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В Президиуме Академии наук СССР
ПРОБЛЕМЫ
РОСТА КРИСТАЛЛОВ
В Президиуме Академии наук СССР состоялось обсуждение проблем физики кристаллизации и по​лучения высококачественных кристаллов. Меха​низмам роста кристаллов и образования в них дефектов было посвящено научное сообщение док​тора физико-математических наук А. А. Чернова. О выращивании крупных водорастворимых кри​сталлов для лазерной оптики говорилось в сооб​щении доктора физико-математических наук В. И. Беспалова и В. И. Каймана. Проблемы ско​ростного выращивания из раствора крупных кри​сталлов для нелинейной оптики обсуждались в сообщении доктора химических наук Л. Н. Раш-ковича.
Доктор физико-математических наук А. А. ЧЕРНОВ


ФИЗИКА КРИСТАЛЛИЗАЦИИ
Научное сообщение

В настоящее время ростом кристаллов занима​ются в мире около 15 тыс. специалистов. Этому научному направлению ежегодно посвящается более 2000 публикаций: издаются три междуна​родных журнала и две серии регулярных международных монографи​ческих обзоров.

Физика кристаллизации включает как поверхностные, так и объемные процессы роста. Совместное протекание обоих процессов и определяет ка​чество кристаллов. Это учитывается в технологии выращивания кристал​лов на пути ее превращения из искусства, черты которого она еще носит, ъ строгую науку.

Структура поверхности кристалла
Однокомпонентные системы. Чтобы понять про​цессы роста кристалла, нужно прежде всего знать, как устроена его по​верхность. На рис. 1 представлены два основных типа поверхности: атом-яо гладкая (а) и атомно шероховатая (б).
Атомно гладкая поверхность образована плотными, почти лишенными вакансий атомными плоскостями. Если граничная атомная плоскость не покрывает всей по​верхности, то она оканчивается ступенькой (рис. 1, а). На таких ступеньках проис​ходит присоединение новых частиц к атомно гладкой поверхности, поэтому рост кристалла осуществляется последовательным отложением слоев. Зарождение новых слоев (атомных плоскостей) — трудный процесс, так как он требует преодоления по​тенциального барьера. Поэтому кристалл с атомно гладкой поверхностью растет срав​нительно медленно и имеет привычную нам гранную форму.

Атомно шероховатая поверхность похожа на муравейник, кишащий атомами: при​соединение новых частиц к кристаллу возможно практически в любой точке такой .поверхности. Поэтому кристалл растет гораздо быстрее, а поверхностное сопротив-
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ление кристаллизации мало в сравнении с диффузионным сопротивлением тепло-и массопередачи. Соответственно, фронт роста повторяет форму равновесной изотер​мы или изоконцентраты. Поэтому металлы, обладающие обычно атомно шероховатой поверхностью на границе с расплавом, растут из него в виде монокристальных ша​риков. Гладкие же грани и гранные формы типичны для роста из газа и раствора.
Двухкомпонентные системы. Если кристалл находится в равновесии* с собственным расплавом, то структура его поверхности определена одно​значно. Действительно, в этом случае задана и энергия связи, мерой ко​торой является теплота плавления, и температура, то есть энергия теп​ловых колебаний, разрушающих упорядоченность гладких граней и пре​вращающих их в шероховатые.
В двухкомпонентной системе возникает новый параметр — концентрация. От нее зависят линейная энергия ступени и поверхностная энергия границы раздела. Чем? меньше эти энергии, тем легче флуктуациям разрушать упорядоченность грани и* превращать атомно гладкую поверхность в атомно шероховатую. Соответственно, на диаграмме состояния температура — концентрация должна существовать точка перехода от гладкой к шероховатой форме кристалла. Предсказание такого перехода подтверждается, например, наблюдениями над кристаллами нафталина, очень медлен​но растущими из сплава нафталин-пирен.
Рост из расплава
Сосуществование округлых и гранных форм. По​смотрим, к чему приводит при росте из расплавов возможность сосущест​вования обоих типов поверхности — гладкой и шероховатой — на одном и том же кристалле (германии, кремнии, гранате).
Пусть кристалл вытягивается из расплава вдоль оси Z (рис. 2, а, б). Для топ> чтобы форма фронта кристаллизации со временем не изменялась, нужно, чтобы ско​рость роста вдоль оси Z и для шероховатого, и для гладкого участков поверхности была одинаковой. Чтобы обеспечить заданную скорость шероховатой поверхности (ти​пичное значение у=10-3 см/с), нужно ничтожное переохлаждение (~10-4 К), так как шероховатые поверхности растут быстро. А для того чтобы с той же скоростью росла гладкая грань, нужно большое переохлаждение (~1 К). Поэтому грань с атомно глад​кой структурой поверхности «срезает» округлый фронт роста, и ее центр углубляет​ся в холодную часть кристалла до тех пор, пока не достигнет нужного переохлажде​ния (см. рис. 2, а, б). Размер грани, следовательно, определяется кривизной изотермы кристаллизации и градиентом температуры в кристалле.
На рис. 2, в представлен продольный срез кристалла кремния, фронт роста кото​рого показан на рис. 2, г. На этом фронте в соответствии со схемой на рис. 2, б, отве​чающей вогнутой изотерме кристаллизации, видна и атомно гладкая грань — тонкая
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полоска по периферии, и округлый шероховатый участок в центре. Срез (рис. 2, в) был отполирован и протравлен. На нем видно, что в теле кристалла вслед за пери​ферической кольцевой гранью остается область, обогащенная примесями, а вслед за шероховатой поверхностью — область с другой (несколько меньшей) их концентра​цией. Ситуация, иллюстрируемая рис. 2, б — г, типична для промышленного произ​водства современного полупроводникового кремния, примерно 4000 т которого еже​годно выпускается в мире. Схема на рис. 2, а отвечает также встречающемуся на практике обогащению примесью центральной части кристалла.
Статистический отбор. Почему же грань захватывает больше примесей, чем атомно шероховатые и потому округлые участки фронта роста? Дело в том, что ни один узел решетки не заполняется с первого попадания в него атома или молекулы. При типичных скоростях роста 10~3 см/с для заполнения каждого узла требуется примерно 30 млн. попыток. Это явле​ние я назвал статистическим отбором. Если успевает осуществляться тщательный статистический отбор, то происходит термодинамически рав​новесный захват примеси. Напротив, при больших скоростях роста кри​сталлу «некогда разбираться», и он растет, захватывая примесь в кон​центрации, близкой к ее концентрации в расплаве. При скоростях роста, которых сегодня позволяет достичь лазерный отжиг, число попыток для заполнения каждого узла решетки составляет всего несколько десятков или даже единиц. Поэтому, например, концентрация примеси висмута в слое кремния, подвергнутом лазерной перекристаллизации, может пре​восходить равновесную почти в 600 раз!
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Анализ движения ступени по граням показывает, что даже при обычном медленном росте грани ступени имеют скорости порядка 1 м/с — такие же, как при лазер​ном отжиге (низкие скорости ро​ста грани в обычных условиях свя​заны с тем, что на них просто мало ступеней). Быстрое отложение слоев и приводит к большим ко​личествам примеси, захваченной гранями по сравнению с атомно шероховатыми участками фронта роста.

Перейдем теперь от захвата примесей, концентрация которых мала, к росту бинарного кристалла, у которого концентрации компо​нентов сопоставимы. В этом слу​чае вступает в силу коллективное взаимодействие атомов — уже в ки​нетике, а не в термодинамике. Как всякое коллективное взаимодей​ствие, оно приводит к фазовому переходу, но это не обычный термодинамический переход (сегнетоэлектрический, ферромагнитный, упорядочения), а кинетический. Он состоит в том, что при достижении некоей критической скорости роста происходит скачкообразный переход от отборной к безотборной кристаллизации, и состав или структура кри​сталла резко изменяется. Это явление было в свое время нами предска​зано, а затем обнаружено в ходе впервые осуществленного моделирования роста кристалла н« ЭВМ.

Поверхностное плавление. Поверхность кристалл — пар не всегда яв​ляется атомно гладкой. Иногда кристалл, растущий из газовой фазы, тоже имеет округлую форму. Неожиданный результат мы получили в следую​щем опыте.

Кристалл дифенила рос на крышке камеры из паров, давление которых опреде​лялось каплями расплава на дне камеры. Температура расплава была на несколько градусов выше температуры плавления, так что давление пара заметно превосходило равновесное над кристаллом. Поэтому следовало ожидать, что кривая зависимости скорости роста от температуры V(Т) отсечет вполне определенное положительное значение скорости на оси ординат. Однако рис. 3 показывает, что в действительности скорость роста обращается в нуль, причем аномалии начинаются при температурах на 0,5—1 К ниже точки плавления. Мы объяснили это тем, что кристалл не граничит с паром непосредственно, а имеет на своей поверхности тонкую пленку расплава, из которой и растет. Скорость роста из расплава, естественно, должна обращаться в нуль в точке плавления. Граница кристалл — расплав уже может быть атомно шерохова​той, и кристалл может иметь округлую, а не ограненную форму, что и наблюдается в действительности.

Существование жидкой пленки определяет поведение газовых пузырь​ков и посторонних твердых частиц на фронте роста кристалла из распла​ва — их стационарное отталкивание фронтом роста или захват растущим кристаллом. Отталкивание происходит, лишь если в зазор между пленкой и частицами попадает кристаллизующийся расплав. Сила, втягивающая
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его внутрь зазора, определяется той же разностью химических потенциа​лов расплавов в тонкой пленке и массивном расплаве, которая приводит к поверхностному плавлению.

Эксперимент и теория показывают, что кристалл не захватывает вклю​чений только пока скорость его роста ниже некоей критической, зави​сящей от радиуса пузырька. Иначе говоря, если растить кристалл слиш​ком быстро, он будет испорчен включениями. Альтернатива состоит в из​бежании самого появления пузырьков перед фронтом кристаллизации.

Рост из газовой фазы
Начальные стадии конденсации. Настоящее и бу​дущее микроэлектроники тесно связано с использованием явления эпи​таксии — ориентированного нарастания одного кристалла на другой. Ка​чество эпитаксиальных пленок во многом определяется начальными ста​диями кристаллизации — молекулярной адсорбцией на поверхности, обра​зованием зародышей кристаллов и их разрастанием. Для исследования начальных стадий конденсации мы использовали масс-спектрометрию. Опыты проводились по следующей схеме.

Молекулярный пучок NaCl из тигля попадает на подложку. Молекулы (атомы) взаимодействуют с подложкой и, покинув ее, попадают в масс-спектрометр, который анализирует их и по массам, и по скоростям.

Селектор скоростей молекул, вращающийся с различными скоростями (до 72 000 об/мин), мог изменять температуру падающего пучка от 300 до 1800 К. Во всем этом интервале температур зафиксирована полная термическая аккомодация. Разви​тая у нас техника модулированных молекулярных пучков позволила также измерить время жизни молекул в состоянии адсорбции на поверхности. Оказалось, что оно со​ставляет ~ 10_3 с при температуре подложки 600 К, если ее поверхность чистая, и при​мерно экспоненциально растет с температурой. 

Если на поверхности есть хотя бы доля монослоя углерода, то время жизни сокращается до величины, меньшей 10~5 с. Это ведет к серьезным последствиям для конденсации мономеров NaCl и распада димеров Na2Cl2. На чистой поверхности металлов (Pt, Ir, W) конденсация происходит практически мгновенно, а если на поверхности подложки появляется доля монослоя углерода, начальная стадия покрытия подложки конденсатом длится больше нескольких минут даже при высоких пересыщениях. Столь большая роль углерода и вообще примесных покрытий при выращивании эпитаксиальных пленок предъявляет весьма высокие требования чистоты ко всем этапам технологии эпитаксии. Сегодня эти трудности успешно преодолеваются.

При температуре, превосходящей температуру начала конденсации на чистой подложке, все димеры распадаются. Если же подложка покрыта монослоем углерода, то молекулы Na2Cl2 сохраняются во всем изученном диапазоне температур. Обнаруженное явление может быть использовано в процессе приготовления для молекулярно-лучевой эпитаксии пучков нужного состава, например, атомных, а не молекулярных.

Эпитаксия из молекулярного пучка. Перейдем теперь от начальных стадий конденсации к собственно эпитаксиальному росту пленки из моле​кулярного пучка. Как получать хорошие пленки, если в молекулярном пучке существует гигантское пересыщение — интенсивность падающего пучка превосходит равновесную в миллионы раз, а все хорошие кристал​лы, как известно, растут при небольших отклонениях от равновесия?

Рис. 4 показывает поверхность роста кристалла NaCl из молекулярного пучка. Каждое из концентрических колец - элементарная ступень высотой 2,82 А, которая
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видна потому, что специально от-декорирована кристаллами золота, напыленного на поверхность одно​временно с окончанием ее роста. Рассмотрим центр площадки, ог​раниченный кольцевой ступенью, за​родившейся позже всех в данном цуге. Пересыщение адсорбирован​ных молекул NaCl в центре площад​ки растет по мере увеличения радиу​са ступени, поскольку она служит стоком для этих молекул. Когда ' пересыщение достигает критическо​го значения, появляется зародыш следующей ступени, пересыщение снимается и процесс повторяется. Так последовательно возникают но​вые и новые слои решетки.
Расстояние между соседними ступенями определяет не толь​ко скорость роста, но и уро​вень легирования растущей пленки. Например, атом при​меси Р, Al, As, попавший меж​ду соседними ступенями на по​верхность, реиспарится с тем большей вероятностью, чем больше его путь по поверхности до встречи со ступенью, прилипания к ней и встраивания в решетку, то есть чем меньше плотность ступеней. Эпитаксия при химических реакциях. В перспективе с помощью ме​тода молекулярно-пучковой эпитаксии можно будет существенно усовер​шенствовать элементную базу ЭВМ, что позволит повысить их быстродей​ствие на один-два порядка. Однако сегодня пленки для микроэлектроники (Si, GaAs) получают в процессе химической газофазной эпитаксии. Кри​сталлизация при химических реакциях очень интересна и с фундамен​тальной точки зрения.

Рост кристалла с участием химических реакций резко отличается от роста при физической конденсации. При физической конденсации сте​пень 8 покрытия поверхности адсорбированными атомами составляет около 10~~6 монослоя, а при химическом осаждении Si и GaAs из газовых систем Si—Н—CI, Ga—As—H—C1, как показали наши расчеты и экспери​менты, 6—1. Поверхность в этом случае почти полностью занята хлором и водородом, и для того чтобы шел рост, этот панцирь надо счищать. Кро​ме того, коэффициент поверхностной диффузии молекул гораздо меньше, чем атомов при физической конденсации. Соответственно, и длина диф​фузионного пробега адсорбирующихся молекул меньше, чем атомов. На​конец, важнейшее отличие химического осаждения состоит в том, что само встраивание, например, атома Si в решетку на ступени сопровож​дается, по нашим данным, химической реакцией SiCl2 с водородом на этой ступени. Длина пробега и анизотропия движения ступеней зависят от условий роста. Зная эти зависимости, можно найти параметры процесса, для которых смещение фотолитографических выступов минимально, и та​ким образом увеличить выход годных микросхем.
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Рост из растворов
Кинетика роста и дефектность кристалла. Рост из раствора — самый старый, технически простой и в то же время, с точки зрения понимания физики процесса, один из самых сложных способов выращивания кристаллов. Во-первых, мы плохо знаем атомно-молекуляр-ное устройство растворов и совсем не знаем молекулярную структуру их пограничных слоев. Во-вторых, обычно атомно гладкая граница кристалл-раствор близка к тому, чтобы стать шероховатой. Поэтому рост из раство​ров происходит и на дислокациях, и путем образования двумерных за​родышей.
Раньше методом рентгеновской топографии исследовались лишь уже выросшие кристаллы. Для того чтобы изучить кинетику и механизм роста из растворов, мы построили кристаллизационную установку, в ко​торой можно наблюдать рост кристаллов (дигидрофосфат аммония — ADP) при одновременном рентгенотопографическом контроле их дефектной структуры.
Это позволило нам непосредственно увидеть, что дислокации постав​ляют ступени роста на определенную грань, только пока они выходят на эту грань вдали от ее ребер. Дислокация, пересекающая ребро, не активна, и если грань не пересекают другие дислокации, то она растет путем обра​зования двумерных зародышей в 30—100 раз медленнее (при пересыще​нии примерно 8%), чем при дислокационном росте.
На рис. 5 представлены рентгеновские топограммы одного и того же кристалла, снятые в разные моменты времени. Первая топограмма относится к кристаллу, прак​тически прекратившему свой рост. Все дислокации в этом кристалле выходят на ребра, исключение составляют лишь те, которые выходят на лев5гю вертикальную грань призмы. При малом пересыщении (~1%) эта грань растет очень медленно, но кратковременный (на 20 мин.) подъем пересыщения до 8% привел к сильному уско​рению ее роста. В результате ребро 1 ушло от дислокации D\ (рис. 6). она стала активной и обеспечила рост грани дипирамиды 1 2. Смещение этой грани, в свою оче​редь, активизировало дислокации, выходящие на две другие грани дипирамиды, не​перпендикулярные плоскости рисунка, и они также начали расти. В конце концов оказалась на поверхности, а потому активизировалась дислокация Dt, и начался рост грани дипирамиды 3 4, перпендикулярной плоскости фотографии.
В Президиуме Академии наук СССР
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Таким образом, становится понятным явление взаимной зависимости и неравномерности роста различных граней одного и того же кристалла, а также колебания скоростей роста дефектных кристаллов.

В результате быстрого роста за 20 мин. кристалл достиг размера, отра​женного топограммой на рис. 5, б, причем в теле кристалла сохранились его очертания, соответствующие его размерам в период длительной оста​новки перед подъемом пересыщения. Эта топограмма показывает, на​сколько опасны остановки роста пересыщения с точки зрения совершен​ства кристалла, которое важно, например, для визуализации изображе​ний. Последняя топограмма (см. рис. 5, в) показывает кристалл, рост которого закончился через 80 час. после возврата пересыщения к исход​ному значению (1%) вслед за упомянутым 20-минутным подъемом. Вид​но, что прирост за 80 час. примерно равен приросту за 20 мин.— такова нелинейность зависимости скорости роста от пересыщения раствора.

Вицинальная векториальность. Суть явления ясна из рис. 6, на кото​ром изображена схема холмика роста на грани дипирамиды.

Холмик образовался в процессе роста кристалла вокруг винтовой дислокации, выходящей на поверхность в точке D. Он имеет вид тригональнои пирамиды, склоны которой составляют с ориентацией старой кристаллографической грани дипирамиды (011) угол *Г. Три склона холмика — три вицинальных грани — образованы эшело​нами взаимно параллельных ступеней трех ориентации, указанных тремя системами линий на рис. 6. Линия E2Ei — ступень одного из трех эшелонов. Материал, отложен​ный при росте этих трех вициналей, образует в теле кристалла три сектора. Вици​нальная секториальность состоит в том, что параметры решетки в различных секто​рах различны (из-за различного количества захваченной ими примеси, что показано разной плотностью точек на рис. 6). Атомные плоскости переходят из одного сектора в другой, не разрываясь (соответствующих дислокаций нет), и должны поэтому вызвать напряжения в объеме кристалла, а следовательно, деформации вблизи линий пересечения границ вицинальных секторов с поверхностью кристалла. Эти деформа​ции и позволили обнаружить вицинальную секториальность на топограммах типа показанных на рис. 5, в.
До последнего времени принято было думать, что отличны друг oi друга лишь параметры решетки материала, сформированного различными гранями. Теперь стало ясно, что даже материал кристалла, отложенныг на одной грани, может быть макроскопически неоднородным. Эта дефект​ность оказывается существенной при использовании кристаллов в устрой ствах визуализации.

Впцинальной секториальности полностью лишены бездислокационньн кристаллы. Мы научились выращивать такие кристаллы на бездислока ционных затравках и исследовали кинетику их роста. При этом оказалось что и в этом случае скорость роста каждой грани дипирамиды флуктуи рует в пределах двух-трех порядков величин! Другими словами, единоп значения скорости вообще не существует, даже при фиксированных уело виях роста. Это исследуемое сейчас явление, по нашему мнению, обуслов лено конкуренцией между процессами образования двумерных зародыше: (высотой в один параметр решетки) и формирования на грани «панцирях блокирующего рост и состоящего из частиц примеси и растворителя.

Для механизма роста и получения качественных кристаллов чрезвь: чайно существенны гидродинамические процессы, происходящие в растве ре (расплаве). Это большая и малоизученная проблема. Можно показат] как гидродинамика влияет на морфологию поверхности кристалла, коте рая, в свою очередь, прямо определяет его качество.

Дело в том, что фронт кристаллизации неустойчив. В частности, гладкий скж мщинального холмика разбивается па микроступени. Теряет устойчивость и макр
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ступень, давая начало макроскопическим дефектам — включениям маточного раство​ра в теле кристалла. Рис. 7 показывает один и тот же дислокационный центр роста (указан черной стрелкой) при различных направлениях течения маточного раство​ра, которые указаны белыми стрелками. Видно, что макроступенп возникают на «под​ветренной» стороне. Это происходит в условиях чисто кинетического режима роста, когда скорость кристаллизации уже не зависит от скорости течения раствора. Отсю​да следует, что подбор гидродинамических условий, исключающих образование макро​ступеней, должен обеспечить рост высокосовершенного кристалла. Макроскопические ступени можно также исключить, увеличив плотность дислокаций. В этих условиях расстояние между создаваемыми дислокациями центрами роста столь мало, что ма​кроступени успевают сформироваться. На оптические свойства кристалла такое коли​чество дислокаций не влияет, а число микровключений и областей с неоднородным распределением примеси снижается.
Постепенно становятся понятными все более тонкие явления кристал​лизации, ответственные за образование дефектов субмикронных или атом​ных размеров. Познавая эти явления и управляя ими, мы продвигаемся по пути создания технологий выращивания кристаллов, полностью сво​бодных от дефектов или имеющих ту или иную дефектную структуру. Чем выше требования к совершенству кристаллов, тем больше нужно знать о механизмах их роста и образовании в них дефектов, тем более точным должно быть управление процессом кристаллизации.
Доктор физико-математических наук В. И. БЕСПАЛОВ,
В. И. КАЦМАН

ВЫРАЩИВАНИЕ КРУПНЫХ ВОДОРАСТВОРИМЫХ КРИСТАЛЛОВ ДЛЯ ЛАЗЕРНОЙ ОПТИКИ
Научное сообщение
Необходимость выращивания крупных монокри​сталлов для управления параметрами оптического излучения возникла в начале 60-х годов в связи с появлением лазеров. Наиболее мощные ла​зерные системы генерируют излучение в ИК-диапазоне спектра. В види​мой области таких источников когерентного света нет, поэтому эффек​тивное преобразование частоты (в частности, генерация второй гармо​ники) широких пучков мощного излучения является важной задачей силовой оптики. Если в начале 70-х годов оптические элементы из моно-
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кристаллов должны были иметь пло​щадь поперечного сечения порядка де​сятка или нескольких десятков квад​ратных сантиметров, то сейчас необ​ходимы уже сечения до 104 смг (~1 м2), поскольку именно к таким размерам приближаются сечения све​товых пучков, генерируемых лазерами. При этом требования к оптическим ха​рактеристикам кристаллов не только не уменьшаются, но по некоторым пара​метрам (оптическая однородность, стой​кость к излучению) даже увеличивают​ся, что создает дополнительные труд​ности в решении задачи получения кристаллов для мощных лазерных си​стем.
Управлять лазерным излучением и преобразовывать его частоту можно с помощью монокристаллов, выращенных и из расплавов, и из растворов. Однако по ряду причин выращивать крупные оптические однородные монокристаллы из водных растворов легче, чем из расплавов. Проблемой получения воз​можно более крупных водорастворимых монокристаллов дигидрофосфата ка​лия (КДР), дидейтерофосфата калия (ДКДР), йодата лития α-LiО3 и др. с параметрами, удовлетворяющими тре​бованиям лазерной оптики, на протя​жении последнего двадцатилетия зани​мается группа сотрудников Института прикладной физики АН СССР.
Основное внимание уделялось полу​чению монокристаллов КДР и ДКДР, может быть, именно поэтому к ним от​носятся самые значительные из полу​ченных результатов. Вначале работы велись на основе различных модифика​ций метода концентрационной конвек​ции, предложенного А. В. Беллюстиным'. В течение двух-трех лет была разработана аппаратура и создана технология, которая позволила растить монокристаллы КДР с сечением до 160X160 мм и длиной до 350 мм. С помощью этой аппаратуры было проведено пробное выращивание кристалла КДР сечением 200X200 мм, однако процесс роста кристаллов таких размеров оказался очень длительным. Создание аппаратуры и ме​тодики выращивания более перспективного кристалла ДКДР потребо​вало еще около четырех-пяти лет.
На  рис.   1   представлена  схема   кристаллизатора  для  выращивания монокристаллов КДР, ДКДР сечением до 160X160 мм с помощью моди-
1 См.: Беллюстин А. В., Степанова Н. С. Метод выращивания кристаллов из рас творов в статических условиях,— Кристаллография, 1965, № 10.
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фикации метода концентрационной конвекции, а на рис. 2 показаны вы​ращенные кристаллы и элемент удвоения частоты света, изготовленный из такого кристалла.
Необходимо отметить, что для преобразования излучения во вторую гармонику элемент удвоения должен быть вырезан из монокристалла определенным образом. Это обстоятельство ограничивает число элементов, получаемых пз одного кристалла.
Исследования и разработки института, основанные на традиционном методе выращивания кристаллов КДР и ДКДР, были существенно сокра​щены в основном по двум причинам. Во-первых, выращивание кристал​лов, пригодных для изготовления элементов удвоения частоты сечением свыше 100 см2, требует очень большого времени: так, рост одного круп​ного кристалла КДР с размерами 130X130X350 мм происходит примерно за 9—10 месяцев, а ДКДР — за 1,5 года, и дальнейшее увеличение раз​меров требует пропорционального увеличения срока выращивания.
Во-вторых, кристаллы, выращенные традиционным способом, не явля​ются идеальными — наблюдаются слои роста (рис. 3), ухудшающие их оптическую стойкость и однородность. На оптической однородности кри​сталлов отрицательно сказывается также наличие в них полисекториаль-ной структуры.
Новый, так называемый скоростной метод выращивания водораство​римых кристаллов был предложен сотрудниками Института прикладной физики АН СССР В. П. Ершовым и В. И. Кацманом2. Сокращение вре​мени роста и улучшения качества достигается благодаря выращиванию моносекториальных кристаллов. Согласно этому методу затравочная пластинка, на которой растет новый кристалл, вырезается параллельно
2 См.: Беспалов В. И., Бредихин В. И., Ершов В. П., Кайман В. И. и др. Оптиче​ские свойства кристаллов, выращенных с большой скоростью.— Квантовая электро​ника, 1982, т. 9, № 11.
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одной из естественных граней такого кристалла. При реализации метода, эффект существенно превзошел ожидаемый результат: скорость роста по сравнению с традиционной методикой увеличилась в 25—30 раз, а реаль​ная скорость получения некоторых оптических элементов достигла еще больших значений. Оптические характеристики остались в допустимых пределах.

Пока еще нет достаточно апробированной модели скоростного роста кристаллов, и можно высказать лишь некоторые предположения об этом процессе. Возможно, например, что сохранение высокой однородности кристаллов при большой скорости роста связано с уменьшением в них напряжений вследствие моносекториальности, а увеличение скорости роста по сравнению с ожидаемой определяется ослаблением блокирующего дей​ствия примесей. Для объяснения наблюдаемых эффектов ведутся экспе​рименты, работы по математическому моделированию процессов роста кристаллов.

Одновременно с лабораторными исследованиями происходит внедрение полученных результатов в промышленность. К настоящему времени раз​работаны аппаратура и технология, позволяющие достаточно надежно вы​ращивать за двое-четверо суток моноблоки кристаллов КДР и ДКДР с размерами 40X40X40 мм. Получение таких моноблоков традиционным способом потребовало бы от трех до шести месяцев. Аппаратура успеш​но прошла промышленные испытания. Пробное выращивание кристалла сечением 85X85 мм показало, что при таких размерах еще не возникает принципиальных ограничений роста, и можно ожидать, что в ближайшее-время будет создана лабораторная аппаратура для выращивания моно​блоков сечением свыше 100 см2. Разрабатывается аппаратура для полу​чения моноблоков сечением до 140X140 мм. Она позволит за несколько-суток выращивать крупные кристаллы, рост которых традиционным спо​собом происходит более чем за год.

Какие научные вопросы предстоит решить в этой области? Наиболее важно исследовать процессы, происходящие на поверхности растущего-моноблока, и определить ограничения и возможности скоростного роста. Необходимо понять, как изменяется процесс с увеличением размера расту​щей поверхности (взаимодействие центров роста и т. п.); возможно, что здесь существуют принципиальные ограничения. Интересно изучить так​же динамику процесса роста боковых поверхностей.

Возвращаясь к сформулированной вначале задаче управления пучками света сечением 1 м2, можно сказать, что ближайшие годы выращивание таких монокристаллических блоков для преобразования частоты мало​вероятно, поэтому можно получать нужные сечения, используя мозаику из моноблоков меньших сечений3 (естественно, что чем больше сечение-отдельных блоков, тем проще создавать мозаику).

Сейчас начаты исследования возможностей скоростного выращивания других монокристаллов — (ЦДА — дигидроарсенат цезия, cc-LiI03 и т. д.). Следует подчеркнуть, что в 1981 г. все работы по скоростному росту ве​дутся в институте в рамках временной научно-технической лаборатории, создание которой -существенно ускорило процесс внедрения полученных результатов в промышленность.

3 См.:    Linford G. J.,    Johnson В. С,    Hildum J. S.— Appl.    Optics,    1982,    v. 21 p. 3623-3643.
