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摘要　采用常规 PECVD 工艺, 在N 型单晶硅 (c2Si)衬底上沉积薄层纳米 Si(nc2Si) 膜, 并进而

制备了 nc2Si∶H öc2Si 量子点二极管. 在 10～ 100K 温度范围内实验研究了该结构的 Ρ2V 和 I2
V 特性. 结果指出, 当反向偏压为- 7～ - 9V 时, 无论在 Ρ2V 还是在 I2V 特性曲线上都观测到

了近乎等间距的量子化台阶, 此起因于在 nc2Si∶H 膜中具有无序排布且粒径大小不一的 Si

微晶粒中, 由于微晶粒中能级的量子化而导致的共振隧穿现象. 如果进一步改进膜层生长工

艺, 以制备出具有趋于有序排布、尺寸均匀和粒径更小的 Si 微晶粒的 nc2Si∶H 膜, 有可能实

现更高温度范围内的共振隧穿.

PACC: 7340G; 　EEACC: 2520F, 2530C, 2560X

1　引言

80 年代中后期以来, 随着介观体系物理研究的不断深入和选择外延生长技术的长足进

步, 关于半导体量子点微结构的输运性质研究引起了人们的浓厚兴趣, 其中共振隧穿、库仑

阻塞以及电流的量子化就是几个最明显的例证[ 1～ 3 ]. 但是迄今为止, 这些研究主要集中在采

用由选择外延生长或分裂栅技术制备的, 其尺寸为几十～ 几百 nm 的人工量子点阵列结构.

而对于直接采用薄膜生长技术制备的 Λc2Si∶H、nc2Si∶H 薄膜以及 Si 超微粒子或团簇等

纳米 Si 结构所呈现的量子化效应研究相对较少.



1991 年, T su 等人[ 4 ]首先实验观测了采用高温晶化和氧化方法制备的, 在无序 SiO 2 网

络中嵌入 Λc2Si∶H 晶粒的薄膜所具有的共振隧穿现象, 引起了人们的广泛关注. 这一研究

的新颖性在于, 对于在膜层中呈无序分布, 且尺寸为几个 nm 的微晶粒, 只要其中的电子受

到了量子尺寸限制作用, 同样会在一定条件下呈现出人工量子点结构中的共振隧穿或库仑

阻塞现象. 其后, 他们又进一步实验研究了 Α2Si∶H öc2Si 量子点二极管的电学特性, 并将该

结构所呈现的库仑阻塞效应归因于在 Si 晶粒中两个连续量子态之间大的能量分离[ 5 ]. 1995

年, 该研究小组又报导了他们对A löΑ2SiO 2öΛc2SiöΑ2SiO 2öc2SiöA l 结构的 I 2V 特性的研究结

果, 在室温 300K 观测到了 I 2V 曲线上由共振隧穿引起的量子化台阶现象[ 6 ]. 最近, Itskevich

等人[ 7 ]采用由自组织生长 InA s 量子点作为单势垒层, 制备了 GaA söInA söGaA s 二极管, 并

在 412K 温度下研究了该结构的 I 2V 特性, 证实了在不同磁场强度下的电流峰, 是由在势垒

层中的 InA s 单个量子点通过不连续零维态的单电子隧穿所导致.

近几年来, 我们采用 PECVD 工艺成功地生长了 nc2Si∶H 膜[ 8, 9 ]. 通过对膜层中电子的

传导机制研究表明, 膜中的 Si 晶粒, 无论在结构形态上, 还是在电学性质上都具有明显的量

子点特征[ 10～ 12 ]. 本文将依据共振隧穿的基本原理, 分析对采用 nc2Si∶H 膜制备的 nc2Si∶

H öc2Si 量子点二极管, 在低温下的 Ρ2V 和 I 2V 特性曲线上所观测到的量子化台阶现象, 并

探讨了如何进一步提高共振隧穿温度, 以实现能在室温下工作的新型量子功能器件的可能

性.

2　nc-Si∶Höc-Si量子点二极管的制备

为了实验观测和证实 nc2Si∶H 膜中的 Si 微晶粒所具有的量子点特征, 我们制备了 nc2
Si∶H öc2Si 量子点二极管. 其制备过程大致如下: 首先采用常规热氧化工艺, 在电阻率约为

0158 ·cm 的N 型 c2Si(100) 衬底上, 生长一层厚度约为 200nm 的 SiO 2 膜, 然后在该 SiO 2

层上光刻出面积为 30×30Λm 2 的方孔阵列. 经适当清洗处理后, 再按沉积 nc2Si∶H 膜的工

艺条件, 在具有方孔阵列的 SiO 2 膜上生长一层厚度约为 20nm 的 nc2Si∶H 膜. 使用光刻技

术蚀刻掉方孔阵列外面的 nc2Si∶H 膜层, 仅保留方孔阵列内的 nc2Si∶H 层. 最后在其上蒸

发一层A l 膜, 并经光刻在每个 nc2Si∶H 方孔阵列上形成面积为 60×60Λm 2 的上电极.

为能使 nc2Si∶H öc2Si 量子点二极管在一定偏压下发生共振隧穿现象, 需要 nc2Si∶H

膜满足两个基本条件. 一是其中的 Si 微晶粒大小必须在纳米量级范围内, 以使晶粒中的电

子具有强量子限制作用, 即 Si 晶粒中的能级是量子化的; 二是作为隧穿势垒的界面区域要

足够薄且具有一定高度, 这就要求 nc2Si∶H 膜中具有足够高的晶态比. 我们采用严格的膜

层沉积工艺生长了满足上述条件的 nc2Si∶H 膜. 采用高分辨率电子显微镜 (HR EM )观测证

实, 膜层中具有大量纳米级的 Si 晶粒, 其平均尺寸 d c 为 3～ 6nm , 晶态比X C= (53±5) % , 薄

膜中包含有高浓度界面区域, 其厚度 d i≤1nm. 在 Si 晶粒与界面之间由于二者的能隙差而

构成的隧穿势垒高度 ∃E
op t
g ∆ 0132eV [ 11 ]. 图 1 (a) 和 (b) 分别示出了一个典型的 nc2Si∶H öc2

Si 量子点结构和 nc2Si∶H 膜能带图的上半部分.
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图 1 (a)　nc2Si∶H öc2Si 量子点

二极管的结构示意图

图 1 (b)　 (b) nc2Si∶H 膜能带

的上半部简图

3　共振隧穿特性的观测与分析

将封装好的 nc2Si∶H öc2Si 量子点二极管样品, 在中国科学院半导体研究所半导体超

晶格国家重点实验室, 采用液氦循环致冷系统进行了变温测量, 温度变化范围为 10～ 300K.

图 2 (a) 和 (b) 分别是在 10K、77K 和 300K 三个温度和负偏压条件下, 测量的某二极管样品

的 Ρ2V 和 I 2V 特性曲线.

图 2 (a)　nc2Si∶H öc2Si 量子点

二极管的 Ρ2V 特性曲线

图 2 (b)　nc2Si∶H öc2Si 量子点

二极管的 I 2V 特性曲线

由图 2 (a) 可以看出, Ρ 和V 的关系按如下规律发生变化. 在 0～ - 2V 低偏压范围内的

各种温度下, 均在 Ρ2V 特性曲线上出现了一个电导峰, 且随着温度由 10K 升高其峰值位置

向低偏压方向移动, 而且峰值高度也相应增加. 在- 2～ - 7V 的偏压范围内, 随着负偏压继

续增加, 则 Ρ2V 曲线快速下降, 并呈现出一较宽的谷区. 令人感兴趣的是, 当负偏压在- 7～

- 9V 范围和温度为 10K 和 77K 时, 均在 Ρ2V 特性曲线上出现了一系列近乎等间距的量子

化台阶. 有所不同的是两种温度下, 在 Ρ2V 特性曲线上出现第一次电导跳变的负偏压值不

同, 各自分别为- 7V 和- 715V. 继续增大负偏压, 则量子化台阶消失. 从图 2 (b) 可以看出,
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二极管样品的反向电流 I 随负偏压V 的变化关系. 在 0～ - 7V 范围内, I 随V 呈线性关系

缓慢增加, 这是在负偏压作用下, c2Si 衬底耗尽区内载流子产生对电流的贡献. 与 Ρ2V 曲线

相同, 当温度为 10K 和 77K 时, 同样在- 7～ - 9V 范围内的 I 2V 特性曲线上出现了一系列

近乎等间距的量子化台阶, 两种温度下的第一次电流跳变负偏压大小也与 Ρ2V 曲线相同.

当负偏压大于- 9V 时, 电流量子化台阶消失. 在室温 300K 时, 无论在 Ρ2V 还是在 I 2V 特性

曲线上均未观测到量子化台阶现象. 上述的实验现象可重复测量, 这是在 nc2Si∶H 膜中首

次观测到的量子化共振隧穿现象.

对上述的实验观测结果, 我们可以作如下定性分析. 在图 2 (a) 的 Ρ2V 特性曲线上, 零偏

压附近出现的电导峰起因于在 nc2Si∶H 膜和 c2Si 之间的界面附近, 存在于 c2Si 表面层和

nc2Si∶H 膜层内的 Si 悬挂键、界面缺陷以及载流子陷阱等界面电荷状态[ 4 ]. 由于这些电荷

状态在能带中所处的能级位置较浅, 在低偏压作用下便可以迅速产生电子的俘获与发射, 因

此会在 Ρ2V 曲线上出现一电导峰值. 换言之, 电导 Ρ= d I ödV 是外加偏压V 的一个灵敏函

数. 温度变化会引起界面电荷状态的变化[ 13 ]. 因为随着温度升高, 一方面将会产生一些新的

界面电荷状态, 另一方面一些热激发电子也会通过界面态能级迅速发生电子的俘获与发射,

这就是为什么电导峰值会随温度向低偏压方向移动, 和峰值高度迅速增加的关键所在. 当在

某一温度下, 界面能级附近电子的俘获与发射过程完成之后, 电导 Ρ 便不在发生变化, 这就

是在 Ρ2V 曲线上所看到的较宽的那个谷区. 也就是说, 到出现量子化台阶之前, 外加负偏压

主要是加在N 型 c2Si 衬底上的, 它用来使 c2Si 衬底的耗尽层得以展宽.

对于在 Ρ2V 和 I 2V 特性曲线上, 从- 7～ - 9V 范围内出现的量子化台阶, 我们可以依

据半导体超晶格与微结构的共振隧穿原理进行解释. 一般而言, 对于采用现代超薄层外延技

术生长的具有均匀势阱层厚和势垒层厚的量子阱结构, 可发生在同一势阱中不同量子化能

级之间的双势垒共振隧穿, 和发生在不同势阱内不同量子化能级之间的多势垒顺序共振隧

穿[ 14 ]. 但对于我们采用 PECVD 生长的 nc2Si∶H 膜而言, 由于其中的 Si 晶粒尺寸大小不

同, 且排列混乱无序, 因此其中的量子化能级分布也不一样. 所以对于这种无序量子点系统

中出现的共振隧穿现象的解释应与前者有所不同.

文献[ 6 ]初步提出了一个可用于揭示无序量子点系统中共振隧穿的模型. 依据这一模

型, 我们可以认为, 当负偏压为- 7～ - 9V 时, 在 Ρ2V 和 I 2V 特性曲线上所出现的量子化台

阶, 是由分布在 nc2Si∶H 中一组平行 Si 晶粒内能级的量子化而引起的共振隧穿所导致. 图

3 (a)、(b)、(c)和 (d)分别示出了一组平行的晶粒、不同大小晶粒中在零偏压下的第一量子化

能级、外加偏压下的能带以及 I 2V 特性曲线. 由图 3 (a) 和 (b) 可以看出, 由于 Si 晶粒大小不

同, 各自量子阱中的第一量子化能级位置 E 1A、E 1B和 E 1C也不同. 粒径尺寸越小, 则阱层对电

子的量子限制作用就越强, 亦即第一量子化能级的位置也就越高[ 15 ]. 对 d c= 5nm 的 Si 晶粒

中第一量子化能级的计算可知, E 1≈ 0118eV. 在对 nc2Si∶H öc2Si 量子点二极管的 Ρ2V 和 I 2
V 特性进行测量时, 随着外加负偏压增大, 以致于使得电子所具有的能量与量子点A 中的

第一量子化能级 E 1A对齐时, 则产生共振隧穿现象. 这就是在 Ρ2V (或 I 2V ) 曲线中, 当负偏压

为- 7V (或- 715V ) 时所出现的第一次电导 (或电流) 跳变. 当外加负偏压继续增大, 使得电

子所具有的能量与量子点B 中的第一量子化能级 E 1B对齐, 亦即量子点A 与B 同时起传导

作用时, 将发生第二次电导 (或电流) 跳变, 依次类推. 与 T su 等人的结果有所不同的是, 他

们在- 29V 偏压和 300K 温度下, 观测到了量子化台阶现象, 且在 c2Si 衬底深耗尽层中有载
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图 3　 (a)三个尺寸大小不同且平行连接的 Si 微晶粒;

(b) 零偏压时的三个 Si微晶粒中的第一量子化能级;

(c) 外加偏压时的三个 Si微晶粒中的第一量子化能级;

(d) 外加偏压下三个平行排列 Si

微晶粒中的共振隧穿模式

流子雪崩倍增现象产生. 而我们是在- 7V

和低温 100K 以下观测到了量子化台阶. 因

为所加负偏压较低, 在我们的样品中未有雪

崩倍增现象产生.

4　对提高共振隧穿温度的考虑

上述的 nc2Si∶H öc2Si 量子点二极管样

品中发生的共振隧穿现象, 是在低于 100K

温度下发现的. 能否进一步提高共振隧穿温

度, 以致于在室温条件下也可以发生这种共

振隧穿, 是我们目前正在探讨的一个新课

题[ 16 ]. 事实上, M atsum o to 等人[ 17 ] 已采用

STM 纳米氧化技术制作了室温单电子晶体

管. 这使我们认识到, 如果进一步改进

PECVD 工艺或采用新的成膜技术, 以制备

出 Si 晶粒趋于有序排布, 且具有更小尺寸的

nc2Si∶H 膜, 是有可能实现室温共振隧穿

的, 这对于未来的量子化功能器件的设计与

制作具有潜在的应用前景.

我们可以从量子点的库仑阻塞效应角度

考虑这一问题. 研究指出, 出现库仑阻塞的条

件是[ 18 ].

E C = e2ö2C µ kT 　C = 4ΠΕ0Εrd (1)

GQ µ G T　　　　　　　　　　　 (2)

以上二式中　E C 是体系的库仑能量; C 是体

系的电容值; Εr 是材料的静电介电常数; d 为

量子点结构的尺寸; GQ 和GT 分别为量子电导和隧穿电导. (1)式要求体系的库仑能 E c 要远

大于热运动能 kT , 借以消除热涨落对库仑阻塞的影响. (2)式则要求量子电导远大于隧穿电

导, 二者均要求C 值很小. 若C 值小, 则要求 d 较小, 所以进一步减小 nc2Si∶H 膜中 Si 晶粒

的尺寸, 是提高共振隧穿温度的一条可行途径.

为了较精确的地估计 nc2Si∶H 膜中 Si 晶粒呈现量子功能的温度范围, 首先需要准确

计算微晶粒的电容C. 对一个单粒子而言, 其电容值C = 4ΠΕ0Εrd , 式中 Ε0 为真空电容率, Εr 为

Si 薄膜的介电常数, d 为 Si 晶粒的半径. 然而对于一个介质膜中的 Si 晶粒, 除了考虑晶粒本

身之外, 还要考虑利用周围环境因素的影响, 因而不能简单地仅计算单个晶粒的电容值C.

为了计算方便起见, 对于 nc2Si∶H 中的微晶粒, 我们可先假定它们是一些均匀的球体,

而且第一近邻和第二近邻、第三近邻⋯⋯, 皆呈壳层状排列, 如图 4 所示. 在此基础上按高斯

定理
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Q = λD
→

õ dS
→

(3)

可推出整个系统对中心带电小球的总电容表达式为

C =
Q
U

= 4ΠΕ0
1

Εcd
+

1
ΕlR 1

-
1

ΕlR 2
+

1
ΕcR 2

-
1
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+

1
ΕlR 3

-
1

ΕlR 4
+

1
ΕcR 4

-
1

ΕcR 5
+ ⋯⋯

- 1

= 4ΠΕ0
1

Εcd
+

l
ΕlR 1R 2

+
d

ΕcR 2R 3
+

l
ΕlR 3R 4

+
d

ΕcR 4R 5
+

1
ΕlR 5R 6

+ ⋯⋯
- 1

(4)

将有关数值代入, 可以计算出不同尺寸 Si 晶粒电容的精确值, 如表 1 所示. 需要注意的

图 4　nc2Si∶H 膜中的 Si 微晶粒

壳层分布示意图

是, 对于尺寸为 nm 量级的量子点, 其介电常数 Εr, 将会

与体材料的值有所不同. 另外, 随着量子点尺寸大小的

不同, 其介电常数会在静电介电常数 Εs 和高频介电常数

Ε∞之间变化, 即有 Ε∞< Εrν Εs. 对于 Si 材料而言, 这两个

值相差不大, 故选用 Εr= 1117 不会对电容的计算引起较

大的误差.

由表 1 可以看出, 当量子点尺寸为几十 nm 时, 其电

容 C ∆ 10- 17F, 库仑能量 E C ∆ 1～ 3m eV , 因此若使其出

现库仑阻塞现象, 其温度应为液氦温区 (～ 10K). 然而对

于具有几个 nm 大小的量子点, 其电容 C ∆ 10- 18F, 库仑

能量 E C∆ 30～ 50m eV , 因此在液氮温区 (～ 77K) 可出现

库仑阻塞. 但当 d ≤3nm 时, 其量子点体系的电容值 C

接近～ 10- 19F, 相应的库仑能 E c> 60m eV , 因此发生满

足室温下的 E cµ kT (26m eV ) 的条件, 预计可在室温下实现量子点的共振隧穿, 关于这方面

研究的实验探讨正在进行中.

表 1　与晶粒大小 d 相对应的体系电容C 和库仑能量 E c 一览表

平均晶粒
大小 d önm

界面层厚
度 lönm

CöF

单粒子模型 精确计算值

相应的库仑
能量 E cöm eV

与 E c值对应的
温度 T öK

实验观测到库仑
振荡的温度öK

300 75 3. 9×10- 16 1. 43×10- 16 0. 56 6. 5

100 25 1. 3×10- 16 4. 68×10- 17 1. 71 19. 8
0. 7～ - 1. 7 [18, 1 ]

50 13 6. 5×10- 17 2. 38×10- 17 3. 37 39. 1

10 2. 5 1. 3×10- 17 5. 63×10- 17 14. 25 165. 3

5 1. 3 6. 6×10- 18 2. 39×10- 18 33. 56 389. 3

4 1. 0 5. 2×10- 18 1. 80×10- 18 44. 56 516. 9
～ 77 (本工作)

3 0. 8 3. 9×10- 18 1. 44×10- 18 55. 69 646. 0

2 0. 5 2. 6×10- 18 7. 2×10- 19 111. 39 1292
～ 300 (预计)

　3 按晶态体积百分比X c 及界面体积百分比X i 各为～ 50% , 则有 (d + l) 3= 2d 3 (视晶粒为正方体) , 近似给出界面层

　　厚度 l= (
3

2 - 1) d ∆ d ö4.
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5　结论

nc2Si∶H 膜以其新颖的结构特征和物理性质正在日益受到人们的广泛重视. 对采用由

PECVD 工艺制备的 nc2Si∶H öc2Si 量子点二极管, 在低于 100K 温度下进行的 Ρ2V 和 I 2V
特性的观测证实, 当反向偏压为- 7～ - 9V 时, 在以上两种曲线上均呈现出等间距的量子化

台阶, 此起因于 nc2Si∶H 膜中的一组平行 Si 晶粒中, 由于能级的量子化而导致的量子共振

隧穿. 对小量子点系统的C 值和 E C 值进行较为精确的计算结果指出, 如果 能进一步改进膜

层生长工艺, 以制备出具有趋于有序排列, 且晶粒尺寸能控制在 d≤3nm Si 晶粒的 nc2Si∶

H 膜, 将会使其在室温下发生共振隧穿, 这对新一代量子功能器件的设计与制作具有重要意

义. 另一方面, 目前对于无序体系量子点的物理性质的认识还很肤浅, 本文仅对实验中所观

测到的量子共振隧穿现象进行了初步分析与解释, 更进一步的研究仍在继续进行中.

致谢　作者感谢在第 11 届全国半导体物理会议期间, 就本文有关内容与香港科技大学张立

纲教授所进行的有益讨论.
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Abstract　N anom eter crysta lline silicon (nc2Si∶H ) film s are grow n on the n2type crysta l

silicon (c2Si) sub stra te by conven t iona l PECVD , and nc2Si∶H öc2Si quan tum do t d iode is

a lso fab rica ted. T he Ρ2V and I 2V p ropert ies of th is st ructu re are experim en ta lly stud ied a t

tem pera tu res ranging from 10～ 100K. Q uan tum sta ircase on bo th Ρ2V and I 2V characteris2
t ics are ob served w hen negat ive b ias vo ltage is - 7～ - 9V. T h is resu lts from resonan t

tunneling phenom enon of nanom eter silicon m icrocrysta lline in nc2Si∶H film s. H ere,

quan t iza t ion of energy level in Si m icrocrysta lline part icle p lays an im po rtan t part in reso2
nan t tunneling p rocess. If qua lity of nc2Si∶H film s is im p roved, resonan t tunneling phe2
nom enon cou ld be ach ieved at h igher tem pera tu re, so tha t nc2Si∶H film s have po ten t ia l

app lica t ion s in new quan tum funct iona l devices.

PACC: 7340G; 　EEACC: 2520F, 2530C, 2560X
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