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摘要    利用微分干涉显微镜和原子力显微镜, 分别研究了快速生长的 BaB2O4

单晶固液界面形状的演化和晶体(0001)显露面上的台阶形貌. 结果显示, 在快速

生长条件下, 晶体固液界面会由平坦状向骸晶状界面转变; 而晶体表面台阶的形

貌与晶体生长的方向密切相关, 沿着< 0110 >方向运动的台阶束构成台阶流形貌, 

而沿着< 0101 >方向运动的台阶束则表现为台阶片段的形貌. 通过 AFM 分别计算

了表面上不同方向排列的纳米尺度上台阶的高度, 从而估算了晶体生长构造单元

的尺寸, 结果说明在快速生长时溶液过饱和场的极度不均匀性造成的构造单元尺

度和台阶聚并行为的各向异性是引起台阶流形貌各向异性的主要原因.  

关键词    晶体生长  形态稳定性  生长台阶  原子力显微观察 

通常情况下, 为了商业技术的提高, 许多晶体需要在高的生长速度下获得, 然而, 生长速

度的加快往往会引起晶体物理性能的恶化 [1]. 为了解决这个问题, 研究者们相继开展了快速生

长条件下晶体生长习性、流体对流效应与界面质热输运以及快速生长条件的优化与技术改进

等方面的研究 [2~6], 然而到目前为止, 仅仅有极少数的情况, 在快速生长的同时能够保证晶体

的性能不会产生较大的恶化 [7,8].  
造成晶体快速生长工艺改进进展缓慢的主要原因是对于单晶体快速生长机理的认识不够. 

由于在快速生长过程中扩散控制的质热输运机理的加强, 以及晶体界面附近流动场的显著变

化, 会引起晶体生长机理以及微观组织形态的变化 [9], 目前对于快速生长条件下晶体生长机理

以及晶体微观形貌的研究鲜有报道. 此外, 对许多氧化物晶体来说, 对流效应的减弱又会引起

过冷度的降低 [10], 容易形成包裹体以及孪晶等晶体结构的不完整性, 使得大尺寸晶体生长变

得困难, 这些同样与快速生长引起的晶体生长机理的改变有关. 由此可见, 深入了解晶体生长

机理是提高单晶快速生长技术的关键.  
近年来, 原子力显微镜(AFM)技术已经被证明是研究晶体表面微观形貌以及晶体生长机
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理的有效工具 [11]. 本文的目的就是以具有优异光学性能与极强应用前景的BaB2O4 (BBO)单晶

为对象, 在观察晶体生长过程的基础上, 利用AFM观察技术, 研究单晶表面的微观组织形貌, 
重点探讨快速生长的单晶表面台阶的不稳定性, 以深入了解晶体生长的物理机理.  

1  实验 
将质量分数为 70%的 BBO 与质量分数为 30%的 Li2B4O7(LBO)混合并压制成块, 取一小块

混合体放置在由铂金丝(直径 0.2 mm)制成的内圈直径为 1.6 mm 的水平炉圈上, 炉圈温度通过

YJ-69 直流稳流稳压电源和 ZK-50 可控硅电压调整器来控制, 温度值由直径为 0.08 mm 的铂铑

热电偶(Pt-13%Rh)测出, 温度控制可达 1100℃, 控温稳定度小于等于±2℃.  
加热炉圈至 855℃使样品熔化, 调整熔体的量以及炉圈温度使熔体中心形成一个晶核, 然

后降低炉圈温度以产生一个过冷度使晶体在水平方向上进行二维生长, 晶体生长速度可通过

调整熔体过冷度大小来控制. 采用Olympus BH-2 型光学显微镜的透射模式 [12]观察晶体的固液

界面形态以及单晶外形. 生长后的晶体冷却到室温后移至日本Seiko II SPI3800V&SPA300HV
型AFM系统下进行表面微观形貌的原位观察.  

2  结果与讨论 

2.1  生长速度对晶体外形的影响 

图 1(a)和(b)分别显示的是生长速度V = 10 和 80 μm/s条件时, 微分干涉显微镜下观察到的

BBO晶体界面形态. 在生长速度较小情况下, 固液界面是平坦的, 晶体外形为规则的六边形结

构. 而在快速生长条件下, 界面容易表现出非稳定性, 从图  1(b)可以看出, 此时的固液界面发

生明显的变形, 晶体呈现出雪花状外形, 这种生长面中心凹陷的情况通常称为骸晶界面 [13]. 
在晶体的快速生长过程中, 往往容易产生包裹体, 实际上就与界面形态的不稳定性有关, 本文

将重点讨论快速生长情况下的晶体表面形貌.  
 

 
 

图 1  微分干涉显微镜下观察到的 BBO 单晶形貌 
(a) 生长速度 10 μm/s; (b) 生长速度 80 μm/s 

 

图 2 是骸晶形成过程的示意图, 在晶体生长初始阶段, 晶体外形呈规则的六边形结构(图

2(a)), 但是随着晶体尺寸的增大, {1010 }面生长速度快而逐渐消失, {1010 }面却由于生长慢而

顽强显露, 形成如图 2(b)所示的准六方形态. 当晶体尺寸进一步增大, 平坦的固液界面向中间
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凹陷, 最终形成了如图 2(c)所示的骸晶形貌. BBO晶体生长过程中不同面族生长速度的差异跟

晶体生长基元在生长面上的叠合方式的不同有关 [14]; 而骸晶界面的形成, 是随着晶体尺寸的

变大, 过快的生长速度造成的界面过饱和度的极度不均匀所致. 因为通常情况下, 熔体中的对

流能够促进质量和热量的传输, 而在快速生长条件下, 界面附近对流效应被削弱, 降低了界面

质量和热量的输运, 从而加剧了界面过饱和场的不均匀性. 光学显微镜下只能观察到晶体外

形的变化, 对于晶体表面上的微观形貌不易区分, 而AFM可以获得在亚微米尺度下晶体表面

的三维清晰图像, 下边我们将利用AFM对快速生长后的BBO单晶体(0001)面上显微结构进行

观察, 以探讨晶体快速生长的机理. 
 

 
 

图 2  BBO 快速生长过程中晶体外形的演化示意图 

2.2  晶体表面形貌的 AFM 观察 

为了讨论的方便, 按照晶体结构的对称性, 我们把(0001)显露面划分为多个区域, 如图  2, 

A 区表示其对应的外边界为{1010 }晶面族, 而 B 区表示其对应的外边界为{1010 }面族. 晶体表

面形貌的 AFM 观察结果显示在图 3 中.  
图 3(a)为A区表面上典型的AFM图像, 可以看出A区内的表面是由台阶流构成的阶梯状结

构, 台阶沿着<1010 >的方向发展, 台阶流的方向指向<1230 >方向. 结合晶体生长过程的光学

观察, 我们发现台阶总是从生长面的端点位置处(A 区与  B区的交界线处)向面中心处发展, 这
是因为顶端处溶质的浓度较高, 生长组分供给更为充足 [15], 容易成为台阶形成的“源”. 此外,  
 

 
 

图 3  BBO 单晶(0001)表面不同区域的 AFM 观察形貌 
(a) ~ (c)分别对应于图 2 中的 A 和 B 区以及 A 和 B 两区域交界位置的表面形貌 
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A 区内台阶流的显著特征还在于, 台阶由生长面端点向面中心移动过程中会变得越来越粗糙

(见图 3(a)中右下方区域), 台阶的粗糙化是由生长过程中的台阶聚并造成的, 同时它还会影响

到最终的界面形态演变. 
与A区形貌相比, B区内具有显著不同的微观形态(图 3(b)). 该区域内台阶很难形成平行的

台阶流形貌, 主要表现为一些不稳定的台阶片段, 图中< 2130 >为固液界面移动的方向(即晶体

生长的方向), 台阶片段的形成同样与局部范围内台阶的聚并有关, 沿着晶体生长的方向看, 
台阶片段的长度以及台阶平台的面积均越来越小.  

此外, 通过 AFM 还观察到 A 区与 B 区交界附近狭窄的区域内, 有长度较小但排列规则的

直台阶流的存在, 如图  3(c), 根据前文的叙述, 这些直台阶就是最先形成的台阶, 即源头处的

台阶. 我们称这些台阶源区域为 C 区, C 区内的台阶实际上是在高指数面{ 2110 }内发展的台阶, 

由于高指数面{ 2110 }以更快的速度移动而更容易消失, 所以在台阶流方向上台阶的长度越来

越小, 并最终消失. A, B, C 区的 AFM 显微形貌以及相对位置可通过图 4 的三维立体视图显示

出来, 鉴于 A 区以及 B 区内的台阶均是从 C 区内的台阶位置处开始发展的, 因此 A, B 两区内

的台阶形貌具有显著区别的现象不可能是台阶源的差异造成的. 整个表面的 AFM 微观扫描 
结果没有发现螺旋位错, 同时也没有二维晶核, 说明晶体生长主要是以台阶流机理的形式进

行的.  
 

 
 

图 4  BBO(0001)表面上的 AFM 形貌三维视图 
A, B 和 C 区分别对应于图 2 中的 A 和 B 区以及 A 和 B 两区域交界位置 

 

2.3  晶体(0001)面上阶梯高度的测量 

对于显露面高度的测量有助于我们定量地表述表面的形貌, 图 5 显示了晶体表面不同区

域内的表面高度 z 随平行于台阶流方向(即固液界面移动的方向)的矢量 x 的变化. 数据显示晶

体表面阶梯状形貌的错排角ϕ (台阶化表面与相邻奇异面的夹角)非常小, 各个区域内错排角的

平均值分别为ϕ A = 2.20°, ϕ B = 0.64°, ϕ C = 0.11°, 这就意味着我们观察的显露面是与(0001)面偏

离一个非常小角度的邻位面, 且显露面上不同方向上阶梯状表面的斜率各不相同, 说明 A, B
和 C 区域分别代表了具有不同斜率的邻位面. 在 C 区台阶的高度最小, 平均高度仅有 5 nm 左
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右, 约为 4 个晶胞的高度(BBO 晶体为三方晶

系, 单胞常数 c = 1.2717 nm), 台阶流的平均

间距约为 2.8 μm. A 区的阶梯高度最大, 平均

高度 36 nm 左右, 约为 28 个晶胞的高度, 该
区内台阶流间距也最大, 约 6 μm. B 区阶梯平

均高度约 12 nm, 约为 10个晶胞高度, 平均台

阶间距为 4 μm. 因为 B 区是一些不连续的台

阶片段构成, 因而其高度以及台阶流间距均

具有不规则性的排列. 
晶体的生长过程实际上是晶体生长单元

在固液界面上的叠加过程, 在BBO熔体中主

要的晶体生长单元为[B—O3]3−型负离子配位

体或它们的聚集体 [14], 而聚集体的尺度与溶

液或熔体的状态以及生长条件有关. 通常情

况下, 晶体台阶高度与生长构造单元的尺度

大小相当 [16], 图 5的结果说明, 本生长体系中

BBO晶体生长单元的尺度在纳米量级, 且快

速生长条件下不同方向上生长构造单元的尺

寸具有明显的差别, 在生长较快的高指数面

前进的方向上, 生长构造单元尺寸小, 而移动

较慢的生长面上生长构造单元尺寸较大, 这
种现象主要是由快速生长条件下极度不均匀

的表面过饱和场引起的. 正是晶体生长单元

尺寸的各向异性, 造成了不同方向上的邻位面斜率的不同, 并对显露面上不同取向台阶形貌

的差异产生一定的作用.  
生长速度的变化不仅使晶体生长单元的尺度发生改变, 还会引起构造单元向界面上的叠

加方式发生变化, 这主要体现在台阶聚并行为的变化上. 台阶的聚并往往是由溶液中杂质引

起的, 而杂质对台阶运动的作用同样具有选择性, { 2110 }晶面位置处由于生长组分供给充足而

最容易形成台阶, 且晶面面积小, 受到杂质的影响不明显, 因而能够表现出非常直的台阶流; 

{1010 }晶面移动相对较慢, 界面前沿的过饱和场变化缓慢, 该晶面上的台阶在杂质作用下略

有粗糙化趋势; {1010 }晶面却因为生长速度快而台阶聚并现象显著, 形成了台阶片段的形貌, 
杂质对晶体生长习性的这种作用主要是通过改变固液界面处吸附层的特点从而影响到生长单

元的叠加 [17,18]来实现的.  
Sangwal[16]曾经指出, 溶液生长中台阶聚并以及生长单元的尺度(即台阶高度)均应是高度

各向异性的, 本文的观察结果在验证这一论断正确性的同时, 还显示了由此引起的晶体显露

面上台阶形貌的各向异性以及它们在晶体快速生长机理研究中的作用.  

3  结论 
BaB2O4 单晶从高温溶液中生长时生长速度的大小对固液界面形态以及表面形貌均产生显

 
 

图 5  BBO(0001)表面上沿着台阶流方向(即固液界

面移动的方向)的表面高度 AFM 测量结果 
(a) ~ (c)分别对应于 A, B 和 C 区内台阶流高度数据, x 表示沿

着台阶流方向的位移, z 表示对应位置的表面高度 
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著影响. 较小的速度生长时晶体固液界面平坦、外形稳定, 而在快速生长条件下, 晶体外形变

得不稳定, 最终形成骸晶形态. AFM 研究结果说明 BaB2O4 晶体是以台阶流的机理生长, 台阶

高度为纳米量级, 而快速生长的晶体(0001)显露面上, 沿着不同方向发展的台阶流形态具有较

大的差异, 其主要根源来自于快速生长时溶液过饱和场的极度不均匀性造成的构造单元尺度

以及台阶聚并的各向异性.  
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