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Комп’ютерне моделювання впливу  
концентрації складових і розміру нагрівачів 
на тепловий стан комірки високого тиску  
для вивчення розчинності нітриду  
ґалію у залізі 

Розглянуто існуючі технології отримання кристалів нітриду ґа-
лію. Змодельовано, з використанням методу скінченних елементів, тепловий 
стан комірки апарата високого тиску, що застосовують для дослідження роз-
чинності нітриду ґалію у залізі. Результати розрахунків представлені темпера-
турними полями в різних елементах апарата. Досліджено вплив варіювання то-
вщини стінки трубчастого нагрівача і зміни концентрації діоксиду цирконію в 
осьових нагрівачах на тепловий стан комірки високого тиску. Показано, що у 
разі зміни товщини стінки трубчастого нагрівача температура в центрі комірки 
змінюється лінійно. Збільшення товщини нагрівача веде до незначного (~ 2 °С) 
збільшення максимального перепаду температури в досліджуваному зразку із 
армко-заліза. Перепад температури в характеристичних точках комірки в радіа-
льному і осьовому напрямках зменшується зі збільшенням концентрації діоксиду 
цирконію в осьових нагрівачах. Оптимальний склад осьових нагрівачів для прове-
дення експериментів з вивчення розчинності нітриду ґалію в залізі відповідає зна-
ченням концентрації ZrO2 і графіту відповідно у 60 і 40 % (за масою). 

Ключові слова: нітрид ґалію, висока температура, високий тиск, 
апарат високого тиску (АВТ), комірка високого тиску (КВТ), метод скінченних 
елементів. 

ВСТУП 

Багато сучасних напрямків розвитку мікроелектроніки засно-
вані, зокрема, на використанні нітриду ґалію, завдяки його унікальним фізич-
ним властивостям. Наприклад, за допомогою світлодіодів на його основі мо-
жна отримати перетворення електричної енергії в світлову з високим коефіці-
єнтом корисної дії (до 45 %) [1]. 
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Нітрид ґалію – це широкозонний напівпровідник, що має зростаюче тех-
нологічне застосування. Сьогодні для росту кристалів GaN застосовують такі 
технології: синтез у натрієвому потоці, амонотермічну та гідридну парофазну 
епітаксію. У разі використання перших двох технологій кристали зростають з 
розчину, а в разі третьої – з парової фази. Зазначені методи мають як перева-
ги, так і недоліки. До недоліків можна віднести низьку технологічність за 
високої вартості, низьку якість отриманих кристалів, що накладає обмеження 
на їхнє застосування. 

Інший підхід для отримання нітриду ґалію – перекристалізація в багато-
компонентній розчин-розплавній системі Fe–Ga–N за високих тиску і темпе-
ратури, аналогічно тому, як це відбувається в комірці високого тиску (КВТ) у 
разі кристалізації алмазу з розчину вуглецю в розплаві металу. Дослідження 
отримання нітриду ґалію в такий спосіб в останні роки здійснюють в Інститу-
ті надтвердих матеріалів ім. В. М. Бакуля НАН України. 

Для забезпечення умов кристалізації GaN із його розчину у розплаві заліза 
в апараті високого тиску (АВТ) потрібно було попередньо вивчити поведінку 
системи Fe–GaN за тиску 6–8 ГПа і температур 1500–2000 °С. Аналіз експлу-
атаційних характеристик АВТ типу “тороїд”, за умови модернізації його ко-
мірки, підтвердив доцільність його використання для вивчення розчинності 
нітриду ґалію в залізі. Відомо, що за тиску ~ 8 ГПа температура плавлення 
заліза складає ~ 1800 °C [2]. Отже, основною задачею даної роботи було ви-
значення умов нагрівання КВТ апарата типу “тороїд-30”, за яких можливо 
реалізувати плавлення зразка заліза у контакті з нітридом ґалію і, відповідно, 
подальше розчинення останнього. 

Нагрівання АВТ проводять прямим пропусканням електричного струму, а 
заданого температурного режиму в комірці досягають балансом потужності 
джерел джоулевого тепла і тепловідводом в системі охолодження апарата [3]. 
Аналітичне розв’язання задачі електронагрівання багатокомпонентної конс-
трукції АВТ неможливе, а експериментальне визначення параметрів резистив-
ної системи надзвичайно трудомістке і довготривале. У цьому випадку для 
визначення оптимальних форм, складів та розмірів нагрівачів і елементів 
теплоізоляції КВТ доречно застосовувати чисельні методи, а саме метод скін-
ченних елементів, який дозволяє детально аналізувати процес резистивного 
нагрівання комірки з метою створення в ній необхідних умов для досліджен-
ня розчинності нітриду ґалію у залізі. 

Застосування методу скінченних елементів забезпечує можливість вирі-
шення практично будь-якої крайової задачі. Можна описати будь-яку об-
ласть, оскільки об’єкти, що мають складну геометричну форму, дискретизу-
ються на трикутні і прямокутні елементи (у двомірній постановці) або тетра-
едри і гексаедри (у тривимірній постановці). За необхідності підвищення 
точності обчислень у деяких областях можна збільшити густину скінченно-
елементної сітки. 

Серед досліджень, присвячених розрахунку полів електричного потенціа-
лу і температури в АВТ різних типів, відмітимо, наприклад, [4–11]. Особливо 
виділимо [12], де розраховано теплові режими в АВТ типу “белт” з метою 
оцінки градієнтів температури в ростовому об’ємі для реалізації конвектив-
ного масопереносу в процесі вирощування кристалів нітриду ґалію. 

ПОСТАНОВКА ЗАДАЧІ 

Розглянуто стаціонарну модель процесу нагрівання КВТ, оскільки промі-
жні результати у часі не є актуальними для дослідження розчинності нітриду 
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ґалію у залізі. Отже, тепловий стан комірки у випадку її електрорезистивного 
нагрівання моделюється розв’язанням зв’язаної задачі електро- і теплопрові-
дності, яка для стаціонарного випадку в припущенні про відсутність електри-
чних зарядів описується наступною системою нелінійних рівнянь: 

div[γ(T)gradϕ] = 0,    (1) 

div[λ(T)gradT] + γ(T)|gradϕ|2 = 0,   (2) 

де γ – коефіцієнт електропровідності; T – температура; ϕ – потенціал елек-
тричного поля; λ – коефіцієнт теплопровідності; γ(T)|gradϕ|2 – питома потуж-
ність джерел джоулевого тепла. Рівняння (1) і (2) доповнюються граничними 
умовами 

ϕ
ϕ=ϕ S ;     (3) 

TSTT = ;     (4) 

)(grad)( θ−α−=λ⋅
α

TTT Sn ,   (5) 

де Sϕ, SТ, Sα – відповідно граничні поверхні, на яких задаються значення елек-
тропотенціалу, температури та умови конвекційного теплообміну; 

α
αS – 

коефіцієнт тепловіддачі; θ – температура зовнішнього середовища. 
Проведений аналіз літературних даних з електро- і теплофізичних власти-

востей матеріалів [13–26], що використовують в АВТ, засвідчив їхню суттєву 
температурну залежність, що необхідно враховувати у разі моделювання 
теплового стану комірки для дослідження розчинності нітриду ґалію в залізі. 

Електро- і теплофізичні властивості композиційних матеріалів елементів 
КВТ (графіт + оксид цирконія, хлорид цезія + оксид цирконія) визначали за 
теорією стохастичних неоднорідних матеріалів [27]. Згідно з цією моделлю 
коефіцієнт теплопровідності N-композиційної суміші визначається наступ-
ним чином: 
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. Ефективне значення питомого електроопору композита 

підраховується як обернене значенню його питомої електропровідності 
ρ*=1/γ*, де 
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Систему зв’язаних нелінійних рівнянь (1)–(5) вирішували методом скін-
ченних елементів за покрокової корекції властивостей матеріалів і досягненні 
заданого критерію збіжності (Ті – Ті-1 < 1 °С, де і – номер ітераційного набли-
ження). В якості програмного забезпечення використовували власну розроб-
ку [6] авторів та пакет ANSYS, що забезпечувало достовірність розрахунків. 

Розрахункову схему АВТ показано на рис. 1, КВТ і її характеристичні то-
чки – на рис. 2, сітку елементів і граничні умови – на рис. 3. Відзначимо, що 
на поверхнях BC, DE, FG, HI задавали умови конвективного теплообміну 
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апарата з повітрям, на поверхнях CD, GH – з водою (див. рівняння (5)). Від-
повідні значення коефіцієнтів тепловіддачі і температури оточуючого сере-
довища, а також умова теплоізоляції між поверхнями скріплюючих кілець 
були попередньо обґрунтовані в роботах О. А. Будяка [28, 29]. Температура 
на торцевих поверхнях підкладних плит була заміряна експериментально. 
Отже, з огляду на осьову симетрію, розглядали 1/2 частину апарата, і зв’язану 
задачу електрорезистивного нагрівання під час визначення теплового стану 
КВТ вирішували в осесиметричній постановці. 
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Рис. 1. Розрахункова схема АВТ типу “тороїд-30”: 1 – матриця (ВК6); 2 – опорна плита 
(ВК15); 3 – підкладна плита (35ХГСА); 4, 5 – скріплюючі кільця (35ХГСА). 
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Рис. 2. Комірка для проведення експериментів з визначення розчинності нітриду ґалію у 
розплаві армко-заліза: 1 – зразок армко-заліза; 2 – зразок GaN; 3 – теплоізоляційна капсула 
(CzCl + 10 % (за масою) ZrO2); 4 – торцевий нагрівач (графіт МГ-1); 5 – осьовий компози-
ційний нагрівач (графіт ГСМ-1 + ZrO2); 6 – теплоізоляційне кільце (пірофіліт);7 – трубчас-
тий нагрівач (графіт МГ-1); 8 – контейнер (літографський камінь); A–F – характеристичні 
точки. 

 
Функціональне призначення елементів спорядження КВТ (див. рис. 2) по-

лягає в наступному. Торцевий і трубчастий нагрівачі 4, 7 з графіту МГ-1 є 
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головними резистивними елементами. Теплоізоляційна капсула 3 із суміші 
CzCl і ZrO2 захищає зразок від хімічно активного графіту. Осьовий нагрівач 5 
є допоміжним композиційним (суміш графіту ГСМ з ZrO2) резистивним еле-
ментом, який дозволяє суттєво впливати на топологію температурного поля у 
комірці, корегувати радіальний градієнт температури в досліджуваному зраз-
ку Fe + GaN шляхом зміни співвідношення вмісту компонентів нагрівача та 
його геометричних розмірів, тобто – його електричного опору. Для виготов-
лення композиційних нагрівачів використовують методи порошкової металу-
ргії, що забезпечує можливість змінювати їхні резистивні властивості шля-
хом зміни складу дисперсно-композиційного матеріалу [30]. Теплоізоляційне 
кільце 6 з пірофіліту (Al2Si4O10(OH)2) зменшує тепловий потік з центральної 
зони комірки і теплове навантаження на силові елементи АВТ. Контейнер 8 із 
літографського каменю виконує роль теплоізолятора і деформуючого ущіль-
нювача центральної зони комірки. 

z

J
I

r

H

E

A B

C

D

G

F

 

 
Рис. 3. Скінченно-елементна сітка для АВТ (а) і КВТ (б) та граничні умови для задачі 
електро- і теплопровідності: φAB = 3,21 В, φIJ = 0 В, ТAB = TIJ = 40 °C, αBC = αDE = αFG = αHI = 
50 Вт/(м2⋅°C), αCD = αGH = 7600 Вт/(м2⋅°C), θ = 20 °C. 
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РЕЗУЛЬТАТИ ОБЧИСЛЕНЬ 

Результати розрахунків стаціонарних температурних полів в різних зонах 
АВТ представлено на рис. 4. Їх отримано за наступних умов: перепад напруги 
на підкладних плитах становив 3,21 В, концентрація ZrO2 в осьовому нагрі-
вачі 5 (див. рис. 2) становила 40 % (за масою), товщина стінки трубчастого 
нагрівача 7 – 1,5 мм. 
 

   
                           а                                                                    б 

GaN 

Fe 

 
в 

Рис. 4. Поля температури в АВТ (а), КВТ (б) і досліджуваному зразку GaN + Fe (в). 

 
Для визначення впливу геометричних параметрів елементів КВТ на її теп-

ловий стан проведено розрахунки температурного поля за різних значень 
товщини стінки трубчастого нагрівача. Початкове значення товщини стінки 
становило 1,5 мм, за якого температура в центрі КВТ дорівнювала 1800 °С 
(див. рис. 4, в) за напруги на підкладних плитах апарата 3,21 B. За фіксовано-
го (3,21 B) значення напруги змінювали товщину стінки трубчастого нагріва-
ча від 1,0 до 2,1 мм з інтервалом в 0,1 мм. Отримали, що температура в центрі 
комірки змінюється лінійно від 1580 до 2059 °С під час зміни товщини нагрі-
вача (рис. 5). Збільшення товщини стінки нагрівача веде до незначного (на 
2 °С) збільшення максимального перепаду температури в досліджуваному 
зразку (рис. 6). Варто відзначити, що у разі збільшення товщини стінки нагрі-
вача від 1,6 до 1,7 мм відбувається зміщення точки максимуму температури в 
АВТ (рис. 7, в). 
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Рис. 5. Залежність температури в центрі КВТ від товщини стінки трубчастого нагрівача. 
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Рис. 6. Залежність максимального перепаду температури в досліджуваному зразку (GaN + 
Fe) від товщини стінки трубчастого нагрівача. 
 

Вплив властивостей матеріалів елементів КВТ на її тепловий стан проана-
лізовано шляхом варіювання вмісту діоксиду цирконію у верхньому і ниж-
ньому осьових нагрівачах. Розподіл температури в зразку із армко-заліза при 
фіксованому падінні напруги в АВТ в 3,21 В представлено на рис. 8, 9. Отри-
мано, що перепади температури в радіальному і осьовому напрямках, як і 
максимальний перепад, зменшуються зі збільшенням концентрації ZrO2 (рис. 
10), і за значення останньої ~ 85 % (за масою) досліджуваний зразок знахо-
диться в порівняно однорідному температурному полі (ΔТmax = 5 °С). Але 
водночас температура в об’ємі зразка армко-заліза значно нижча за темпера-
туру його плавлення (~ 1800 ºС), тому оптимальним для проведення експери-
ментів з вивчення розчинності нітриду ґалію в залізі є варіант розподілу тем-
ператури, що представлений на рис. 8, б, який відповідає 60 %-ній концент-
рації ZrO2 у осьових нагрівачах. За такої умови температура в зразку зміню-
ється в інтервалі 1805–1842 °С. 

Отримані дані зі складу і розмірів елементів комірки, її конфігурації, па-
раметрів нагрівання реалізовані в подальших експериментах з вивчення роз-
чинності нітриду ґалію у залізі в умовах високих тисків і температур в АВТ 
типу “тороїд-30” [2]. Позитивні результати таких досліджень опосередковано 
підтверджують достовірність методики аналізу теплового стану комірки і 
розрахованих в ній температурних полів. 
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Рис. 7. Температурне поле в КВТ і в досліджуваному зразку (GaN + Fe) за товщини стінки
трубчастого нагрівача в 1,6 (а, б) і 1,7 мм (в, г). 
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Рис. 8. Розподіл температури і характеристичні точки 1–4 в зразку армко-заліза за концент-
рації ZrO2 в осьових нагрівачах 85 (а), 60 (б), 40 (в), 20 (г) % (за масою). 
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Рис. 9. Зміна температури в характеристичних точках 1 (●), 2 (■), 3 (▲), 4 (▼) зразка 
армко-заліза в залежності від концентрації ZrO2 в осьових нагрівачах.  
 

0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

0

10

20

30

40

50

ΔT, °C

Концентрація ZrO2, % (за масою)  
Рис. 10. Зміна перепаду температури в зразку армко-заліза в залежності від концентрації 
ZrO2 в осьових нагрівачах: ▼ – максимальний перепад; ▲ – в осьовому напрямку між 
характеристичними точками 4 і 1 (див. рис. 8); ●, ■ – в радіальному напрямку відповідно 
між точками 3 і 4 та 2 і 1. 
 

ВИСНОВКИ 

Розроблено методику моделювання резистивного нагрівання АВТ, що дає 
можливість аналізувати тепловий стан комірки для вивчення розчинності 
нітриду ґалію у залізі з урахуванням температурних залежностей провідних 
властивостей елементів АВТ і ефективних значень властивостей композицій-
них матеріалів. Програмне забезпечення дозволяє проводити сумісний розра-
хунок полів електропотенціалу, густини джерел джоулевого тепла і темпера-
тури для геометрично складної конструкції АВТ. 

В результаті чисельного моделювання проаналізовано вплив концентрації 
діоксиду цирконію в осьових нагрівачах КВТ на розподіл температури в зра-
зку армко-заліза. Отримано, що оптимальним для проведення експериментів 
з вивчення розчинності нітриду ґалію в залізі є варіант нагрівання комірки (за 
інших рівних умов), що відповідає 60 %-ній концентрації ZrO2 у осьових нагрі-
вачах, за якого температура в зразку змінюється в інтервалі 1805–1842 °С. Ра-
зом з тим, збільшення товщини стінки трубчастого нагрівача веде до незначно-
го (~ 2 °С) збільшення максимального перепаду температури в зразку GaN + Fe 
за одночасної лінійної зміни температури в центрі зразка від 1580 до 2059 °С, що 
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забезпечує можливість його дослідження в широкому температурному інтер-
валі без зміни ступеня однорідності його теплового стану. 

Отримано конфігурації КВТ і визначено параметри її електрорезистивного 
нагрівання, що реалізовані для експериментальних досліджень розчинності 
GaN в контакті із Fe в умовах високих тисків і температур. 
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Influence of the concentration of components and the size  
of heaters on the thermal state of a high-pressure cell  
for studying the solubility of gallium nitride in iron 

Existing technologies for obtaining gallium nitride crystals are considered. 
Using the finite element method, the thermal state of the cell of the high-pressure apparatus used 
to study the solubility of gallium nitride in iron has been modeled. The results of calculations are 
represented by temperature fields in various elements of the device. The effect of varying the wall 
thickness of the tubular heater and changes in the concentration of zirconium dioxide in the axial 
heaters on the thermal state of the high-pressure cell was studied. It was found that when the 
wall thickness of the tubular heater changes, the temperature in the centre of the cell changes 
linearly. An increase in the thickness of the heater leads to a slight (by 2 °С) increase in the 
maximum temperature difference in the tested sample of iron. The temperature difference at the 
characteristic points of the cell in the radial and axial directions decreases with an increase in 
the concentration of zirconium dioxide in the axial heaters. The optimal composition of axial 
heaters for carrying out experiments on the solubility of gallium nitride in iron corresponds to 
the concentration of ZrO2 and graphite in 60 and 40 wt. %, respectively. 
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