers korrekt wider, aber sie zeigen eine Periode von 5 mm, wahrend die
experimentelle Periode fir die grof3ten Spitzen eher im Bereich von 1 mm liegt (Abbildung 11,
Probe ELLI-5). Dies hangt mit der langen Zeit zusammen, die die Versetzung bendétigt, um die
gesamte Facette mit der Geschwindigkeit Vp zu durchqueren (Gleichung (9)). In-situ-
Synchrotronbeobachtungen (Chikawa 1999) legten nahe, dass <110>-Versetzungen an der
Wachstumsgrenzflache instabil sind, insbesondere bei Unterkiihlung, und dass gewdhnliche
Versetzungen keine Auswirkungen auf das Facettenwachstum haben. Dieser Autor berichtet
auch, dass <001> Versetzungen oft entlang der Mittelachse eines Massenkristalls existieren.
Solche Versetzungen haben einen Winkel von 35° zur (111)-Ebene. Mithilfe

molekulardynamischer  Simulationen zeigt Zhou (Zhou, et al. 2019), dass die
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Wachstumsversetzungen wahrend des Wachstums unterhalb einer (111)-Ebene auf dem (111)-
<112>-System gleiten, das um 28,1° zur Facettenebene geneigt ist. Obwohl solche Versetzungen
in der Literatur nicht haufig beschrieben werden, wiirde ihr geringerer Winkel zu einer schnelleren
Uberquerung der Facette und damit zu einer kiirzeren Periode von Facettenfluktuationen fiihren

(Abbildung 12d), was besser mit den Experimenten Ubereinstimmt.

Andere In-situ-Rontgenbeobachtungen des Si-Wachstums (Tsoutsouva, et al. 2021) zeigen
jedoch Versetzungen des Typs <110>, die sich senkrecht zur Grenzflache bewegen, was mit
ahnlichen verdéffentlichten Ergebnissen Ubereinstimmt (Ryningen, et al. 2011). Dies wirde zu
einer viel langeren Uberquerungszeit filhren; tatsachlich wiirde die Versetzung an der
Facettengrenze bleiben. Die Ergebnisse (Tsoutsouva, et al. 2021) zeigen jedoch auch, dass diese
Ausrichtung etwa 30 s dauert, so dass in der Praxis ein erheblicher Winkel bestehen kann.
AuRerdem scheinen die Versetzungen zwar senkrecht zur Grenzflache zu stehen, aber seitlich zu
driften (schatzungsweise 0,1 mm.min? aus dem Video aus dieser Publikation), was von den
Autoren auf die auf die Probe wirkende Spannung zuriickgefiihrt wird. Dies wére ein verntinftiger

Grund fir die Verkiirzung der Zeit, die fir die Uberquerung der Facette benotigt wird.

2.6. Einfluss eines rotierenden Magnetfelds

Im Rahmen der Voruntersuchungen wurden auch Kristalle geziichtet, bei denen tberpriift wurde,
ob das Zuschalten des Magnetfelds eine Storung des Wachstumsprozess verursacht, welche zum
Auftreten der Facettenfluktuation fuhrt. Aus friiheren Experimenten wurde durch das rotierende
Magnetfeld eine bessere Durchmischung der Schmelze, ein Abflachen der
Phasengrenzdurchbiegung und eine massive Storung des Stromungsmusters beim
Drehsinnwechsel festgestellt. Bei diesen Experimenten konnte jedoch keine Anderung des
Verhaltens der Facette beobachtet werden. Unter der Annahme, dass das Auftreten der
Facettenfluktuation durch Verédnderungen in der Versetzungsdichte bedingt ist und nicht eine
direkte Folge von Veranderungen im Stromungsbild in der Schmelzzone, sind hier aber auch keine

Anderungen gegeniiber Experimenten ohne Magnetfeld zu erwarten.

2.7. Vorbereitung und Durchfihrung des Flugexperiments

Die Kristallisationsexperimente haben gezeigt, dass eine geringe Wachstumsgeschwindigkeit

notwendig ist, um die Facettenfluktuationen zu beobachten. Dies hat zur Folge, dass sich die
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GroRRe des unter Mikrogravitationsbedingungen zu wachsenden Kristalls stark beschrankt.
Aufgrund dessen, dass sich zu Beginn des Wachstums oft eine stabile Facette ausbildet, konnte
anhand dieser Ergebnisse keine Zilchtungsbedingung gefunden werden, bei denen unter
Bodenbedingungen die Facettenfluktuationen mit Sicherheit innerhalb der fur das Flugexperiment
zur Verfiigung stehenden Zeit beobachtet werden kann. Ihm Rahmen der Vorversuche wurde
deshalb getestet, ob durch eine VergréRerung der Wachstumsgeschwindigkeit zu Beginn des
Kristallwachstums die Einstellung eines Gleichgewichts beschleunigt und die Wahrscheinlichkeit
fur Facettenfluktuationen erhéht werden kann. Anhand dieser Experimente wurden folgende
Bedingungen fir das Flugexperiment festgelegt, um eine mdglichst hohe Wahrscheinlichkeit fur
das Auftreten zu erreichen: Fir 60s des Kristallwachstums eine Translationsgeschwindigkeit von
5mm/min, danach 1mm/min. Die notwendigen Vorbereitungen fir das Flugexperiment wurden
getroffen und die TEXUS Mission nach einigen Verzdgerungen im Februar 2024 durchgefihrt.
Fur eine ausfuhrlichere Beschreibung des zeitlichen Ablaufs der Vorbereitung des
Flugexperiments wird an dieser Stelle auf den Bericht des Projektpartners KIF verwiesen.

Leider konnte aufgrund des Lampendefekts wahrend der TEXUS59 Mission das Experiment nicht
erfolgreich durchgefilhrt und damit sinnvoll ausgewertet werden. Damit konnten auch kein
weiterfuhrendes Fazit zum Einfluss der Stabilitit des Facettenwachstums auf die

Defektentstehung unter Mikrogravitationsbedingungen gezogen werden.

2.8. Wichtigste Positionen des zahlenmaBigen Nachweises

Die Personal- sowie die Sachmittel erkldren sich aus den in Kapitel 2.1 bis 2.7 beschriebenen
durchgefiihrten Untersuchungen und erzielten Ergebnissen. Die Reisemittel fur die Reise zur
TEXUS59 Mission wurden bendétigt, die umfassende Teilnahme an Konferenzen, im Besonderen
internationale Tagungen, war durch die anhaltende, pandemische Lage aufgrund CoVid-19 nicht

umsetzbar.

2.9. Notwendigkeit und Angemessenheit der geleisteten Arbeit

Das Forschungsvorhaben Safari 2 hatte eine Laufzeit von insgesamt 3 Jahren. Die mit Corona
einhergehenden Einschrankungen haben sich erschwerend auf das Projekt ausgewirkt. Das
gescheiterte Flugexperiment beschrankt den Erkenntnisgewinn aus diesem Projekt, die anderen

Aufgaben konnten zeit- und ressourcengerecht erfolgreich abgeschlossen werden.
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Der geleistete Arbeitsaufwand, wie er sich aus den vorangegangenen Kapiteln ergibt, war
notwendig und angemessen. Das in dem Vorhaben entwickelte Modell zur Beschreibung des
Einflusses individueller Versetzungen auf das Facettenwachstum ist erst durch die Durchflihrung
des Projektes ermdglicht worden, da das Fraunhofer [ISB nicht in der Lage gewesen ware, die
notwendigen Forschungs- und Entwicklungsarbeiten ohne die beantragte Unterstiitzung

durchzufiihren. Die detaillierte Verwendung der Mittel ist im Zahlungsnachweis aufgefihrt.

2.10.  Voraussichtlicher Nutzen und Verwertbarkeit der Ergebnisse

Die Ergebnisse wurden in Form eines Artikels in einer wissenschaftlichen Fachzeitschrift publiziert
sowie auf Konferenzen vorgestellt (siehe Abschnitt erfolgte oder geplante Veroffentlichungen).
Durch diese wissenschaftlichen Publikationen steigert das Fraunhofer IISB seine Sichtbarkeit und
Reputation auf dem Gebiet der Halbleiterkristallzucht. Eine kommerzielle Verwertung der
Ergebnisse ist aufgrund des fundamentalen Charakters der Untersuchung nicht unmittelbar
gegeben. Allerdings haben diese das Verstandnis fir das Kristallwachstum, insbesondere aber
nicht ausschlieflich in Silizium, wesentlich erweitert und kénnen in potentielle zukinftige Projekte

zur Kristallisation von Siliziumkristallen verwendet werden.

2.11.  Bekannt gewordener Fortschritt bei anderen Stellen

Im Rahmen des Projektzeitraumes sind keine wichtigen wissenschatftlich-technischen Ergebnisse
in Form von Vero6ffentlichungen, Patenten oder Konferenzbeitrdgen bekannt geworden, die sich
unmittelbar auf das vorliegende Vorhaben ausgewirkt hatten.

2.12.  Erfolgte oder geplante Veroffentlichungen

e S. Gruner, C. Kranert, T. Jaul3, T. Sorgenfrei, C. Reimann, J. Friedrich, Investigation of
Facetted Growth in Heavily Doped Silicon Crystals Grown in Mirror Furnaces, Crystals
2022, 12, 1575. https://doi.org/10.3390/cryst12111575

e C. Reimann, C. Kranert, T. Jaul3, T. Sorgenfrei, J. Friedrich, Investigation of facet growth
in heavily doped silicon single crystals grown in the mirror furnace, 25th ESA Symposium
on European ROCKET&BALLOON programmes and related research, Biarritz/Frankreich,
2022
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C. Reimann, C. Kranert, T. Jaul3, T. Sorgenfrei, J. Friedrich, Investigation of facet growth
in heavily doped silicon single crystals grown in the mirror furnace, DGKK Arbeitskreis

Massivhalbleiterkristalle, Freiberg, 2022

T. Duffar, S.S. Mishra, F. Yang, L.-C. Chuang, K. Maeda, K. Fujiwara, C. Kranert, P.
Wimmer, J. Friedrich: Facetted (111) surfaces and dislocation interaction at multi-
crystalline Si solid liquid interfaces, 8" European Conference of Crystal Growth ECCGS,
Warschau/Polen, 2024

F. Yang, C. Kranert, J. Friedrich, K. Fujiwara, T. Duffar: Geometrical model for investigating
the dislocation interaction with facets and groove at grain boundary in multi-crystalline
silicon, 11™ International Workshop on Modeling in Crystal Growth IWMCG11,
Timisoara/Rumanien, 2024

C. Kranert, P. Wimmer, J. Friedrich, T. Duffar: Facet growth kinetics and diameter
fluctuations in molten zone Si crystal growth, zur Veroffentlichung eingereicht
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