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热交换坩埚下降法制备大尺寸氟化铈 

晶体的热场设计与优化 

穆宏赫 1, 王鹏飞 1, 施宇峰 1, 张中晗 1, 武安华 1,2, 苏良碧 1,2 
(1. 中国科学院 上海硅酸盐研究所, 透明光功能无机材料重点实验室, 上海 201899；2. 中国科学院大学 材料科

学与光电工程中心, 北京 100049)  

摘 要: 随着 CeF3 晶体在激光和磁光领域应用的持续发展, 大尺寸、高光学质量的 CeF3 单晶的需求日益急迫, 而

CeF3 熔体的高黏度和低热导率的特性给晶体生长工艺带来了较大挑战。为研究 CeF3 熔体低导热性引发的生长问题, 

探究其生长过程中炉体结构和工艺参数对温度分布和结晶界面的影响机制, 本工作对热交换坩埚下降法(Heat 

Exchanger-Bridgman method, HEB)生长大尺寸(ϕ80 mm)CeF3 晶体中炉体结构与晶体/熔体温度分布关系、不同生长

阶段界面的变化规律以及热场结构对生长界面的作用机制开展了数值模拟研究。研究结果表明：当发热体长度与

坩埚长度相适应时，更有利于构建合理的温度梯度场, 而放肩和等径生长阶段的凹界面问题则可以通过改变隔板形

状和加反射屏调节坩埚壁温度分布得到有效解决。本研究成果不仅可以加深对 CeF3 晶体结晶习性的理解, 炉体结

构和生长界面的优化思路对坩埚下降法制备其他晶体同样有实际指导意义。 

关  键  词: CeF3 晶体; 热交换坩埚下降法; 数值模拟; 固液界面; 热场优化 
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Large-size CeF3 Crystal Growth by Heat Exchanger-Bridgman Method: Thermal 
Field Design and Optimization 

MU Honghe1, WANG Pengfei1, SHI Yufeng1, ZHANG Zhonghan1, WU Anhua1,2, SU Liangbi1,2 

(1. Key Laboratory of Transparent Opto-fuctional Inorganic Materials, Shanghai Institute of Ceramics, Chinese Academy of 
Sciences, Shanghai 201899, China; 2. Center of Materials Science and Optoelectronics Engineering, University of Chinese 
Academy of Sciences, Beijing 100049, China) 

Abstract: With the continuous development of CeF3 crystals in laser and magneto-optical applications, the demand 

for CeF3 single crystals with large size and high optical quality has become increasingly urgent, while the high 

viscosity and low thermal conductivity of CeF3 melt always bring challenges to crystal growth process. In order to 



第 3 期 穆宏赫, 等: 热交换坩埚下降法制备大尺寸氟化铈晶体的热场设计与优化 289 
 
 
 

    

study the growth problem caused by low thermal conductivity of CeF3 melt, the influence mechanism of the furnace 

structure and process parameters on temperature distribution and crystallographic interface during the growth process 

was explored. In this work, numerical simulations about the growth of large size CeF3 crystal (ϕ80 mm) through the 

heat exchanger-Bridgman method were carried out to analyze the relationship between furnace structure and 

crystal/melt temperature distribution, the variation of interface shape in different growth stages, and the mechanism of 

thermal field structure on the growth interface. Results show that when the length of the heating element matches the 

length of the crucible, it is more conducive to construct a reasonable temperature gradient field. The unfavorable 

concave interface during the “shouldering” and “cylindering” growth stages can be effectively improved by adjusting 

temperature distribution on the ampoule wall through changing the baffle shape and adding a reflective screen. 

Therefore, the result not only deepens understanding of the crystallization habit of CeF3 crystals, but also enlightens 

the furnace and growth interface optimization of other crystals’ Bridgman growth. 

Key words: CeF3 crystal; heat exchanger-Bridgman method; numerical simulation; solid-liquid interface; thermal 

field optimization 

氟化铈(CeF3)晶体具有宽透过波段、高透过率、

低声子能量以及低热透镜效应等特性[1], 被用于开

发各种激光波长的高功率法拉第光隔离器 [2-5], 是

目前激光基质和磁光晶体领域的研究重点和热点。

此外, CeF3 晶体在氟离子电池固态电解质[6]、密度快

速闪烁体[7]以及纳秒级衰减时间和高辐射硬度等高

能物理领域[8]也具有广泛应用。随着 CeF3 晶体在激

光和磁光领域应用的持续发展, 大尺寸、高质量的

CeF3 单晶的需求日益急迫。然而, 不同于硅和砷化

镓等材料在熔融状态下的高导热性, CeF3 熔体的高

黏度和低热导率不利于热量和溶质的快速输运与均

匀分布, 从而给坩埚下降法制备大尺寸、高光学质

量 CeF3单晶的炉体结构和制备工艺带来了较高要求。 

数值模拟可以高效便捷地获取实验手段难以获

取的温场、流场、浓度场等信息, 帮助加深对结晶

过程的理解 , 降低晶体生长摸索优化成本。

Kuppurao 与 Derby[9]设计了不同坩埚支撑杆结构, 

借助模拟研究发现外壳热导率较低的中空支撑杆设

计能在增强轴向热流的同时抑制径向散热, 从而获

得凸界面。Hahn 与 Yoon[10]通过模拟发现在坩埚壁

和炉体内壁之间加入反射屏可以调控坩埚壁热量分

布和温度梯度, 进而将凹界面优化为凸界面。Epure

等 [11]通过模拟证明界面的形状与晶体和坩埚间隙

的厚度、坩埚的厚度以及熔体、晶体、气体和坩埚

的导热系数有关, 通过增大晶体、熔体与坩埚间的

间隙 , 可将凹界面变为平界面乃至凸界面。

Zappettini 等[12]通过数值模拟和实验结合证明了石

英坩埚的高热导石墨支架和覆盖在熔体顶部的元件

有助于在坩埚下降法生长CdZnTe晶体过程中获得凸

界面。Yang 等[13]通过瞬态模拟发现采用先慢后快的

坩埚下降速度可以实现平坦或略凸的界面, 并且较

宽的冷区炉膛有利于形成较好的生长界面, 显著降

低晶体内部的温度梯度, 从而降低热应力。Zhao 和

Liu[14]采用准稳态数值计算方法研究了水冷套对固

液界面换热的影响, 结果表明通过水冷套作为改进

的防热设计, 固液界面的传热得到了很好的控制, 

界面处轴向温度梯度增大 , 晶体生长速度可提高

20%。Zhang 等[15]通过模拟发现掺杂剂的径向偏析

导致了化学应力, 并提出可以通过调整掺杂剂的分

布来获得有利的残余化学应力场以降低晶体开裂的

可能性。Fedyushkin 等[16]的模拟结果表明, 缓慢加

速旋转浸入式加热器有利于获得均匀的溶质分布,

对于混合熔体中的杂质十分有效, 而振动浸入式加

热器则可以获得较为有利的平界面。从上述研究可

知数值模拟对分析、解决坩埚下降法晶体生长中的

实际问题有较大帮助。然而目前鲜有针对坩埚下降

法生长 CeF3 晶体的数值模拟研究, 由 CeF3 熔体低

导热性引发的生长问题以及解决方案未有报道, 生

长过程中炉体结构和工艺参数对温度分布和结晶界

面的影响机制也尚不清楚。 

本课题组基于实际炉体建立物理模型, 对热交

换坩埚下降法生长大尺寸(ϕ80 mm)CeF3 晶体进行

数值模拟, 研究炉体结构与晶体/熔体温度分布关系, 

探索不同生长阶段界面的变化规律以及热场结构对

生长界面的作用机制, 提出改善温度分布、优化界

面形状的有效方案。本工作首先对生长大尺寸氟化

钙(CaF2)晶体的热交换坩埚下降炉进行炉体温场结

构的校验与优化, 通过建立热交换坩埚下降法生长
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晶体中传质传热过程的物理和数学模型, 研究发热

体长度和隔板宽度等关键参数对温场的影响规律, 

并以坩埚中心轴纵向温度、坩埚底部径向温度以及

中心轴纵向温度梯度为参考标准得出参数优化方

案。在此基础上, 模拟 CeF3 晶体不同生长阶段的相

变和流动特性, 研究不同生长阶段固液界面形状的

变化规律, 并尝试改善放肩阶段和等径阶段的界面

形状。 

1  物理、数学模型与数值计算方法 

1.1  物理模型 

考虑实际炉体结构的对称性, 模拟中将热交换

坩埚下降炉简化为二维轴对称模型, 如图 1(a)所示, 

保温层将炉体分为内外两部分, 内部主要由坩埚、

发热体、隔板以及水冷支撑系统组成, 外部为水冷

炉壳, 晶体生长时炉内保持高度真空。坩埚为石墨

材质, 总长 200 mm, 直径 78 mm,；发热体为石墨材

质, 为晶体生长提供热源, 长度 340 mm；隔板为炭

毡材质, 厚度 80 mm，宽度 39 mm,；水冷支撑系统

为不锈钢材质, 位于坩埚下方, 水冷杆进出水温度

分别为 288 和 303 K, 流量为 15 L/min。 

晶体生长过程中研究人员最关注的部分集中在

坩埚位置, 因此在进行网格划分时使用了三种尺寸

的三角形网格, 如图 1(b)所示, 坩埚及内部区域为

关键部分, 使用6 mm网格, 坩埚和保温层之间的部

分使用 8 mm 网格, 保温层外的真空部分使用 12 mm

网格, 由于水冷炉壳尺寸有限, 因此单独划分网格。

为验证网格无关性, 把网格加密一倍, 结果发现坩 
 

 
 

图 1  炉体结构物理模型 

Fig. 1  Physical models of the furnace 
(a) Bridgeman ; (b) Grids 

埚中心轴温度差值小于 0.18%, 因此为节约计算量

采用当前网格。 

1.2  数学模型 

坩埚下降法生长 CeF3 晶体的下降速率为      

0.5 mm/h, 考虑到热传导速率比下降速率快两个量

级, 对流速率又比热传导速率至少快一个量级 [17], 

因此采取稳态模拟。流动方面, CeF3 晶体热膨胀系

数为 5.14×10–5 /K, 运动黏度为 7.54×10–7 m2/s, 坩埚

半径为 0.04 m, 流体与壁面最大温差为 100 K, 格拉

晓夫数 Gr = 5.68×106, 参照文献[18]将流动视为层

流, 采用焓-多孔模型[19]处理熔体凝固相变问题, 同

时基于 Boussinesq 假设描述熔体的热致自然对流。

连续性和动量方程如下： 

 0 u    (1) 

 1 0( ) ( )l Tp T T          u u u g
 

(2) 

其中, u 为熔体流动速度矢量, ρl、μ、βT 分别为熔体

密度、动力黏度、热膨胀系数, p、T、T0、g 分别为

压力、温度、Boussinesq假设参考温度和重力矢量, 源

项 2 3
mush pull( )(1 ) / ( )A      F u u 确保熔体相变

后变为固体, 其中 α为液相分数(0~1)、ε为防止除数为

零的常数、Amush 为糊状区常数、upull 为坩埚下降速率。 

传热方面, 本模拟考虑了导热、对流以及辐射

间的耦合过程, 传热方程如下： 

 sou rad( )i pi iC T k T q q        u  (3) 

其中, ρi、Cpi、ki 分别为不同材料的密度、恒压热容

以及热导率, 温系数以及热导率, qsou 和 qrad 分别为

热源和热辐射项, 炉内表面对表面辐射以及晶体、

熔体参与介质辐射采用 DO 辐射模型。 

本研究采用商业软件 COMSOL 模拟热交换坩

埚下降法(HEB)生长大尺寸 CeF3 晶体中的流动、传

热及相变过程, 主要涉及层流、流体传热、表面对

表面辐射以及参与介质中的辐射四个模块。采用参

数化求解器和自适应网格划分求解固液相变过程。

用于温场模型的材料属性如表 1 所示[6,20]。 

2  结果与讨论 

2.1  温度梯度场结构优化 

热交换坩埚下降炉进行 CeF3 晶体生长试验时,

常出现温场结构不合理, 坩埚顶部熔体挥发严重而

坩埚底部晶体却不能熔化(图 2 箭头所示)的问题, 

为此, 本工作首先对炉体结构进行校验与优化。为

控制变量, 根据实际晶体生长炉和热量损耗情况, 

在模拟中设置发热体功率为 6 kW。 
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表 1  材料热物性参数 

Table 1  Thermophysical parameters of materials 

Physical  
properties 

Thermal conductivity/  
(W·m–1·K–1) 

Density/(kg·m–3) Heat capacity/(J·kg–1·K–1) Emissivity 
Absorption 
coefficient 

Vacuum 2.4×10–4 2.9×10–3 150 – – 

Molybdenum 163.7–0.062T+9.72×10–6T2 10200 250.78 0.4 – 

Graphite exp(–5.7×10–4T+4.5) 1950 710 0.8 – 

Stainless Steel 9.2+0.0175T–2×10–6T2 7930 500 0.66 – 

CeF3 melt 0.5 3200 1470.8 – 900 

CeF3 crystal 1.72 5800 1064.52+0.198T+9.29×10–5T2 – 10 

 

 
 

图 2  CeF3 晶体籽晶未熔化状态 

Fig. 2  Unmelted seed crystal of CeF3 crystal 
 

发热体为晶体生长提供热源, 图 3 展示了发热

体长度分别为 100、200 和 340 mm 时坩埚内部温度

分布情况。如图 3(b)所示, 总体上发热体长度越短

坩埚中心轴温度越高 , 但长发热体的中心轴顶部 

温度有快速上升的趋势(图 3(b)插图)。不同长度发

热体对应的坩埚底部径向温度分布规律(图 3(c))也

表明, 发热体越短径向温度越高, 100 mm 长的发热

体对应的坩埚底部径向温度比 340 mm 长的发热体

高 45 K 左右。图 3(d)为不同长度发热体对应的中心

轴纵向温度梯度, 在籽晶部分三组不同长度发热体

对应的中心轴纵向温度梯度较为接近, 在放肩和等

径部分表现为发热体越长温度梯度越大, 在晶体上

部边缘处三组温度梯度逐渐变小并汇聚为一点, 而

后在坩埚顶部迅速增大, 且发热体越长, 增大的趋

势越明显。从温场分布来看, 发热体附近的等温线

呈环状分布, 高温中心位于发热体中部偏上的位置, 

所以当坩埚高 200 mm, 而发热体相对于坩埚较 
 

 
 

图 3  不同长度发热体对应的坩埚内部温度分布 

Fig. 3  Internal temperature distribution of the crucible corresponding to the heating elements of different lengths 
(a) Specific location schematic; (b) Longitudinal temperature at the central axis; (c) Radial temperature at the  

bottom of the crucible; (d) Longitudinal temperature gradient at the central axis; Colorful figures are available on website 
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长的情况下, 高温区域位于坩埚上方, 导致坩埚内

部的整体温度较低。发热体变短, 高温中心会随之

下移, 坩埚内部温度也会增加。因此, 匹配坩埚高度

的短发热体更有利于晶体生长初始阶段的化料与生

长, 接下来其他模拟参数也都采用了长度为 100 mm

的短发热体。 

在坩埚下降法生长晶体过程中, 位于发热体下

部的环形低热导率隔板将保温层内部炉腔分为上部

高温区和下部低温区, 而晶体生长的结晶界面一般

位于隔板包围的温度梯度区内。热交换坩埚下降炉

的隔板为炭毡隔板, 厚度为 80 mm, 宽度为 39 mm。

在此基础上进一步研究隔板的尺寸对坩埚内温度分

布的影响。 

图 4(a, b)展示了隔板宽度为 39、45 和 50 mm

时坩埚内部温度分布情况。从图 4(a)坩埚内部中心

轴温度分布可以看出, 隔板宽度越大整体温度越高, 

隔板宽度 50 mm 对应温度比隔板宽度 39 mm 约高

100 K。在图 4(b)坩埚底部径向温度显示的结果中, 

三种不同宽度隔板情况下的结果较为接近, 但 50 mm

宽的隔板对应的温度值略高于其余两者。出现上述

结果可能是由于当隔板宽度增大时, 隔板与坩埚之

间的距离也随之缩短, 发热体通过隔板与坩埚之间

的间隙向下散失的热量也随之减少, 因此更多的热

量进入坩埚, 坩埚整体的温度变高。 

2.2  晶体生长界面形状调控 

根据上述结果, 选取短发热体(100 mm)和原隔

板模拟分析了 CeF3 晶体在籽晶、放肩和等径生长阶

段的流动与相变特性。 

图 5(a)右半部分展示了晶体高度 22 mm(籽晶生

长阶段)时的固液界面和流场, 由于靠近底部水冷, 

加之石墨坩埚的良好导热性, 固液界面中心温度低

于边缘温度, 界面明显凸向熔体。从温度云图(图 5(a)

左半部分)等温线整体上凸(放肩部分略平)可知坩埚

壁温度均不低于中心轴温度, 由此引发的热致浮力

对流顺着坩埚壁上升, 再沿着中心轴下流, 形成一

个较大的逆时针涡包。图 5(b, c)分别为晶体高度 55 

和 64 mm(放肩生长阶段)时的温度云图和流场图及

界面形状, 在此阶段坩埚外表面积迅速增大, 且由

于存在隔板, 没有热源直接辐射加热, 因此这部分

坩埚壁表现为向下部冷腔大量散热, 引起坩埚壁过

冷, 进而产生凹界面。虽然这一阶段坩埚壁过冷固

液界面凹向熔体, 但模拟结果表明等径部分等温线

仍呈上凸趋势(图 5(b)温度云图), 也即坩埚壁附近

的温度仍高于中心轴, 因此图 5(b)中涡流方向与籽

晶阶段相同, 为逆时针。而在放肩阶段的后半段(晶

体高度 64 mm), 随着水冷效果减弱, 相比于图 5(b), 

图 5(c)中等径部分等温线上凸趋势明显减弱, 界面

附近的等温线甚至呈下凹分布, 所以熔体中流动状

态有了较大变化, 如图 5(c)右半部分流场图所示, 

熔体右上角依然为逆时针涡包, 但涡包大小和速度

明显降低, 靠近界面附近则出现了较大的顺时针涡

包。图 5(d)右半部分为晶体高度 104 mm (等径生长

阶段)时的流场和固液界面示意图, 随着固液界面

上移, 晶体部分长度增大, 由于晶体导热系数较低

(1.7 W/(m·K)), 底部水冷散热难以作用到固液界面, 

此时主要依赖隔板以下的坩埚壁朝外辐射散热, 这

就导致固液界面中心轴处温度高于壁面附近温度

(图 5(d)左), 所以整体呈凹界面分布。流动状态也由

图 5(c)中的双涡包彻底转变为沿中心轴上升顺着坩

埚壁下流的顺时针涡包。 

上述模拟结果表明 , 利用初步优化的炉体结

构生长 CeF3 晶体时, 在放肩和等径生长阶段均出

现了凹界面 , 不仅不利于界面排出杂质 , 且壁面

杂晶容易侵入晶锭[21-22], 在实验中也观察到 CeF3

晶体中存在从放肩阶段一直延伸到等径末端的多

晶, 如图 6 所示。因此, 进一步对界面形状进行 

优化。 
 

 
 

图 4  不同宽度隔板对应的坩埚内部温度分布 

Fig. 4  Temperature distributions inside the crucible corresponding to the partitions of different widths 
(a) Longitudinal temperature at the central axis; (b) Radial temperature at the bottom of the crucible; Colorful figures are available on website 
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图 5  不同生长阶段的温场分布(左)和流场分布及界面形状(右) 

Fig. 5  Thermal field distribution (left) and flow field distribution, interface shape (right) at different growth stages 
(a) Seeding stage; (b) Beginning of shouldering stage; (c) End of shouldering stage; (d) Cylinder stage 

 

 
 

图 6 从放肩延伸到等径末端的多晶的照片 

Fig. 6 Pictures of polycrystalline extending from shouldering 
stage to the end of cylinder stage 
  

在晶体生长的放肩阶段, 改变隔板形状对于放

肩部分坩埚壁附近的热量分布有明显影响, 因此改

变隔板形状可能有利于优化放肩部分的固液界面形

状。图 7(b)为改变隔板形状后对应温场分布和固液

界面形状, 与原隔板的情况(图 7(a))相比, 固液界面

由凹界面变为微凸界面, 对应温场在固液界面附近

的等温线也由凹变平, 也就是说界面处坩埚壁附近

温度不再低于中心轴。这说明改变隔板的形状能使

发热体的一部分热量抵达坩埚壁放肩部分, 在一定

程度上抑制放肩部分坩埚壁过冷, 进而改善放肩阶

段的固液界面形状。由此可以推断, 若增加下发热

体, 在晶体放肩生长时进行热补偿, 同样也能抑制

放肩坩埚壁过冷从而改善放肩固液界面形状。 

关于等径生长阶段优化, 参考 Hahn 与 Yoon 提

出的方法[10], 在等径阶段固液界面下方的坩埚壁和

保温层之间加入具有一定倾角的反射屏以改善此阶

段的固液界面形状。图 8(a, b)分别为无反射屏有隔

板(原隔板)和有反射屏无隔板条件下的温度分布和

界面形状。与原隔板的条件相比 ,  加反射屏的 
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图 7  放肩阶段温场分布(左)和界面形状(右) 

Fig. 7  Thermal field distribution (left) and interface shape (right) in the shouldering stage 
(a) Original separator; (b) Trapezoidal separator 

 

 
 

图 8  等径阶段温场分布(左)和界面形状(右) 

Fig. 8  Thermal field distribution (left) and interface shape (right) in the cylinder stage 
(a) Original partition without reflective screen; (b) Reflective screen without partition 

 

条件下对应固液界面由凹界面变为微凸界面, 图中

左侧显示的温场中界面附近的等温线由凹变凸, 熔

体上部等温线也有凹变平或微凸。模拟结果证明, 

加反射屏对于改善等径阶段的固液界面有一定的效

果。 

3  结论 

本研究通过数值模拟考察分析了热交换坩埚下

降炉关键炉体结构对 CeF3 晶体生长热场分布的影

响，模拟结果显示, 匹配坩埚高度的短发热体更有利

于晶体生长初始阶段的化料与生长, 改变隔板形状

能够调整热量分布, 从而改善坩埚放肩部分的过冷

情况。在此基础上研究不同生长阶段的固液界面形

状和熔体流动变化规律, 发现不同生长阶段对应的

温场流场以及界面形状有所不同。籽晶阶段为凸界

面, 涡包为逆时针方向, 放肩阶段为凹界面, 且由于

温度分布变化，涡包方向由逆时针转变为顺时针, 等

径阶段保持了凹界面和顺时针涡包的状态。最后对

放肩阶段和等径阶段的固液界面形状优化提出了改

进建议, 改变隔板形状能抑制放肩部分坩埚壁过冷, 

使凹界面变为微凸界面, 等径阶段的凹界面在反射
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屏作用下转变为凸界面。 
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