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(54) Procedeu de obţinere a monocristalelor de arseniură de niobiu sau tantal 

     
(57) Rezumat:Rezuma t 

1                                                                                        2 
Invenţia se referă la domeniul tehnologiei 

materialelor pentru ingineria electronică, în 
special la domeniul preparării materialelor sub 
formă de monocristale şi poate fi utilizată la 
producerea monocristalelor de arseniură de 
niobiu sau tantal. 

Procedeul de obţinere a monocristalelor de 
arseniură de tantal sau niobiu prin metoda 
reacţiei chimice de transport într-un volum 
închis cu un gradient de temperatură şi 
folosind iodul ca agent de transport, in care 
bucăţi de folii de tantal sau niobiu, arsen şi iod 

se încarcă în fiole şi se plasează într-un cuptor 
cu trei zone de temperaturi de 610 °C, 850 °C 
şi 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 
dependenţă de limitele de presiune pentru fiola 
aleasă pentru sinteză. 

 
Revendicări: 1 
Figuri: 3 
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(54) Process for producing tantalum or niobium arsenide single crystals  

     
(57) Abstract: 

1                                                                                        2 
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 iodine films 
are loaded into ampoules and placed in a 

furnace with three temperature zones of 610C, 
850C and 800C, the 850C zone is located in 
the middle of the ampoule, arsenic - in the 
zone with the temperature of 610C, tantalum 
or niobium - in the zone with the temperature 
of 800C, 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) Способ получения монокристаллов арсенида тантала или ниобия 

     
(57) Реферат: 

1                                                                                        2 
Изобретение относится к области 

технологии производства материалов для 
электронной техники, а именно области 
получения материалов в виде 
монокристаллов и может быть 
использовано при производстве 
монокристаллов арсенидов ниобия или 
тантала.   

Способ получения монокристаллов 
арсенида тантала или ниобия методом 
химических транспортных реакций в 
закрытом объеме с градиентом температур 
и использованием йода в качестве 
транспортного агента, в котором куски 

пленок тантала или ниобия, мышьяка и 
йода загружаются в ампулы и помещаются 
в печь с тремя зонами температур 610°C, 
850°C и 800°C, зона 850°C размещается в 
середине ампулы, мышьяк - в области с 
температурой 610°С, тантал или ниобий - в 
зоне с температурой 800°С, а количество 
транспортного агента выбирают в 
зависимости от предела давления ампулы 
выбранной для синтеза. 

П. формулы: 1 

Фиг.: 3  
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Descriere:Descriere 
(Descrierea se publică în redacția solicitantului) 
 

 Invenţia se referă la domeniul tehnologiei materialelor pentru ingineria electronică, în 
special la domeniul preparării materialelor sub formă de monocristale şi poate fi utilizată la 5 
producerea monocristalelor de arseniură de niobiu sau tantal. 

Actual sunt cunoscute moduri de preparare a monocristalelor de arseniuri de niobiu şi 
tantal prin metoda reacţiilor chimice de transport. În metodele menţionate pentru producerea 
monocristalelor de arseniuri de niobiu şi tantal sunt folosite arseniuri de niobiu şi tantal 
sintetizate anterior în cadrul altor procese tehnologice, adică procesul de obţinere a 10 
monocristalelor este divizat în două faze. Prima etapă constă în sinteza materialului pentru 
creşterea cristalelor, cea de-a doua etapă constă în creşterea monocristalelor propriu-zisă 
[1,2,3]. 

În comparaţie cu un proces tehnologic într-o singură etapă, procesul tehnologic în două 
etape are dezavantajele de a consta intr-un număr mai mare de procese tehnologice implicate, 15 
ceea ce implică un cost mai mare de producere, precum şi un risc mai mare de contaminare a 
materialelor pe durata executării acestor procese.  

Cea mai apropiată soluţie este metoda în care sinteza şi creşterea monocristalelor este 
realizată în aceeaşi fiolă, în două etape. Astfel este evitată reîncărcarea materialului din 
recipientul unde a fost sintetizat materialul în cel de creştere a cristalelor, în aşa fel 20 
reducandu-se probabilitatea de contaminare a materialului şi micşorându-se costul de 
producţie prin eliminarea descărcării/transportării/reîncărcării materialului sintetizat în fiola 
unde are loc creşterea monocristalelor [4]. 

Astfel, intr-un procedeu tipic, foliile de tantal (99,99%), arsenul (99,995%) şi iodul 
(99,99%) sunt introduse intr-o fiolă din dioxid de siliciu (cuarţ), de 10 cm lungime şi cu 25 
diametrul interior de 1,8 cm, umplută iniţial cu argon. După încărcarea materialelor fiola este 
vidată până la presiuni de sub 1 Pa şi imediat sigilată, pentru a reduce pierderile de iod şi 
arsen. Raportul molar folosit Ta : I: I2 = 1 : 1 : 0,05. După aceasta, temperatura fiolei din 
dioxid de siliciu este crescută treptat, în decurs de 72 ore, de la temperatura camerei la 
1000 °C. Pe durata creşterii temperaturii tantalul interacţionează aproape complet cu arsenul 30 
dând naştere la arseniură de tantal policristalină. După aceasta fiola este supusă unui gradient 
de temperaturi de la 1020 la 980 °C, iar reacţia de transport chimic iniţiată decurge 2 
săptămâni, după ce fiola este lăsată să se răcească de sine stătător până la temperatura 
camerei. În timpul procesului de creştere, graţie numărului mare de particule de gaz în 
interiorul fiolei de cuarţ, presiunea poate atinge valori de până la cateva atmosfere, iar ca 35 
urmare, drumul liber al moleculelor de gaz va fi destul de mic, ceea ce este dezavantajos 
pentru difuzie. Pentru amplificarea convecţiei şi accelerarea vitezei de creştere a cristalelor, a 
fost propus de a plasa fiolele sub un unghi până la 30° faţă de orizontală. Pentru creşterea 
dimensiunii monocristalelor obţinute, autorii folosesc precursor-tantalul sub formă de folii 
recoapte şi lustruite. Concentraţia iodului, agent de transport, este unul dintre parametrii 40 
critici ai procesului: concentraţiile mici ale lui duc la reacţii lente, concentraţiile înalte 
ducând după sine riscul sporit de explozie a fiolei. Autorii în experimentele lor folosesc o 
concentraţie a iodului de 5 mg/ml. Prin aplicarea tehnologiei propuse de autori au fost 
obţinute monocristale de arseniură de tantal bine formate de câţiva milimetri mărime.  

Neajunsul metodei date este temperatura ridicată de creştere, ceea ce, inevitabil, duce la 45 
contaminarea cristalelor cu elementele conţinute în pereţii fiolei, în primul rând cu siliciu şi 
oxigen. Aceasta este valabil atât pentru temperaturile de sinteză (cu valoarea maximă de 
1000 °C), cât şi pentru temperaturile de creştere a cristalelor (în domeniul 1020980 °C).  

Scopul invenţiei propuse constă în îmbinarea proceselor de sinteză şi de creştere a 
monocristalelor de arseniură de niobiu sau tantal prin metoda reacţiilor chimice de transport 50 
cu utilizarea iodului in calitate de agent transportator intr-un singur proces efectuat la 
temperaturi mai joase decat cele indicate în lucrările menţionate şi evitând necesitatea 
reîncărcării precursorilor dintr-o fiolă în alta.   

Procedeul, conform invenţiei, înlătură dezavantajele menţionate mai sus prin aceea se 
încarcă într-o fiolă de cuarţ bucăţi de folii de tantal sau niobiu, arsen şi iod, în cantitate de 55 
5 mg per fiecare cm3 al volumului fiolei, arsenul şi tantalul sau niobiul fiind plasate în capete 
opuse ale acesteia, fiola se videază, se sigilează şi se plasează într-un cuptor electric cu trei 
zone de temperaturi de 610°C, 850°C şi 800°C, zona cu temperatura de 850°C fiind la 
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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 
arseniură de tantal sau niobiu. 

Obiectivul stipulat este atins prin realizarea în fiola de creştere a cristalelor a trei zone cu 
temperaturi de 610°C, 850°C şi 800°C, zona cu temperatura de 850°C fiind plasată în partea 5 
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, în fiolă se 
introduce şi iodul care va servi drept agent de transport în reacţiile chimice. Monocristalele 
cresc, în rezultatul desfăşurării procesului, în zona de mijloc, ce are temperatura cea mai 
înaltă. 10 

Rezultatul tehnic constă în combinarea proceselor de sinteză a materialelor şi de creştere a 
cristalelor, ceea ce va permite reducerea costului de producere şi va spori calitatea 
monocristalelor obţinute. 

Invenţia se explică prin desene din fig. 1-3, care reprezintă: 
- fig.1, schema procesului tehnologic propus, 15 
- fig. 2, monocristalele separate de arseniură de tantal, 
- fig. 3, monocristale separate de arseniură de niobiu. 
Procesul de creştere a cristalelor (Fig. 1) este realizat intr-un cuptor cu rezistenţă electrică, 

în spaţiul de lucru (1) al căruia este plasată fiola (2) din sticlă de cuarţ, conţinând Nb (Ta) la 
unul din capetele sale şi As în celălalt capăt. Designul cuptorului asigură o distribuţie a 20 
temperaturii de-a lungul cuptorului conform celei indicate in fig.1. In fiola, de asemenea, este 
introdus şi iod în cantităţi de 5 mg/cm3 al fiolei. Fiola este vidată până la 10-3 bar  şi sigilată. 

Deosebirea principală dintre procedeul dat și metodele cunoscute anterior constă în 
utilizarea profilului curbei de  distribuţie longitudinală a temperaturilor în fiolă (şi, implicit, 
în cuptor) sub forma a trei regiuni, regiunea cu cea mai înaltă temperatură (850°C) fiind 25 
plasată la mijloc. În metodele de sintetizare şi creştere a cristalelor de arseniuri de niobiu şi 
tantal, cunoscute anterior, sunt utilizate doar două regiuni de temperaturi. 

Exemplul 1 
Bucăţi de folii de tantal (puritate 99,98%) cu grosimea de 0,5 mm şi în cantitate de 

7,940 g, 3,290 g de arsen (puritate 99,999%) şi iod (puritate 99,98%), în cantitate de 5 mg per 30 
fiecare cm3 al volumului fiolei, sunt încărcate într-o fiolă de bioxid de siliciu (cuarţ), de 
18 cm lungime şi cu diametrul interior de 2 cm, astfel încât arsenul şi tantalul să se afle în 
capetele opuse ale acesteia. Pentru a evita pierderile de iod, fiola este rapid supusă vidării 
până la 10-3 bar şi sigilată prin lipirea capătului deschis. Fiola astfel sigilată este plasată într-
un cuptor cu rezistenţă electrică, cu o distribuţie a temperaturii de-a lungul axei cuptorului 35 
după cum este prezentat în fig.1, cu respectarea plasării substanţelor chimice din fiolă în 
zonele de temperaturi corespunzătoare. Precizia de menţinere a temperaturii a fost de 0,5 °C 
pentru fiecare dintre zonele specifice de temperaturi ale cuptorului. După menţinerea fiolei în 
cuptor timp de 12 zile, fiola este scoasă din cuptor şi deschisă. Monocristale separate de 
arseniură de tantal (prezentate în fig.2) au fost colectate din partea centrală a fiolei. 40 
Compoziţia şi structura cristalelor a fost confirmată prin difracţia razelor X pe pulberi 
obţinute din mai multe monocristale, cât şi pe mostre monocristaline. 

Exemplul 2 
Bucăţi de folii de niobiu (puritate 99,99%) cu grosimea de 1 mm şi în cantitate de 

2,834 g, 2,285 g de arsen (puritate 99,999%) şi iod (puritate 99,98%), în cantitate de 5 mg per 45 
fiecare cm3 al volumului fiolei, sunt încărcate într-o fiolă de bioxid de siliciu (cuarţ), de 
18 cm lungime şi cu diametrul interior de 1,8 cm, astfel incat arsenul şi niobiul să se afle în 
capetele opuse ale acesteia. Pentru a evita pierderile de iod, fiola este rapid supusă vidării 
până la 10-3 bar şi sigilată prin lipirea capătului deschis. Fiola astfel sigilată este plasată într-
un cuptor cu rezistenţă electrică, cu o distribuţie a temperaturii de-a lungul axei cuptorului 50 
după cum este prezentat în fig.1, cu respectarea plasării substanţelor chimice din fiolă în 
zonele de temperaturi corespunzătoare. Precizia de menţinere a temperaturii a fost de 0,5 °C 
pentru fiecare dintre zonele specifice de temperaturi ale cuptorului. După menţinerea fiolei în 
cuptor timp de 21 zile, fiola este scoasă din cuptor şi deschisă. Monocristale separate de 
arseniură de niobiu (prezentate în fig.3) au fost colectate din partea centrală a fiolei. 55 
Compoziţia şi structura cristalelor a fost confirmată prin difracţia razelor X pe pulberi 
obţinute din mai multe monocristale, cât şi pe mostre monocristaline.  

Astfel, este propus un procedeu de obţinere a monocristalelor de arseniuri de tantal sau 
niobiu prin metoda reacţiei chimice de transport într-un volum inchis cu un gradient de 
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temperaturi şi folosind iodul ca agent de transport, îmbinând procesele de sinteză a 
compuşilor şi creşterea monocristalelor din aceştia.  
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(57) Revendicări:Revendic ări 

 
Procedeu de obţinere a monocristalelor de arseniură de tantal sau niobiu, care constă în 

aceea că se încarcă într-o fiolă de cuarţ bucăţi de folii de tantal sau niobiu, arsen şi iod, în 
cantitate de 5 mg per fiecare cm3 al volumului fiolei, arsenul şi tantalul sau niobiul fiind 
plasate in capete opuse ale acesteia, fiola se videază, se sigilează şi se plasează într-un 
cuptor electric cu trei zone de temperaturi de 610°C, 850°C şi 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 arseniură de tantal sau niobiu.  
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Fig. 3 
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