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研究镶嵌在超薄非晶氮化硅（*+,-.!）层之间的双层纳米硅（/0+,-）的电荷存储现象 1利用等离子体增强化学气

相淀积（23456）技术在硅衬底上制备 *+,-.! 7*+,-7*+,-.! 7*+,-7*+,-.! 多层薄膜结构 1采用常规热退火方法使非晶硅

（*+,-）层晶化，形成包含双层 /0+,-的金属+氮化物+半导体（89,）结构 1通过电容电压（"+#）特性测量，观测到该结构
中由于电荷存储引起的 "+#回滞现象，并在室温下成功观察到载流子基于 :;<=>?+.;?@A>-B（:+.）隧穿注入到第一
层、第二层 /0+,-的两级电荷存储状态 1结合电流电压（ $+#）特性的测量，对电荷存储的机理进行了深入分析 1
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# K 引 言

在包含纳米硅晶粒（/0+,-）的材料和结构中，人
们发现了可见光辐射以及电荷存储和库仑阻塞的现

象［#—(］，从而可以期望实现一些新颖的应用，如硅基

的光电集成电路、单电子存储器或晶体管［)］，引起了

国际上的广泛关注 1绝缘层中镶嵌的 /0+,-颗粒的金
属+绝缘体+半导体（89,）结构被认为是下一代最有
可能实现的单电子存储的器件结构单元 1在这种结
构中，包含 /0+,-颗粒的绝缘层作为浮置栅代替了传
统的多晶硅或氮化硅浮置栅 1它具有以下几点优势：
更快的写入时间、更高的存储密度、较低的功耗以及

更多的擦写次数而隧穿介质层的质量不会退化 1但
是目前的研究成果仍然停留在实验室阶段，在产品

实用前仍需解决几个问题，如提高注入的电荷密度、

延长保持时间，使其达到实用化的要求 1因此，近年
来发展出很多新的材料和结构 1 4A*/L［’］，MJ［C］等提
出了准超晶格的两级或多级存储概念，其中包括镶

嵌在二氧化硅（,-N"）绝缘层之间的双层或多层非晶

硅（*+,-），/0+,-结构 1在这些不同方法制备的相似结
构中，都观测到平带电压偏移随外加电压变化的平

台现象 1

我们前期的工作研究了含有单层 /0+,-颗粒的
89,结构的电荷存储的性质［D］1本文研究了可以进
行双层电荷存储的包含 /0+,-颗粒的 89,结构，即双
层量子点堆栈的多层结构 1采用等离子体增强化学
气相淀积（23456）法结合热退火的方法，在硅衬底
上形成 *+,-.! 7/0+,-7*+,-.! 7/0+,-7*+,-.! 多层膜的

89,结构 1它可以提高注入电荷的密度，实现多值存
储 1采用氮化硅（,-.!）作为介质层是因为它具有较

优越的势垒性质：,-.! 的势垒高度低于 ,-N"而又具

有较高的介电常数，通过改变氮的组分可以调制势

垒的高度 1

" K 实 验

包含双层堆栈 /0+,- 的 *+,-.! 7/0+,-7*+,-.! 7/0+
,-7*+,-.! 样品的剖面结构示意图如图 # 所示 1样品
是在 23456系统中原位制备的，衬底为（#$$）取向
的 O型硅（,-），电阻率 ’—D!·0B，衬底温度 ")$P，
所用的射频源频率为 #&K)’ 8QR，功率为 ($ S1在制
备样品前，所有的衬底都经过了标准的 T4U流程清
洗，并且用稀释的氢氟酸除去了表面的天然氧化层 1
首先淀积一层 ) /B的 ,-.! 薄膜作为隧穿介质层，

然后制备中间间隔着 ) /B ,-.! 层的两层 ( /B的 *+
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!"层，最后再覆盖一层 #$ %&的 !"’!薄膜作为控制

栅介质层 (利用纯硅烷气体淀积 )*!" 薄膜，而制备
!"’! 则使用了硅烷、氨气的混合气体（混合比例为

#：+）( )*!"’! ,)*!",)*!"’! ,)*!",)*!"’! 样品生长完成

后，采用炉式退火（##$$-，.$ &"%）氮气氛围下对 )*
!"层进行了晶化，晶化前样品在 /$$-、氮气氛围下
经过脱氢处理 (

图 # 双层堆栈的 %0*!"量子点薄膜的结构示意图

我们用剖面透射电子显微镜（1*234）观测到
!"’! 介质层之间的具有良好形貌的单层 %0*!" 薄
膜［+］(从而证实用这种制备方法已获得 )*!"’! ,%0*!",
)*!"’! ,%0*!",)*!"’! 多层结构 (同时拉曼（5)&)%）散
射谱也证实了 )*!"已经晶化成 %0*!"，并且经过计算
得到的 %0*!"颗粒的大小与 )*!"的厚度能较好地符
合 (为了进行电学测量，在样品的两面蒸上了铝电
极，栅电极的大小为 #67. &&7 6 通过计算机控制的
89/7:/;，/#<=>分析仪测量了电容电压（ "*#）、电
流电压（ $*#）特性，分析研究了 !"’! 介质中双层 %0*
!"薄膜结构的电荷注入、电荷存储的机理，所有的电
学测量实验都是在室温下进行的 (

. 6 结果与讨论

对于 4?!结构，"*# 特性是比较有效的分析工
具 (我们对退火前后的样品在不同的外加栅压（#@）

扫描范围下进行了 "*# 特性的测量，如图 7（)），（A）
所示：所有的曲线都是在频率为 # 48B的信号下测
量的 (测量时栅电极加测试电压的扫描方向由正到
负（正扫描）再由负到正（反扫描），对应衬底所处在

的状态是从反型区到积累区再回到反型区 (从图 7
（)）中可以看到，同一条曲线的正扫描与反扫描部分
几乎重合，即使向正方向或反方向加大扫描电压的

范围，仍然没有回滞的现象，这说明在未经退火的原

始样品中没有电荷存储现象 (在退火后的样品中，最
初当扫描的范围在 C / D到 C 7 D之间时，"*# 曲线
的正扫描与反扫描是完全重合的；当扫描的范围增

加时，出现了 "*# 的回滞现象，并向正反两个方向
扩大 (因此当 #@ 扫描范围从 7 D到 C #E D时，可以
看到一个较大的回滞 (这个回滞是逆时针方向的，分
布在最初没有回滞曲线的两侧，应归结于硅衬底在

反型区的电子注入（反扫描）和积累区（正扫描）的空

穴注入［#$］(因此，%0*!"量子点或其相关的界面态是
双层量子点堆栈结构的电荷存储的主要机理 (

图 7 （)）原始样品的不同栅压扫描范围的 "*#曲线；（A）退火后
样品的一系列 "*#曲线（从反型区扫向积累区再返回，扫描方向
如图中箭头显示）

在这个结构中有两层 %0*!"量子点，当正扫描时
施加的电压持续增加，空穴将分别隧穿注入第一层

和第二层量子点中，同样当反扫描时随着施加的扫

描电压持续增加时，在反型区电子也将分别注入第

一层和第二层量子点中 (为了观察这种双层注入现
象，我们先固定一端起始电压为 7 D，另一端从 C / D
增加到 C #E D，每次增加*# D（图 .（)））；再固定一端
为 C : D，另一端从 7 D增加到 #= D，每次增加 # D
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（图 !（"）），作一系列的 !#" 测量，观察平带电压偏
移（!" $"）的特性 %在图 !中可以清楚地观察到电荷
注入、存贮的两个阶段，随着电荷注入、存贮到第二

层 &’#() 量子点中，!#" 曲线的回滞范围明显地增
加了 %

图 ! 双层 &’#() 量子点结构的两级电荷注入和存贮现象，回滞

随着偏压的增大而增加 （*）在积累区的注入；（"）在反型区的

注入

图 +描绘了退火后的样品!" $"随扫描电压范围

的变化，插图显示了对应于在反型区的电子注入情

形，作为对比我们绘出了单层量子点样品的!" $" %
可以观察到在一系列的 !#" 曲线的!" $"中，退火后

的样品在积累区空穴注入时存在两个明显的台阶区

（图中椭圆区示意），插图中对应于电子的注入也有

类似的特点；而在单层 &’#()的样品中只存在一个台
阶，需要说明的是在更大的负偏压下，由于漏电的影

响，导致无法进一步进行 !#" 测量 %与文献［,］在
()-. /*#()/*#()0# /*#()/*#()0# /()-. 多层膜的结构中观

察到的!" $"平台现象一致 %
为研究电荷的注入机理，我们还测量了双层 &’#

() 量子点结构的静态 $#" 特性（见图 1）%外加偏压

图 + 含有堆栈的双层 &’#()量子点的样品的 !#"曲线的平带电
压偏移（!" $"）随积累区扫描电压的变化（可以观察到两个明显

的台阶，插图显示了由于电子注入引起的!" $"的平台效应；而圆

点代表的含有单层 &’#()量子点的样品中只有一个台阶）

设定固定的扫描间隔（234 5）以及足够长的延迟时
间（41 6），可以实现静态的 $#" 特性测量；可以观测
到在电场强度 ! 75/’8以下有比较小的漏电流，在
电场强度较高的区域，我们认为空穴是以 9:;<=>#
0:>?@=)8（9#0）隧穿的方式注入到 &’#()中的 % 9#0隧

图 1 退火后的样品的静态 $#"曲线按照 9:;<=>#0:>?@=)8隧穿公

式的拟合（插图是电场强度较高时的放大）

穿的公式为

% A &
+!B

’. =CD E .(!
!/.
B( )’
，

其中 %，’ 分别是电流密度、电场强度，!B 是 &’#()
量子点与 ()0# 之间的势垒高度，而 &，( 是常数 %图

1描绘了 <&（% /’.）和 4/’，即 9#0隧穿公式的特征曲
线，能较好地线性拟合，证明在电场强度较强时，空
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图 ! "#$%&! ’()#$%’"#$%&! ’()#$%’"#$%&! 结构在正向偏压下电荷注

入的能带示意图

穴是以 *#&隧穿的方式注入到 ()#$%量子点中的 +
因此，当栅电压增大时，电荷以 *#&隧穿的方式

分别注入到第一层、第二层 ()#$% 量子点中，如图 !
显示了正偏压下电荷注入的能带示意图，在一系列

"## 曲线中观察到!# ,-的平台现象 +
双层 ()#$%的堆栈结构中!# ,-比单层情况下增

加很多，说明有更多的电荷存储，用这种双层或多层

的电荷注入，可以快速地提高存储的单位电荷密度 +
由于不同存储状态可以实现两位或多位存储，相对

于氮化硅膜阱（$.&.$）型闪存的两位或多位的多值
存储技术，不需要对源漏的双重读写操作，简化了电

路设计［!］+

/ 0 结 论

我们利用 12345和高温晶化的方法成功制备
了 $%&! 介质膜之间包含双层 ()#$%量子点的 67$结
构，采用的工艺与常规微电子工艺相兼容 +由 "##
测量，发现该结构有着很好的电荷存储能力，通过研

究平带电压的偏移与扫描电压的变化关系，观测到

该双层 ()#$%量子点 67$结构中两级电荷注入和存
储现象 +
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