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Тема работы
Миграционные  барьеры  диффузии  атомов  As  и  P в  InP и  InAs  для  вакансионного  и

непрямого междоузельного механизмов диффузии

Аннотация
Исследованы процессы диффузии атомов As и P в InP и InAs, атомная и энергетическая

структура  вакансий  пятой  группы  и  междоузельных  атомов  P  и  As  в  InP  и  InAs  с
использованием теории функционала плотности.  Определены основные типы миграционных
переходов,  рассчитаны  наиболее  энергетически  выгодные  миграционные  траектории  и
энергетические  барьеры  миграционных  переходов  для  диффузии  As  и  P  в  InP  и  InAs
посредством вакансий и междоузельных атомов. В случае диффузии As и P в InP и InAs через
междоузельные атомы реализуется непрямой междоузельный механизм. Междоузельные атомы
имеют  более  высокие  энергии  формирования  по  сравнению  с  энергиями  формирования
вакансий,  при  этом  полные  энергии  активации  диффузии  сравнимы  для  вакансионного  и
междоузельного механизмов.
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Научное содержание работы
1. Постановка задачи.
Гетероструктуры на основе соединений A3B5 на подложках InP перспективны для создания

оптоэлектронных приборов спектрального диапазона 1.3-1.6 мкм: полупроводниковых лазеров,
фотоприемников,  однофотонных  излучателей,  а  также  для  создания  полевых  и  биполярных
транзисторов и фотонных интегральных схем. Диффузия атомов в гетероструктурах влияет на
резкость профиля состава на гетерограницах, поэтому её необходимо учитывать при расчете
параметров приборных структур и при выборе режимов роста гетероструктур и изготовления
приборов.  В  настоящей  работе  проведены  расчёты  энергий  миграционных  барьеров  и
миграционных траекторий для диффузии атомов  As и P в  InP и  InAs посредством вакансий и
междоузельных атомов, энергий формирования вакансий фосфора в  InP, вакансий мышьяка в
InAs и междоузельных атомов  As и  P в  InP и  InAs,  проведена оценка энергий активации и
предэкспоненциальных факторов для коэффициентов диффузии As и P в InP и InAs. Проведено
сравнение результатов расчета с имеющимися в литературе экспериментальными данными.

2. Современное состояние проблемы.
Для  теоретического  описания  процессов  диффузии  применяются  различные

континуальные модели [1–3], а также кинетические Монте-Карло модели [4, 5] и молекулярная
динамика [6,  7].  Ключевыми параметрами континуальных и Монте-Карло моделей являются
энергетические  барьеры  диффузии  атомов,  а  также  энергии  формирования  дефектов,
участвующих в процессе диффузии, которые определяют их концентрацию для равновесного
случая.  Для  определения  этих  параметров  используется  подгонка  экспериментальных
результатов  и  расчеты  неэмпирическими  методами [8].  Расчет  этих  параметров  с  помощью
теории  функционала  плотности  полезен  тем,  что  он  позволяет  получить  теоретически
обоснованную оценку этих параметров, а также получить информацию о наиболее вероятных
типах переходов атомов, определяющих микроскопический механизм диффузии. Из соединений
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A3B5 со структурой сфалерита процессы диффузии наиболее изучены в арсениде галлия [9–12].
Известны  расчеты  энергетических  барьеров  диффузии  вакансий  Ga  и  As  в  GaAs  [9,  13],
междоузельных  атомов  Ga [10,  14]  и  As [11,  12]  в  GaAs,  кремния  в  GaAs [15].  Процессы
диффузии в  InP и  InAs  менее исследованы теоретически.  Известны расчеты энергетической
структуры дефектов в InP [16–19], расчеты миграционных барьеров диффузии Zn в InP [20],
нейтральных собственных дефектов  и  кремния  в  InAs [21],  кремния  в  InGaAs [22].  Можно
заключить, что для таких фундаментально важных процессов как самодиффузия P в InP и As в
InAs, диффузия As в InP и P в InAs теоретический расчет энергетических барьеров диффузии и
миграционных траекторий является актуальной задачей.

3. Подробное описание работы, включая используемые алгоритмы.
Расчеты атомной структуры и энергий формирования вакансий и междоузельных атомов в

InP и  InAs проводились  с  использованием  теории  функционала  плотности  в   программном
пакете Quantum Espresso [23, 24] для сверхъячеек, соответствующих 64 и 216 атомам объемных
InP  и  InAs.  Расчеты  энергий  формирования  дефектов  проводились  как  с  использованием
приближения  обобщенного  градиента  с  функционалом  PBE  [25],  так  и  с  использованием
гибридного функционала HSE [26,  27].  Расчеты с  гибридным функционалом проведены для
64-атомных сверхъячеек, со стандартным значением доли Хартри-Фоковского взаимодействия
α=0.25,  что  даёт  значения  ширины запрещенной зоны InP  Eg=1.419  эВ и  InAs Eg=0.507  эВ,
согласующиеся с экспериментом для InP Eg=1.424 эВ [28] и InAs Eg=0.417 эВ [28]. Для расчетов
с  функционалом  PBE  использовались  оптимизированные  сохраняющие  норму
псевдопотенциалы  Вандербильта  [29,  30].  Для  расчетов  с  гибридным  функционалом  HSE
использовались  псевдопотенциалы  того  же  типа,  но  сгенерированные  без  нелинейной
коррекции ядра с использованием программы ONCVPSP [29]. Энергия отсечки для волновых
функций  составляла  80  Ry,  что  даёт  сходимость  полной  энергии  0.3 meV/atom  в  случае
функционала  PBE  и  4  meV/atom  в  случае  функционала  HSE.  Для  расчетов  дефектов
использовалась сетка k-точек 2×2×2 сдвинутая на половину шага сетки относительно Г-точки
по  каждой  координате,  что  даёт  сходимость  полной  энергии  1 meV/atom.  Для  релаксации
атомной  структуры  использовались  следующие  критерии  сходимости:  для  полной  энергии
10-5 Ry, для сил 10-4 eV/Å. Спиновая поляризация учитывалась в коллинеарном приближении.
Для учета взаимодействия сверхъячеек с заряженными дефектами проводилась корректировка
полной  энергии  методом,  предложенным  в  работах  [31,  32],  с  использованием
экспериментальных  значений  диэлектрической  проницаемости  InP  ε=12.55  [33]  и  InAs
ε=15.15 [34]. Энергии  миграционных  барьеров  и  миграционные  траектории  рассчитывались
методом  упругой  ленты  с  забирающимся  изображением  [35]  в  приближении  обобщенного
градиента с функционалом PBE для 64-атомной сверхъячейки. 

4. Полученные результаты.
Рассчитана атомная структура и энергии формирования вакансий элементов пятой группы

и  междоузельных  атомов  P  и  As  в  InP  и  InAs  и  определены  группы  симметрии
термодинамически  стабильных  конфигураций  этих  дефектов.  Определены  основные  типы
миграционных переходов для найденных конфигураций. Рассчитаны наиболее энергетически
выгодные миграционные траектории и энергетические  барьеры миграционных переходов.  В
случае  диффузии  As  и  P в  InP и  InAs  через  междоузельные  атомы  реализуется  непрямой
междоузельный  механизм.  Энергии  миграционных  барьеров  для  вакансионного  механизма
диффузии составляют 1.60–1.86 эВ для As в InP, 1.73–2.01 эВ для P в InP, 1.51–1.79 эВ для As в
InAs,  1.74–2.02  эВ  для  P  в  InAs,  для  различных  зарядовых  состояний.  Для  непрямого
междоузельного  механизма  диффузии  энергии  миграционных  барьеров  ниже,  чем  для
вакансионного механизма и составляют 0.49–0.57 эВ для As в InP, 0.39–0.52 эВ для P в InP, 0.32–
0.37 эВ для As в InAs, 0.26–0.40 эВ для P в InAs, для различных зарядовых состояний.

Междоузельные атомы As и P в InP и InAs имеют более высокие энергии формирования,
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по сравнению с вакансиями в подрешётке пятой группы. Полные энергии активации диффузии
сравнимы  для  вакансионного  и  непрямого  междоузельного  механизмов.  Вакансионный
механизм диффузии даёт  меньшие энергии активации коэффициента диффузии в  случае  In-
обогащённых условий для диффузии P и As в InP, диффузии As в InAs и диффузии P в InAs p-
типа.  Непрямой  междоузельный  механизм  диффузии  даёт  меньшие  энергии  активации
коэффициента диффузии P и As для P-обогащённых условий в InP и As-обогащённых условий в
InAs, а также в случае In-обогащённых условий для диффузии P в InAs n-типа.

Проведена  оценка  температурных  зависимостей  коэффициентов  диффузии  вакансий
элементов пятой группы в InP и InAs и атомов замещения As и P в InP и InAs по вакансионному
и  непрямому  междоузельному  механизмам.  Результаты  расчётов  энергетических  барьеров
согласуются  с  экспериментальными  данными,  известными  из  литературы.  Полученные
результаты  будут  полезны  для  моделирования  диффузионных  процессов,  происходящих  в
различных экспериментальных условиях в структурах на основе InP и InAs.

Рис. 1. Конфигурация атомов в седловой точке и миграционная траектория для перехода атома
As на место вакансии P в InP для зарядового состояния –1 (a) и энергетический профиль этого

перехода (b).

Рис. 2. Энергетические профили и схемы переходов для процессов миграции атома As в InP по
непрямому междоузельному механизму для зарядовых состояний 0 (a) и +1 (b).
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Эффект от использования кластера в достижении целей работы.
Расчеты энергетической структуры дефектов,  миграционных барьеров и  миграционных

траекторий атомов методами теории функционала плотности требовательны к вычислительным
ресурсам, поэтому использование кластера является необходимым для выполнения расчетов.
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