
第 39 卷 第 10 期 核    技    术 Vol.39, No.10 
2016 年 10 月 NUCLEAR TECHNIQUES October 2016 

—————————————— 
强脉冲辐射环境模拟与效应国家重点实验室（西北核技术研究所）专项经费资助项目 

第一作者：杨迪，男，1991 年出生，2014 年毕业于兰州大学，现为硕士研究生，研究方向为半导体材料辐照效应 

通信作者：王铁山，E-mail: tswang@lzu.edu.cn 

Supported by State Key Laboratory of Intense Pulsed Radiation Simulation and Effect (Northwest Institute of Nuclear Technology) Special Project 

First author: YANG Di, male, born in 1991, graduated from Lanzhou University in 2014, master student, focusing on semiconductor materials irradiation  

effect 

Corresponding author: WANG Tieshan, E-mail: tswang@lzu.edu.cn 

收稿日期：2016-05-26，修回日期：2016-07-13 

100201-1 

离子辐照 GaAs 的光致发光和拉曼散射研究 
杨 迪 1  孙梦利 1  袁 伟 1  杜 鑫 1  彭海波 1  王铁山 1  郭红霞 2 

1（兰州大学 核科学与技术学院  兰州 730000） 

2（西北核技术研究所  西安 710024） 

摘要  利用 250 keV 质子和 4.5 MeV 氪离子(Kr17+)辐照未掺杂 GaAs，注量分别为 1×1012‒3×1014 cm‒2 和

3×1011‒3×1014 cm‒2，使用光致发光谱和拉曼散射谱分析表征。发光谱的结果表明，随着剂量增大，质子辐照后

的 CAs 峰及其声子伴线逐渐减弱，913 nm 处的复合缺陷峰则先增大后减小，此峰与材料制备时的 Cu 掺杂无关。

Kr 离子辐照后本征发光峰则完全消失。拉曼散射谱的结果表明，相比于质子辐照，Kr 离子辐照后 LO 声子峰

峰位向低频方向移动，出现非对称性展宽，晶体结构发生明显改变。质子和 Kr 离子辐照效应的差异是由于移

位损伤相差至少三个量级造成的。最后采用多级损伤累积(Multi-step damage accumulation, MSDA)模型得到了

材料内缺陷的演化过程，并很好地解释了随损伤剂量增大 GaAs 光学性能及晶体结构的变化趋势。 
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Study on photoluminescence and Raman scattering in GaAs by ion irradiation 
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WANG Tieshan1  GUO Hongxia2 

1(School of Nuclear Science and Technology, Lanzhou University, Lanzhou 730000, China) 

2(Northwest Institute of Nuclear Technology, Xi’an 710024, China) 

Abstract  Background: GaAs is widely used as the second generation semiconductor material in the fields of 

aerospace and radiation detection. Purpose: Study of the irradiation effects of GaAs is of guiding significance for the 

evaluation of the radiation resistance of GaAs devices. Methods: Semi-insulating GaAs were irradiated by 250-keV 

H+ and 4.5-MeV Kr17+ ions with fluences ranging respectively from 1×1012 cm‒2 to 3×1014 cm‒2 and 3×1011 cm‒2 to 

3×1014 cm‒2. Photoluminescence (PL) spectrum and Raman scattering spectra were used to measure GaAs samples 

before and after irradiation. Results: PL spectrum shows that the intensity of CAs peaks and phonon replicas decrease 

with increasing fluence of H+ irradiation. The IGa-VAs peak in 913 nm was increased at lower fluence and decreased at 

higher fluences. But all the peaks completely disappeared with Kr17+ irradiation. The results of Raman spectra show 

that the longitudinal-optical (LO) phonon peak at 295-cm‒1 slides towards the low-frequency side and broadens its 

width asymmetrically by Kr17+ irradiation, while it has no obvious change by proton irradiation. Conclusion: The 

difference between the effect of proton and Kr17+ irradiation is due to the difference of the displacement damage by 

three orders of magnitude at least. The evolution process of damage defects in GaAs is obtained by using Multi-step 
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damage accumulation (MSDA) model, and then the trends of optical properties and crystalline structure are well 

explained. 

Key words  GaAs, Irradiation effect, Photoluminescence spectrum, Raman scattering spectra 

 

砷化镓(GaAs)半导体是一种直接禁带半导体材

料，因其具有较高的电子迁移率而广泛应用于光纤

通信、航天以及半导体发光器件等领域。由砷化镓

制成的超高速强流脉冲辐射探测器对 γ 射线、X 射

线、中子以及带电粒子都很灵敏。这种探测器可以

用于同步辐射装置、惯性约束聚变、核武器研制等

各种辐射场中脉冲粒子流的测量，以及应用于亚纳

秒技术的各个领域。在这些环境中，由于受到粒子

辐照损伤器件参数很容易变坏。因此，研究砷化镓

的粒子辐照效应对砷化镓抗辐照器件的应用具有指

导意义。 

粒子辐照会在 GaAs 单晶内产生移位原子或空

位而形成缺陷，这些缺陷会俘获电子或载流子，对

材 料 的 宏 观 性 能 产 生 影 响 。 光 致 发 光

(Photoluminescence, PL)谱也称荧光光谱，是一种研

究半导体材料发光性能的有效测试方法。过去数十

年，国内外利用 PL 谱的研究主要集中在中子辐照

对掺硅GaAs发光性能的影响[1‒4]以及高能质子辐照

GaAs 太阳电池后对其光电性能的影响[5‒6]，但对于

低能质子及重离子注入未掺杂 GaAs 则鲜有报道。

此外，拉曼散射谱也被应用于研究 GaAs 辐照效应

对其晶体结构的影响，Peercy[7]最早报道了重离子辐

照后拉曼谱中声子峰出现明显变化，随后 Tiong[8]

采用空间局域模型给出了砷离子注入后产生的微晶

尺寸，并对声子峰随辐照剂量增大的变化给出了解

释。Holtz 等[9]又通过拉曼光谱研究了砷化镓辐照后

的损伤随深度分布的变化情况。 

本文的工作是利用质子、氪离子辐照未掺杂半

绝缘砷化镓(SI-GaAs)。通过 PL 光谱和拉曼散射谱

的表征方法，研究了辐照损伤对其发光性能和晶体

结构的影响。尝试通过计算移位损伤(Displacement 

per atom, dpa)将两种离子辐照相结合，得到随移位

损伤增大发光性能和晶体结构的变化趋势，重点研

究了这种变化的机理及辐照产生缺陷的演化过程。 

1 实验介绍 

样品采用垂直梯度凝固法 (Vertical gradient 

freeze, VGF)生长的 SI-GaAs 单晶晶片，表面为(100)

晶面，其电阻率约为 1×108 Ω·cm，电子迁移率约为

5.3×103 cm2·V−1·s−1。样品表面尺寸为 1 cm×0.8 cm，

厚度约为 700 µm。 

质子和氪离子(Krq+)辐照是在中国科学院近代

物理研究所 320 kV 高电荷态离子源平台上进行的，

质子辐照能量为 250 keV ，注量为 1×1012‒ 

3×1014 cm‒2，流强约为 50 nA。选用的 Kr 离子束的

电 荷 态 为 17+ ， 能 量 为 4.5 MeV ， 注 量 为

3×1011‒3×1014 cm‒2，流强约为 1 μA。整个辐照过程

中靶室真空度约为 5×10‒4 Pa。 

PL 谱的测试采用中国科学院苏州纳米技术与

纳米仿生研究所变温测试系统的光致发光谱仪，激

发光波长选为 532 nm，发射光谱波长范围为

750‒1 000 nm，分辨率为 0.5 nm，测量温度是在液

氦 4 K 下进行的。拉曼光谱测试仪器为 Labram 

HR800 型激光共聚焦拉曼光谱仪，实验配置为背向

散射，激发波长为 532 nm，测量范围 100‒500 cm‒1，

光谱分辨率约为 1 cm‒1，测试在室温条件下完成。

另外本文中所用的 PL 光谱和拉曼光谱这两种测试

手段对应光子能量均为 2.33 eV，光子穿透深度

dopt=1/2α，此能量下的 GaAs 吸收系数 α 约为

7.456×104 cm‒1[10]，因此估算出测试深度约为 65 nm。 

2 实验结果 

2.1 光致发光谱 

图 1 是不同注量质子和 Kr 离子辐照后的

SI-GaAs 及原生样品的 PL 谱。从图 1 中可以看出，

有 3 个明显的发光锋。从左到右依次是位于 820 nm 

(1.512 1 eV)附近对应自由激子(Free exciton, FE)以

及各种束缚激子(Bound exciton, BE)跃迁的激发峰；

位于 830 nm (1.493 9 eV)和 832 nm (1.490 3 eV)的激

发峰对应导带到碳杂质受主 CAs的跃迁 C(B-A)以及

施主能级到 CAs 的跃迁形成的施主 - 受主对

(Donor-acceptor pair, DAP)，其中碳杂质为砷化镓基

片生长过程中引入的一种本征杂质原子；位于

850 nm (1.458 8 eV)的发光峰为 CAs 峰的声子伴线

(Phonon replica, PR)[2,11]。CAs 峰及其声子伴线是砷

化镓中的本征缺陷峰，其强度随质子辐照剂量的增

大明显衰减(图 1(A‒E))，当 1×1012 cm‒2 Kr 离子辐

照后发光峰完全消失(图 1(F))，我们将在分析讨论

部分详细说明。需要注意的是 913 nm (1.358 eV)

处还有一小峰，这对应着导带到复合缺陷 IGa-VAs

跃迁的发光峰[4]，有人认为该处的发光峰与铜(Cu)

受主有关[12]。我们将该峰放大后如图 2 所示，可

以很明显地看到这是辐照后产生的峰，原生样品在
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该处并没有发光峰。因此，此峰与材料制备时的

Cu 掺杂无关。 

 

图 1  250 keV 质子和 4.5 MeV Kr17+辐照后的 
半绝缘 GaAs PL 谱 

Fig.1  PL spectrum for SI-GaAs irradiated by 250-keV proton 
and 4.5-MeV Kr17+ ions. 

2.2 拉曼光谱 

拉曼散射谱是用于研究晶体结构变化的主要测

试手段。砷化镓材料的拉曼谱中主要有两个峰，分

别是位于 292 cm‒1 的光学支格波纵(Longitudinal 

optical, LO)声子峰和 269 cm‒1 光学支格波横

(Transverse optical, TO)声子峰，且 TO 峰在(100)方

向背散射模式下是禁戒的。在对 SI-GaAs 进行质子

辐照和 Kr 离子辐照后拉曼谱分别如图 3(a)、(b)所

示，原生谱中 LO 峰和 TO 峰的峰位并没有在

292 cm‒1 和 269 cm‒1 处，而是位于 295 cm‒1 和

271 cm‒1，这是由于 VGF 法生长的样品残余应力较

小从而造成声子峰峰位偏大[13]。对于质子辐照，随

着辐照剂量的增大，LO 声子峰的峰位和峰宽基本

没有变化，禁戒的 TO 声子峰很弱。对于 Kr 离子辐

照，随着辐照注量的增大，LO 声子峰的峰位向低

频方向移动，强度衰减，出现了很明显的非对称性

展宽，TO 声子峰开始明显增强，这是由局部晶格

失序扰乱了选择定则造成的。当注量达到

1×1013 cm‒2 时，还可以看到声子峰向低频方向延伸

到 200 cm‒1处以及中心在 180 cm‒1处出现了由许多

无序峰组成的宽带。 

 

图 2  PL 谱中位于 913 nm 处缺陷峰 
Fig.2  913-nm defect peak in PL spectrum. 

 

图 3  半绝缘 GaAs 的拉曼光谱  (a) 质子辐照，(b) Kr17+辐照 
Fig.3  First-order Raman spectra of SI-GaAs. (a) Proton irradiation, (b) Kr17+ ions irradiation 

3 分析和讨论 

对于带电粒子辐射诱导的损伤效应，主要通过

电子能损和核能损两种机制对材料造成损伤。当入

射粒子能量较低时，核能损是主要的损伤机制，入

射离子与材料内的晶格原子碰撞，使其产生移位，

形成移位损伤缺陷，这些缺陷会在半导体禁带中产

生新的载流子俘获中心，从而对半导体的光电性能

产生影响。dpa 是材料中每个原子被撞出移位的次

数。因此可以通过计算移位损伤剂量表征辐照后砷

化镓内产生的损伤。移位损伤剂量的计算方法如下： 

vac vac nov
Ga As mol

A

( )
dpa

N N N M

N




 
       (1) 

式中：Nvac 
Ga 为每个入射粒子在单位射程上产生的 Ga

空位的平均浓度；Nvac 
As 为每个入射粒子在单位射程上

产生的 As 空位的平均浓度；Nnov 为每个入射粒子在
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单位射程上产生的级联空位的平均浓度。这三项可

以由 SRIM 程序模拟给出[14]。Ф为入射粒子注量；

ρ为靶物质密度(5.3 g·cm‒3)；NA为阿伏伽德罗常数

(6.02×1023 mol‒1) ； Mmol 为 GaAs 摩尔质量数

(145 g·mol‒1)。 

图 4 和 5 是用 SRIM-2013 程序分别模拟计算的

在 GaAs 中注入剂量为 3×1014 cm‒2 质子和 Kr 离子

后，材料的移位损伤剂量以及入射离子的沉积随深

度的分布关系。其中质子和 Kr 离子的最大射程约

为 1 980 nm 和 1 820 nm，两种离子在材料中的射程

相近且都远大于 PL光谱和拉曼光谱的分析深度（约

65 nm），移位损伤随入射深度有明显变化且主要集

中在射程末端，分别为 7.51×10‒3 dpa 和 1.95 dpa，

此时对应的质子和 Kr 离子原子百分含量分别为

0.89%和 0.35%。因此在同等注入剂量下重离子辐照

损伤比质子大三个量级左右。考虑本工作选择的两

种光谱测试方式的测试深度为 65 nm 左右，为与实

际情况相符，选择了两种离子在测试深度处的移位

损伤剂量，分别为 1.2×10‒4 dpa 和 5.1×10‒1 dpa，此

时 Kr 离子的辐照损伤也比质子大至少三个量级。 

 

图 4   SRIM-2013 模拟 250 keV H+离子辐照半绝缘 GaAs 后
移位损伤与 H+含量随深度的分布 

Fig.4  Displacement damage dose and H+ atoms profile with 
ions depth for SI-GaAs by implantation with 250-keV H+ from 

SRIM-2013. 

 

图 5  SRIM-2013 模拟 4.5 MeV Kr17+离子辐照半绝缘 GaAs
后移位损伤与 Kr17+含量随深度的分布 

Fig.5  Displacement damage dose and Kr17+ atoms profile 
with ions depth for SI-GaAs by implantation with 4.5-MeV 

Kr17+ from SRIM-2013. 

3.1 移位损伤对发光性能的影响 

为更好地研究辐照损伤对 GaAs 材料发光性能

的影响，做出了前述 PL 谱中 CAs 缺陷峰及 IGa-VAs

复合缺陷峰随损伤剂量的变化关系，如图 6 所示。

当损伤剂量很低时，材料内的辐照损伤主要以点缺

陷(Frenkle pairs)为主，这些缺陷与 GaAs 内的杂质

原子相互作用产生复合缺陷俘获激子发光。随着损

伤增大，复合缺陷会增多，相应复合缺陷发光峰

(IGa-VAs)也会增大，使得位于近导带附近的 CAs 本征

缺陷峰呈现衰减趋势。随着损伤继续增大，除了产

生点缺陷，还能形成多空位等复杂缺陷。这些缺陷

会在中间带隙引入许多新的深能级陷阱[15]，从而俘

获激子发光，造成自由激子数目的减少，致使 CAs

峰强度减弱的同时复合缺陷峰也会衰减。当损伤剂

量达到 2×10‒3 dpa 时，即用注入剂量为 1×1012 cm‒2 

Kr 离子辐照后，所有发光峰完全衰减到零。此时

GaAs 内的缺陷非常多，在禁带中产生了很多深能

级中心以及非辐射复合中心，从而完全复合了激子，

使得导带附近的缺陷发光中心不能通过激子的跃迁

而发光。此外，大量缺陷也会相互聚集形成更复杂

的缺陷团，使晶格空间的完整性遭到破坏，发光中

心不能通过激子跃迁发光。晶体空间完整性被破坏

也在图 3(b)的 Kr 离子辐照的拉曼谱中得到了验证。 

 

图 6  发光峰归一化强度随损伤剂量的变化关系 
Fig.6  Normalized PL peak intensity as a function of 

implantation damage dose by 250-keV H+  
and 4.5-MeV Kr17+ ions. 

3.2 移位损伤对晶体结构的影响 

拉曼光谱中的 LO 声子峰的峰位和半高宽的变

化情况如图 7 所示。当损伤剂量非常小时，辐照产

生的移位损伤非常小且不足以破坏晶体空间完整

性，因而其峰位和半高宽基本无变化。Kr 离子辐照

使得损伤剂量增大到超过 0.01 dpa 时，峰位和半高

宽开始出现明显的变化，并在 0.1 dpa 时趋于饱和。

晶体内应力增大造成峰位向低频方向移动，晶体空
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间完整性被严重破坏，使得峰出现明显的非对称性

展宽，辐照区域产生微晶结构(μ-GaAs)和非晶结构

(α-GaAs)的混合体。从整体来看，GaAs 晶体开始向

非晶态转化[16]，如图 3(b)，从 Kr 离子辐照拉曼谱

中可以看到，晶体无序度变大使得被禁戒的 TO 峰

强度增加，晶体向非晶态转变从而形成了许多无序

峰组成的宽峰带。Peercy 等[7]用 400 keV 的 Xe 离子

辐照 GaAs 观察到了声子峰的半高宽在注入剂量超

过 5×1012 cm‒2 开始有明显变化，我们计算出该注量

下所对应损伤剂量约为 0.013 dpa，Braunstein 等[17]

采用 1 MeV的 Si离子注入后LO峰峰位和半高宽发

生明显变化时所对应的损伤剂量约为 0.015 dpa，都

超过了 0.01 dpa 对应的损伤阈值。因此，对于低能

离子注入，只有当损伤剂量超过 0.01 dpa 时，GaAs

晶体才会发生明显畸变。 

 

图 7  LO 峰随损伤剂量的变化关系  (a) 峰位变化，(b) 半高宽变化 
Fig.7  LO peak position and FWHM as a function of implantation damage dose. 

3.3 辐照缺陷的演化过程 

Menzel 等[18]通过比较碳化硅辐照后的拉曼谱

结果和卢瑟福背散射谱结果，给出了通过拉曼谱得

到无序度的计算方法。为进一步分析晶体结构随辐

照损伤演化的机理，我们给出了 Kr 离子辐照 GaAs

后无序度随损伤剂量的变化关系，如图 8 所示。 

 

图 8  Kr17+辐照后无序度随损伤剂量的变化关系 
Fig.8  Total disorder as a function of implantation damage 

dose by Kr17+ ions. 

无序度的计算公式为： 

LO
d cryst

LO

1
A

f
A

                  (2) 

式中：ALO代表辐照后 LO 声子峰的面积；Acryst 
LO 代表

原生晶体的 LO 声子峰的面积。 

Jagielski 等[19]提出的多级损伤累积(Multi-step 

damage accumulation, MSDA)模型与我们的实验结

果符合较好。采用两级损伤累积，拟合公式为： 
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式中：ƒsat 
d,1 和 ƒsat 

d,2 分别为第一级和第二级累积损伤过

程的无序度饱和值；σ1 和 σ2 分别为第一级和第二级

损伤截面；D 是损伤剂量(dpa)；D1 是第一级向第二

级转化的临界损伤剂量(dpa)。 

拟合参数如表 1 所示。第一级损伤累积过程发

生在损伤剂量小于 0.01 dpa 时，在低损伤剂量下辐

照产生的缺陷以点缺陷对为主且主要分布在晶格间

隙处，对晶体结构没有太大影响，这与图 7 所示 LO

峰的峰位和半高宽在损伤剂量小于 0.01 dpa 时基本

不变的结果一致。由于点缺陷对的间隙原子在室温

下很可能迁移至晶格的表面层，使得损伤层中的空

位浓度增加形成空位富集区，从而造成晶体无序度

的 升 高 。 这 与 Vetrano 等 [20] 通 过 透 射 电 镜

(Transmission electron microscope, TEM)观察到的结

果一致。我们通过 PL 谱的测试结果(图 6)从侧面证

实了空位发生聚集的过程。在这一阶段，随着空位

浓度升高，相应的间隙原子与空位的复合几率也会

增大，空位浓度达到稳定，因此当辐照剂量接近

0.01 dpa 时，无序度会饱和，饱和值为 0.19。第二
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级损伤累积过程发生在辐照剂量大于 0.01 dpa 时，

高浓度的空位缺陷聚集增大了晶体内应力[19]，同时

会形成更复杂的缺陷团簇，进而破坏了晶格的完整

性，使得晶体发生畸变，无序度增大。图 7 所示 LO

峰的峰位和半高宽的变化也证实了辐照损伤剂量大

于 0.01 dpa 时会出现晶体畸变。二级损伤在辐照剂

量超过 0.1 dpa 时达到饱和，此时 LO 峰的峰位和半

高宽也趋于稳定，晶体畸变过程达到平衡。

Braunstein 等[17]指出在高剂量离子辐照下会发生动

力学退火效应使 GaAs 内的缺陷出现自修复行为，

因而无序度能够达到稳定。值得注意的是此时饱和

无序度为 0.71，说明 GaAs 晶体没有完全转化为非

晶态，可能存在着第三级甚至更多的损伤累积过程，

需要更高辐照剂量的结果加以证明。 

表 1  MSDA 模型拟合无序度的参数 
Table 1  Fitted parameters of the total disorder data 

(deduced from Raman spectroscopy) by using the MSDA 
model. 

第一级过程 1st step  第二级过程 2nd step 

σ1 / dpa‒1 ƒsat 
d,1  σ2 / dpa‒1 ƒsat 

d,2 D1 / dpa

657 0.19  35 0.71 0.01 

4 结语 

本文研究了质子和Kr离子注入GaAs的光致发

光谱以及拉曼散射谱。通过计算 dpa 量化了不同离

子的辐照效应，表明质子和 Kr 离子辐照后的明显

差异主要是由于重离子移位损伤比质子至少大三个

量级造成的。当损伤剂量非常低时，产生的缺陷以

点缺陷为主，其对晶体的结构影响不大，但这些点

缺陷会与材料内的杂质相互作用形成缺陷能级俘获

激子发光，从而减弱半导体的本征发光峰。当损伤

剂量很高时，移位原子非常多，产生级联效应，大

量点缺陷聚集增大了晶体的内应力且形成复杂的缺

陷团簇，破坏了晶体结构，出现局域非晶化。最后

采用 MSDA 模型拟合 Kr 离子辐照后无序度的变化

情况，得到辐照缺陷随损伤剂量增大的演化过程，

很好地对应了 GaAs 光学性能和结构的变化趋势。 
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