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1.一种宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体的方法，所述稀土离子

掺杂石榴石系列晶体的分子式为Re:A3B5O12，RE＝Yb、Nd、Ce，A＝Y、Lu以及Y/Lu固溶体，B＝

Al、Ga以及Al/Ga固溶体，其特征在于，包括如下步骤：

步骤1.原料的选取和处理：按分子式RE:A3B5O12化学计量比，称取原料Re2O3、A2O3和B2O3，

经过混料、压料和烧料过程，得到多晶料块；

步骤2.晶体生长：

步骤2.1加热熔化所述多晶料块，并保持过热；

步骤2.2下降宽籽晶，使宽籽晶与模具接触；

所述宽籽晶的宽度WS、厚度TS与模具的宽度WD、厚度TD满足条件WS
＝WD且80％TD≤TS≤

TD；

步骤2.3  10‑30分钟后，提拉晶体进行等径生长，提拉速率为5‑30mm/h；

步骤2.4晶体生长结束后，进行升温提脱后，在12‑20小时内降至室温出炉；

步骤2.5高温退火后，在空气气氛中升温至1000‑1300℃，并恒温10‑20小时后，缓慢降

至室温。

2.根据权利要求1所述的宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体的方

法，其特征在于，所述步骤1混料、压料和烧料过程，具体是：

步骤1.1按分子式RE:A3B5O12化学计量比，称取原料Re2O3、A2O3和B2O3在混料机中混料20‑

40小时后，在冷等静压机中压料3‑6小时；

步骤1.2将压制后原料放进氧化铝坩埚中，将氧化铝坩埚放入退火炉中煅烧，温度为

1000‑1500℃，时间为10‑15小时，得到多晶料块。

3.根据权利要求1所述的宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体的方

法，其特征在于，所述步骤2晶体生长过程在流动气氛中进行，流动气氛是惰性气体。

4.根据权利要求1所述的宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体的方

法，其特征在于，所述模具为片状钼制模具，步骤2中，在晶体生长之前的装炉过程中，将装

有原料的钼坩埚放置在炉膛中央，钼坩埚中央放置钼模具，钼坩埚盖放置在钼坩埚上。
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宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体的

方法

技术领域

[0001] 本发明属于晶体生长技术领域，具体涉及一种宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子

掺杂石榴石系列晶体的方法。

背景技术

[0002] 导模法的生长原理是在坩埚中间放置具有毛细管缝隙的模具，溶液通过毛细作用

上升到模具上表面并形成液膜，然后下籽晶进行提拉生长。通过调整模具的形状和尺寸，可

以直接生长出特定形状和尺寸的单晶，具有生长速度快和生长成本低等优点。为了满足闪

烁和激光领域对稀土离子掺杂石榴石晶体的战略需求，需要研制六英寸以上大尺寸高质量

晶体，但是导模法生长大尺寸晶体存在开裂的风险。

[0003] 导模法生长晶体常使用窄籽晶，窄籽晶的宽度和厚度远小于模具顶部的宽度和厚

度，生长晶体过程中需要进行缩颈和放肩才可以进入较稳定的等径生长阶段。但是放肩阶

段的肩部结晶面积随时间呈指数增加，晶体肩部面积的快速增加导致散热变快，产生的热

应变超过临界应变值造成晶体开裂。

[0004] 采用宽籽晶进行生长，宽籽晶的宽度与模具宽度相等，其厚度基本与模具厚度相

同，生长晶体过程中不存在缩颈和放肩步骤，解决放肩过程中热应力过大导致晶体开裂的

问题，并且宽籽晶与热场结构共同建立起适合大尺寸晶体生长的温场。

[0005] 专利文献CN104962994A公开了一种导模法生长特定尺寸稀土掺杂含镓石榴石系

列晶体的方法，可以快速生长特定尺寸晶体，但明确写出了生长出的晶体长度为4英寸，远

小于本发明生长出的6英寸以上大尺寸晶体。同时专利文献CN104962994A明确写出生长过

程需要下种、收颈、放肩和等径步骤，以及坩埚与模具的材料为铱金。

发明内容

[0006] 针对现有技术中导模法生长大尺寸单晶放肩困难且易开裂的问题，本发明提供一

种宽籽晶导模法生长大尺寸石榴石系列晶体的工艺方法。该方法不进行缩颈和放肩过程，

降低了晶体开裂的风险，提高了结晶率并缩短生长时间，能够稳定生长出高质量、大尺寸稀

土离子掺杂石榴石系列晶体。

[0007] 本发明的技术方案如下：

[0008] 本发明提供一种宽籽晶导模法生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体的方法，

所述稀土离子掺杂石榴石系列晶体的分子式为Re:A3B5O12，RE＝Yb、Nd、Ce，A＝Y、Lu以及Y/

Lu固溶体，B＝Al、Ga以及Al/Ga固溶体，其特点在于，包括如下步骤：

[0009] 步骤1.原料的选取和处理：按分子式RE:A3B5O12化学计量比，称取原料Re2O3、A2O3和

B2O3，经过混料、压料和烧料过程，得到多晶料块；

[0010] 步骤2.晶体生长：

[0011] 步骤2.1加热熔化所述多晶料块，并保持过热；
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[0012] 步骤2.2下降宽籽晶，使宽籽晶与模具接触；

[0013] 所述宽籽晶的宽度WS、厚度TS与模具的宽度WD、厚度TD满足条件WS
＝WD且80％TD≤

TS≤TD；

[0014] 步骤2.3  10‑30分钟后，提拉晶体进行等径生长，提拉速率为5‑30mm/h；

[0015] 步骤2.4晶体生长结束后，进行升温提脱后，在12‑20小时内降至室温出炉；

[0016] 步骤2.5高温退火后，在空气气氛中升温至1000‑1300℃，并恒温10‑20小时后，缓

慢降至室温。

[0017] 所述步骤1混料、压料和烧料过程，具体是：

[0018] 步骤1.1按分子式RE:A3B5O12化学计量比，称取原料Re2O3、A2O3和B2O3在混料机中混

料20‑40小时后，在冷等静压机中压料3‑6小时；

[0019] 步骤1.2将压制后原料放进氧化铝坩埚中，将氧化铝坩埚放入退火炉中煅烧，温度

为1000‑1500℃，时间为10‑15小时，得到多晶料块。

[0020] 优选的，步骤(1)中，在混料机中混料20‑40小时。

[0021] 优选的，步骤(1)中，在冷等静压机中压制粉料3‑6小时。

[0022] 优选的，步骤(1)中，烧料具体过程是将压制好的原料放进氧化铝坩埚中，将氧化

铝坩埚放入退火炉中煅烧，温度为1000‑1500℃，时间为10‑15小时。

[0023] 优选的，步骤(2)中，整个生长过程在流动气氛中进行，流动气氛是惰性气体，如氩

气。

[0024] 优选的，步骤(2)中的模具为片状钼制模具，模具放置在钼坩埚中央。

[0025] 与现有技术相比，本发明的有益效果是：

[0026] 1)大尺寸晶体生长需要大尺寸模具，生长过程中模具顶部的径向温梯难以调控，

模具上表面不合适的温度梯度增加了晶体放肩的困难程度。采用与模具等宽的宽籽晶进行

生长，不存在缩颈和放肩步骤，解决放肩过程热应力过大导致晶体开裂的问题。同时使用宽

籽晶可以调控温场，建立起适合晶体生长的温梯，提高六英寸以上单晶的成晶率，降低了生

长成本，缩短了生长周期，生长出的高质量晶体均匀性更好，没有核心与侧心，在加工上降

低耗材成本。

[0027] 2)相对于专利CN104962994A，本发明生长出的晶体长度在6英寸以上，专利

CN104962994A生长出的晶体长度仅约为4英寸。晶体生长技术的困难程度与晶体预定生长

尺寸成正比关系，不同尺寸晶体需要的炉膛、坩埚以及模具尺寸大不相同，本发明突破了导

模法生长6英寸以上大尺寸稀土离子掺杂石榴石晶体的技术壁垒。并且与专利

CN104962994A有所区别的是，本发明使用钼制坩埚，而专利CN104962994A使用铱金坩埚，在

生长成本上，本专利使用价格更有优势的钼材料，大幅度降低了生长晶体的成本。

附图说明

[0028] 图1为本发明实施例1导模法生长石榴石晶体的设备结构示意图；

[0029] 图中：籽晶杆1、籽晶夹头2、籽晶3、晶体4、模具6、坩埚盖7、坩埚8、副加热器9、主加

热器10。

[0030] 图2为本发明实施例1中模具的示意图。

[0031] 图3为本发明实施例1生长过程中的石榴石单晶状态示意图。
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[0032] 图4为本发明实施例1中宽籽晶和模具的边界附近的局部放大图，其中宽籽晶的宽

度为WS，厚度为TS，模具顶部的宽度为WD，厚度为TD，存在关系式WS＝WD并且TD＝TS。

[0033] 图5为本发明实施例1导模法生长得到的掺镱钇铝石榴石单晶的XRD图谱。

具体实施方式

[0034] 下面结合具体实施例对本发明进行详细说明。以下实施例将有助于本领域的技术

人员进一步理解本发明，但不以任何形式限制本发明。应当指出的是，对本领域的普通技术

人员来说，在不脱离本发明构思的前提下，还可以做出若干调整和改进。这些都属于本发明

的保护范围。

[0035] 实施例1

[0036] 宽籽晶导模法生长大尺寸掺镱钇铝石榴石单晶的方法，包括步骤如下：

[0037] (1)按照分子式(Yb0 .3Y0 .7)3Al5O12化学计量比，称取纯度5N的原料Y2O3、Yb2O3和

Al2O3，在混料机中混料30小时后在冷等静压机中压料4小时，将原料放进退火炉中1200℃烧

结15小时后取出多晶料块。

[0038] (2)将料块放入炉膛中央的坩埚8中，使用电阻加热器9和10熔化多晶料块，原料完

全熔化后保持过热；使用籽晶夹持器2固定宽籽晶3，操控籽晶杆1下降宽籽晶3。宽籽晶3与

模具6等宽，其厚度与模具6厚度相同。籽晶3与模具6接触后液膜5厚度合适，15分钟后提拉

晶体进入等径生长阶段，提拉速率为18mm/h；晶体生长结束，进行升温提脱，15小时降至室

温后出炉；取出的晶体放入马弗炉中高温退火以降低热应力，空气气氛中升温至1100℃，恒

温16小时，然后缓慢降至室温。

[0039] 实施例2

[0040] 宽籽晶导模法生长大尺寸镥铝石榴石单晶的方法，包括步骤如下：

[0041] (1)按照分子式Lu3Al5O12化学计量比，称取纯度5N的原料Lu2O3和Al2O3，在混料机中

混料30小时后在冷等静压机中压料4小时，将原料放进退火炉中1300℃烧结12小时后取出

多晶料块。

[0042] (2)将料块放入炉膛中央的坩埚8中，使用电阻加热器9和10熔化多晶料块，原料完

全熔化后保持过热；使用籽晶夹持器2固定宽籽晶3，操控籽晶杆1下降宽籽晶3。宽籽晶3与

模具6等宽，其厚度是模具6厚度的80％。籽晶3与模具6接触后液膜5厚度合适，18分钟后提

拉晶体进入等径生长阶段，提拉速率为23mm/h；晶体生长结束，进行升温提脱，17小时降至

室温后出炉；取出的晶体放入马弗炉中高温退火以降低热应力，空气气氛中升温至1200℃，

恒温18小时，然后缓慢降至室温。

[0043] 实施例3

[0044] 宽籽晶导模法生长大尺寸掺镱镥铝石榴石单晶的方法，包括步骤如下：

[0045] (1)按照分子式(Yb0 .2Lu0 .8)3Al5O12化学计量比，称取纯度5N的原料Yb2O3、Lu2O3和

Al2O3，在混料机中混料30小时后在冷等静压机中压料4小时，将原料放进退火炉中1300℃烧

结14小时后取出多晶料块。

[0046] (2)将料块放入炉膛中央的坩埚8中，使用电阻加热器9和10熔化多晶料块，原料完

全熔化后保持过热；使用籽晶夹持器2固定宽籽晶3，操控籽晶杆1下降宽籽晶3。宽籽晶3与

模具6等宽，其厚度是模具6厚度的90％。籽晶3与模具6接触后液膜5厚度合适，20分钟后提
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拉晶体进入等径生长阶段，提拉速率为20mm/h；晶体生长结束，进行升温提脱，18小时降至

室温后出炉；取出的晶体放入马弗炉中高温退火以降低热应力，空气气氛中升温至1100℃，

恒温18小时，然后缓慢降至室温。

[0047] 实施例4

[0048] 宽籽晶导模法生长大尺寸掺钕钇铝石榴石单晶的方法，包括步骤如下：

[0049] (1)按照分子式(Nd0 .1Y0 .9)3Al5O12化学计量比，称取纯度5N的原料Nd2O3、Y2O3和

Al2O3，在混料机中混料30小时后在冷等静压机中压料4小时，将原料放进退火炉中1300℃烧

结15小时后取出多晶料块。

[0050] (2)将料块放入炉膛中央的坩埚8中，使用电阻加热器9和10熔化多晶料块，原料完

全熔化后保持过热；使用籽晶夹持器2固定宽籽晶3，操控籽晶杆1下降宽籽晶3。宽籽晶3与

模具6等宽，其厚度与模具6厚度相同。籽晶3与模具6接触后液膜5厚度合适，20分钟后提拉

晶体进入等径生长阶段，提拉速率为25mm/h；晶体生长结束，进行升温提脱，20小时降至室

温后出炉；取出的晶体放入马弗炉中高温退火以降低热应力，空气气氛中升温至1300℃，恒

温18小时，然后缓慢降至室温。

[0051] 对比实施例1

[0052] 使用是窄籽晶，籽晶宽度和厚度远小于模具顶部的宽度和厚度，晶体在缩颈和放

肩阶段的提拉速率分别为20mm/h和30mm/h，出炉后发现晶体开裂。晶体进行了缩颈和放肩，

放肩阶段晶体肩部面积的急速增加导致热应力增大造成开裂。

[0053] 因此，本发明生长大尺寸稀土离子掺杂石榴石系列晶体时需要与模具等宽的宽籽

晶，其中宽籽晶的宽度为WS，厚度为TS，模具顶部的宽度为WD，厚度为TD，存在关系式WS＝WD并

且80％TD≤TS≤TD。
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图3

图4
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