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中子辐照GaAs快速退火行为的低温光荧光研究

刘　健　王佩璇
(北京科技大学材料物理系, 北京　100083)

摘要　　用低温( 10K )光荧光( PL )的方法对中子辐照砷化镓中的缺陷及嬗变掺杂进行了研

究. 结果表明: 低温 PL 实验可观察到中子嬗变掺杂效应, 嬗变掺杂使近导带施主增加从而使

与 CAs有关的跃迁峰向低能移动. 辐照剂量较低时, 嬗变原子 Ge 占居 Ga 位; 当辐照剂量较大

时, 部分嬗变原子 Ge占居 As 位. 在高剂量 ( 1017n/ cm 2)辐照情况下, 经 800℃( 20 秒)退火, 仍

有反位缺陷 GaAs( EV+ 200meV )和复合缺陷 IGa-VAs存在, 在低剂量( 1014n/ cm2～1016n/ cm 2)辐

照情况下, 经此退火过程, 未观察到这两种缺陷的 PL 峰.
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1　引　　言

砷化镓材料由于其优越的性能而广泛应用于军事和空间通讯. 在这些领域中, GaAs

器件容易受到粒子辐照产生的缺陷引起器件参数变坏而失效. 因此, 研究 GaAs 的中子

辐照效应对研制 GaAs 的抗辐照器件具有指导意义.

关于中子辐照 GaAs的低温光荧光( PL)研究已有一些实验结果[ 1, 2] . 如中子嬗变掺

杂后, 不仅引入施主, 而且还有少量的受主杂质. 又如中子辐照引入双受主 GaAs

( E V+ 30meV; EV+ 200meV ) , 其中, 只有当 E V+ 30meV GaA s的能级全部或部分填充电

子之后, 才能观察到导带到 EV+ 200meV GaAs能级的跃迁. 此外, M . Satoh 等人的 PL

实验
[ 3]
表明: 在快中子剂量为 3. 7×10

18
n/ cm

2
的情况下, 辐照缺陷引起带边‘弯曲’, 造

成导带到 GeAs受主能级的跃迁[ Ge ( B-A) ]向低能移动. 但关于缺陷的恢复机理尚不清

楚. 本实验的目的是研究辐照引入的缺陷在快速退火过程中的消除行为.

2　实　　验

样品是采用液态密封直拉法生长的半绝缘 SI-GaAs. 电阻率为 1～2×108� cm , 电

子迁移率为 6×103 cm2 / Vs.

中子辐照在中国原子能科学研究院 101 反应堆上进行. 辐照剂量为 10
14
n/ cm

2
～

10
17
n/ cm

2
, 其中能量大于 0. 1M eV 的中子剂量为 10

13
n/ cm

2
～10

16
n/ cm

2
. 辐照后的样品

进行卤钨灯快速退火, 退火温度为 200～800℃, 恒温时间均为 20秒.

测量系统采用 IFS120HR付立叶红外荧光光谱仪. 样品冷却用闭循环低温恒温系

统, 测量时温度为 10K . 荧光激发采用 Ar
+
激光器, 波长 514. 5nm . 激发功率 5mW. 采

用 GaAlAs探测器接收信号.
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图 1　半绝缘 GaAs 的光荧光( 10K ) . 激发功率 5mW

Fig . 1　PL spectrum for SI-GaAs taken a t 10K .

3　结果和讨论

图 1是辐照前 SI-GaAs 的 PL 谱.

其中只存在 1. 5130eV ( 12210cm
- 1
)和

1. 4956eV( 12070cm
- 1 ) 两个荧光峰. 前

者对应带边峰. 它是与自由激子及各种

束缚激子有关的跃迁. 1. 4956eV 峰实

际上由十分靠近的两个峰组成, 是导带

到 CAs受主的跃迁 C( B-A )和残余的近

导带施主到CA s受主的跃迁C( D-A) [ 3 , 4] .

而出现在 1. 4596eV ( 11779cm
- 1 )的小

峰是其 LO声子伴线.

图 2 和图 3 是辐照剂量分别为

10
14
n/ cm

2
和 10

15
n/ cm

2
, 经 800℃退火的 PL 谱. 可以看到, 与辐照前相比没有出现新的

跃迁峰, 但是图 3与图 2相比, 与 CAs有关的峰向低能方向略有移动, 即由 1. 4956eV 变

为 1. 4917eV( 12038cm
- 1) , 详见图 4.

图 2　中子辐照半绝缘 GaAs 的光荧光谱 ( 10K ) .

激发功率 5mW. 辐照剂量 1×1014n/ cm 2,

退火温度 800℃( 20 秒)

F ig . 2　PL spectrum f or SI-GaAs after ir radiation

w ith 1×1014n/ cm2 and annealing at 800℃

( 20s) taken at 10K .

　图 3　中子辐照半绝缘 GaAs 的光荧光谱

( 10K ) . 激发功率 5mW. 辐照剂量

1×1015n/ cm 2, 退 火 温 度 800℃

( 20 秒) .

　Fig . 3　PL spectrum for SI-GaAs after irr adia-

tion w it h 1×1015 n/ cm2 and annealing

at 800℃( 20s) t aken at 10K .

图 5是 1016
n/ cm

2辐照后经 600℃退火的 PL 谱. 图中除与图 3相同的带边峰、与 C

有关的跃迁之外, 还出现与嬗变掺杂受主 GeAs有关的强跃迁峰
[ 1, 5] , 即 Ge ( B-A )

[ 1. 4783eV ( 11931cm
- 1
) ] . 随着波数降低, 在 1. 4557eV ( 11748cm

- 1
) 和 1. 4419eV

( 11636cm- 1 )有两个小峰. 其中, 1. 4557eV 是与CA s有关的跃迁( 1. 4917eV)的声子伴线,

与其零声子线能量相差 0. 036eV . 关于 1. 4419eV 线有人
[ 6, 7]认为是导带到 GaAs ( EV +

30meV )能级的跃迁, 但本实验中, 我们认为也可能是导带到 GeA s的声子伴线. 除考虑它
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与 Ge( B-A)能量相差正好 0. 036eV 的原因外, 还由于低剂量( 1014
n/ cm

2～1015
n/ cm

2)辐

照的谱中未出现 B-GeAs的跃迁峰, 同时也未出现 1. 4419eV 的峰. 另外还出现 1. 4092eV

( 11372cm
- 1)的跃迁峰. 有文献 [ 5]报道:它对应导带到复合缺陷 VA s-IA s能级的跃迁, I 代

表杂质原子. 关于这种复合缺陷有待进一步的研究.

图 4　与 CAs有关的 PL 光谱. ( 1) 1×1014n/ cm2 ;

( 2) 1×1015n/ cm 2

F ig . 4　PL spectr a r elat ed to CAs for SI-GaAs

after ir r adiation and annealing a t 800℃

( 20s) taken at 10K . ( 1) 1×1014n/ cm2 ;

( 2) 1×1015n/ cm2 .

图 5　中子辐照半绝缘 GaAs 的光荧光谱( 10K ) .

激发功率 5mW. 辐照剂量 1×1016 n/ cm2,

退火温度 600℃ ( 20 秒) .

F ig . 5　PL spectrum for SI-GaAs after ir radiat ion

w ith 1×1016n/ cm2 and annealing at 600℃

( 20s) taken at 10K .

　图 6　中子辐照 SI-GaAs 的光荧光谱( 10K ) . 激发

功率 5mW. 辐照剂量 1×1017n/ cm2, 不同退

火温度( 20 秒) . ( 1) 200℃; ( 2) 400℃; ( 3)

600℃; ( 4) 800℃

　 F ig . 6　 PL spectr a for SI-GaAs after ir radiation

with 1×1017n/ cm2 and differ ent tempera-

t ur e annealing ( 20s) taken at 10K . ( 1)

200℃; ( 2) 400℃; ( 3) 600℃; ( 4) 800℃.

图 6 是 1017n/ cm 2辐照后不同温度

退火的结果. 200℃退火后未出现任何

PL 峰, 说明辐照后的严重损伤未恢复.

400℃退火后出现强度很低的 1. 4917eV

的跃迁峰, 说明损伤有所恢复, 但仍不

完全. 温度升高到 600℃, 损伤恢复较

好, 出现带边峰、与 C 有关的跃迁和与

嬗 变 掺 杂 受 主 GeAs 有 关 的 跃 迁

Ge( B-A) . 在 1. 4419eV 也出现一个明

显的小峰. 800℃退火后出现以上各峰,

并且除强度增大外, 还在 1. 3223eV

( 10671cm
- 1
)和 1. 3575eV ( 10955cm

- 1
)

处 出现 两 个 明显 的 PL 峰. 其 中

1. 3223eV 可 指 认 为 B-GaAs ( EV +

200meV )的跃迁峰. 1. 3575eV 对应导

带到复合缺陷 IGa-VAs的跃迁
[ 8]
, I 代表

杂 质 原 子. 尽 管 有 文 献
[ 9]
报 道

1. 3575eV( 10955cm
- 1 )处出现的 PL 峰
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与 Cu 受主有关, 但我们认为: 在我们的实验中此峰与 Cu受主无关. 因为在我们实验

中, 此峰在辐照前及低剂量( 1014n/ cm 2～1016n/ cm 2 )辐照下同样的退火处理后都没有出

现, 说明辐照前的样品中没有 Cu杂质, 且退火中也未受到 Cu的污染.

比较800℃与600℃退火情况可以看到: 600℃辐照损伤恢复较好, 出现几个跃迁峰.

但未出现 1. 3223eV和 1. 3575eV 的跃迁. 800℃( 20秒)退火后, 几种跃迁的强度都有不

同程度的提高, 特别不同的是出现了强度较大的 1. 3223eV和 1. 3575eV 的跃迁. 我们认

为这两个在 800℃( 20秒)退火后出现的 PL 峰可能是由于短时退火增加了反位缺陷 GaAs

( E V+ 200meV )和复合缺陷 IGa-VAs的浓度的结果. A. Goltzene
[ 10]等人得到结果表明: 约

600℃30分钟的退火. 其损伤恢复过程对应 GaA s的消除. 显然, 这一结论与我们在 600℃

退火后, 相对低温退火情况反位缺陷 GaA s浓度增大的实验结果不一致. 为了解释这一矛

盾, 我们下面分析中子辐照后的退火过程. 中子辐照后产生大量间隙原子 Gai, Asi 和空

位 VG a, VA s. 由于间隙原子的迁移激活能较低
[ 11]

( 0. 5eV) , 而间隙原子与空位的复合主

要取决于间隙原子的迁移过程, 即间隙原子与空位的复合激活能为 0. 5eV ; 反位缺陷

GaA s的湮没激活能相对较高
[ 3]
( 0. 9eV) . 所以退火的开始阶段主要是间隙原子与空位的

复合:

VGa+ Gai= GaGa ( 1)

VAs+ Asi= A sAs ( 2)

另外还有一种形成反位缺陷的复合模式:

VGa+ Asi= A sGa ( 3)

VAs+ Gai= GaAs ( 4)

由于GaAs是一种不稳定缺陷, 在间隙原子与空位的复合过程中产生的部分反位缺陷GaAs

也发生恢复. 其机理如下:

VG a+ GaAs= GaGa+ VA s ( 5)

VA s+ AsGa= AsAs+ VG a ( 6)

但由于 GaAs的湮没激活能较高, GaAs的恢复过程要滞后于间隙原子与空位的复合过程.

所以在退火的开始阶段主要恢复过程是间隙原子与空位的复合. 相对而言, GaAs的恢复

过程是次要的. 这是退火的第一阶段. 其结果表现为反位缺陷浓度增大. 随着退火时间

的延长, 间隙原子与空位的复合过程逐渐减弱, 这时反位缺陷的恢复成为主要过程. 这

是退火的第二阶段. 表现为反位缺陷的浓度随退火时间延长而降低. 显然我们的快速退

火时间短, 应处于退火的第一阶段. 表现为反位缺陷 GaAs浓度随退火温度升高而增大.

而 A. Goltzene等人的长时间退火应该处于第二阶段, 这样我们与 A. Goltzene 等人的

实验矛盾就完全可以理解了.

比较不同剂量的PL 谱, 可以看到1014
n/ cm

2～1015n/ cm
2较低剂量下, 未出现B-GeAs

的跃迁峰, 而高剂量( 1016n/ cm
2～1017n/ cm

2)下, 则有很明显的 B-GeAs的跃迁峰. 说明辐

照剂量低时, Ge可能占居 Ga 位; 辐照剂量高时, 部分Ge占居 As位, 形成受主. 而且,

10
16
n/ cm

2
辐照剂量下 B-GeA s的跃迁峰的强度低于与 CAs有关的峰强度, 而10

17
n/ cm

2
辐

照剂量下B-GeAs跃迁峰的强度高于与CA s有关的峰强度, 说明辐照剂量越大, Ge 占居 As

位的比例越大. 我们知道: Ga和 As经热中子辐照可嬗变为 GeGa和 SeAs, 占Ga 及 As位
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形成施主态, Ge占居 As位是由于中子辐照导入的 VAs与 Ge 原子反应形成的. 显然在我

们的实验中辐照剂量大导入的嬗变杂质浓度及空位浓度越大, 则 GeA s的浓度越大. 另外

在高剂量 ( 10
17
n/ cm

2
) 辐照情况下, 经 800℃( 20 秒 )退火, 有反位缺陷 GaAs ( EV +

200meV )和复合缺陷 IGa-VA s存在, 在低剂量( 1014n/ cm2～1016n/ cm 2)辐照情况下, 经此

退火过程, 未观察到这两种缺陷的 PL 峰, 说明这两种缺陷与损伤程度有关.

4　结　　论

高剂量( 1016n/ cm
2～1017n/ cm

2)可观察到导带到 GeA s受主的跃迁峰, 而在低剂量

( 10
14
n/ cm

2
～10

15
n/ cm

2
)下这种跃迁未出现. 说明辐照剂量低时, Ge占居Ga 位; 辐照剂

量高时, 部分 Ge 占居 As位, 形成受主. 而且辐照剂量越大, Ge占居 As位的比例越大.

在高剂量 ( 1017n/ cm
2 )辐照下出现的反位缺陷 GaA s( EV + 200meV )和复合缺陷 IGa-

VAs是在短时退火( 800℃20秒)过程中形成的, 并对反位缺陷的形成机理进行了讨论. 在

低剂量( 1014n/ cm 2～1015n/ cm2 )辐照情况下, 经此退火过程, 未观察到这两种缺陷的 PL

峰, 说明这两种缺陷与损伤程度有关.
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PHOTOLUMINESCENCE OF DEFECTS IN

NEUTRON-IRRADIATED SI-GaAs

Liu　Jian　Wang Peixuan
( Dep ar tment of material physics, Univ ersity of scie nc e and technology of B eij ing, Beij ing　100083)

Abstract

　　Photoluminescence of neutron irradiat ion-induced defects and neutron-transmuta-
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tio n-doping in GaAs w as investig ated at 10K. The results show that the neutr on-trans-

mutat ion-doping effect can be observ ed by low temper ature photoluminescence. T he

shift of the CA s related PL peak is at t ributed to the increase of donor s near conduct band

after t ransmutat ion-doping. Under the condit ions of low tr ansmutat ion-doped concen-

tr ation the t ransmutated Ge atoms occupy Ga sites; w her e as af ter high f luence irradia-

tion and hence high t ransmutat ion-doped concentr at ion obtained some part of the t rans-

mutated Ge atoms ar e placed in As sites. For the irradiat ion o f high neutron f luence

10
17
n/ cm

2
and after rapid annealing at 800℃ for 20 seconds, there still ex ist antisite de-

fects GaAs( E V+ 200meV) and complex defects IG a-VAs, but under the neutron ir radiation

of f luence 10
14
n/ cm

2
～10

15
n/ cm

2
such defects ( mentioned above) have not been found.

Key words　 GaAs, neutron irradiat ion, photoluminescence
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