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摘要!本文简述了同位素纯硅材料在新领域中的应用"并回顾早期关于稳定同位素硅
=$8

!

$8

DF

#的获得和

进行的一些相关实验$针对在计量单位
=

千克的重新建立过程中"利用硅
=$8

精确测量阿伏伽德罗常数

的问题"本文根据相关理论和文献"推导了同位素丰度与晶格常数的关系"并据此估算了硅同位素丰度

需要达到的要求$
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随着材料科学和相关技术的迅猛发展"人

们对于新型材料的应用愈加精致和高要求$比

如半导体芯片刻蚀精度已经达
!*J

$因此"对

于材料本身纯度要求很高"同时还提出了核纯

材料在相关领域的应用问题$

稳定同位素不具有放射性(

#

)

"因此不需要

任何有关放射性的操控和防护措施$目前"稳

定同位素常用做示踪剂"用于标记化合物"研究

食品安全和人体健康等$相比之下"在其他方

面的应用更多处于探索阶段$

不同的稳定同位素由于中子数不同引起

质量数不同"在微观尺度上存在物理性能差

别$这些微观性质区别是否导致宏观性质不

同"也是被关注的问题$如元素不同的稳定

同位素热导率存在着差别"而量子性质不同

!如核自旋#会导致量子层面的操控存在差

异"这为正在兴起的量子信息技术和量子电

子技术带来新的发展方向$



据报道(

$

)

"用纯硅
=$8

制成的半导体器件"

具有天然硅所不可比拟的优点'热导率可增加*

门电压更低*开关速度更快等$由此可制成高

速
UWX

*大功率器件*高性能传感器等$

W,2QE+*'N

(

!

)指出'同位素硅材料在量子

光学*量子计算和量子信息储存方面有应用

前景$

W,2QE+*'N

还叙述了一种光纤"在光纤

芯和包层采用不同硅同位素纯材料"据称可

以减小晶格之间错位和应力不一致$他还指

出同位素纯硅可制成单色光学芯片!

J'*'0EF,FG

'

1

0FG+,GEF

1

#$同位素半导体材料在自旋电子

学的基础和应用研究中也具有重要的地位"

已有研究报道了利用硅同位素进行量子计算

方面的进展(

9

)

$

目前国内学者在关于同位素硅的应用研究

方面主要有'北京航空航天大学研究薄膜导热

性能的同位素效应(

"

)

%东南大学与国外合作研

究硅同位素在晶格传热方面的影响(

R

)

$他们采

用分子力学计算软件对问题进行数值模拟"在

基础问题和实验方面的研究很少$

本文首先简要回顾早期在硅同位素方面

进行的若干工作(

>

)

"进而对同位素丰度差别

引起晶格常数偏移的关系进行推导"结果可

用于评估硅的晶格常数测量中同位素丰度

的影响$

?

!

硅同位素材料的获得和早期相关实验

在
#???

年"为了探讨稳定同位素在材料科

学方面应用的可能性"采用离心分离的方法"以

DFZU,

!

作为工作气体"获得了约
#"

M

硅
=$8

丰

度达到
??d"e

的
DFZU,

!

气体$

在超高真空分子束沉积设备中"利用这些

DFZU,

!

气体在普通
9

英寸硅片上外延生长了

#

#

#

J

的硅
=$8

单晶层"还用同样工艺生长了

天然硅外延层作为0陪片1$之后"利用微电

子加工设备在硅
=$8

片和0陪片1上刻蚀出二

极管$

由于同位素纯硅外延薄膜只有
#

#

J

左

右"而且衬底是天然单晶硅材料"这给硅
=$8

热导率的测量带来困难$为此"调研了有关

薄膜热导率检测的各种方法"经分析认为
!

$

法比较适用$在国内相关实验室的协作下"

完成了两组硅
=$8

外延片和天然硅外延片热

导率的对比实验"结果显示"室温下硅
=$8

的

热导率比天然硅的热导率高约
!%e

$不过"

该数据偏高于俄罗斯库尔恰托夫研究院与德

国马普实验室合作得到的结果!约为
##e

#

(

8

)

$

同位素纯材料的热导率差别受温度影响较

大"低温时很明显(

?

)

$因而"如果希望发挥硅
=

$8

器件更高的热导率"似乎在低温环境比较

有利$

我们还对硅
=$8

制成的二极管进行了反向

电压击穿实验"了解它们与同样工艺下用天然

硅片0陪片1制成的二极管之间是否存在差别$

根据两批共
>

次实验数据得到结果表明"硅
=$8

二极管的击穿电压比0陪片1二极管击穿电压高

约
>%e

!

8%e

(

>

)

$

我们制造了硅
=$8

三极管"但测试方面困

难诸多"未成功进行$对于这些外延片也曾做

过俄歇分析和二次质谱分析对比"也未能获得

有用的结果$
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晶格常数与同位素丰度的关系

目前"硅同位素已经付诸于应用的重要例

子是一项推动国际计量基本单位0公斤1定义的

研究$由于
#88?

年采用的铂铱合金千克原器

存在%

D

D

0

"f#%

V8的不稳定性"国际度量衡组

织多年前就发动各国对0公斤1进行重新定义$

在提议的方法中"有一种是通过精确测定阿伏

加德罗!

<N'

M

+I)'

#常数"从而定义0公斤1为'

#%%%f5

<

f

#$

U

原子量"其中
5

<

为阿伏加德

罗常数"

#$

U

是碳
=#$

$

对于一定条件下的固体"阿伏加德罗常数

与晶格常数之间的关系是'

5

<

@

D(

"

$

!

%

!

#

#

其中
$

%

是硅的晶格常数"

D

是摩尔质量"

(

是

晶胞中硅原子的个数"

"

是该晶胞的宏观密度$

所以"晶格常数的精确测量是获得阿伏伽德罗

常数的重要内容$

人们采用布拉格提出的
b

射线衍射法测

量晶体的晶格常数"所用晶体主要考虑用硅"测

量的精度要求使最后0公斤1的不确定度达到

#f#%

V8

$天然硅含有不同质量的硅同位素

!
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硅
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硅
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在制成单晶硅球后"晶格常数测量精度极限受

到限制"所以"需要采用高丰度的硅
=$8

$在实

验方面的研究见参考文献(

#%

)的综述$与此同

时"学者们还进行相关理论计算"包括经典分

析方法和现代的数值计算技术(

##

)

$

为了得到更加清晰的概念和关系"本文

从固体物理基础出发"并参考相关文献探索

推导出同位素丰度对于晶格常数影响的表

达式$

经过文献分析"认为首先需要从固体中晶

格的能量出发进行推导$有几种表达晶格能量

的模型(

#$

)

$经典统计的能量均分定理可得到

总能量为'

+

@

!EQ

P

3

!

$

#

其中
+

为
E

个晶格原子的总能量"

Q

P

为玻尔

兹曼常数"

3

为绝对温度$

量子理论则把单一晶格简谐振动本征值表

示为

!

'

(

c

=

#

#

$

E

'

c

!

!

#

其中在振动角频率为
'

c

下有
(

c

个晶格原子"

8

为整数"

E

为普朗特常数$

考虑到玻尔兹曼分布后"均值能量为'

)

+

c

@
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g

(

c

@

%

(

8
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c
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(
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/
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Q
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&
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(
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@
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'
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Q
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经变换并对
(

c

求和可得(

#$

)

'

)

+

c

@

E

'

c

2

E

'

c

Q

P

3

C

#
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"
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爱因斯坦假设所有振动模态频率相同"即

'

c

T

'

"则对于
E

个晶格原子"总能量为'

+

@

!E

E

'

2

E

'

Q

P

3

C

#

!

R

#

!!

德拜进而考虑了模态频率的分布"从而得

到了总能量'

+

@

?EQ

P

3

!

(

Y

&

3

#

!

(

'

Y

%

I

!

2

I

C

#

II

!

>

#

!!

其中'

I

@

E

'

Q

P

3

!

8

#

!!(

Y

是德拜温度"

'

Y

TQ

P

(

Y

&

E

是一截止

频率$

所以"有式!

$

#*式!

R

#和式!

>

#三种晶格

动能的表示方法$经典统计方法的式!

$

#在

温度较高条件下与实际情况符合较好$式

!

R

#和式!

>

#除了考虑温度的影响外"其频率

与原子质量有关"适合进一步研究同位素质

量的影响$式!

R

#和式!

>

#之间的差别主要体

现在
3

趋于
%

时$此时"德拜模型式!

>

#得到

的晶体热容
9

N

更接近实验证明的结论'即正

比于
3

!

$

依据所得到的晶格能量表达式"可以求导

晶格常数因为同位素质量变化的差别'

设晶格自由能'

<

@

5

=

+

!

?

#

其中
5

为势能"

+

为热振动的动能$

压强为'

.

@C

I5

IO

C

I+

IO

!

#%

#

!!

把势能在其最小值附近展开'

I5

IO

!

@

I5

I

#

O

O

'

!

=

I

$

5

IO

#

$

O

%

IO

=

, !

##

#

!!

考虑到势能最小值处导数为零"并忽略小

量"则有'

I5

IO

!

0

I

$

5

IO

#

$

O

%

IO

!

#$

#

!!

动能
+

与体积
O

变化的关系可以用式!

R

#

求导'

I+

IO

@

!E

E

'

2

E

'

Q

P

3

C

#

C

E

$

'

$

2

E

'

Q

P

3

Q

P

3

!

2

E

'

Q

P

3

C

#

#

( )

$

I

'

'

IO

0

+

IO

I

'

'

!

#!

#

其中"在
3

较小时"略去了方括号中后一项$

设外加压强为零"得到

!

'

I

$

5

IO

#

$

O

%

IO

0

C

+

IO

I

'

'

!

#9

#

!!

假设平衡条件下具有
8

个硅原子构成的立

方体晶格体积
O

%

和晶格常数
$

%

之间关系为'

O

%

@

$

!

%

!

#"

#

!!

则有'

IO

0

!

!$

$

%

#

I$

!

#R

#

!!

而模态频率
'

认为与晶格原子质量
D

有

关(

#!

)

'

'

)

#

&槡D !

#>

#

!!

则有'

I

'

'

@C

ID
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#
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于是'

I$

$

%

0

+

!

R

I

$

5

IO

#

$

O

%

O

%

IO

ID

D

@

+

RPIO

ID

D

!

#?

#

!!

其中
P

!

T

I

$

5

IO

#$

O

%

O

%

是材料的体变模

量(

#$

)

$再把式!

#R

#代入式!

#?

#中的
IO

"最后

得到

!

'

I$

$

#

%

$

0

+

#8PO

%

ID

D

!

$%

#

!!

所以"可以用式!

$%

#估计同位素质量
D

和

其质量差
ID

对晶格常数的影响$这里的质量

D

认为应该考虑为等效质量(

#%

)

$假定由于不

同丰度的同位素组成的硅"其等效质量可以表

达为'

D

@

*$8

D

$8

=

*$?

D

$?

=

*!%

D

!%

!

$#

#

其中
*$8

表示硅
=$8

的丰度"

D

$8

表示硅
=$8

的摩

尔质量"其他类推$

式!

$%

#和!

$#

#看似不复杂"但要由他们求

得晶格常数随同位素丰度变化时还涉及一些未

定参数"包括体变模量
P

*晶格能量
+

*晶格体

积
O

%

*德拜温度
(

Y

等参数的确定$

考虑到能量的表示方面"虽然式!

#?

#基于

式!

R

#得到"但由于式!

R

#的
'

难以给定"所以
+

采用德拜模型式!

>

#计算得到$查阅硅材料的

相关参数"设定体变模量
PT?>dRCW+

"晶格

常数
$

%

T"d9$8f#%

V#%

J

"德拜温度
(

Y

T

R9"^

"原子数目
ET8

"德拜积分部分保守设最

大值
Rd"

"采用多数文献的做法假设
3T#^

$

硅
=$8

丰度设为
??d"e

"剩下的丰度简单设

硅
=$?

和硅
=!%

丰度都是
%d$"e

$计算得到'

I$

$

0

9d8

Q

#%

C

?

!!

这一结果能满足国际组织对阿伏伽德罗

常数测量精度的要求$如果对于天然硅"则

计算得到I$

$

0

#d8f#%

V8

"未能满足小于
#f

#%

V8的要求$

E

!

小结

本文讨论了同位素纯硅在前沿科技领域的

可能应用"介绍了本研究所早期在硅同位素分

离和性能测试方面的工作$基于固体物理相关

理论"详细推导了硅同位素丰度对晶格常数影

响的关系式$利用得到的关系式"计算了两种

不同丰度含量的硅晶体可能的晶格常数偏移"

从而估算了采用阿伏伽德罗常数定义0公斤1时

对硅同位素丰度的要求$

公式!

$%

#的推导是一种尝试"其应用条件

也存在限制"比如对
3

作了低温小量的前提假

设"所以结果只在低温!比如
3

$(

Y

&

!%

#有用$

计算过程中一些参数由于资料所限未能考虑温

度影响"包括体变模量
P

*晶格体积
O

%

也只是

简单假设为常数$这样"如果
3T#%^

"其他参

数不变下计算得到硅
=$8

丰度需要提高到

??d??e

以上$虽然这一要求很高"但似乎比文

献(

#%

)的估计略为乐观$

我们认为"通过把有些参数设为常数并在

低温条件下"利用式!

$%

#作为同位素丰度影响

的数量级或者相对量的估计应为合理$
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