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用正电子湮没方法鉴别
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摘要　本文测量了各种 InP 样品中的正电子寿命谱, 用正电子湮没率连续分布测量 (CON 2
T IN 分析) 结合 PA T F IT 分析正电子寿命谱, 肯定了在 n 型和半绝缘型 InP 中有 In 空位V In

和 P 空位V P , 而在p 型 InP 中只观察到 In 空位V In. 正电子寿命的温度关系表明所观察到的 n

型和半绝缘型中的V In和V P 以及 p 型 InP 中的V In均为电中性. 改进了常规的多普勒展宽谱

仪. 利用这一谱仪测量了 n 型及半绝缘型 InP 的多普勒展宽谱, 结合正电子寿命测量结果, 观

察到在掺 Fe 的半绝缘型 InP 中存在V P2Fe 络合物.
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1　引言

缺陷对半导体材料的光电特性有重要的影响, 尤其随着器件尺寸的缩小以及多层系统

的使用, 这种影响也越来越重要. 因此, 鉴别和表征半导体中的缺陷特性是非常重要的, 也是

当今半导体科学中一项非常活跃的课题. InP 作为一种 In 系Ë 2Í 族化合物半导体, 由于

具有许多独特的性质, 人们对它产生了很大的兴趣, 广泛用于制作微电子学和光电器件.

用它可制作比 GaA s 更好的耿氏二极管. 近来, 由于长波光纤通讯技术的发展, 要求 111～

116Λm 范围内的光源和接收器. 而在 InP 衬底上生长 InGaA sP 双异质结激光器既能满足晶

格匹配, 又能满足波长范围的要求. 另外, 从禁带宽度的角度来看, InP 也是很好的太阳能电

池材料. 尽管 InP 有较为广阔的应用前景, 但其制备比较困难, 因此目前对它的研究明显少

于对 GaA s 的研究.

正电子是电子的反粒子, 它对空位型缺陷特别敏感, 能够被空位所捕获, 在缺陷处的寿

命明显大于体态湮没寿命, 且正电子谱学有很强的理论支持, 实验结果可与理论进行比较,



因此成为研究半导体材料缺陷特性的有力工具[ 1 ].

本文中我们选择了一系列 InP 样品, 用正电子湮没寿命谱和多普勒展宽技术进行了研

究. 我们的目的在于探讨: 1) 在 InP 样品中究竟存在哪些原生缺陷? 2) 在不同掺杂及掺杂

浓度的样品中这些缺陷是否有变化? 3) 能否用正电子湮没方法鉴别 InP 中的空位2杂质复

合体?

2　实验方法

所有 InP 样品均为液态密封直拉法 (L EC) 生长所得单晶样品, 切成 10×10×015mm 3

的片状, 用于正电子湮没测量. 正电子寿命谱仪采用快2快符合谱仪, 每谱计数 2×106 用于

图 1　改进的多普勒展宽装置示意图

PA T F IT [ 2 ]程序分析, 计数 107 则用于

CON T IN [ 3, 4 ]程序分析. 从标准样品 Si

的寿命测量中可得出源成分为 10% 的

165p s 和 013% 的 1000p s.

改进的多普勒展宽装置如图 1 所

示, 采用两台 Χ光子探测器, 一台为高

纯锗探测器 (H P2Ge) , 另一台为 N a I

(T l) 探测器, 两探头输出信号经放大

后送入单道分析器 (SCA ) , 进行能量选

择并送入符合器. 在我们的实验中, 只

选择 01511M eV 的湮没辐射 Χ光子. 经

此改装后的装置只收集正电子湮没辐

图 2　利用改进的多普勒展宽谱仪

所测谱与用常规谱仪对比

射 Χ光子, 这样可完全去掉环境辐射的

影响[ 5 ] , 使本底大大降低. 图 2 示出了我

们利用这一改进谱仪所测的多普勒展宽

谱. 由图可以看出, 无符合的谱仪其峰对

本底之比为 150∶1, 采用符合后则升为

2500∶1, 提高了一个数量级, 因此增加

了谱线型参数的精度.

3　结果讨论及分析

3. 1　缺陷鉴别

我们首先测量了四种 InP 样品, 一

种 n 型, 一种 p 型和两种 S I 型, CON 2
T IN 分析数值结果列于表 1 中, 所得湮

没率分布示于图 3 中, 由于两种 S I 型样品分布基本相同, 图中只给出三种导电类型不同的

样品的结果.
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表 1　lnP 中正电子湮没率连续分布结果

掺杂 导电类型 载流子浓度或电阻率 〈Κ〉öns- 1 〈Κ- 1〉öns A RD 范围öns- 1 FW HM öns- 1

S n 1. 4×1019cm - 3 4. 0626 0. 2478 3. 52～ 4. 56 0. 3019

Fe S I 2×1078·cm 4. 0863 0. 2465 3. 52～ 4. 56 0. 3090

Fe S I 7×1068·cm 4. 0865 0. 2465 3. 52～ 4. 56 0. 3065

Zn p 3. 9×1018cm - 3 4. 1463 0. 2429 3. 78～ 4. 56 0. 2338

　　〈Κ〉为平均湮没率,〈Κ- 1〉为平均寿命, FW HM 为半高宽.

　　从图 3 和表 1 的结果我们可以观察到:

1) 对于 n 型和 S I 型样品, 正电子湮没率分布完全相同, 不受掺杂元素或载流子浓度的

影响, 平均寿命也相同, 即为 247p s, 并且分布宽度 FW HM 都约为 013050n s- 1. 2) 对 p 型

图 3　 InP 样品中正电子湮没率分布 (A RD )

Κ为湮没率, ΚΑ(Κ)为湮没率的几率.

InP, 湮没率分布则明显发生了变化. 首先, 峰中心

位置朝较高值方向移动, 平均寿命下降为 243p s, 其

次, 峰的分布宽度也变得窄多了, 其 FW HM 为

012338n s- 1. 这反映了在这些样品中, 缺陷特性也

不相同.

我们还系统测量了一批不同样品的正电子寿

命谱, 并用 PA T F IT 程序进行分析. 结果见表 2. 对

于所有的寿命谱, 均可分解出两个分量. 根据两态

捕获模型, 计算出体寿命 Σb= 240p s. 由于半导体中

缺陷态寿命比体寿命仅高出 10%～ 20% , 因此分解

正电子寿命谱比较困难, 其结果往往不可靠. 根据

H au to jarvi 的建议, 平均寿命是研究缺陷特性变化

的很好的参数[ 1 ] , 因此我们只给出了平均寿命的结

果. 由表中可以看出, 所有的样品中平均寿命均大于体寿命, 因此证实了存在空位型缺陷.

在 n 型和 S I型 InP 中, 平均寿命值为 247p s 左右, 而在p 型 InP 中, 平均寿命下降为 243p s

左右, 与CON T IN 分析结果相同. 在两种样品中, 平均寿命均不受载流浓度的影响.

表 2　InP 样品特性及 PATF IT 分析的正电子寿命测量结果

样品号 掺杂 导电类型 载流子浓度或电阻率 平均寿命 Σm öp s

1 N one n 2×1016cm - 3 247. 3

2 S n 8×1017cm - 3 247. 2

3 S n 4. 87×1018cm - 3 246. 8

4 S n 1. 4×1019cm - 3 247. 5

5 S n (4～ 5)×1019cm - 3 247. 1

6 Zn p 2. 68×1018cm - 3 242. 8

7 Zn p 3. 9×1018cm - 3 243. 1

8 Fe S I 6×1078·cm 247. 4

9 Fe S I 6×1078·cm 246. 9

10 Fe S I 4×1078·cm 247. 1

11 Fe S I 2×1078·cm 248. 1

12 Fe S I 7×1068·cm 246. 6

由于所有样品均是在同一条件下生长的, 只是掺杂引起费米能级位置不同, 因此导致缺
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陷特性 (如电荷态) 的变化. 在 InP 中正电子可能有以下湮没态, 即 1) 非局域的自由正电子

态, 即布洛赫态; 2) 在 P 空位处的捕获态; 3) 在 In 空位处的捕获态. 图 4 所示的湮没率分

布代表了这些湮态的组合. B retagnon 等人[ 6 ]的结果表明在 p 型 InP 中存在 In 空位捕获正

电子, 因此我们可认为 p 型中 e
+ 湮没态为体态和 In 空位捕获态. P 空位可能带正电荷, 不捕

获正电子. 在 n 型和 S I 型 InP 中相对于 p 型样品显然增加了正电子态, 这一湮没态则为 P

空位捕获态, 即 In 空位和 P 空位均捕获正电子.

根据理论计算的缺陷电离能级结果[ 7 ] , 在 n 型和 S I 型中 In 空位和 P 空位均可带中性

或负电荷态, 即有可能捕获正电子, 而在 p 型 InP 中V P 有可能带正电荷, 不能捕获正电子.

这表明我们的正电子结果与理论计算是相符的.

我们选择了一种 n 型 (未掺杂) InP, 测量了正电子寿命谱的温度关系. 平均寿命 Σm 随温

图 4　n2InP 中正电子平均寿命随温度的变化

度的变化示于图 4 中. 结果发现在所测温度范

围内平均寿命保持不变. 根据捕获模型, k =

(Σm - Σb) ö[ Σb (Σd- Σm ) ], Σd、Σb 是固定的, 因此从

Σm 不随温度变化, 即可得出捕获率 k 也不随温

度变化. B retagnon 等人[ 6 ] 也测量了所有 InP

样品正电子寿命的温度关系, 其温度范围从

30K 到 300K, 且同样发现寿命不受温度的影

响, 根据 Pu ska 的理论计算[ 8 ] , 中性空位的正

电子捕获率与温度无关, 因此结合这些结果,

我们认为所探测到的 In 空位和 P 空位均为电

中性.

3. 2　缺陷-杂质络合物研究

利用改进的多普勒展宽谱仪测量了五种样品的多普勒展宽谱, 结果列于表 3 中. 可以明

显看出, 在同一导电类型的样品中, S 参数和W 参数均基本相同, 但不同导电类型样品中的

S 参数或W 参数有明显差别. 在 n 型 InP 中, S 参数为 015203, 而在 S I 型 InP 中, 却降低至

015184. 这一变化量为误差 ∆S (010005) 的四倍, 因此是可信的. 对于W 参数, 在 n 型中为

010325, 而在 S I 型 InP 中为 010330, 变化量为误差 ∆W (9×10- 5) 的五倍. 考虑到这些样品

中唯一的差别就是掺杂元素的不同, 因此引起了S 参数和W 参数变化的可能因素是所掺的

Fe 杂质原子, 改变了电子动量密度分布.

表 3　InP 中的多普勒展宽线型参数测量结果

序号 掺杂 导电类型 电阻率ö(8·cm ) 载流子浓度öcm - 3 Σm öp s W 参数 S 参数

1 none n 2×1016 247. 3 0. 0326 0. 5201

2 S n 3. 2×1018 247. 3 0. 0324 0. 5205

3 Fe S I ～ 6×107 247. 4 0. 0327 0. 5187

4 Fe S I ～ 6×107 246. 9 0. 0331 0. 5185

5 Fe S I ～ 2×107 248. 1 0. 0332 0. 5180

S 参数的误差为 5×10- 4,W 参数的误差为 9×10- 5

　　根据正电子捕获模型, S 参数和W 参数可以表达成如下形式:

S = (1 - f )S b + f S d　　　　W = (1 - f )W b + f W d (1)
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其中　S b (W b)为体态 S (W )参数; S d (W d)为缺陷态的 S (W )参数; f 为正电子被空位捕获的

比例, 且 f 为:

f = kö(Κb + k ) (2)

式中　k 为正电子捕获率; Κb 为体态湮没率. 由寿命结果可知 Σm 相同, 因此推出比例 f 也相

同. 由于 Fe 原子掺杂浓度在 1016～ 1017cm - 3之间, 而 In 原子及 P 原子的浓度为 1022cm - 3,

Fe 原子的浓度远远小于 P 原子或 In 原子的浓度, 很显然, 它对 S b (W b) 的影响将是可以忽

略的. 因此我们认为 Fe 原子位于空位的附近, 对S d (W d)产生影响, 改变S 参数和W 参数.

正电子在空位处的波函数有一部分会扩展至周围原子间隙, 从而与周围原子发生交

迭[ 9 ]. 如果空位附近有杂质原子, 它将改变湮没辐射线型参数, 其改变程度取决于杂质原子

的外层电子组态. Fe 原子掺入Ë 2Í 族化合物半导体后, 通常占据Ë 族元素原子位置. 此时

Fe 原子可表现出三种不同的价态, 其最外层电子组态均为 3d, 电子具有较高动量, 而 InP 中

P 原子外层电子组态为 3s3p , In 原子的则为 5s5p , 其电子动量较低. 因此, 若正电子在空位

处与 Fe 原子的外层电子发生湮没, 其辐射线型将会变宽, 而在 n 型 InP 中, 多普勒线型均比

较窄, 我们观察到对 n 型 InP 样品, S 参数确实要大些 (015203) ,W 参数要小些 (010325) , 这

说明我们的分析是完全正确的. 实际上, 早期的光致发光 (PL ) 谱已经显示了与 Fe 有关的缺

陷复合体存在的证据[ 10～ 12 ]. 并认为可能是 Fe In2V P 复合体. 我们利用多普勒展宽技术给出了

在掺 Fe 的 InP 中存在V P2Fe 络合物的直接证据.

4　结论

(1) 在 n 型和 S I型 InP 中存在 In 空位和 P 空位, 而在p 型 InP 中只观察到 In 空位, 且

这些空位的电荷态均为中性.

(2) 利用改进的多普勒展宽谱仪, 在掺 Fe 的 S I2InP 中发现了V P2Fe 络合物.
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Abstract　Po sit ron lifet im e spectra have been m easu red fo r variou s InP sam p les, and ana2
lyzed by CON T IN p rogram as w ell as PA T F IT p rogram to ob ta in the con t inuou s po sit ron

ann ih ila t ion dist ribu t ion. T he resu lts assu re tha t In vacancy and P vacancy ex ist in n2 and

Sem i2in su la t ing InP, bu t on ly In vacancy is ob served in p type InP. T he tem pera tu re be2
havio r of po sit ron lifet im e show s tha t the V In ,V P in n2 and S I2InP and V In in p 2InP are neu2
t ra lly charged. W e have revised the conven t iona l Dopp ler B roaden ing spectrom eter and

m easu red the DB spectra fo r n2 and S I2type InP sam p les. Com b ined w ith the resu lt of

po sit ron lifet im e, w e have ob served the V P2Fe com p lexes in Fe doped S I2InP.

PACC: 7870B , 6170B , 7155
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