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摘要　分析了熔体提拉法生长 Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体过程中熔体表面漂浮物的产生原因，以及晶体中散射颗粒、孪晶

和开裂的成因。通过精心设计对称性温场，并调整温场、优化生长工艺参数，有效消除了晶体中的散射颗粒，克服

了晶体开裂。采取在生长气氛中加入一定量ＣＦ４ 等工艺措施有效减少了熔体表面上的氟氧化物漂浮物，克服了漂

浮物对生长晶体的影响，生长出了尺寸为（２５～３０）ｍｍ×（１００～１２０）ｍｍ的高品质 Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体。Ｈｏ∶Ｔｍ∶

ＹＬＦ晶体激光性能测试表明，在ＬＤ双端抽运条件下获得了超过１０Ｗ 的２．０５μｍ激光输出，激光斜率效率达到

４１．２％，光 光转换效率达到３６．４％。
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１　引　　言

Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体是用三价稀土离子Ｔｍ３＋、

Ｈｏ３＋替换部分ＹＬＦ中的Ｙ３＋离子形成的一种性能

优良的激光晶体，其主激光发射波长在２．０５μｍ左

右。近１０年来，发射波长在２．０５μｍ左右的固体

激光器引起人们的很大兴趣。这种激光器被认为是

人眼安全远程探测系统（如激光测距机、相干多普勒

测风雷达、差分吸收雷达等）的理想光源，并且它还

是获得３～５μｍ波段光学参量振荡器激光输出的

理想抽运源［１～３］。

但是，在ＹＬＦ晶体生长过程中，由于原料极易

在高温下与痕量的Ｏ２ 或 Ｈ２Ｏ发生反应，形成氟氧

化物，进而在熔体表面形成“漂浮物”，严重干扰晶体

生长的正常进行。同时，ＹＬＦ晶体为四方晶系（晶

ｓ１０６００３１
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格常数犪＝犫＝０．５１７１１ｎｍ，犮＝１．０７４８５ｎｍ），其热

膨胀系数和导热率各向异性，使得晶体极易因热应

力过大而开裂。因此ＹＬＦ晶体生长非常困难
［４～６］。

目前仅有美国、日本、俄罗斯等国突破了 Ｈｏ∶

Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体生长的技术难关，采用自动控径技

术，在ＨＦ气氛下成功地生长出了大尺寸高质量的

不同掺杂ＹＬＦ晶体
［７～９］。

２　实　　验

２．１　晶体生长实验

晶体采用提拉法生长，加热方式为电阻加热（石

墨发热体）。晶体生长使用了高纯（９９．９９９％）的

ＹＦ３，ＬｉＦ，ＴｍＦ３，ＨｏＦ３ 原料。把原料按摩尔比

（ＹＦ３＋ ＴｍＦ３＋ＨｏＦ３）∶ＬｉＦ为４８∶５２的比例称料

后，在铂金坩埚中混料，装入生长炉中进行生长。其

中Ｈｏ掺杂摩尔分数为０．００４，Ｔｍ掺杂摩尔分数为

０．０６。为了消除炉腔中氧源的存在，加温熔料前要

使炉内真空度达到大约２×１０－２Ｐａ。晶体生长方向

为（１００）方向，提拉速度为０．４～１．０ｍｍ／ｈ，转速为

１０～１８ｒ／ｍｉｎ。晶体生长完成后以２０℃／ｈ的速度

降温到室温。通过晶体生长温场温度梯度的优化，

结合适宜的晶体生长工艺，生长出了尺寸达到

３０ｍｍ×１００ｍｍ 的 Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体，如图１

所示。

图１ Ｔｍ∶Ｈｏ∶ＹＬＦ晶体毛坯照片

Ｆｉｇ．１ ＰｈｏｔｏｏｆＴｍ∶Ｈｏ∶ＹＬＦｂｌａｎｋｃｒｙｓｔａｌ

图２ 激光实验装置

Ｆｉｇ．２ Ｄｅｖｉｃｅｏｆｌａｓｅｒｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ

２．２　激光实验

激光实验装置如图２所示，采用Ｌ型平凹腔；

Ｍ１为平镜，对７９０ｎｍ光高透，对２μｍ激光高反；

Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体尺寸为５ｍｍ×１６ｍｍ，装在热

沉中，放在杜瓦瓶内用液氮制冷；Ｍ２镜对７９０ｎｍ

光高透，对２μｍ激光高反；输出镜为平凹镜，２μｍ

处透射率６０％，犳＝５００ｍｍ；ＬＤ通过套筒和犳＝

５０ｍｍ的聚焦镜耦合到晶体内。整个谐振腔长为

１３．５ｃｍ。

３　结果与讨论

３．１　晶体生长结果与讨论

３．１．１　漂浮物对晶体生长的影响

高温下氟化物与 Ｏ２ 或 Ｈ２Ｏ会发生如下反应

生成氟氧化物：

ＲｅＦ３＋Ｈ２Ｏ→ＲｅＯＦ＋２ＨＦ， （１）

ＲｅＦ３＋Ｏ２ →ＲｅＯＦ． （２）

　　由于氟氧化物熔点较高，比重较轻，所以总是漂

浮在熔体表面上，呈灰白颜色。一般称之为“漂浮

物”。当熔体表面的漂浮物较多时，由于结晶温度的

差异以及结晶成核中心的混乱复杂，漂浮物会严重

干扰晶体的正常生长。为了抑制漂浮物的产生及减

小其对晶体生长的影响采取了以下技术措施。

晶体生长直接使用高纯５Ｎ氟化物多晶原料，

其优点是化学稳定性好，不易在保存过程中被所接

触到的微量 Ｏ２ 或 Ｈ２Ｏ所氧化而形成氟氧化物。

在此基础上，氟化物多晶原料的运输与保存过程中

使用真空包装，可以进一步减小原料的氧化。实验

证明高纯原料的使用直接减少了晶体生长过程中漂

浮物的量。

晶体生长的电阻炉要求可以达到１０－２Ｐａ高真

空，炉膛内通入一定量ＣＦ４ 气体保护。在氟化气氛

下熔料，ＣＦ４ 与水发生如下反应：

ＣＦ４＋２Ｈ２Ｏ→４ＨＦ＋ＣＯ２． （３）

　　由于系统中ＣＦ４ 浓度大，系统中 Ｈ２Ｏ几乎全

部与ＣＦ４ 反应。因此，ＣＦ４ 生长气氛的使用可以大

大减少熔体表面的氟氧化物［１０～１２］。

采取上述工艺措施后，熔体表面的漂浮物基本

被消除。

３．１．２　温场设计对晶体开裂的影响

一般地讲，材料的应力超过其屈服强度，并且使

材料超越了范性形变时即发生材料的开裂。提拉法

生长晶体开裂的主要原因为：（１）生长过程中造成的

热应力；（２）生长结束降温过程造成的热应力；（３）由

于晶体严重的小面效应造成的应力。

对Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体而言，晶体开裂最为主要

的原因是在生长过程中晶体内集聚了大量的热应

ｓ１０６００３２



马晓明等：　提拉法生长大尺寸 Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体

力，而且这种热应力主要是由晶体中的轴向温度梯

度过大所致。晶体中可接收的最大轴向温度梯度为

犌ｍａｘ＝
２εｂ

α犚
３／２

２（ ）犺
１／２

， （４）

式中εｂ为晶体断裂应变值，α为热膨胀系数，犺为热

交换系数。可见不开裂所允许的最大轴向温度梯度

与晶体的断裂应变值和热膨胀系数有关，断裂应变

值越小，热膨胀系数越大，所允许的轴向温度梯度就

越小。ＹＬＦ晶体的断裂应变值较小，热膨胀系数较

大（沿 犪 轴 １３．３×１０－６ Ｋ－１，沿 犮 轴 ８．３×

１０－６Ｋ－１），说明不开裂所允许的最大轴向温度梯度

较小。为了防止开裂，必须减小晶体所处空间的轴

向温度梯度。但是，同时还要防止过小的温度梯度

造成的散射缺陷［１３］。

通过多次试验，把熔体液面以上的轴向温度梯

度调整到较为合适（固液界面温度梯度２０℃／ｍｍ，

坩埚以上温度梯度０．５℃／ｍｍ），如图３所示。同

时在坩埚上面加入一个大小适中的后热器。用于调

整温度分布的均匀性。试验结果表明，此温场可以

有效克服晶体生长开裂的问题。同时，也并未引入

散射缺陷。

图３ 温度梯度曲线

Ｆｉｇ．３ Ｃｕｒｖｅｏｆｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｇｒａｄｉｅｎｔ

３．１．３　孪晶缺陷的研究

ＹＬＦ是容易形成孪晶的晶体，在晶体生长初

期，特别是下籽晶后和放肩生长过程中，若是熔体液

面的冷点与晶体旋转中心不同心，或是坩埚内径向

温度分布不对称，特别是在熔体液面上有漂浮物时，

极易发生孪晶生长。一旦发生孪晶生长，从晶体表

面上就能观察到孪晶线，用应力仪观测孪晶则更加

清楚，如图４所示。

晶体中若产生了孪晶便极易开裂。同时，因为

晶界两端晶体的折射率不同，所以晶界处不可以选

切晶体棒，严重地影响了晶体的选材率。对于消除

孪晶生长采取的主要措施是：

选取无晶界、位错等可继承性缺陷的晶体作为

图４ 晶体孪晶缺陷图

Ｆｉｇ．４ Ｎｏｎｉｎｆａｒｃｔｒｅｌａｔｅｄｃｒｙｓｔａｌｄｅｆｅｃｔ

籽晶，方向偏差与犪轴偏差＜１°，与籽晶夹头配合良

好。并采用“缩颈”（籽晶直径收缩到１～２ｍｍ）

工艺。

装炉时必须保证籽晶与坩埚的同心度，为了使

坩埚径向温度分布对称性好，除了尽量减小观察窗

口的面积外，还采用透明晶体片盖住观察窗口，以阻

挡观察窗口的气体对流对坩埚上面温度分布对称性

和稳定性的影响。此外还尽可能增大固液界面处的

温度梯度，同时有效消除或减少熔体表面上漂浮

物［１４］。

采取上述工艺措施后，孪晶生长得到了有效消

除，同时晶体开裂现象也大大减少。

３．２　激光实验结果与讨论

同时使用ＬＤ１和ＬＤ２双端抽运，已获得１０Ｗ

的激光输出，激光斜率效率４１．２％，光 光转换效率

３６．４％，且没有明显的饱和趋势，提高注入功率还能

获得更高的输出，如图５所示。用波长计测得激光

发射中心波长为２０５１．９５ｎｍ，如图６所示。

图５ 双端抽运时的输出功率曲线

Ｆｉｇ．５ Ｏｕｔｐｕｔｃｕｒｖｅｏｆｐｕｍｐｐｏｗｅｒ

４　结　　论

通过采用高纯原材料、气密性高的单晶炉和反

应性保护气体克服了漂浮物对晶体生长的影响。根

据测量获得的生长 Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体温场的温度

分布曲线，通过多次晶体生长实验将温场进行了改
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图６ 激光发射波长

Ｆｉｇ．６ Ｌａｓｅｒｅｍｉｓｓｉｏｎｗａｖｅｌｅｎｇｔｈ

进，得到了适合Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体生长的稳定的温

场，制定出了与温场相适应的工艺参数，避免了Ｈｏ∶

Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体开裂。掌握了高质量 Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ

晶体的生长技术，可以稳定生长Ｈｏ∶Ｔｍ∶ＹＬＦ晶体

毛坯，晶体尺寸较大、光学均匀性好、无散射颗粒、无

晶界缺陷。激光性能测试采用Ｌ型腔双端抽运，获得

１０Ｗ的激光输出，斜率效率４１．２％，波长２．０５μｍ。
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