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(57) Rezumat:
1

Inventia se referd la domeniul tehnologiei
materialelor pentru ingineria electronicd, in
special la domeniul prepararii materialelor sub
formd de monocristale si poate fi utilizatd la
producerea monocristalelor de arseniura de
niobiu sau tantal.

Procedeul de obtinere a monocristalelor de
arseniurd de tantal sau niobiu prin metoda
reactiel chimice de transport intr-un volum
inchis cu un gradient de temperaturd si
folosind iodul ca agent de transport, in care
buciti de folii de tantal sau niobiu, arsen si iod

2

se incarcd in fiole si se plaseazd intr-un cuptor
cu trei zone de temperaturi de 610 °C, 850 °C
s1 800 °C, zona cu temperatura de 850 °C fiind
la mijlocul fiolei, arsenul - in zona cu
temperatura de 610 °C, tantalul sau niobiul - in
zona cu temperatura de 800 °C, iar cantitatea
de agent de transport (iod) se alege in
dependentd de limitele de presiune pentru fiola
aleasd pentru sinteza.

Revendicari: 1
Figuri: 3




(54) Process for producing tantalum or niobium arsenide single crystals

(57) Abstract:
1

The invention relates to the field of
material production technology for electronic
engineering, namely the field of producing
materials in the form of single crystals and can
be used in the production of niobium or
tantalum arsenide single crystals.

The process for producing tantalum or
niobium arsenide single crystals by the
chemical transport reaction method in a closed
volume with a temperature gradient and using
iodine as a transport agent, in which pieces of
tantalum or niobium, arsenic and 1odine films
are loaded into ampoules and placed in a

2

furnace with three temperature zones of 610°C,
850°C and 800°C, the 850°C zone is located in
the middle of the ampoule, arsenic - in the
zone with the temperature of 610°C, tantalum
or niobium - in the zone with the temperature
of 800°C, and the quantity of the transport
agent is selected depending on the pressure
limit of the ampoule selected for the synthesis.

Claims: 1
Fig.: 3

(54) Crioco0 mosry4eHnsi MOHOKPHCTAJLIIOB APCEHNIA TAHTAJIA WU HUO0US

(57) Pedepar:
1
W300peTenne  OTHOCHTCE K 00IacTd
TEXHOIOTHH TIPOU3BOACTBA MATCPUAIOB IS
JNEKTPOHHOH TEXHHKH, a HMEHHO 0071acTH

TIOIYUCHUA MaTCcpHuaJIoB B BUJIC
MOHOKPHUCTAJIIIOB u MOXKET OBITD
HCIIOJIB30BaHO 1Ipu IIPOU3BOACTBC

MOHOKPHCTAJVIOB ~ apCCHWIOB HHOOWS WM
TaHTaIa.

Croco0d  TOMydeHHs ~— MOHOKPHCTAJIIOB
apceHUjla TaHTala MIH HHOOHSI METOI0M
XUMHUYECKUX  TPAHCIOPTHBIX  PEaKIui B
3aKpPBITOM O0BEME C TPAIUEHTOM TEMIIEPATYP
M  HUCIONB30BaHMEM Homa B KadecTBe
TPaHCIOPTHOTO areHTa, B KOTOPOM KYCKHU

2

IUIEHOK TaHTaJla WM HHOOWS, MBIBIKA H
Hofa 3arpyXKaroTcad B aMITyIbl U ITOMEIIAI0TC
B IIeYb ¢ TpeMs 30HaMHU Temieparyp 610°C,
850°C u 800°C, 30ma 850°C pasmerraercs B
CEpeTHHE aMIIydbl, MBIMILIK - B OONAacTH ¢
TemrrepaTypoit 610°C, TaHTan HIH HHOOHH - B
30He ¢ TemuepaTypoil 800°C, a KOIMYECTBO
TPAaHCIIOPTHOTO ~ areHTa  BHIOMpAaOT B
3aBHCUMOCTH OT IIPEJENa JaBJICHHS aMITYIIBI
BHIOpAaHHON JIUISL CHHTE3a.

I1. popmymsr: 1
@ur.: 3
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Descriere:
(Descrierea se publica in redactia solicitantului)

Inventia se referd la domeniul tehnologiei materialelor pentru ingineria electronica, in
special la domeniul prepardrii materialelor sub formd de monocristale si poate fi utilizatd la
producerea monocristalelor de arseniurd de niobiu sau tantal.

Actual sunt cunoscute moduri de preparare a monocristalelor de arseniuri de niobiu si
tantal prin metoda reactiilor chimice de transport. in metodele mentionate pentru producerea
monocristalelor de arseniuri de niobiu si tantal sunt folosite arseniuri de niobiu si tantal
sintetizate anterior In cadrul altor procese tehnologice, adicd procesul de obfinere a
monocristalelor este divizat in doud faze. Prima etapd constd in sinteza materialului pentru
cresterea cristalelor, cea de-a doua etapd constd in cresterea monocristalelor propriu-zisd
[1,2,3].

in comparatie cu un proces tehnologic intr-o singurd etapa, procesul tehnologic in doua
etape are dezavantajele de a consta intr-un numar mai mare de procese tehnologice implicate,
ceea ce implica un cost mai mare de producere, precum si un risc mai mare de contaminare a
materialelor pe durata executdrii acestor procese.

Cea mai apropiatd solutie este metoda In care sinteza si cresterca monocristalelor este
realizatd in aceeasi fiold, in doud etape. Astfel este evitatd reincdrcarea materialului din
recipientul unde a fost sintetizat materialul in cel de crestere a cristalelor, in asa fel
reducandu-se probabilitatea de contaminare a materialului si micsorandu-se costul de
productie prin eliminarea descarcarii/transportarii/reincircarii materialului sintetizat in fiola
unde are loc cresterea monocristalelor [4].

Astfel, intr-un procedeu tipic, foliile de tantal (99,99%), arsenul (99,995%) si iodul
(99,99%) sunt introduse intr-o fiold din dioxid de siliciu (cuart), de 10 cm lungime si cu
diametrul interior de 1,8 cm, umpluti initial cu argon. Dupd incarcarea materialelor fiola este
vidata pana la presiuni de sub 1 Pa si imediat sigilatd, pentru a reduce pierderile de iod si
arsen. Raportul molar folosit Ta:I: I, = 1:1:0,05. Dupd aceasta, temperatura fiolei din
dioxid de siliciu este crescutd treptat, in decurs de 72 ore, de la temperatura camerei la
1000 °C. Pe durata cresterii temperaturii tantalul interactioneaza aproape complet cu arsenul
dand nastere la arseniurd de tantal policristalind. Dupd aceasta fiola este supusd unui gradient
de temperaturi de la 1020 la 980 °C, iar reactia de transport chimic initiata decurge 2
saptdmani, dupd ce fiola este lasatd sd se rdceascd de sine stitdtor pand la temperatura
camerei. In timpul procesului de crestere, gratie numarului mare de particule de gaz in
interiorul fiolei de cuarf, presiunea poate atinge valori de pand la cateva atmosfere, iar ca
urmare, drumul liber al moleculelor de gaz va fi destul de mic, ceea ce este dezavantajos
pentru difuzie. Pentru amplificarea convectiei si accelerarea vitezei de crestere a cristalelor, a
fost propus de a plasa fiolele sub un unghi pana la 30° fatd de orizontald. Pentru cresterea
dimensiunii monocristalelor obfinute, autorii folosesc precursor-tantalul sub forma de folii
recoapte si lustruite. Concentratia iodului, agent de transport, este unul dintre parametrii
critici ai procesului: concentratiile mici ale lui duc la reactii lente, concentratiile inalte
ducénd dupa sine riscul sporit de explozie a fiolei. Autorii in experimentele lor folosesc o
concentratie a iodului de 5 mg/ml. Prin aplicarea tehnologiei propuse de autori au fost
obtinute monocristale de arseniurd de tantal bine formate de cdtiva milimetri marime.

Neajunsul metodei date este temperatura ridicata de crestere, ceea ce, inevitabil, duce la
contaminarea cristalelor cu elementele continute in peretii fiolei, in primul rand cu siliciu si
oxigen. Aceasta este valabil atdt pentru temperaturile de sintezd (cu valoarea maxima de
1000 °C), cat si pentru temperaturile de crestere a cristalelor (in domeniul 1020...980 °C).

Scopul inventiei propuse constd In imbinarea procesclor de sinteza si de crestere a
monocristalelor de arseniurd de niobiu sau tantal prin metoda reactiilor chimice de transport
cu utilizarea iodului in calitate de agent transportator intr-un singur proces efectuat la
temperaturi mai joase decat cele indicate in lucrdrile mentionate §i evitdnd necesitatea
reincércarii precursorilor dintr-o fiold 1n alta.

Procedeul, conform inventiei, inlaturd dezavantajele mentionate mai sus prin aceea se
incarca intr-o fiold de cuart bucati de folii de tantal sau niobiu, arsen si iod, in cantitate de
5 mg per fiecare cm® al volumului fiolei, arsenul si tantalul sau niobiul fiind plasate in capete
opuse ale acesteia, fiola se videaza, se sigileazd si se plaseaza intr-un cuptor electric cu trei
zone de temperaturi de 610°C, 850°C si 800°C, zona cu temperatura de 850°C fiind la



10

15

20

25

30

35

40

45

50

55

MD 4552 C1 2018.09.30
4

mijlocul fiolei, arsenul - in zona cu temperatura de 610°C, tantalul sau niobiul - in zona cu
temperatura de 800°C, cu formarea in partea de mijloc a fiolei a monocristalelor separate de
arseniurd de tantal sau niobiu.

Obiectivul stipulat este atins prin realizarea in fiola de crestere a cristalelor a trei zone cu
temperaturi de 610°C, 850°C si 800°C, zona cu temperatura de 850°C fiind plasatd in partea
de mijloc a fiolei. Zona cu temperatura de 610°C este zona in care este plasat arsenul, iar in
zona cu temperatura de 800°C este plasat niobiul sau tantalul. De asemenea, in fiold se
introduce si iodul care va servi drept agent de transport in reactiile chimice. Monocristalele
cresc, In rezultatul desfisurarii procesului, in zona de mijloc, ce are temperatura cea mai
nalta.

Rezultatul tehnic constd in combinarea proceselor de sintezd a materialelor si de crestere a
cristalelor, ceea ce va permite reducerea costului de producere §i va spori calitatea
monocristalelor obtinute.

Inventia se explicd prin desene din fig. 1-3, care reprezinta:

- fig.1, schema procesului tehnologic propus,

- fig. 2, monocristalele separate de arseniura de tantal,

- fig. 3, monocristale separate de arseniurd de niobiu.

Procesul de crestere a cristalelor (Fig. 1) este realizat intr-un cuptor cu rezistenta electrica,
in spatiul de lucru (1) al cdruia este plasatd fiola (2) din sticld de cuart, contindnd Nb (Ta) la
unul din capetele sale s1 As in celdlalt capdt. Designul cuptorului asigurd o distributic a
temperaturii de-a lungul cuptorului conform celei indicate in fig.1. In fiola, de asemenea, este
introdus si iod 1n cantitdti de 5 mg/cm? al fiolei. Fiola este vidatd pand la 10> bar i sigilata.

Deosebirea principald dintre procedeul dat si metodele cunoscute anterior constd in
utilizarea profilului curbei de distributie longitudinald a temperaturilor in fiold (si, implicit,
in cuptor) sub forma a trei regiuni, regiunea cu cea mai inaltd temperaturd (850°C) fiind
plasatd la mijloc. In metodele de sintetizare si crestere a cristalelor de arseniuri de niobiu si
tantal, cunoscute anterior, sunt utilizate doar doud regiuni de temperaturi.

Exemplul 1

Buciti de folii de tantal (puritate 99,98%) cu grosimea de 0,5 mm si in cantitate de
7,940 g, 3,290 g de arsen (puritate 99,999%) si iod (puritate 99,98%), In cantitate de 5 mg per
fiecare cm® al volumului fiolei, sunt incdrcate intr-o fiold de bioxid de siliciu (cuart), de
18 cm lungime si cu diametrul interior de 2 cm, astfel incét arsenul si tantalul sd se afle in
capetele opuse ale acesteia. Pentru a evita pierderile de iod, fiola este rapid supusd vidarii
pand la 107 bar si sigilatd prin lipirea capitului deschis. Fiola astfel sigilatd este plasatd intr-
un cuptor cu rezistentd electricd, cu o distributie a temperaturii de-a lungul axei cuptorului
dupd cum este prezentat in fig.1, cu respectarea plasarii substantelor chimice din fiold in
zonele de temperaturi corespunzitoare. Precizia de mentinere a temperaturii a fost de 0,5 °C
pentru fiecare dintre zonele specifice de temperaturi ale cuptorului. Dupa mentinerea fiolei in
cuptor timp de 12 zile, fiola este scoasd din cuptor si deschisd. Monocristale separate de
arseniurd de tantal (prezentate in fig.2) au fost colectate din partea centrald a fiolei.
Compozitia si structura cristalelor a fost confirmatd prin difractia razelor X pe pulberi
obtinute din mai multe monocristale, cat si pe mostre monocristaline.

Exemplul 2

Bucdti de folii de niobiu (puritate 99,99%) cu grosimea de 1| mm si In cantitate de
2,834 g, 2,285 g de arsen (puritate 99,999%) si iod (puritate 99,98%), In cantitate de 5 mg per
fiecare cm® al volumului fiolei, sunt incdrcate intr-o fiold de bioxid de siliciu (cuart), de
18 cm lungime si cu diametrul interior de 1,8 cm, astfel incat arsenul si niobiul sd se afle in
capetele opuse ale acesteia. Pentru a evita pierderile de iod, fiola este rapid supusd vidarii
pand la 107 bar si sigilatd prin lipirea capitului deschis. Fiola astfel sigilatd este plasatd intr-
un cuptor cu rezistentd electricd, cu o distributie a temperaturii de-a lungul axei cuptorului
dupd cum este prezentat in fig.1, cu respectarea plasarii substantelor chimice din fiold in
zonele de temperaturi corespunzitoare. Precizia de mentinere a temperaturii a fost de 0,5 °C
pentru fiecare dintre zonele specifice de temperaturi ale cuptorului. Dupa mentinerea fiolei in
cuptor timp de 21 zile, fiola este scoasd din cuptor si deschisd. Monocristale separate de
arseniurd de niobiu (prezentate in fig.3) au fost colectate din partea centrald a fiolei.
Compozitia si structura cristalelor a fost confirmatd prin difractia razelor X pe pulberi
obtinute din mai multe monocristale, cat si pe mostre monocristaline.

Astfel, este propus un procedeu de obtinere a monocristalelor de arseniuri de tantal sau
niobiu prin metoda reactiei chimice de transport intr-un volum inchis cu un gradient de
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temperaturi si folosind iodul ca agent de transport, imbindnd procesele de sintezd a
compusilor si cresterea monocristalelor din acestia.
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(57) Revendicari:

Procedeu de obtinere a monocristalelor de arseniurd de tantal sau niobiu, care consta in
aceea cd se incarcd intr-o fiold de cuart bucati de folii de tantal sau niobiu, arsen si iod, in
cantitate de 5 mg per fiecare cm® al volumului fiolei, arsenul si tantalul sau niobiul fiind
plasate In capete opuse ale acesteia, fiola se videazd, se sigileazd si se plaseazd intr-un
cuptor electric cu trei zone de temperaturi de 610°C, 850°C si 800°C, zona cu temperatura
de 850 °C fiind la mijlocul fiolei, arsenul - in zona cu temperatura de 610 °C, tantalul sau
niobiu - in zona cu temperatura de 800 °C, cu formarea in partea de mijloc a fiolei a
monocristalelor separate de arseniurd de tantal sau niobiu.

Agentia de Stat pentru Proprietatea Intelectuali
str. Andrei Doga, nr. 24, bloc 1, MD-2024, Chisinfdu, Republica Moldova
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