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载流子迁移率是半导体材料电学性能的核心决定因素, 其调控优化对高性能微电子器件的研发至关重

要. 硅基材料作为半导体产业的核心载体, 元素掺杂改性是提升其载流子输运特性的研究热点. 本研究基于第

一性原理计算方法结合形变势理论, 系统探讨硫族元素 (S, Se, Te)单掺杂硅体系的三维半导体材料载流子迁

移率的调控机制, 以明确掺杂元素种类与载流子输运性能之间的内在关联. 计算结果显示: 硫族元素替代位

掺杂结构具有较好的热动力学稳定性, S, Se, Te掺杂硅体系应变过后的能带结构沿不同方向相似, 但不同掺

杂元素体系的形变势和有效质量对调控的响应特性存在显著差异. 其中 Te掺杂体系的形变势值最为稳定, 始

终维持在 5.4—5.5 eV的狭窄范围内, 且有效质量最低, 使 Te掺杂体系的平均电子迁移率达到 162.0 cm2/(V·s),

显著优于 Se掺杂的 149.5 cm2/(V·s)和 S掺杂的 124.7 cm2/(V·s). 结果表明电子迁移率随掺杂硫族元素原子

序数的增大而呈现出明确的递增趋势, 揭示了不同硫族元素掺杂对硅材料电子输运特性的调控规律, 为硅基

材料的掺杂改性及器件设计提供了参考方向.
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 1   引　言

硅 (Si)储量丰富, 且具备多样的电学和光学

特性, 使其成为半导体行业的重要支柱. 目前, 硅

的生产在数量和质量上均已相当成熟, 为硅在集成

电路电子、光伏 (PV)及光通信领域的应用提供了

便利条件 [1]. 随着人工智能、物联网和量子计算等

前沿技术的兴起, 传统硅基芯片已迭代至 3 nm制

程节点 [2], 但硅基材料在尺寸微缩至原子级尺度时

面临短沟道效应、栅控能力弱化等瓶颈 [3], 在载流

子输运调控方面逐渐显现出局限性. 而载流子迁移

率作为一个基础且关键的物理参数 [4], 连接着材料

的微观特性与器件的宏观性能. 其不仅是分析和优

化现有器件的核心工具, 更是设计和发现下一代半

导体材料的理论基石. 特别是在后摩尔定律时代,

开发高性能的半导体已成为推动信息技术发展的

关键突破口 [5].

近年来, 调控材料载流子迁移率已成为凝聚态

物理与材料学研究的前沿方向之一. 诸多研究通过

不同的策略实现了对迁移率的有效调节. Yin等 [6]

构建了MoSSe/GaN异质结, 发现其电子迁移率可
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提升至 3951.2 cm2/(V·s), 并指出迁移率随堆叠方

式的变化而改变. Shukri和 Deja等 [7] 则从局域化

行为出发, 系统研究了局域化长度与空间无序度的

协同效应, 发现短局域化长度下无序度对迁移率的

抑制作用更强, 而较长的局域化长度则可在一定程

度上缓解高无序度所引起的传输损耗. 由于硅的低

电导率会负面影响材料的电化学性能, 行业内通常

采用硅掺杂技术来解决相关问题 [8], 一些研究者将

目光投向了硫族元素. 硫族元素掺杂被证实是调控

硅基材料光电特性的有效策略, 特别是在近红外光

谱区间, 该技术能够显著增强硅对亚带隙光子的吸

收与利用 [9,10]. Hu等 [11] 从理论与实验两方面证实,

该类掺杂可显著调控硅的能带结构与电子性能.

Luo等 [12] 报道了 S, Se掺杂在硅中引入深能级, 从

而影响其光吸收与发射行为; 而 Tse[13] 则指出, 重

元素 Te的掺杂可能增强自旋-轨道耦合作用, 诱导

出新的谷电子特性, 进而影响载流子的有效质量与

散射机制. 特别是在低维硅结构中, 此类掺杂已被

预测可在打开带隙的同时维持较高的载流子迁移

率 [14]. 尽管现有研究已广泛研究了不同元素掺杂

硅的微观结构和电子特性, 然而硫族元素掺杂对三

维体相硅载流子迁移率的影响机制目前仍缺乏系

统的分析, 不同硫族元素之间的掺杂效果对比亦尚

未明晰, 亟待进一步深入探索.

基于此, 本文采用基于密度泛函理论的第一性

原理计算方法, 系统研究 S, Se, Te单掺杂三维体

相硅体系的电子结构与载流子迁移率. 首先, 通过

分子动力学模拟 (ab initio molecular dynamics)

验证了掺杂结构在室温下的动力学与热力学稳定

性. 随后, 计算并分析了各掺杂体系的能带结构、

电子有效质量和电子输运特性. 最后, 分别运用形

变势理论和玻尔兹曼输运方程,  计算了它们在

300 K下的三维电子迁移率, 系统评估了不同掺杂

元素对硅输运性能的调控作用, 揭示了硫族元素掺

杂对硅迁移率的影响规律, 为开发高性能硅基电子

器件提供参考.

 2   计算方法与模型构建

 2.1    计算方法

本研究采用 VASP(Vienna ab initio simula-

tion package)软件包中的第一性原理计算方法开

展相关探究工作. 在电子结构计算过程中, 电子波

1× 10−8

函数通过平面波基组进行展开, 电子与电子之间的

交换关联作用则采用广义梯度近似 (GGA)下的

Perdew-Burke-Ernzerhof (PBE)交换泛函进行描

述 [15].  为确保计算结果的可靠性与精度 ,  选取

400 eV作为平面波截断能量, K 空间取样密度设

定为 3×3×3, 收敛精度控制为   eV/atom.

此外, 鉴于所构建的掺杂模型均属于非磁性材料体

系, 因此在整个计算过程中未考虑自旋极化效应.

在能带结构计算中, 布里渊区 K 点选取及路

径设置如下: 选取的高对称 K 点包括 G (0, 0, 0),

X(0, 0.5, 0), M(0.5, 0.5, 0), U(0.5, 0, 0.5)及 R(0.5,

0.5,  0.5)(括号内数值均为相对于布里渊区边长

的分数坐标); 对应的能带结构计算布里渊区路径

设定为 G→X→M→G→R→X(M), 该路径可完整

覆盖体系布里渊区的关键高对称点, 确保能准确反

映电子在不同波矢方向上的能量色散关系. 在分析

体系的载流子输运特性时, 采用形变势理论并结合

玻尔兹曼输运理论中的弛豫时间近似 (relaxation

time approximation, RTA), 同时引入基于密度泛

函理论 (DFT)能带结构的有效质量近似 [16,17](effec-

tive mass approximation, EMA). 可得到三维载

流子迁移率 [18]: 

µ3D
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2
√
2πeℏ4C3D

α

3(kBT )
3/2

E2
α(m

∗
α)

5/2
, (1)

e ℏ
C3D
α kB

T Eα m∗

x y z

Cx, Cy, Cz Ex, Ey, Ez

m∗
xx,m

∗
yy,m

∗
zz C3D

α

其中,   代表单电荷电量,   代表约化普朗克常数,

 表示沿载流子输运方向 a 的弹性常数,    代

表玻尔兹曼常数,    代表温度,    是形变势,   

代表载流子有效质量. 研究计算了  ,   ,   三个方

向上的载流子迁移率, 这 3个方向上分别对应的弹

性常数为  , 对应的形变势为   ,

对应的有效质量为  .    的计算方

法为 [18]
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其中,   是完全优化后的晶胞体积,   是沿 a 方向

的晶格参数,    表示沿   方向的形变,    代表晶胞

总能量.   的计算方法为 [18]
 

Eα =
∂Eedge

∂(δl/l0)
, (3)

Eedge

m∗

其中,    是由晶格形变引起的导带底 (conduc-

tion band minimum)或价带顶 (valence band maxi-

mum)的能量偏移. 有效质量  的计算方法为 [18]
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(
1

m∗

)
ij

=
1

ℏ2
∂2E(k)

∂ki∂kj
, i, j = x, y, z, (4)

i j E(k)其中,    和   分别表示在倒空间的分量,    是导

带底或价带顶附近的能量-波矢关系.

为了解决单一有效质量无法描述掺杂后载流

子复杂运动状态的问题, 本研究采取平均有效质量

代替有效质量进行计算. 平均有效质量为 [18]
 

1
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1

3
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1
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xx
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1
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yy
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zz

)
. (5)

使用 VASP分别计算出对应体系的载流子有效质

量、弹性常数和形变势, 代入 (1)式即可计算出载

流子迁移率.

 2.2    模型构建

α = β = γ =

本研究选取空间群为 Fd-3m 的金刚石结构硅

作为基质, 其晶格常数 a = b = c = 0.543 nm, 晶

面角   90°. 采用 2×2×2的超晶胞结构

进行建模, 该超晶胞共包含 64个原子. 如图 1所

示, 基于此超晶胞, 通过将掺杂原子 (S, Se, Te)取

代硅原子, 蓝色代表硅原子, 褐色为掺杂原子, 构

建了以硅原子模型为基础的替代位掺杂模型, 掺杂

浓度为 1.56%.

  

图 1　S, Se, Te单掺杂模型示意图

Fig. 1. S, Se, Te single-doping model.
 

 3   结果与讨论

 3.1    晶体结构优化和弛豫

为深入探究材料特性, 本研究通过第一性原理

计算, 对不同模型的电子结构、载流子有效质量、

形变势能与弹性常数进行计算分析. 在计算前, 先

对晶体进行结构优化, 优化后的晶格参数见表 1.

 

表 1    结构弛豫后的单晶硅、硅超晶胞、S, Se, Te单掺

杂硅的晶格常数和键长
Table 1.    Lattice  constants  and  bond  lengths  of  the  re-

laxed  structures:  Primitive  Si,  Si  supercell,  and  S,  Se,  Te

monodoped Si.

Compound
Lattice

constant/Å

Bond length/Å

Si—X Si—Si

Si 5.46 — 2.367

Si(2×2×2) 10.924 — 2.367

Si63S 10.928 2.463 2.365

Si63Se 10.946 2.558 2.368

Si63Te 10.959 2.675 2.369
 

S2− Se2− Te2−

结构弛豫结果表明, S掺杂超晶胞的晶格常数

在 3种掺杂体系中最小, 但仍大于本征硅以及硅

的 2×2×2超晶胞; 而 Te掺杂体系的晶格常数最

大. 此趋势与掺杂原子的半径直接相关: S的原子

半径最小 (1  Å),  Te的原子半径最大 (1.36  Å),

Se的原子半径则居中 (1.15 Å). 而 Si—X 的键长

比同一晶胞中 Si—Si的键长更长, 也比单晶硅中

Si—Si的键长更长 ,  且 Si—Te键比 Si—Se键和

Si—S的键更长, 这是由于  ,   和  的半

径分别为 1.84 Å, 1.98 Å和 2.21 Å均大于 Si的原

子半径 [19].

 3.2    结构稳定性验证

材料的稳定性是其能否实现实际应用的关键

决定因素. 为探究 S, Se, Te掺杂硅结构在工作温

度下的稳定性, 进行分子动力学模拟. 模拟温度设

为 300 K, 总步数为 5000步, 时间步长为 1 fs, 截

断能设置为 330 eV, 收敛精度为 10–4 eV. S, Se,

Te掺杂之后的模拟结果如图 2显示. 可以看出,

在 300 K下, 从 1.25—5 ps的整个时间演化过程

中, 单掺杂模型的原子均未发生扩散或重叠, 仅围

绕其平衡位置振动, 所有单掺杂模型的结构得以保

持完整, 证明了其优异的热稳定性.

掺杂原子的能量变化曲线如图 3所示. 可以发

现总能量波动在 5 eV范围内, 趋于稳定状态, 未

出现大幅度能量变化, 掺杂原子偏离平均位置的程

度较小, 进一步证明了掺杂结构的稳定性 [20].

 3.3    载流子输运特性

 3.3.1    有效质量

较小的载流子有效质量 (<0.5m0, m0 是自由

电子质量)有利于载流子的输运, 对制备半导体器
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x y z

件很有利. 研究利用 VASPKIT对不同晶体结构的

有效质量进行计算 [21], 分别沿   ,    ,    方向计算,

截断半径使用典型值 0.015 Å–1,  在 G 点附近取

8个离散点用于有效质量的多项式拟合. 由于模型

使用的是立方晶系, 最后得到的载流子有效质量

沿 3个方向均一致. 去除掉杂质带的影响最后得到

有效质量如表 2所列.

从表 2可以看出, 从 S到 Se再到 Te, 掺杂元

素的原子序数增大, 计算得到的电子有效质量逐渐

减小. 这主要是由于随着掺杂元素原子序数的增

大, 其引入的晶格应变效应不断增强, 从而显著改

变了硅的能带结构, 导致电子有效质量系统性降低;

Te凭借其最大的原子半径, 通过较强的应变效应

与轨道杂化, 实现了三者中最低的电子有效质量.

 3.3.2    形变势计算

针对 3种目标晶体结构, 在优化后的晶格参数

基础上, 分别沿 3个正交晶向施加单轴应变, 应变

取值范围为–2%—2%, 应变步长设定为 1%[22], 通

过手动提取各应变条件下体系的导带底与价带顶

能量数据, 减去真空能级能量以消除能级差异; 应变

 

1.25 ps 2.50 ps 3.75 ps 5.00 ps

(a)

(b)

(c)

图 2    S (a), Se (b), Te (c)掺杂在第 1.25, 2.50, 3.75, 5.00 ps时的结构状态

Fig. 2. (a), (b), (c) Structural states of the systems doped with S, Se, and Te at the time points of 1.25, 2.50, 3.75, and 5.00 ps.
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图 3    (a) S掺杂的 AIMD结果; (b) Se掺杂的 AIMD结果; (c) Te掺杂的 AIMD结果

Fig. 3. (a) AIMD of S-doped Si; (b) AIMD of Se-doped Si; (c) AIMD of Te-doped Si.

 

表 2    不同掺杂体系下电子有效质量
Table 2.    Electron  effective  mass  in  different  dop-

ing systems.

Si63S Si63Se Si63Te

m∗
xx m01.604 m01.555 m01.075 

m∗
yy m01.604 m01.555 m01.075 

m∗
zz m01.604 m01.555 m01.075 

m∗ 1.604m0 1.555m0 1.075m0
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x y步长作为  轴、处理后的能量值作为   轴, 对二者

关系进行线性拟合, 最终计算得到各掺杂晶胞沿不

同晶向的形变势, 如图 4所示.

x y z

x

不同掺杂体系的形变势具体结果如表 3所列.

可以发现不同掺杂元素体系的形变势对调控的响

应特性存在显著差异. 由于 S原子的原子半径最

小, 且与基体 Si原子差异较小, 原子尺寸匹配度

高, 晶格畸变程度较弱, 即使施加±2%单轴应变,

晶格原子的键长、键角变化幅度小, 对 VBM/CBM

能级的“拉扯和压缩效应”不显著, 因此能带边缘能

量偏移量小, 最终表现为各方向形变势均处于低水

平. 而 Se的原子半径介于 S与 Te之间, 其晶格畸

变程度中等, 且  方向形变势高于  方向和  方向,

表明 Se掺杂后   方向的晶格键合对形变更敏感.

Te原子的原子半径最大, 与 Si原子的尺寸差异显

著. Te取代 Si后, 会导致局部晶格产生“撑开式畸

变”, 晶格原子间的键长被迫拉长, 键能稳定性下

降, 且大尺寸 Te原子会打破原有的局部对称性 [23];

当施加单轴应变时, 额外形变的响应更剧烈, 应变

引发的键长/键角变化会直接传导至能带边缘, 导

致 VBM/CBM能量大幅偏移 [24], 因此形变势高

于 S, Se掺杂, 但同时 Te掺杂体系的形变势值最

为稳定, 始终维持在 5.4—5.5 eV的狭窄范围内.

这表明 Te原子与基体材料形成的化学键具有较强

的稳定性, 对外部调控手段的响应相对不敏感, 使

得其电子结构相对固定.
 

表 3    不同掺杂体系下不同方向的形变势
Table 3.    Deformation  potentials  in  different  direc-

tions under various doping systems.

Direction Si63S Si63Se Si63Te

Ex/eV 4.87 4.92 5.49

Ey/eV 3.62 3.30 5.45

Ez/eV 3.29 3.15 5.43
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图 4    硫族元素掺杂体系的形变势

Fig. 4. Deformation potential of chalcogen-doped systems.
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 3.3.3    应变下的电子结构特性

x

基于 GGA-PBE泛函理论, 探讨了硫系元素

掺杂硅原子在单轴应变作用下的能带结构变化, 应

变大小分别选择–2%, 0%, 2%来展示较大的应变

对能带结构造成的影响. 尽管掺杂的元素不同, 但

是不同的掺杂体系应变过后的能带结构在 x, y,

z 方向都极其相似, 这表明掺杂元素的种类对该应

变下的电子结构影响甚微. 鉴于这种高度相似性,

本文仅以  方向为代表展示能带结构, 具体结果示

于图 5.

从图 5可以看出, S, Se, Te单掺杂后, Si材料

的能带结构没有明显差异. 值得注意的是, 与单晶

硅的能带结构相比, 在禁带中可以观察到一条由掺

杂引入的杂质能级, 以 Te为例, 该能级是 Te原子

的价电子与 Si基体价电子相互作用、形成杂化态

的结果. 此外, 掺杂后体系的 VBM和 CBM均位

于 G 点, 且由于杂质掺入后电子增多导致 Si材料

的费米能级向上移动进入含杂质能级的扩展导带

内. 在低掺杂时, 杂质电子被局域在各自的原子上,

形成孤立的“杂质能级”, 材料仍是绝缘体. 但在本
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图 5    沿单轴应变方向下硫系掺杂硅的能带结构, 其中弯曲虚线表示杂质能级, 水平虚线表示费米能级, 应变范围为–2%—2%

Fig. 5. Energy band structure of chalcogenide doped silicon along the uniaxial strain direction, in which the curved imaginary line

represents the impurity level, and the horizontal imaginary line represents the Fermi level the strain range is –2% to 2%.
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研究中采用的掺杂浓度超过了临界值 (莫特临界浓

度), 使得杂质原子间的波函数发生重叠, 原本局

域的杂质能级扩展成为一个窄的杂质带, 电子可以

在整个晶体中自由运动, 材料因而金属化 [25]. 在无

应变条件下, GGA-PBE计算得到的禁带宽度为

0.714 eV. 在–2%应变条件下, 能够明显发现费米

能级更加深入导带, 但在 2%应变下并无明显变

化, 可能是压缩应变 (负应变)打破平衡态电子结

构更显著, 使原子间距急剧缩小, 电子所处的周期

性势场被强烈破坏: 原子轨道重叠程度大幅增加,

导致电子态杂化方式剧变, 直接引发能带的分裂、

移动, 带隙与能带极值变化敏感 [26]. 而正应变使电

子结构进入小拉应变的“线性近似残留”当拉应变

较小时, 材料可能仍处于“小应变线性响应区”的尾

部电子结构变化符合“形变势理论”的线性假设: 能

带随应变线性移动, 但由于拉应变本身对势场的扰

动弱, 所以能带移动的幅度小 [27].

 3.3.4    弹性常数

σi =
∑6

j=1
cijεj σi εj

Cij

∆E(V, {εi}) εi

在材料的线性弹性区内, 即应变远低于其弹性

极限时, 其应力与应变遵循胡克定律所描述的线性

关系.    , 其中   和   分别表示应

力和应变,    是弹性刚度常数, 其中 1≤i≤6, 即

应变和应力分别有 6个独立分量. 施加应变后体系

的应变能  , 可按应变张量   进行泰勒

级数展开并取二阶近似得到 (6)式 [28]: 

∆E(V, {εi}) = E(V, {εi})− E(V0, 0)

=
V0

2

6∑
i,j=1

Cijεiεj , (6)

E(V, {εi}) E(V0, 0)

V0

σi

式中  和  分别表示施加应变后和

基态构型的总能,    是平衡体积. 研究使用能量-

应变方法, 即通过给结构施加不同应变后计算出体

系总能相对于基态能量变化 (应变能), 再利用公式

进行二次多项式拟合, 其中二次多项式系数是晶体

的某个弹性常数或者弹性常数组合 [29,30]. 第 1种方

法优点是每进行一次计算可一次得到  六个独立

分量, 缺点是为了得到准确的应力大小, 必须选择

更高的截断能和更密集的 K 格点.

V0

∂2E

∂(δl/l0)
2

弹性常数计算中, 对 3种晶体结构沿不同方

向, 总共施加 6个应变. 在弹性常数的计算公式

中  是完全优化结构的体积, 另一部分  

C11 C12

C44 C11 C12

C44

x

是体系总能量和所施加应变的二阶导数.  利用

VASPKIT对总能量和形变的抛物线拟合计算出

弹性常数, 可以得到一个立方晶系的刚度矩阵. 在

立方晶系中, 独立的弹性常数只有 3个:   ,   和

 , 分别为   = 132.66 GPa,   = 65.25 GPa,

 = 56.94 GPa. 其刚度矩阵具有特定的对称性,

可以通过 (7)式计算  方向的弹性常数 [31]: 

E =
(C11 − C12)(C11 + 2C12)

C11 + C12
. (7)

在立方晶系中, 由于晶体的对称性, x, y, z 三个方

向是完全相等的. 最后得到 S, Se, Te掺杂体系沿

x, y, z 三个方向的弹性常数均为 94.58 GPa.

 3.4    计算电子迁移率

将以上参数代入形变势模型, 可以计算出三维

材料的载流子迁移率 (表 4、图 6), 这些结果对理

解三维材料的电子输运特性和器件应用具有重要

意义.
 
 

表 4    3种掺杂模型的电子迁移率

Table 4.    Electron mobility of the three doping models.

迁移率/(cm2·V–1·s–1) Si63S Si63Se Si63Te

µx 74.8 79.2 160.0

µy 135.3 176.0 162.4

µz 163.9 193.2 163.6

µavg 124.7 149.5 162.0
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图 6　S, Se, Te掺杂沿不同方向的电子迁移率

Fig. 6. Electron  mobility  along  different  crystallographic

directions in S-/Se-/Te-doped silicon.
 

从数据上可以看出不同硫族元素掺杂对载流

子迁移率的差异化调控效果, 随着掺杂元素从 S,

Se转变为 Te, 电子迁移率逐渐提升, 且各向异性

逐渐减弱. 这是由于 S与 Se掺杂原子半径与 Si接
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m0

近, 而较小的原子半径与较短的键长导致晶格振动

模式呈现强烈的方向依赖性, 形变势的大小成为影

响迁移率高低的主要因素. 同时硫族元素掺杂引入

了杂质带, 使材料呈现出杂质带主导的类金属输运

行为 [32], 当杂质带形成后, 载流子无需热激发至导

带即可在杂质带中迁移. 在这种输运特征和电子-

声子散射机制的协同作用下, S掺杂体系的电子

迁移率从 74.8 cm2/(V·s)提升到 163.9 cm2/(V·s),

各向异性比达 2.18. Se掺杂体系相较于 S掺杂体

系得到了有限的改善:  迁移率从 79.2 cm2/(V·s)

上升到 193.2 cm2/(V·s), 各向异性仍然明显, 但却

出现了有效质量的降低. 这表明 Se掺杂开始出现

了一定的能带调控能力, 但不足以克服声子散射带

来的影响, 说明仅仅依靠轻微减轻有效质量, 无法

实现从“散射受限”到“能带主导”的物理机制跨越.

而 Te掺杂体系声子散射更强, 不同晶向的形变势

上升到 5.43—5.49 eV的范围区间. 尽管 Te掺杂

体系形变势较高, 但其平均迁移率依然最高, 是因

为 Te原子半径更大, 其固有的强自旋轨道耦合效

应使能带结构发生变化, 相比于 S, Se掺杂降低至

1.075  , 有效质量的影响压制住了散射机制带来

的负面影响. Te掺杂策略的有效性说明: 在追求高

迁移率时, 对有效质量的优化必须达到一定程度,

才能触发主导物理机制的转换, 从而释放出材料的

性能.

 4   结　论

基于第一性原理计算, 本研究系统探讨了硫族

元素掺杂对硅电子迁移率的协同调控机制. 结果表

明, 硫族元素掺杂对硅材料的电学性能调控呈现

出明显的规律性. S掺杂体系表现出强烈的各向异

性, 其最佳方向迁移率达 160.0 cm2/(V·s), 但不同

方向差异超过两倍; Se掺杂体系的迁移率提升至

79.2—193.2 cm2/(V·s),  各向异性程度明显改善 ;

而 Te掺杂体系展现出最优的综合性能, 在 3个晶

向上都保持了均衡的高迁移率. 随着掺杂元素从

S到 Te, 原子半径的增大导致晶格畸变模式从局

域化向全局化转变, Te掺杂产生的均匀应变场有

效降低了各向异性, 优化了能带结构, 降低了载流

子有效质量; 同时, 除了声子散射之外, 合金无序

散射在不同体系中也造成一定影响, 这些机制的协

同作用最终决定了各体系的输运特性. S, Se掺杂

的平衡性能在中等性能电子器件中具有应用潜力;

而 Te掺杂的均衡高迁移率特性使其在三维集成电

路、高效热电转换器件及未来量子计算等领域展现

出独特优势. 这些发现为硅基功能材料的定向设计

提供了参考思路.
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Abstract

Silicon-based  materials  serve  as  the  core  platform  for  the  semiconductor  industry,  and  elemental  doping
modification is a research hotspot for enhancing their carrier transport properties. In this study, the modulation
mechanism of carrier mobility in three-dimensional silicon-based semiconductors doped with chalcogen elements
(S, Se,  Te) is  systematically investigated by combining first-principles calculations with deformation potential
theory, aiming to clarify the intrinsic correlation between dopant species and material transport performance. A
substitutional  doping  model  with  a  concentration  of  1.56%  is  constructed.  The  structures  are  thoroughly
optimized  using  density  functional  theory-based  first-principles  calculations,  and  the  crystal  structure  and
thermodynamic  stability  of  each  doped  system  at  300  K  are  verified.  Within  the  framework  of  deformation
potential  theory,  the  evolution  of  the  band  structure  under  different  strain  conditions  and  along  different
crystallographic directions is analyzed, from which the electron effective mass, deformation potential constant,
and  elastic  modulus  are  extracted.  The  electron  mobility  is  then  calculated  using  the  Boltzmann  transport
equation and the relaxation time approximation.  The results  show that the S,  Se,  and Te substituted doping
structures all exhibit good crystal structure and thermodynamic stability, forming stable doping configurations.
The  band  structures  of  the  doped  systems  show  similar  evolution  trends  along  different  crystallographic
directions under four strain conditions, yet exhibit significant differences in deformation potential and effective
mass  in  response  to  different  dopant  species.  Among  them,  the  Te-doped  system  shows  the  most  stable
deformation  potential  constant,  consistently  within  the  narrow  range  of  5.4–5.5  eV,  along  with  the  smallest
effective mass. This results in an average electron mobility of 162.0 cm2/(V·s), which is significantly higher than
those of the Se-doped (149.5 cm2/(V·s)) and S-doped (124.7 cm2/(V·s)) systems. The electron mobility exhibits
a  clear  increasing  trend  with  increasing  atomic  number  of  the  chalcogen  dopant,  revealing  the  modulation
behavior  of  chalcogen  doping  on  the  electron  transport  properties  of  silicon  materials.  This  study  provides
theoretical  guidance  for  the  doping  modification  of  silicon-based  materials  and  the  development  of  high-
performance microelectronic devices.
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