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1. Giéi thiéu

Hién nay tinh thé don sa phia duoc sir dung rong rai nhu 1a mot vat liéu quan trong trong cong nghé¢
dién tr quang hién dai va nhu cu vé chit nén sa phia da tang lén dang ké trong nhitng ndm gén day [1]-
[2]. P c6 mot s6 nghién ciru vé sy hinh thanh, phan phdi va co ché van chuyén ciia cac bot khi trong
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tinh thé sa phia. Bunoiu va cac cong su [3] phat hién ra rang sy hinh hanh bot khi trong tinh thé sapphire
¢6 thé bit ngudn tir cac nguyén nhan: khi sinh ra tir sy phan hity nhiét ctia alumina néng chdy; phan tng
gilta oxit nhom noéng chay va ndi ndu bang kim loai, khi hoa tan 14 thanh phan ban dau trong nguyén
lidu tho, khong khi quanh ndi, vat liéu ndi ndu va anh hudng ciia cac thiét bi lam bang than chi. Ngoai
ra, khi tinh dén anh huéng cua than chi, né ¢6 anh huong chinh dén cac loai khi chinh (CO). Borodin va
cac cong su [4] da nghién ciru anh hudng cua thiét ké ctia khuon dén su phén b bot khi trong cac thanh
sa phia dugc san xuat bang phuong phap Stepanov trong cac thi nghiém. Két qua cua ho chira rang khu
vic bé mit két tinh noi van toc ctia sa phia nong chay ¢ muic thap nhat, thi c6 nong do tap chat cao nhat
Sau khi phén tich thanh phan khi trong hé thong W-Al,03, Kostomarov va cac cong sy [5] tim ra rang
W(s) co the phan tmg voi Al;O3(1) nong chay trong 10 ap sut thap Li va cac cong su [6] quan sat thay
rang ¢ toc do két tinh thap trong qua trinh phat trién tinh thé bang phuong phap CZ, bé mit tinh thé sa
phia tré nén phang, mat do bot khi thip va tap trung gan canh bé mit tinh thé. Hon nita, thanh phan ciia
nhém oxit ndéng chay phu thudc rd rét vao nhiét ¢ cta ndi nung kim loai va cuia sa phia néng chay. Cu
thé, cac phan ung phan ly bén trong nhém oxit nong chay c6 thé tao thanh nhom va oxy ¢ nhiét d6 qua
cao (T> 2150°C). Stoddard va cac cong su [7] da nghién ctitu vé qua trinh hinh thanh khuyét tat trén bé
mit tinh thé duoc phat trién bang phuong phap EFG thong qua loat thi nghiém & ca diéu kién duoc gia
nhiét va diéu kién mdi truong.

Pi c¢6 mot vai md phong dua trén phuong phap sé vé qué trinh chuyén dong cua tap chat trong qué
trinh phat trién tinh thé sa phia. Tr nim 2000 dén ndm 2005, Nicoara va cac cong su [8]-[11] d& nghién
ctru dong nhiét va sy phan tach tap chit trong hé thong phat trién tinh thé EFG thong qua cic md phong.
Két qua chi ra rang bot khi s& hinh thanh ¢ nhirng noi c6 ndng do tap chat cao va sy phan tach tap chat
rit quan trong dbi voi viéc phan doan phan b bot khi. Sy chuyén dong ciia dong chay c6 anh hudng
manh m& dén su phan tach va phan phéi tap chét, cu thé 1a, tap chét duge phat hién gan khu vuc bé mit
sa phia, noi ma tai d6 chuyén dong ctia dong chay 1a kha nho. M6 hinh md phong va thyc nghiém kiém
chang vé qua trinh hinh thanh bot khi trong md hinh ciing di dugc xay dung bai Borodin va cac cong
su [12]. Cac két qua déu cho thay rang sy thay doi bién dang dong chay trong ndi nau cé anh huang lén
dén mat do bot khi tai mat két tinh, ciing nhu bén trong tinh thé. Nam 2008, Fang va cac cong sy [13]
d3 mo phong su phan bd nhiét do va van tdc cta dong chay nham lam giam mat do bot khi bang cach
kiém soat dong sa phia néng chay. Ho phat hién ra rang khi toc do quay cuia tinh thé sa phia tang 1én, bé
mit cta sa phia thay doi tir 16i sang 16m, va c6 thé day cac tap chat ra khoi bé mit sa phia. Nam 2017,
Hur va cic cong sy [14] ¢ mo hinh hoa sy phan b tap chat trong tinh thé sa phia. Ho phat hién ra rang
bang cach str dung mot b gia nhiét b sung, do ddc nhiét va do 16i ctia bé mit sa phia ¢ thé giam xuong
va cac tap chat s& di chuyén dén cac canh bén ngoai ctia bé mit tinh thé. M6 phong ciia oxy va tap chit
carbon trong 16 silic da tinh thé hoa rin v6 hudng di duoc nghién ciru boi Gao va cac cong su [15]. Két
qua chi ra rang CO tao ra duge van chuyén ngugc trd lai bé mit nong chay va sau d6 di vao tinh thé
noéng chay bang khuéch tan hogc d6i luu, sau d6 CO sé& bi phan tach thanh cac nguyén tir C va O va di
vao tinh thé. Tuy nhién, trong tat ca mo phong dugce dé cap trong cac tai lidu trén, khong c6 bét ky phan
{rmg hoa hoc nao trong hé théng dwoc tinh dén. Thay vao d6, gia tri ban dau cua tap chét dwoc 1y tir cac
két qua thi nghiém va chuyén dong cua truong tap chat sau d6 dugc du doan théng qua sy di chuyén ciia
dong luu chat. Pidu nay da dan dén sy thiéu chinh x4c v& gié tri ciia ndng do tap chit va kho du doan
bot khi trong tinh thé sa phia. Trong bai bao trudc day cua tac gia, chi co phan (mg hoa hoc giita nhom
oxit va tuong ndi nung vonfram 1a dugc tinh dén [16].

Trong nghién ctru ndy, anh hudng cia trueong nhiét dé va truong van tdc dbi voi néng do tap chét
trong tinh thé sa phia trong qua trinh phat trién tinh thé bang phuong phap Czochralski (CZ) dugc nghién
cltru bang phuong phéap s6. Cac phuong trinh vi phan chinh va diéu kién bién duoc giai bang phuong
phap phan tir hitu han. Cac phan Gmg hoa hoc cia sy phan hay cua sa phia nong chay, gitra than chi va
oxy va sy hoa tan ctia CO trd lai sa phia nong chay duoc tinh dén. Diéu nay c6 thé gitp cai thién chat
luong cua tinh thé sa phia bang cach chi ra cach giam mat d6 khuyét tat bot khi, dac biét 1a tap chat doc
theo bé mit sa phia, nho d6 cai thién chét lvong quang hoc cua tinh thé sa phia.
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2. Phwong trinh toan va quy trinh mo phéng

Qua trinh truyén nhiét, trang thai ciia dong chay va van chuyén tap chat trong 10 Czochralski duoc
mo hinh hoéa trén mé hinh ddi ximg truc 2D; v6i so dd nguyén 1y duogc thé hién trong Hinh 1. Trong md
hinh nay, Vonfram dwoc chon lam vat liéu cho ndi ndu véi kich thude 380 mm=400 mmx 10 mm (dudng
kinhxchiéu caoxbé day). Dong khi Ar & dinh 16 vé6i luu lwong 4 lit/phut. Cac gia dinh dwoc ap dung
trong m6 hinh hién tai nhu sau: (1) M6 hinh 1a db6i xtng truc 2D; (2) Qua trinh duoc gia dinh nhur 12 6n
dinh do tdc d6 phat trién tinh thé rat cham (2 mm/glor) (3) Sa phia nong chay duoc xem la chat long
Newton khéng nén dugc va khi Argon dugce coi 1a chay tang; (4) Ton that niang luong do nhot va bién
dang cta mit ty do khong dang ké; (5) Swrc cang bé mit duge cho 1a giam tuyén tinh v6i su gia ting
nhiét do.

1)L
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Tungsten crucible

s [ s B s [ s [ s
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Hinh 1. So' @6 nguyén |y mé hinh tinh thé saphia trong lo Czochralski.

Phuong trinh chinh cho truong nhiét do, trudng van toc va trudng tap chit duoc thé hién nhu sau:
Déi vai dong sa phia nong chay:

V-u=0, (D)
pit - Vi ==V p+uv?i+pBg(T — Tn)é,, 2
ple'lu . (VT) +V. (—leT) =0 (3)
@ -V)e;=V-(DVc) (4)
AM = J A dt — ], Adt — ckgvAg, )
Déi véi tinh thé sa phia ran:

PcCp,cV - (VT) + V- (=kcVT) = Qrqa (6)
Déi vai dién tré nhiét:

V- (=knVT) = qp, (7
Déi véi cac vat ran khac:

V. (=kVT) =0, ®)

trong d6 cac chisd 1, ¢, s, h, g 1an luot biéu thi phan sa phia nong chay, tinh thé rin, cac khéi rin khac,
dién tro gia nhiét va dong khi; i 1a vecto van toc ctia sa phia nong chay; , 12 khéi lugng riéng; , 1a do
nhdt dong luc hoc; 4 1a hé s6 gidn né nhiét; g 1a gia toc trong truong; &, 1a vecto don vi theo phuong z;
T la nhiét d6 va T la nhiét d6 nong chdy cua sa phia; ¢ la nhiét dung ¢ ap. sut khong ddi; ci 1a ndng do
tap chat; D; 1 hé s khuéch tén chat tan va chi s6 1 1a loai tap chat M la sb chat tan trong dung dich; Jc
[a dong tap chat tir qua trinh hoa tan noi nung; A. 1a dién tich tiép xuc giita ndi nung va sa phia néng
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chay; Je 1a dong bay hoi ciia dong tap chit; As la dién tich ctia bé mit nong chay tu do; ko 12 hé s6 phan
ly; v 1a téc do phat trién tinh thé; A 1a dién tich phan tiép xuc gitra phan ran va néng chay cua tinh thé;
ki va k 1an luot 1a d6 din nhiét cua sa phia nong chay va tinh thé; Qrag 1a ngudn nhiét tir ndi birc xa va
0h 13 ngudn nhiét tir dién tro nhiét. Phuong trinh (5) biéu thi su bao toan khéi lugng ciia cac chat hoa tan
trong 16 CZ, tic 13, sy thay doi cta céc tap chat trong qua trinh néng chay phai bang cac tap chat sinh
ra trong qua trinh phan hay, trir di tap chat roi khoi sa phia nong chay do bay hoi & bé mit nong chay tu
do va bang cach phan tach tai bé mat ran-long cua tinh thé sa phia[17]. Trong nghién ctru ndy, céc
phwong trinh truyén ndi birc xa duogc giai truc tiép thong qua Phuong phap Discrete Ordinates [16].
Co ché van chuyén tap chat trong nghién ctru ndy dugc minh hoa trong Hinh 2.

1l 1l

s I s s s Y s Y s |
s s e s s

ol o

4= Hudng bay hoi ciia Al,O,

4= Huéng CO quay tro lai ndi sa phia néng chay
= Hudng tap chit tir ndi thong qua déi ru va khuéceh tan
Tap chét tich tu vao tinh thé sa phia rin

Hinh 2. Co ché vdn chuyén tap chat trong 16 Czochralski.

Tap cht trong tinh thé dugc tao ra tir 2 ngudn chinh:

e Ngudn tir ndi néu kim loai, bao gdm phan ting héa hoc giita oxit nhom va thanh ndi nau kim loai
vonfram:

W(s) + Al,05(1) » W03 (1) + 2AL(D) 9)

e Cac phan ung hoa hoc bao gdm sy phan huay sa phia nong chay (10), phan ng hoa hoc gitta than
chi va oxy (11), va phan tng hoéa hoc cho sy hoa tan cia CO trd lai sa phia nong chay (12):

Al,05(1) - 1.50,(g) + 241(9) (10)
~0,(g) + C(s) - CO(g) (11)
C0(g) = 50,() + Q) (12)

Diéu kién bién cho truong nhiét do, van tdc va tap chat dwoc thé hién nhu sau:
Tai mat dy do cua sa phia long:

oT; _ 4 4
—ki 5 = o /(T = Tehmp,1) (13)
u-n=0 (14)

ou; dug 9y ar
Mian " Ha%n T aroe (15)
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—p. _CiPa__
Je =Dy KTc 1,042 (16)
Tai bé mat sa phia ran:
T,
Qrad — kc 6_ - SC(T4 amb c) (17)
Tai bé mit rin-long cua tinh thé sa phia:
T =T, =2323K (18)
6TC aT
kl = + Qraa = PsALv (19)
D; ‘?f‘ = —v(l — ko)c; (20)
Tai dudng truc cia ndi nung
VT-71=0 (21)
i-1=0 (22)
Tai bé mat cua cac vat ran khac:
aT.
—ks— an > = 0g (T amb s) (23)
Tai vach caa ndi nung:
1 1 1
Nwo, = 55K () () (24)
1 1 1
N = 255K (57-) (555) (25)
_dap _ 2 —70,000
K; = e 9.5 X 10° X exp (—RT ) (26)
o . _ 175 q kg
Meo =Mc + Mo = 2o t0758 (He—HW) mzs] (@7)

Tai vach ngoai caa 16 nung:

T = Tyye = 300K (28)
trong d6 7 and 7 1an luot 1a vecto don vi ctia phuong phap tuyén va phuong tiép tuyen y 1a stre cang
be mat cua sa phia nong chay, Tamb 1a nhiét d6 moi truong; AL la nhiét an cua tinh thé sapphlre o la hing
s6 Stefan-Boltzmann va Orad 1a dOng nhiét burc xa; Dg 1a hé s6 khuéch tan; pj 1a ap suat riéng phan cua
chat tinh khiét; K 1a hing s Boltzmann; Z 14 d6 sau cot khi (chiéu cao sa phia nong chay khong lap day)
trong noi nung; N la dong tap Chat Muw 1a trong luong phéan tu cua vonfram; Ki la hang s toc do phan
ng; AP 1a khdi luong vonfram mat di; R 13 hing sb khi phd bién; r. 1a tbe d6 suy giam khéi lwong cua
carbon; He 12 entanpi tai mép 16p bién, Hw 14 entanpy tai vach ndi nung; xo 1a ty lugng mol ctia oxy.

Trong bai bao nay, cac phuong trinh vi phan chinh va diéu kién bién dugc giai bang phan mém phan
tr hitu han COMSOL Multiphysics. Trong m6 hinh nay, dang lugi phi ciu trac dugc sur dung do dac
thu hinh hoc phire tap cua hé thong Cac vung ludi gan vach noi nau bé mat ran-long caa tinh thé va bé
mét long tur do dugc tinh chinh can than do cac vung nay co nong d6 gradient tap chét cao hon, nhu
dugc minh hoa trong Hinh 3. Dé tiét kiém thoi gian tinh todn va bo nhé may tinh, théng qua thao tac
kiém tra ludi, 116.878 phan tir ludi tam gidc dwoc sir dung cho két qua c6 do chinh xac hop 1y. Cac dic
tinh vat 1y caa vat liéu duoc sir dung trong mé hinh nay duoc liét ké trong Bang 1.
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Hinh 3. Phan bé fdi tai khu viec noi nung va tinh thé ran.
3. Két qua va ban luan

Céc trudng nhiét do, van téc va nong do tap chat trong tinh thé sa phia néng chay da duoc nghién
ctru. Puong kinh tinh thé 1a 210 mm va tong khoi lugng sa phia trong ndi néu kim loai 1a 100kg. Téc
d6 dong khi Argon dugc ¢ dinh & mirc 4 lit/phat. Trong nghién ciru ndy, chiéu dai tinh thé duoc dinh
nghia 14 chiéu cao cua tinh thé sa phia tai vi tri c6 dudng kinh khong d6i, trong truong hop nay 1a 55
mm. Hinh 4 thé hién cc bién dang dong chay, trudng van tbc, truong nhiét do va dudng dang nhiét
trong dong sa phia nong chay. Do s6 Prandtl cuia sa phia néng chay o gié tri rat cao (Pr=12,67), cac
dudng ding nhiét bj anh huong dang ké boi chuyén dong cua dong chay. Hon nita, sy dbi luu do sirc
noi clia nudc chiém wu thé do s6 Grashof twong ddi cao (1,3x106-4,1x10°). Chinh lyc ddi luu ndi nay
tao thanh mot dong xody trong dong sa phia, c6 huéng di 1én ¢ thanh bén cua néi nung va huéng di
xudng tai duong tim cia ndi.

A 00773 A 2560.1

2550

12450
1 2400

2350

Hinh 4. Puong dong va trieong van tac (bén trai); trieong nhiér dé va cac dwong dang nhiét (bén phai) trong
dong sa phia.

Hinh 5 cho thdy sw phan bd tungsten trioxide trong qua trinh sa phia néng chay va hinh 6 minh hoa
phé&n bo nong d6 WOs doc theo bé mat ran-16ng cua tinh thé. Két qua chi ra rang sy phan bo nong do
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WOs bi anh hudng manh mé bai bién dang ciia dong chay ddi lwu. Didu nay co thé duoc giai thich boi
s6 Schmidt, duoc dinh nghia 13 ty sb giita d6 khuéch tan dong lugng véi do khuéceh tan khéi luong, co
gi tri trong ddi cao (Sc = 190). Tap chat tungsten trioxide bat ngudn tir sy hoa tan ctia Ndi nung tungsten
thong qua phan tmg hoa hoc (9), vai hing s6 toe d6 trong tic Ki nhu duge mo ta boi phuong trinh (26).
Do d6, nong d6 WO3¢o gia tri cyc dai tai vach bén cua ndi nung, noi ma c6 phan bd nhiét o cao nhat.
Phuong trinh (26) cho ta thay nong do WOsco gia tri ty 1€ thuan vei nhi¢t do phan bé. Piéu d6 dugc thé
hién rd khi quan sat sy trong ddng trong phan b nhiét do ¢ hinh 4 va cac duong ddng mirc nong do
trong dong sa phia & hinh 5, dic biét la tai khu vuc sat véi vach ndi nung. Tungsten trioxide sau d6 duoc
mang theo boi dong chay ddi luu dé tap trung tai nhimg khu vuc c6 dong chay co trang thai twong dbi
cham. Sy bay hoi cua cac tap chat & bé mit 1ong ty do va su phan tach bé mat ran- -long cua tinh thé tao
ra két qua la nong do thap 0 nhimg vung nay. Noéng d6 WOs3 cling dugc quan sat thy c6 gla tri thap &
khu vuc duong tdm cua n6i nau. Do hi¢u mg nhét, dong chay géan bé mit rin- long cua tinh thé rat cham
va do day l6p bién tang dan tir diém ba thé dén truc cta tinh thé. Nong do tap chat tang tir diém ba thé
dén duong tam doc theo bé mat ran- -long cua tinh thé. Didu d6 c6 thé duoc giai thich 1a do trang thai
dong chay cham tai khu vuc gan bé mit rin-long cua tinh thé.

A 50.05 ; 1Y AaB
50 \ e 54
bt 51
45 =3 \ ~— et 48
Py 45
40 bt 42
39
35 _TT] ,
_ }?6 00 36
30 | oo [
Fs 00 20
25 3.00 7
48.00
{42.00 24
20 18.00 b
=~ 18
15
24.00 =15
10 mEs
5 m g
{ o 3
¥ 0.1606 } a0 v
Hinh 5. Phan bé nong dé WO3, mol/m3,(bén trdi) va cdc duwong dong mic nong dé (bén phdi) trong dong sa
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Hinh 6. Phan bé néng dé WO3, mol/m3, doc theo bé mgt ran-léng cua tinh thé.
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Hinh 7 cho thiy su phin bd ndéng dé cac bon trong sa phia nong chay va hinh 8 thé hién phan b
ndng d6 cac bon doc theo bé mit ran-long cua tinh thé. Co thé thiy rang ndng d6 C cao nhat Ia tai & bé
mat ty do 1ong cua sa phia nong chay khu vuc gan vach cia ndi nung. Do 16n va sy phan bd cia nong
do C trong sa phia nong chay bi anh huéng manh mé boi dong dbi lwu, twong tw nhur sy phan bo WOs.
Qua trinh van chuyen C trong sa phia nong chay duoc thuc day boi chuyen dong cua dong chay khuéch
tan va d6i luu. Bbi véi dong chay véi s6 Schmidt cao, 16p bién cua tap chat rat mong va sy phan bd tap
chat trong dong sa phia dugc kiém soat chi yéu boi chuyén dong cta dong ddi Iuu hon 1a sy khuéch tan.
Nong do C doc theo bé mit ran-long cua tinh thé giam tir diém ba thé dén dudng tim cua tinh thé trong
Hinh 8. N6 c6 thé 1a do ngudn gbc cua tap chit dén tir viée chuyén dong caa dong khi CO quay tro lai
dong sa phia néng chay tai bé mat long tu do.
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Hinh 7. Phan b néng dé C, mol/m3,(bén trdi) va cdc dieong dong mirc nong dé (bén phai) trong dong sa
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Hinh 8. Phan b néng dé C, mol/m3, doc theo bé mat rdn-léng cua tinh thé.
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4. Két luan

Mot md hinh md phong sO da duoc xay dung dé nham nghién ciru truong nhiét do, truong van téc,
va sy phan bb nong do tap chat trong dong sa phia nong chay trong qua trinh tinh the sa phia phat trién
theo phuwong phap Czochralski. Két qua cho thay rang cudong do va sy phan bd nong do tap chat trong
dong sa phia néng chay bi anh huéng manh mé boi dong chay ddi luu ciing nhu sy phan bd nhiét do, do
c4 hai b Prandtl va Schmidt déu rat cao. Nong do6 WO; ¢c6 gia tri cuc dai tai vach bén cua ndi nung,
trong khi nong do C cao nhat 1a tai & bé mat tu do long cua sa phia néng chay khu vuc gan vach cua
noi nung. Ngoai ra, ndéng d6 WO; tang tur diém ba thé d¢én duong tam doc theo bé mit ran-long cua tinh
thg. Nguoc lai, nong d6 C tai bé mat ran- I6ng cua tinh thé giam tu diém ba thé dén duong tam cuda tinh
the.

Bang 1. Cac ddc tinh vdt ly cua vt liéu duoc sir dung trong mé phong

Vit liéu bac tinh vat ly Gia tri
Sa phianong chay  Khéi luong riéng (kg/md) 3000
Hé s6 dan nhiét (W/mK) 35
Nhiét dung riéng (J/kgK) 765
Hé s6 gian no nhigt (K% 1.8%10°°
Do nhat dong luc (Pas) 0.058
Hé s6 phan tach 0.01
Tinh thé Khéi luong riéng (kg/md) 3960
Khi Ar Nhiét dung riéng (J/kgK) 521
Hé s6 dan nhiét (W/mK) 0.01+2.5%x10°T
b6 nhet dong lyc (Pas) 8.466x107° +5.365x10°°T —8.682 x107*T?
Loi cam on

_Nghién ctru ndy duge hd tro tir dé tai T2022-105 do trudong Pai hoc Su pham K§ thuat Thanh phd
Ho6 Chi Minh (HCMUTE), Viét Nam la co quan cha tri.

Xung dot lgi ich

Céc tac gia tuyén bd khong c6 xung dot loi ich trong bai bao nay.
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