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提拉法下 Yb:YAG 单晶缺陷的正电子湮没研究 
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摘 要: 为满足固体激光器的应用需求, 研究人员不断改进 YAG 激光晶体生长技术, 其中控制 YAG 中的缺陷结构

对于晶体的生长尤为重要。本工作对提拉法两种工艺制备的晶体样品进行了缺陷研究, 特别是晶体散射点的起源。

正电子湮没技术是一种对材料微观结构十分灵敏且有效的核物理技术分析表征手段, 对空位缺陷、微孔等极为敏

感。根据正电子湮没寿命谱与多普勒展宽谱的分析结果, 无论工艺、有无散射点, 样品的正电子寿命及多普勒展宽

线性参数均存在差异。这说明晶体主要缺陷是 YAG 结构中的本征缺陷, 散射点可能是空位团聚引起的纳米微孔, 

研究表明该技术可以灵敏地表征 YAG 晶体散射点。正电子湮没实验反映的晶体单晶质量差异与 X 射线衍射、单

晶摇摆曲线、光透过率以及位错密度结果吻合。在研究晶体的物理性能和缺陷与材料微结构的关系上正电子湮没

技术具有独特的技术优势, 同时正电子湮没技术可以在微观尺度上有效反映晶体质量。 
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Abstract: In order to meet the development needs of solid-state lasers, it is necessary to continuously improve the 

YAG laser crystal growth technology. However, controlling the defect structure in YAG is particularly difficult for 

crystal development in industry and scientific research. The defects of crystal samples prepared by the two processes 

were studied, especially the origin of crystal scattering points. Positron annihilation technology (PAT) is a sensitive and 
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effective nuclear technology for analysis and characterization method being used to control microstructure of materials, 

which is extremely sensitive to vacancy defects and micropores. According to the PAT analysis results,the positron 

annihilation lifetime spectrum and Doppler broadening spectrum, the positron lifetimes and line-shape parameters of 

Doppler broadening spectra of samples vary with different processes and with or without scattering points indicating 

that the main defects of the crystal are the intrinsic defects in the YAG structure.The scattering points may be 

nanopores caused by vacancy agglomeration, indicating that the PATis very sensitive to characterize the scattering 

points in the YAG crystal. The present experimental results of positron annihilation are consistent with the results of 

single crystal quality reflected by X-ray diffraction (XRD), single crystal rocking curve (XRC), optical transmittance, 

and dislocation density, indicating the uniqueness and technical advantages of positron annihilation technology in 

studying the relationship between physical properties and defects/microstructure of crystal materials. Meanwhile, it 

can be concluded that the PAT can effectively reflect the crystal quality at micro scale. 

Key words: crystal defects; positron annihilation; Yb:YAG crystal; Czochralski method 

Yb3+离子的电子能级结构简单, 仅两个电子态

(基态 2F7/2 与激发态 2F5/2), 热负荷较低(低于 11%)[1], 

具有光转换效率高、吸收带较宽、荧光寿命长等特点[2-4], 

且 YAG 基质在机械加工性、光学性以及化学稳定性

方面具有突出优点, 适用于 LD 泵浦条件下的高功

率固体激光器输出, 在工业、科研、信息等领域具

有良好的应用前景, 是一种可用于 LD 泵浦条件的

优良的高功率固体激光器增益介质[5]。大尺寸高品质

Yb:YAG 激光晶体生长是当前材料领域的重要研究方

向, 其主要生长方法有提拉法[6]、温度梯度法[7-8]、水平

定向结晶法[9-10]或热交换法[11]。其中提拉法可通过

调节温场及定向籽晶旋转搅拌效应, 获得合适的熔

体对流, 有效降低晶体中的生长缺陷, 有利于提高

晶体质量, 是最常用的大尺寸激光晶体制备方法。

受生长条件的制约, 晶体内部不可避免存在各种形

式的缺陷, 例如散射点、夹杂物和位错等, 缺陷对晶

体的光学均匀性、激光输出功率、热力学性能和机

械性能等均有影响, 因此, 研究 Yb:YAG 晶体缺陷

有利于改进和完善晶体生长工艺。 

正电子湮没谱学是探测正电子进入材料中与电

子湮没发射出的辐射光子, 包含电子的动量、密度

分布等信息，可以得到物质中的微观结构和电子结

构等信息[12-13]。正电子湮没技术从原子尺度研究材

料微观结构, 是一种对材料中的缺陷非常敏感的核

技术分析手段。基于正电子具有正电荷以及与电子

湮没的性质, 正电子更倾向于分布在电子云密度较

低的区域。正电子湮没寿命谱可根据样品各寿命分

量以及相对强度获得样品中存在缺陷的类型、尺寸

及相对含量[14-15]。湮没辐射多普勒展宽谱通过构建

反映多普勒展宽变化的线性参数 S, W 来表征材料

内部缺陷类型的变化, S 参数反映价电子等低动量

电子与正电子的湮没情况, W 参数反映芯电子等高

动量电子与正电子的湮没情况[13,16-17]。目前利用正

电子湮没技术研究 YAG 晶体材料缺陷已有一定研

究基础, Zych 等[18]研究表明 Ce:YAG 晶体中的主要

缺陷是 YAG 结构中的本征缺陷；Liu 等[19]研究表明

正电子湮没技术可表征 Tm3+不同浓度掺杂下的缺

陷含量；Varney 等[20]研究了正电子湮没技术用于未

掺 YAG 及不同种掺稀土离子(Ce,Nd,Tm,Yb)的 YAG

单晶中的本征缺陷； Selim 等[21]研究表明不同热处

理下的 YAG 存在的缺陷类型亦不同。本研究中, 应

用正电子湮没技术研究 Yb:YAG 晶体散射点起源, 

并得到晶体中存在的主要缺陷, 表明正电子湮没谱

学能灵敏地表征晶体中存在的散射点, 结合 X 射线

衍射和单晶摇摆曲线、双光路透过率测量与位错实

验表征晶体单晶质量, 实验结果表明正电子湮没技

术能在微观尺度上有效反映晶体质量。 

1  实验方法 

1.1  样品制备 

采用提拉法沿<111>方向 , 用两种工艺生长

Yb:YAG 晶体。按照原子分数 1.4%Yb:YAG, 将高纯

原料 Yb2O3、Y2O3 和 Al2O3 按比例称取, 将原材料

混合均匀后压制成型放入铱坩埚, 使用 JGD-700 型

提拉单晶炉, 生长气氛高纯氮气, 拉速 0.5~2 mm/h, 

第一种工艺的转速为 1~6 r/min，第二种工艺的转速

接近于 0 r/min。晶体生长结束后置于 1500 ℃空气

中退火 72 h。已知分凝系数均为 1.025, 即 Yb3+掺杂

浓度为 1.435%。均在晶体等径开始处取样, 垂直于

生长方向定向切割 , 切片两面抛光后作为测试样

品。为方便标记, 将两种工艺命名为工艺 1 和 2, 其
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样品命名为样品 1 和 2。另外, 分别取两种工艺晶体

的少许毛坯等径部分 , 研磨成粉末用于晶体结构

测试。 

1.2  样品表征 

采用 X 射线衍射仪(型号 χ’ Pert PRO)进行 X 射

线粉末衍射(XRD)和单晶摇摆曲线实验(XRC)。使用

MIL-H-1112-500 mw 型激光发射器测量样品光学透

过率, 激光波长 1112 nm。采用化学腐蚀法研究样品

的位错问题并计算位错密度, 将双面抛光的Yb:YAG

切片在 220 ℃用浓磷酸侵蚀 60 min, 使用金相显微

镜观察其位错形貌并计算位错密度。采用 ORTEC

公司生产的正电子湮没寿命谱仪测量样品的正电子

湮没寿命谱(Positronium annihilation lifetime, PAL), 

时间分辨率约 220 ps, 放射源为源强约 30 µCi(1 Ci= 

3.7×1010 Bq)的 22Na。实验时, 将同一状态的两片样

品紧夹在放射源 22Na 两侧, 呈“三明治”式结构。为

保证合理的统计结果, 寿命谱计数累计超 2×106。采

用数字化多普勒展宽谱仪(由高纯锗探测器及在线

数据采集系统组成)测量湮没辐射多普勒展宽谱。所

有测试均在室温下进行。 

2  结果与讨论 

2.1  物相分析与结晶质量 

X 射线粉末衍射测试角度范围 10°~90°。图 1

为两组 Yb:YAG 晶体样品的粉末衍射图谱和 YAG

标准图谱。与标准粉末衍射图谱(ICSD#20090)对比, 

两组样品特征峰位置匹配度高。样品 1、2 的晶格常

数分别为 1.2010、1.2005 nm, 与 YAG(1.2006 nm)

相比差异小于 0.1%。 

图 2 为两组 Yb:YAG 晶体样品的 X 射线摇摆曲 

 

 
 

图 1  两组 Yb:YAG 晶体的 X射线粉末衍射图谱与标准图谱

(ICSD#20090)对比 

Fig. 1  XRD patterns of two groups of Yb:YAG crystals 
compared to the standard pattern (ICSD#20090) 

线, 样品 1、2 衍射峰的半高宽分别只有 37.76″、

26.61″, 两组衍射峰峰形平滑, 对称性良好, 表明两

种工艺制备的 Yb:YAG 的单晶性均良好, 且样品 1

衍射峰强低于样品 2, 说明样品 1 在单晶质量（即结

晶度）和结构完整性上略低于样品 2。 

2.2  光学性能 

使用 532 nm 绿光激光器找到晶体中的散射点, 

取工艺 2 生长的一块包含散射点及无散射点区域的

晶体进行精加工, 采用激光波长为 1112 nm 的 MIL- 

H-1112-500mw型激光发射器, 配合 PM320E型光功

率计测量有散射点和无散射点区域的光学透过率, 

光路图如图 3 所示。光功率计示数稳定后, 将样品

放置在分束镜前一定位置, 样品竖立使光路通过样

品, 多次取点测量并统计接收器功率数据, 分别计

算样品中有无散射点区域的透过率, 计算结果如表 1

所示。 

根据表 1 数据可知, 有散射点区域透过率的平

均值 83.20%, 小于无散射点区域透过率的平均值

84.16%, 即样品中有散射点的区域光学透过率低于

无散射点的区域。 

 

 
 

图 2  两组 Yb:YAG 晶体样品的 X 射线摇摆曲线 

Fig. 2  X-ray rocking curves of two groups of Yb:YAG crystals 

 

 
 

图 3  双光路透过率测量装置光路图 

Fig. 3  Optical path diagram of double optical path transmittance 
measurement 
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表 1  同一样品中有无散射点区域的光学透过率 

Table 1  Optical transmittance of a sample syncroneously 
with and without scattering points 

Area Transmittance/% 
Average 
value/%

With scattering point 83.38 83.00 83.22 83.20 

Without scattering point 84.06 84.17 84.26 84.16 

 

2.3  缺陷检测与分析 

采用化学腐蚀法研究样品 1、2 的位错问题并计

算位错密度。晶体中位错分布形式可以是滑移面上

形成塞积群、夹杂物或包裹体周围形成位错环或是

位错列, 也可能是更复杂的各种位错间的缠结等[22]。

图 4 是金相显微镜下 Yb:YAG 晶体(111)晶面的位错

腐蚀坑形。Yb:YAG 晶体(111)晶面位错形貌均为等

边三角形, 腐蚀坑形貌规则排列均为位错列。位错

密度是衡量晶体质量的重要参数之一, 多次进行位

错密度测量后取平均值, 并计算均方差：样品 1 和

样品 2 的位错密度分别为(149±9)、 (118±7)/cm2。 

双光路透过率测量实验结果表明, 散射点很可

能是影响晶体质量和性能的重要原因。晶体的宏观

特性是微观特性的反映, 故需要从原子水平上对单

晶结构中的微观缺陷进行表征分析。根据 XRD、

XRC分析结果, 工艺 2的晶体质量好于工艺1, 研究

两种工艺特别是工艺 2 制备的无散射点、有散射点的

样品片, 分别记名为 1-1、1-2, 2-1、2-2, 2-3、2-4。 

采用解谱软件 LT 9.0 分析正电子在样品材料中

的寿命成分及相对含量, 结果见表 2, 其中 τ1, I1 分

别为第一寿命及其强度, τ2, I2 为第二寿命及其强度, 

τav 为平均寿命[15]。 

图 5 为不同样品的寿命分量及平均寿命的相对

大小。同一工艺下, 有散射点的样品第一寿命长于

无散射点的样品, 且第一寿命强度占比很大; 只有

工艺 1 的样品不论有无散射点均有第二寿命, 且第

二寿命极大、强度占比很小; 计算得到的平均寿命 

 

 
 

图 4  Yb:YAG 晶体(111)晶面的位错腐蚀形貌 

Fig. 4  Dislocation etching pits of Yb:YAG crystal at (111) 
crystalline face 

表 2  各个样品的正电子湮没寿命特征参数 

Table 2  Positron annihilation lifetime results of each sample 

Sample τ1/ps I1/% τ2/ns I2/% τav/ps

1-1 165.72 98.80 2.037 1.198 186.97

1-2 167.26 98.95 2.043 1.051 188.14

2-1 161.42 100.00 / / 161.42

2-2 165.24 100.00 / / 165.24

2-3 162.90 100.00 / / 162.90

2-4 164.40 100.00 / / 164.40

 

 
 

图 5  各个样品的正电子湮没寿命图 

Fig. 5  Positron annihilation lifetime diagrams of each sample 
 

变化趋势与第一寿命变化趋势相同。 

第一寿命主要反映晶体本征结构的湮没特征, 

对应于无缺陷区域的正电子湮没, 可认为是本征正

电子寿命[14]。提拉法工艺较成熟[23-25], XRC 实验结

果表明样品结晶度均良好。因此, 本实验测量的正

电子主要在无缺陷区域内湮没, 第一寿命基本不变, 

强度占比大。Zhang 等[26]测量 YAG 的约化正电子寿

命为 175 ps, 与本实验测量结果基本一致。 

正电子的俘获中心是中性或带负电荷的空位型

缺陷, 较长的寿命值是由空位型缺陷捕获正电子引

起的, 对应于正电子在单空位、空位团或纳米微孔

中的湮没。这些缺陷处的电子密度较体态电子密度

更低[15], 在晶格中对正电子捕获效率更高, 可认为

是缺陷的特征寿命。因此, 空位型缺陷对正电子寿

命的贡献主要体现在缺陷特征寿命, 即出现更长寿

命成分的分量。研究[20-21,27]表明, 在退火条件不发

生改变的情况下, YAG 单晶中的点缺陷是铝空位

(VAl)和铝空位与相邻氧空位的配合物(VAl-VO), 这

些结构缺陷能畸化晶格, 捕获正电子从自由态到束

缚态。高质量 YAG 晶体生长技术不断进步, 但是在

复杂氧化物 YAG 晶体的生长过程中, 宏观上生长

工艺的改变无可避免会产生配料达不到完美化学计

量比或生长环境、气氛达不到绝对纯净等工艺问题, 

不可能生长出无缺陷的晶体。因此, 宏观上生长工

艺 1 使得微观晶格更明显畸化, 导致工艺 1 晶体的
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正电子湮没寿命谱中出现第二寿命。 

晶体结晶质量差异(XRD、XRC 实验)与正电子

第一寿命结果变化一致, 并且同一工艺下, 有散射

点的样品第一寿命均大于无散射点的样品。很明显

散射点缺陷能畸化晶格, 从而造成体态电子密度降

低, 正电子寿命延长。工艺 1 晶体第二寿命相当长, 

表明晶体内部存在阳离子空位和配合物空位, 并且

这些空位缺陷彼此团聚形成大的空位团或纳米微孔, 

宏观观测到的散射点很可能是由此所致。Yb:YAG

晶体生长是相同摩尔Yb2O3取代YAG基质中的Y2O3, 

Yb3+取代 Y3+进入晶格中[28], 在晶格中提供更多电子, 

相较体态, 空位中的电子密度降低, 从而出现了缺

陷特征寿命。 

正电子湮没寿命分析中均无更长寿命, 说明晶

体中几乎没有更大尺寸缺陷, 但因正电子湮没寿命

分析缺陷浓度有范围限制, 测量存在一定误差, 大

尺寸缺陷浓度极低, 应配合其他实验手段表征晶体

缺陷形貌。样品 1 位错密度大于样品 2, 说明工艺 1

晶体的大尺寸缺陷较工艺 2 多。两种工艺晶体第一

寿命占比均极大, 意味着不论有无散射点, 空位团

或位错之类的缺陷所占比例远低于晶体中存在的本

征缺陷。 

多普勒展宽谱通常采用线性参数 S 和 W 描述谱

线形状, S 参数反映了低动量电子即价电子或传导

电子的动量信息, 而 W 参数反映了高动量电子即芯

电子的动量信息, 两种参数随着正电子湮没环境变

化而变化[29]。图 6 是正电子多普勒展宽谱的实验结

果, 图 6(a)展示了工艺 1 晶体无论有无散射点, S 参

数均大于工艺 2, 且两种工艺样品组内对比发现, 

有散射点的晶体(样品 1-2、2-2、2-4)S 参数均大于

无散射点的晶体(样品 1-1、2-1、2-3)。S 参数是反

映晶体材料内部缺陷周围低动量电子信息的线性参

数[16], 说明工艺 1晶体内部缺陷多于工艺 2, 且有散

射点的晶体内部缺陷多于无散射点的晶体, 与正电

子湮没寿命特征参数表中分析得到的缺陷结果一

致。图 6(b)是样品的 S-W 参数图, 所测样品在 S-W
参数图中分布基本呈现线性关系。基于 S-W 参数图, 

S-W 斜率的变化与缺陷类型的变化密切相关, 进一

步表征缺陷类型的变化[14], 说明两种工艺下样品不论

有无散射点, 晶体内缺陷类型在同步变化, 晶体内缺

陷主要是本征缺陷, 这与正电子寿命强度结果相符。 

实验测定并对比分析了两种工艺下、有无散射

点的 Yb:YAG 样品的正电子寿命及其强度, 并判断

缺陷结构。分析正电子湮没寿命特征参数表可知样

品 1 存在两种寿命组分, 样品 2 存在一种寿命组分, 

工艺 1 晶体内部缺陷略多于工艺 2, 同一工艺下有 

 
 

图 6  不同工艺 Yb:YAG 晶体样品的正电子多普勒展宽线性

参数 S 和 W 的变化 

Fig. 6  Line-shape parameters of Doppler broadening spectra 
of Yb:YAG crystal samples under different processes 
(a) Variation of S-parameter values; (b) Plots of S-parameter vs. 
W-parameter  

 

散射点的晶体内部缺陷略多于无散射点的晶体。两

种工艺下不论有无散射点, Yb:YAG 晶体的主要缺

陷都是 YAG 结构中的本征缺陷。多普勒展宽图谱包

括 S 参数变化及 S-W 参数图谱分析进一步验证了以

上结论。 

3  结论 

应用正电子湮没技术(正电子湮没寿命谱与多普

勒展宽谱)研究晶体微观缺陷, 推测散射点起源, 并

得到晶体中存在的主要缺陷, 同时对比了两种工艺

生长的晶体内部缺陷变化。晶体散射点可能是空位

团聚引起的纳米微孔, 晶体的主要缺陷是 YAG 结构

中的本征缺陷, 工艺 1 晶体内部缺陷略多于工艺 2, 

同一工艺下有散射点的晶体内部缺陷略多于无散射

点的晶体, 表明正电子湮没技术能灵敏地表征晶体

散射点。S 参数变化及 S-W 谱图进一步验证了正电子

寿命结果。X 射线衍射、单晶摇摆曲线及双光路透过

率测量与位错实验讨论了晶体质量差异, 与正电子

实验结果吻合, 表明正电子湮没技术能在微观尺度

上有效反映晶体质量差异, 这为完善激光晶体生长

工艺及如何控制 YAG 中的缺陷结构提供了新思路。 
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