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快中子辐照直拉硅（)*+,-）经 ’%%—’.%/热处理后，空位+双氧复合体（!0# ）是其主要的缺陷 1在 $%%—.%%/热

处理快中子辐照的 )*+,- 后，23 光谱中有 4!41&567 !和 !%%&567 ! 两个吸收峰伴随 !0#（((4567 ! ）出现，这两个 23 吸

收峰是 !0# 的一种亚稳态缺陷（0+!+0）引起的，此缺陷态是由一个 !0（" 中心）与次临近的一个间隙氧原子（0# ）相

互作用所形成的 1在 $%%/延长退火时间或升高退火温度，都会使（0+!+0）转变为稳态 !0# 1辐照剂量在 !%!4 数量

级，经 ’%%—’.%/热处理所形成的缺陷主要为多空位型，而 !0# 被抑制 1

关键词：快中子辐照，辐照缺陷，直拉硅，!0#，" 中心
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!国家自然科学基金（批准号：.%%$#%!%，.%’8#%$’）和河北省自然科学基金重点项目（批准号：&%!%’8，;#%%.%%%%’(）资助的课题 1
";+6<-=：<>6<?@ AB6<-= 1 CDEF? 1 D>F1 5G

! H 引 言

)*+,- 中间隙氧是空位有效的俘获中心 1高能粒

子辐照和后续的热处理过程中间隙氧（0#）因俘获空

位而形成各种 !$0% 复合体 1 在这些 !$0% 中首先

得到鉴别的是 !0 复合体，它是由空位 I 氧（ " 中

心）组成的络合物 1这种络合物在禁带中引入 &5 7
% 1!8DJ 的受主能级 1在一定的温度下，G 型及 K 型导

电的硅中观测到了这种缺陷，而且已经得到了详细

的研究 1 实验表明［!］在高温热处理过程中 !0 复合

体在氧沉淀的形成上起了很大的作用，其中 !0# 的

作用是至关重要的 1 " 中心在 &%%—&.%L 以下是稳

定的，它的低温变异以及包括多个氧原子或多个空

位的络合物都得到了鉴别，一般来说络合物越复杂，

其退火消除温度就越高 1
由于不同剂量的辐照在受辐照样品中沉积与位

移过程的能量不同，产生的空位和间隙原子浓度有

差别 1因而辐照产生的位移缺陷的类型、浓度和其他

性质都与辐照参数及被辐照样品的初始特征有很大

关系 1但无论哪种情况，由初始位移产生的只能是

［!］，［!#］，［!$］和［!0］以及空位+杂质复合体等简

单缺陷［#］1具有长链结构的复杂缺陷都是在以后的

热处理过程使得简单缺陷解体后，重新组合而形成

的 1
在大约 $%%/热处理 " 中心开始消失［$］，同时

空位双氧（!0#）复合体就会出现，它会在红外（23）

((4567 !（室温）或 (4. 1 .567 !（!.L）引起振动吸收

峰 1在不同氧含量的样品中都发现 ((4567 ! 吸收峰，

并且 它 吸 收 峰 的 强 度 与 间 隙 氧 浓 度 的 平 方 成 正

比［’］，这表明在此缺陷复合体中有两个氧原子参与

形成 1 !4&% 年 )MNED?? 和 O<?P-GB 在他们以前的工作

基础上提出了 !0# 的原子模型：认为两个氧原子处

于同样的状态，并通过四个饱和的悬空键束缚一个

空位，并分别与两个硅原子相连 1不同剂量快中子辐

照对硅中的各种缺陷复合体的形成及类型都有很重

要的影响 1
依据红外吸收谱带频率、强度和形状，可以确定

缺陷的类型、结构及浓度 1 红外光谱（23）作为分子

指纹已被用于辐照损伤缺陷的研究 1
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!" 样品及实验方法

样品（#$，#!）均取自同一根无位错 %&’#( 单晶

锭，) 型 * $$$ + 晶向 , 在中国原子能科学研究院轻

水堆上进行辐照，温度为 -./ , 反应堆产生的中子

束热中子的剂量率为 ! , 0 1 $2$3 )·456 !·76 $，热中子

和快中子之比为 !2 ,快中子辐照是将样品用镉金属

薄片将样品包裹，放在反应堆中子孔道中，这样绝大

部分热中子就被金属镉吸收，从而使得只有快中子

辐照样品，金属镉薄片内外的热中子之比为 $ , ! 1
$26 . 8$，快中子剂量率为 0 ,0 1 $2$! )·456 !·76 $，通过

不同的辐照时间得到不同的辐照剂量 ,样品号及其

对应辐照剂量如表 $ 所示：

表 $ 所用样品及相应的快中子剂量

样品

［9!］

:（$2$; <=>57:453）

电阻率

:!45

快中子剂量

:（$2$;):45!）

#$ $2"3 .2 .

#! $2"3 .2 $2;

辐照后样品 #$，#! 分别切割成厚度约为 ..2"5
样片，之后进行反复的清洗及化学表面抛光，抛光液

配比 ?@93 8?A B ;8$（" C "）,对 #$，#! 样品在单管扩

散炉中 322—.22/，DE 气氛下进行 !F 退火，对所有

热处理后的样品用 ?A 液处理以除去热处理过程中

硅表面的氧化层，然后在常温下进行 AGHI 测试（仪

器型号为 JKA’-$2 型傅里叶变换红外光谱仪）,

3 ,结果与讨论

! "#$ !%& 复合体的退火行为

"9 复合体（# 中心）是快中子辐照 %&’#( 中的

主要缺陷，一般认为 322/热处理生成大量的 # 中

心 ,并且在 !;./热处理 # 中心可以获得足够的能

量在硅中迁移，从而容易被 9! 所俘获形成 "9! 复

合体

"9 L 9! ! "9! （$）

M>)N>7 等人［.］认为空位（"）通过俘获两个 9! 从而形

成空位双氧复合体的雏形（9’"’9），此时（9’"’9）中

的两 个 9! 并 不 处 于 同 一 能 量 状 态，分 别 引 起

O$-456 $ 和 $222456 $ 两 个 红 外（ HI）吸 收 峰 , 同 时

M()P7=E>5 等 人［0］在 电 子 辐 照 的 硅 中 发 现，存 在

O!Q"-456 $（$.R）和 $223 , Q456 $（$.R）两个 HI 吸收

峰，都会最终形成 QQO456 $吸收峰，并认为 9’"’9 是

一种介于 "9 和 "9! 的中间态 ,

图 $ #$ 样品在 322/热处理 !F 和 $2F 的 AGHI 光谱图

图 $ 给出 #$ 样品在 322/!F 和 $2F 热处理后的

HI吸收谱 , 可以发现热处理 !F 后在 O$O , 0456 $ 和

$220456 $有两个 HI 吸收峰 ,在 322/延长退火时，当

时间达到 $2F，伴随 O$O , 0456 $ 和 $220456 $ 两个 HI
吸收峰强度的增加，在 QQO456 $出现 "9! 的吸收峰 ,

图 ! #$ 样品在 -22/和 -.2/热处理 !F 的 AGHI 光谱图

图 ! 为样品分别在 -22/和 -.2/热处理 !F 的

HI吸收谱 , 在 -22/QQO456 $ 吸收峰的强度开始增

加，同 时 O$O , 0456 $ 吸 收 峰 的 强 度 开 始 减 弱，而

$220456 $吸 收 峰 则 开 始 消 失 , 退 火 温 度 升 高 到

-.2/，QQO456 $吸收峰的强度达到最大，在这个温度

下 O$O ,0456 $已经成为一个很弱的吸收峰 ,
分析认为 "9! 复合体是一个双稳态的缺陷态，

当热处理温度较低（322/）或退火时间较短，它的亚

稳态（9’"’9）就 会 出 现，并 会 在 HI 谱 上 出 现

O$O"0456 $和 $220456 $两个红外吸收峰 ,
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图 ! "#!#" 的原子模型：!氧原子，"硅原子

当热处理时间延长，这种亚稳态的复合体就会

逐渐转变成稳态的 !"$ %分析认为这种亚稳态缺陷

（"#!#"）是由 !" 吸附次临近的一个 "" 所引起的局

部振动（如图 ! 所示为（"#!#"）的原子模型），从而

导致了 !" 和 "" 中氧原子振动能量的迁移 %这种影

响使得 !" 中 &’—"—&’ 的键能增加，由 (()*+, - 增

大到 )-) % .*+, -，而间隙氧中的 &’—"—&’ 键能降

低，由 --/0*+, - 降到 -//.*+, - % 导致能量改变的因

素可以认为是 !" 周围的硅原子由于次临近的氧原

子的存在使其弛豫量增大，从而使 !" 中的 &’—"—

&’ 键变短而引起键能增加；同理，由于间隙氧原子次

近邻的 !" 复合体存在，使与间隙氧接合的硅原子

向反方向移动而使弛豫量变小，使间隙氧中 &’—
"—&’ 键变长、键能减小，从而引起 -//.*+, -峰 %

在快中子和重带电粒子辐照的硅中，主要是通

过级联碰撞形成局部损伤区，其中主要缺陷是一些

空位团 %在低温（!//1）退火时，空位会从解体的简

单缺陷中释放出来，形成空位“云”，这些空位很快被

间隙氧原子俘获形成 !" 复合体 % 同时一些 !" 在

这个温度下发生迁移，两个小时热处理大部分的间

隙氧还未来得及将 !" 俘获就被冻结在它的次临近

位置，因而形成了（"#!#"）% 在 !//1延长热处理时

间，一部分（"#!#"）就会转变成 !"$，!" 继续扩散

最终使得次临近的 "" 进入与 !" 中氧原子相对应

的位置，从而形成了较为稳定的缺陷 !"$ %因此可以

认为在 !//1热处理 !"$ 的形成分为两个阶段，第

一个阶段，!" 在 "" 的背景下迁移，并扩散到 "" 的

次临近位置；第二个阶段，!" 被 "" 俘获形成稳态

的 !"$ % 在 !"$ 有 效 的 形 成 温 区（2//—23/1），

(()*+, - 45 吸 收 峰 会 很 快 的 增 强 而 )-) % .*+, - 和

-//.*+, -的吸收峰强度会变得很弱 % 这是因为在这

个温度范围内，"" 处于异常扩散温区，有很快的扩

散速度，比 !//1时扩散速度要高出好几倍［0］，并认

为此时氧是以 "" #""（氧对）形式在硅中扩散的 % 因

此 "" #"" 很容易被 ! 所俘获形成 !"$ %

图 2 &- 样品在 3//1热处理 $6 的 7845 光谱图

!"$ 在 氧 沉 淀 成 核 过 程 中 起 了 很 重 要 的 作

用［-］，高于 3//1热处理会有大量的间隙氧原子被

其俘获，从而形成氧沉淀的成核中心 %
!"$ 9 "" # !"!， （$）

!"$ 9 $"" # !"2 （!）

!"! 9 "" # !"2 % （2）

在图 2 中 3//1热处理，!"$ 的吸收峰的强度迅速降

低，并出现了一系列更复杂缺陷复合体的吸收峰，其

中 )/2*+, - 和 ).(*+, - 为 !"! 复 合 体，)(3*+, - 和

-///*+, -为 !"2 复合体［(］%
同时 !"$ 俘获 "" 还可以通过（"#!#"）来完成：

（"#!# "）9 "" # !"! % （3）

由于（"#!#"）结构比较松散，所以它在硅中的扩散

速度要大于 !"$，这样就更有利于 !"! 及 !"2 的形

成，在很短的时间内形成大量氧沉淀的核心，因此在

后续的高温热处理过程中辐照会极大促进氧的沉

淀，此时氧沉淀的核心主要是空位型缺陷为主 %这与

快中子辐照 :;#&’ 的高温一步退火加快氧沉淀的机

理有所不同，在高温一步退火下主要是以辐照引入

的间 隙 型 缺 陷 为 沉 淀 核 心［)—--］而 促 进 硅 中 氧 的

沉淀 %

! "#$ 高剂量快中子辐照对 !%# 的抑制

图 3 为 &$ 样品在 !//—23/1分别热处理 $6 后

的 7845 谱图，在 !//1出现 )-) % .*+, - 和 -//.*+, -
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的吸收峰，随退火温度升高它的吸收峰强度逐渐降

低，在 !""#热处理会出现很弱的 !$%（&&’()* +）吸

收峰，并且在 !,"#消失 -这表明快中子辐照的 ./012
中随辐照粒子剂量的增加，辐照缺陷的退火行为也

随之发生了改变 -随辐照剂量的增加，缺陷与间隙氧

原子结合的概率增加，形成主要的缺陷0氧复合体为

!$，因此随辐照剂量的增加间隙氧的含量会下降，

当辐照大于某一剂量后（3 4 +"+& 5 6 ()7），硅中间隙氧

的浓度达到了一个极小值［+%］，同时辐照也会引入大

图 , 1% 样品在 7""—!,"#热处理 %8 的 9:;< 光谱图

量的游离空位和空位团，由于空位和 !$ 有较快的

扩散速度，这样在后续热处理过程中，由于 $" 的浓

度较低，所以 ! 与 # 中心的复合占有主导地位，因

此大量的空位（!）与 !$ 发生团聚，主要形成多空

位型 的 缺 陷 态：!%$%，!7$% 和 !%$ 等 - 在 实 验 中

!,"#热处理会有很强的 &%,()* +（!%$%）的出现，因

此 !$% 复合体被抑制 -

! -结 论

较低剂量（, 4 +"+= 5>()7）快中子辐照的 ./012 通

过 7""—,""#热处理在 9:;< 光谱中有 ’+’?3()* +和

+""3()* +两个吸收峰伴随 !$%（&&’()* +）而出现，认

为这两个 ;< 吸收峰是 !$% 的一种亚稳态缺陷形式

（$0!0$）引起的，为一个 !$（# 中心）与次临近的一

个间隙氧原子（$" ）相互作用而形成的，在 7""#延

长退火时间或升高退火温度，都会使（$0!0$）转变

为稳态 !$% -辐照剂量在 +"+’ 数量级由于大量的单

空位的存在，退火后会抑制 !$% 的形成，这时生成

的缺陷主要为多空位型 -

［+］ @ABA5CAD @ @ E5F 9EGHIJB < %""% $ - #%%& - ’()* -!" ,&"%
［%］ KJLEMJB N +, -& +’’= #%%& - ./01 - .2" - ""# %+,
［7］ OM85CJ P，9BJIQMBHI R E5F S25FHIBAJ) K %""% 3/2&+-0 45*,0/6+5,*

-57 8+,(97* "5 ’()*"2* :+*+-02( T "$# +!!
［!］ 9UIBAH S K，KJABV2AM K N E5F SA5FAH . W +’’’ ’()* - T %&’ ( %&)

7+%
［,］ SA5FAH . W +’’3 ’()* - :+; - T *’ 3’""
［3］ S25FHIBA) N S，PMB25L S ;，1DJ5HHA5 T K，PEBCJD2(8 @ X E5F

YEGGLJBV : %""7 ’()* - T ’)+ ( ’)% ,"’
［=］ 18M2 Z，9E5 < [，\E5V ] < E5F ZMJ ] S +’’’ .+6"2957/2,90

<+2(59&9=) # +［税 琼、樊瑞新、杨德仁、阙端麟 +’’’ 半导体

技术 # +］

［&］ TMB)E T +, -& %""7 8-,+0"-&* -57 >5="5++0"5= T "+% 77’
［’］ S2 \ [ +, -& %""% #2,- ’()* - ."5 - *" %!"=（25 .825JHJ）［李养贤

等 %""% 物理学报 *" %!"=］

［+"］ S2 \ [ +, -& %""7 $ - ?0)*,-& - @09A,( %*’ 3
［++］ S2 \ [ +, -& +’’3 $ - ?0)*,-& @09A,( "#+ %,"
［+%］ \E5V 1 +, -& %""! B/52, - 8-,+0 - ’* 77,3（25 .825JHJ）［杨 帅等

%""! 功能材料 ’* 77,3］
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!"#$ %&’() *+ !,! (-.-/& 0+ .*%& +-’&12+ 011*(0*&-(
342/51*6%70 %060/2+!

!"#$ %&’"()） *( !"#$+,("#)）- ." /("0+!’#)） ,’ ,’1+21#)） 3(’ 4(#$+5’"#6） *( !0#$+7&"#$8）

3(’ %&1#$+*(8） *( 90#$+:"08）

)）（!"#$$% $& ’()*+,(% !",*-"* (-. /-0,-**+,-0，1*2*, 3-,4*+5,)6 $& 7*"#-$%$06，7,(-8,- 8;;)8;，9#,-(）

6）（!"#$$% $& :-&$+;(),$- (-. 9$;;<-,"(),$-，7,(-8,- =$%6)*"#-," 3-,4*+5,)6，7,(-8,- 8;;)<;，9#,-(）

8）（9#,-( :-5),)<)* $& >)$;," /-*+06，?*,8,-0 );6=)8，9#,-(）

（>1?1(@1A )B C?D0E1F 6;;=）
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