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基于微芯片的透射电子显微镜的低温纳米精度

电子束刻蚀与原位电学输运性质测量∗
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利用微芯片制备技术制备了带有电极的原位电学薄膜芯片, 并结合自制的原位透射电镜样品台, 实现了
低温下透射电子显微镜聚焦电子束对 InAs纳米线的精细刻蚀以及不同温度下的原位电学性能测量. 研究发
现, 随着刻蚀区域截面积的减小, 纳米线的电导率也随之减小. 当纳米线的截面积从大于 10000 nm2刻蚀至约

800 nm2时, 纳米线电导的减小速率与截面积的减小具有线性关系. 同时利用低温聚焦电子束刻蚀, 在 InAs
纳米线上原位制备了一个 10 nm的纳米点, 并在 77与 300 K下对该纳米点进行了电学性能测量. 通过测量发
现在 77 K 时出现库仑阻塞效应, 发生了电子隧穿现象; 而 300 K时, 热扰动提供的能量使这种现象消失.

关键词: 低温电子束刻蚀, 原位透射电子显微镜电学测量, InAs纳米线, 库仑阻塞效应
PACS: 81.16.Nd, 73.23.hk, 73.63.–b DOI: 10.7498/aps.63.248105

1 引 言

透射电子显微镜 (transmission electron micro-
scope, TEM)原位刻蚀技术因其能对材料进行纳米
精度的刻蚀加工以及纳米精度的结构表征与成分

分析而备受关注. 目前, 利用透射电子显微镜原
位刻蚀技术已经对多种材料如氮化硅薄膜 [1]、氧

化硅薄膜 [2]、金属薄膜 [3−5]、石墨烯 [6−8]、硫化钼薄

膜 [9]、纳米线 [10]等进行了纳米精度甚至亚纳米精

度的刻蚀. 然而, 纳米材料的电学性质除了与结构
密切相关外, 也与测试环境、温度密切相关, 因此
刻蚀后在TEM中对这些材料进行不同温度下的原
位电学研究是非常必要的. 目前TEM原位电学测
量多数使用在尖端嵌入了微型的扫描隧道显微镜

的原位电学样品杆 [11,12], 这种方法可以较方便地
实现纳米材料的电学集成与电学测量, 但很难可控

地改变材料的温度. 然而低温对于TEM原位刻蚀
与纳米材料的电学测量非常重要: 不但可以避免
TEM聚焦电子束在样品上带来的污染 [13], 还可以
降低热扰动, 从而观测到电子阻塞等现象 [14].

本文采用自制的原位电学芯片以及对应的原

位电学样品杆来实现低温下TEM对纳米材料的刻
蚀与不同温度下的电学测量. 本文第二部分介绍
利用微电子加工技术制备适合原位TEM 电学测

量的带有电极的氮化硅薄膜芯片, 以及纳米材料
与原位电学芯片的集成. 砷化铟 (InAs)纳米线因
具有较小的带隙、很高的载流子迁移率而在量子

点 [15,16]等研究中备受关注 [17,18]. 第三部分以
InAs纳米线为例, 利用透射电子显微镜的聚焦电子
束对纳米材料进行高精度的刻蚀及实时观测, 并在
刻蚀后对样品进行了不同温度下的原位电学性能

测量.

∗ 国家自然科学基金 (批准号: 61106084, 61332003)资助的课题.
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2 实验设备搭建

下面介绍带有电极的薄膜芯片的制备以及原

位器件的集成.

2.1 带有电极的氮化硅薄膜芯片制备

2.1.1 氮化硅薄膜制备

1) 如图 1 (a)所示, 首先在一片双面抛光的晶
向为 [001]的硅片上利用低压化学气相沉积在硅片
的两面同时生长出100 nm厚的氮化硅 (Si3N4)层.

2) 将带有氮化硅薄膜的硅片清洗后旋涂上光
刻胶, 烘干. 然后利用光刻设备将氮化硅薄膜的图
案转移到光刻胶上, 见图 1 (b). 曝光后的光刻胶显
示在图中的黑色方框中.

3)在显影后, 利用反应离子刻蚀将暴露的氮化
硅薄膜刻蚀掉. 刻蚀时, 选用CHF3/Ar气体. 参数
为: 气流量 25/25 sccm (1 sccm = 1 mL/min), 样
品腔气压8 µbar (1 bar = 105 Pa),正向功率50 W.
刻蚀后, 如图 1 (c)所示, 未被光刻胶覆盖的氮化硅
下面的硅衬底暴露出来.

4) 刻蚀掉无光刻胶覆盖的氮化硅薄膜后, 被
该部分氮化硅覆盖的硅衬底暴露出来. 首先将芯
片浸入到 55 ◦C的丙酮中清除剩余的光刻胶. 然后
把硅片浸入到 85 ◦C的KOH 溶液中. 如图 1 (d)所
示, 硅的刻蚀停止在方向 (111)上, 刻蚀后形成倒
“V”形. 当被刻蚀至另一面的氮化硅时, 就形成了
100 nm的悬空的氮化硅薄膜.

2.1.2 氮化硅薄膜上的电极制备

1)在氮化硅薄膜上制备电极, 首先在氮化硅薄
膜上旋涂上双层光刻胶, 见图 1 (e). 然后利用光刻

设备将图案转移到氮化硅薄膜上的光刻胶中.
2)显影之后, 光刻胶上形成了易于剥离工艺的

负角图案, 见图 1 (f).
3) 使用蒸发设备沉积 3 nm Cr/97 nm Au. 沉

积速率为1 Å/s. 沉积后的示意图见图 1 (g).
4) 利用剥离工艺, 将硅片放置在 55 ◦C的丙

酮中. 在氮化硅薄膜上沉积电极的硅片如图 1 (h)
所示.

2.1.3 氮化硅薄膜上沟槽的制备

氮化硅薄膜会引起成像电子的散射, 从而影
响TEM成像质量. 为此, 需要将样品下面的氮化
硅薄膜减薄或者去掉. 我们采用聚焦离子束设备
(FEI DualBeam Strata, DB235)将待观察处的氮
化硅薄膜刻蚀掉. 刻蚀时, 聚焦离子束的电流设置
为2.2 µA, 离子束光栏设置为10 pA.

2.2 样品的转移与集成

下面以 InAs纳米线为例, 介绍样品的转移及
集成. 本实验使用的 InAs纳米线通过金属有机物
气相外延沉积方法制备. 生长出的 InAs纳米线顶
端直径约为 20 nm, 底端约为 100 nm. 我们利用
微操作杆 (Narishige, MMO-202ND)来精确控制一
根具有超细针尖的玻璃针 (sutter instrument)的位
置, 从而实现样品的转移. 当玻璃针尖移至待转移
的样品的上方时, 然后逐渐降低玻璃针尖的高度直
至与待转移样品接触. 样品在静电作用下会吸附在
针尖上. 最后升高玻璃针尖并转移至指定位置后放
下样品.

(a) (b) (c)

(f)(e) (g) (h)

54.7O 

(111)

(d)

图 1 氮化硅薄膜芯片制备流程图 (侧面图) (a)—(d)制备氮化硅 Si3N4薄膜流程; (e)—(h)在氮化硅薄膜上制备电极流程
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为了加强样品与电极的接触, 我们利用双束设
备在纳米线与电极的接触处沉积一层铂. 在沉积
时, 触媒气体为 ((CH3)3CH3C5H4Pt), 镓离子能量
为30 kV, 束流为1 pA, 发射电流为2.2 µA.

3 TEM原位电学测量

本实验的原理如图 2 (a)所示. 样品被薄膜衬
底 (通常薄于 100 nm)支撑. 这样, TEM发射的电
子能顺利穿过样品以及薄膜进行成像. 其次, 样品
与集成在薄膜衬底上的电极相连以提供电学测量

的通路. 当样品集成到芯片之后, 我们将芯片放入

到自制的原位电学样品杆上, 如图 2 (b)所示. 该
样品杆内部设计有电学测量与温度控制通路. 样
品杆的尖端提供了与芯片电学连接的接口, 末端
提供了可与电学测量设备连接的电学测量接口.
图 2 (c)—(d)对应集成在带有电极的氮化硅薄膜上
的单根 InAs纳米线的TEM低倍形貌像和高分辨
像. 在此基础上, 我们利用TEM的聚焦电子束在
单根 InAs纳米线上进行逐步刻蚀, 在刻蚀过程中,
样品杆末端的垂直金属杆浸入到液氮来冷却样品

到 77 K, 这样可以避免TEM的聚焦电子束诱导污
染沉积到样品上.

(a) (c)

(d)
(b)

1 mm

2 nm

图 2 (a) TEM会聚电子束刻蚀及原位电学测量示意图; (b) TEM的原位电学测量样品杆, 该样品杆内部具有电
学回路, 其尖端提供了与芯片连接的接口; 末端提供了与电学测量设备连接的接口; 在末端与样品杆垂直的金属杆
可以浸入到不同液体中, 这样可以改变样品的温度; 插图显示了放置了原位电学芯片的样品杆尖端, 其中黑色虚线
框显示的是原位电学芯片; (c)集成了纳米线的原位电学器件的TEM明场图, 1⃝对应纳米线, 2⃝是电极对, 3⃝对应
在氮化硅薄膜刻蚀出的沟槽; (d) InAs纳米线的高分辨像, 在纳米线外层有约 2 nm的均匀的无定型层

当样品杆放入到TEM中后, 首先在低倍下
(1000倍)通过可透过电子束的氮化硅薄膜寻找到
器件的位置. 图 2 (c)所示为低倍下观测到的一个
集成了纳米线的原位电学芯片. 然后将处于沟槽
中间区的纳米线调整到高倍 (230000倍)观测模式.
在确定待刻蚀的位置后, 将高能电子束 (300 keV)
会聚成尺寸为 0.1—1 nm的束斑, 并将束斑移到样
品上来逐渐移除样品上的原子. 通过透射电子显微
镜的高倍成像, 我们可以实时观测束斑在样品边沿
的位置以及检查刻蚀的样品的形状.

3.1 纳米线的逐步刻蚀与电学测量

图 3所示为单根 InAs纳米线的多步刻蚀与原
位电学测量. 为了能清楚地显示刻蚀效果, 在

图 3中仅显示了图 2 (c)的白框包含的部分. 首先,
如图 3 (a)所示, 利用聚焦电子束在纳米线的一侧
沿着与纳米线长度垂直的方向进行刻蚀, 纳米线被
刻蚀掉 30 nm, 并进行原位电学测量. 然后在该侧
进一步沿着与纳米线垂直的方向进行刻蚀到46 nm
(如图 3 (b)所示). 之后将聚焦电子束移至纳米线
的另一侧, 并将纳米线刻蚀掉 51 nm (如图 3 (c)所
示). 利用该方法, 最终将纳米线刻蚀到宽度为
7 nm (如图 3 (d)所示).

在每次刻蚀后, 都是在关闭电子束后进行电学
测量. 将每次刻蚀后的电学测量与未进行刻蚀的
电学测量结果总结在图 3 (e)中. 在电学性质测试
时仅用较小电压, 从而避免焦耳热对电学性质的影
响. 从图中可以看出, 五次的电学测量曲线均呈线
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性, 表明纳米线与电极的接触为欧姆接触. 同时当
纳米线的宽度低至 7 nm时, 电子在纳米线中的输
运仍然是扩散输运. 从图中电学测量曲线的斜率可
知, 在每次刻蚀后, 纳米线的电导随之减小. 在第
一次刻蚀后, 电导减小到未刻蚀的 95%, 随后依次
减小到76%, 19%, 8%.

为了研究电学性质与刻蚀面积的关系, 使用一
个简单的模型来得计算刻蚀后区域的电阻. 刻蚀后
电阻可用以下的公式得到:

R刻蚀(n) = R全部(n) −R未刻蚀(n)

(n = 0, 1, 2, · · · ), (1)

其中R刻蚀(n)是第n次刻蚀后该区域的电阻,
R全部(n)是第n次刻蚀后电极之间的全部电阻,
R未刻蚀(n)是电极之间没有被刻蚀部分的电阻. 由
于接触电阻可以忽略, 假设电极对之间的电阻均匀
分布. 因此未被刻蚀部分的电阻可由下面的公式
获取:

R未刻蚀 = R全部(0) · L未刻蚀/L全部, (2)

其中R全部(0)是电极对之间原始纳米线的全部电

阻, L未刻蚀是电极之间没有被刻蚀的纳米线的长

度, L全部是电极之间的纳米线的总长度. 在每次刻
蚀后我们利用高角环形暗场像 (high angle annular
dark field, HAADF)对刻蚀的纳米线进行了表征.
该技术得到的图像的明暗度可以简化成与厚度成

正比. 根据这四幅图的HAADF我们得到在刻蚀处
的截面积为 11309, 8122, 6793, 2827, 839 nm2. 根
据σ = L/(R刻蚀 · S刻蚀), 我们计算出该区域的导电
率. 刻蚀区域的面积与对应电导率的关系显示在
图 3 (f). 从图中可以看出, 随着纳米线刻蚀后截面
积的减小, 其电导率也随之减小. 这是由于当截面
积减小时, 载流子经过该区域时散射概率增加, 同
时, 载流子的迁移率由于尺寸效应而减少 [19,20], 这
两方面综合使得刻蚀后的导电率也减小.

3.2 纳米线刻蚀的成分分析

为了研究刻蚀对纳米线材料成分的影响, 我
们对刻蚀区域进行了X射线能量色散谱分析 (en-
ergy dispersive X-ray spectroscopy, EDS). 图 4 (a)
显示了刻蚀后纳米线的HAADF. 由于HAADF 图
像中显示的明暗强度与厚度成正比, 根据图 4 (a)
的HAADF图像可以看出纳米线在中间较厚. 在
采集EDS谱图时, 我们选取的束流为 3000 pA, 每

幅图采集时间为 10 min. 图 4 (b)和 (c)分别对应砷
元素和铟元素的EDS谱图, 从两个谱图中可以看
出砷元素和铟元素在纳米线上沿着纳米线的长度

方向均匀分布. 在垂直于纳米线长度的方向, 砷元
素和铟元素的在纳米线中间较多, 在边沿较少. 为
了进一步比较两种元素的成分, 我们将 In/(In+As)
的比例图显示在图 4 (d)中. 从图中可以看出, 未刻
蚀区域的元素比例一致. 这说明刻蚀对未刻蚀区域
的成分没有影响, 而在刻蚀区域的边沿处, In的成
分要比As略多. 这说明在刻蚀过程中, 铟元素残留
比砷元素多. 我们推断这是由于As具有较低的升
华温度, 在刻蚀过程中蒸发到了TEM的真空腔中.
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图 3 TEM聚焦电子束多步刻蚀纳米线的过程 这

些图像仅选取了图 2 (c) 中的白框对应部分, 刻蚀过
程显示在 (a)—(d)中, 纳米的宽度从 120 nm刻蚀到
7 nm; (e)原始纳米线以及每步刻蚀后的 I-V 曲线,
图中标识 (a)—(d)的曲线对应着 (a)—(d)刻蚀的四
步图像; (f)纳米线刻蚀区域的截面积与电导的关系

3.3 纳米点刻蚀与电学测量

利用会聚电子束在 InAs纳米线上制备了一个
纳米点并进行了原位电学测量. 刻蚀集成到Si3N4

薄膜电极上的纳米线如图 5 (a)所示. 首先, 将聚焦
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电子束定位到纳米线的下端, 从纳米线的下端对纳
米线进行刻蚀直到与上端的距离约 10 nm时停止,
刻蚀的宽度约 10 nm. 然后利用聚焦电子束沿着纳
米线上端将刻蚀的宽度增加到 30 nm. 在这 30 nm
的宽度中, 选取中间的 10 nm作为纳米点, 其两端
连接处的宽度进一步刻蚀到 7 nm. 将聚焦电子束
的束斑调整到 10 nm, 照射在两端的连接上约 30 s
可以将其非晶化. 刻蚀后得到的纳米点如图 5 (a)
所示, (b)和 (c)为高倍像. 从图中可以看出, 该纳
米点是一个约10 nm的纳米球. 在其两端分别连接
宽 7 nm长 10 nm的非晶材料. 对纳米点进行了低
温 (77 K)电学测量 (如图 5 (d)所示). 可以看出, 当
电压小于 0.1 V时, 纳米点对电子输运具有抑制作
用, 产生了电子隧穿现象. 升温至 300 K对该纳米
点进行电学测量, 发现电学曲线呈线性关系. 这说
明在300 K时, 纳米点对电子输运的抑制作用消失.

50 nm

0    0.2     0.4     0.6     0.8    1.0

(a) (b)

(c) (d)

图 4 刻蚀后 InAs纳米线的成分分析 (a)刻蚀后纳米
线的HADDF图像; (b)纳米线中 In 元素分布; (c)纳米
线中As元素分布; (d)纳米线中 In/(In+As)元素含量比
例可以看出在纳米线中间部分, In与As成分大致相同,
而在纳米线外层有富 In层存在

根据电子隧穿理论, 纳米点对电子的阻塞条件
需满足

e2/c < K · T, (3)

其中 e是电子所带电量, c是纳米点电容, K是玻

尔兹曼常数, T 是纳米点的温度. 从 (3)式可以
看出, 对于相同的纳米点电容, 当降低到一定温
度时, 可以满足电子阻塞的条件. 根据该理论,
电子在 77 K温度时被阻塞时, 纳米点的电容小
于 27 aF, 在 300 K时纳米点电子阻塞时纳米点的
电容需要小于 7 aF. 针对刻蚀的纳米点, 将其简

化为一个直径为 10 nm的球. 该纳米点的电容为
C = πξrξ0 · r ≈ 16.85 aF (其中 InAs的相对介电常
数为 ξr = 15.15). 当外界温度很低 (< 77 K), 并且
电压足够小时, 热扰动 (KT)不足以提供足够大的
能量产生电子传导, 从而出现电子隧穿现象. 而当
温度升高 (> 300 K)时, 库仑阻塞现象以及电子隧
穿现象消失, 这与测量得到的 I-V 曲线结果一致.
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图 5 利用会聚电子束在 InAs纳米线上刻蚀纳米点并进
行原位电学测量 (a)纳米线上使用会聚电子束刻蚀出纳
米点的低倍TEM明场像; (b), (c)分别是纳米点的高倍
图像, 这个球形的纳米点尺寸约 10 nm, 在两边分别连接
到一个 7 nm的非晶层; (d)该器件在 77和 300 K的 I-V
曲线

4 结 论

本文使用微芯片技术制备了适用于原位TEM
电学性能测量的芯片, 并利用自制的TEM样品杆
完成了低温下TEM聚焦电子束刻蚀以及不同温度
下对刻蚀样品的原位电学测量. 对砷化铟纳米线的
原位刻蚀以及电学测量发现, 随着纳米线截面积的
减小, 电导率也随之减小, 纳米线电导的减小速率
与截面积的减小具有线性关系. 刻蚀处的成分分析
表明刻蚀对材料的成分影响较小. 利用该技术, 在
砷化铟纳米线上制备了一个 10 nm的纳米点, 同时
在 77 K观察到了纳米点的库仑阻塞以及电子隧穿
现象, 而300 K时, 这种现象消失.
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Abstract
In this paper, the in-situ membrane chips with the electrodes are fabricated with the micro-chip technique. Using

a home-made in-situ holder, the fine lithography on the InAs nanowires is demonstrated by the focused electron beam
at low temperature in a transmission electron microscope. It is found that the conductance of the nanowires decreases
linearly with the cross section area decreasing from bigger than 10000 nm2 down to 800 nm2 by lithography. With this
lithography at low temperature, a 10 nm nano-dot is fabricated on an InAs nanowire, and its electrical properties are
measured at 77 and 300 K. The coulomb blockade effect is observed at 77 K due to the electron tunneling, while this
phenomenon disappears at 300 K due to the stronger thermal fluctuation.

Keywords: low temperature electron beam lithography, in-situ transmission electron microscope
electrical measurements, InAs nanowire, Coulomb blockade effect
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