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Abstract: A series of Ge/Si (100) nanoislands samples with different Ge deposited amount, Ge growth tem-
perature and Si buffer layer growth temperature grown by magnetron sputtering were studied by AFM and 
Raman spectra. The results showed that with Ge deposited amount increasing, the size of Ge nanoislands in-
creased, their size distribution broaden and their density decreased; with Ge growth temperatura increasing, 
Ge nanoislands became lager and less uniform in shape and their density became smaller; with Si buffer layer 
growth temperature increasing, Ge nanoislands became smaller and more uniform and their density became 
bigger. The reason for these results was discussed. 
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摘  要：采用 AFM 和 Raman 光谱对磁控溅射生长的一系列 Ge/Si(100)纳米岛样品进行了研究，具体

分析了 Ge 的沉积量、Ge 的生长温度及 Si 缓冲层的生长温度等对 Ge 岛的影响。结果表明，在我们研

究的范围内，随着沉积量增加 Ge 岛的尺寸增大、分布变宽、密度减小；随着 Ge 生长温度升高 Ge 岛

尺寸增大、分布变宽、密度减小；随缓冲层生长温度的升高 Ge 岛尺寸减小、分布变窄、密度增大。

结合 AFM 和 Raman 光谱对出现这种变化的原因做了分析。 
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1 引言 

自组装 Ge/Si 量子点由于对载流子具有三维限制

效应，而且与传统 Si 基电路相兼容，因此在光电子器

件中具有巨大的应用潜力，已成为当今材料科学界的

研究热点之一。目前 Ge/Si 量子点的制备主要是采用

分子束外延(MBE)[9,15,17,18]、化学气相沉积(CVD)[14]等，

相对于这些方法而言，磁控溅射具有简单、低成本及

易于工业化生产等优势，而将其应用到 Ge/Si 量子点

的生长的研究的报道相对较少，因此具有重要的研究

意义。N.Radić 等采用磁控溅射直接在 Si 衬底上溅射

Ge 得到了尺寸均匀的圆锥形 Ge 岛[1]；K.Das 等采用

射频磁控溅射对 Si(001)衬底上 Ge 岛的制备进行了研

究，指出磁控溅射 Ge 岛在 Si 上的生长仍是 S-K 生长

模式[2]；此外夏中高等利用磁控溅射对 Ge/SiO2/Si 纳

米点进行了研究得到了密度为 3.2×1010 cm-2、直径介

于 42~62 nm、高度介于 6~8 nm 的 Ge 纳米点[3]。本文

对磁控溅射制备的系列 Ge/Si(100)纳米岛样品进行了

AFM 和 Raman 光谱研究。 

2 实验 
基金项目：国家自然科学基金项目（NO.10964016）；云南省自然
基金重点项目 (2008CC012）；教育部科学技术研究重点项目
（NO.2010ME208）。 Ge 岛样品的制备采用 FJL560III 型超高真空磁控
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与离子束联合溅射设备的磁控溅射室。溅射所需靶材

为高纯圆柱形 Si 靶 (纯度 99.99%)、Ge 靶 (纯度

99.99%)。试验中选用 N 型单晶 Si(100)作为衬底。衬

底按标准 Shiraki 方法进行清洗，再在浓度为 2.5%的

HF 溶液中漂洗 30 s，最后用高纯氮气吹干后放入磁控

溅射生长室内。真空腔系统的本底真空度低于 3.0×10-4 

Pa，工作气体为高纯 Ar 气(纯度 99.999%)，溅射过程

中工作气压保持在 0.5 Pa。在溅射 Ge 之前先用射频溅

射设备溅射 1260s 的 Si 缓冲层(厚度约 48nm)，其靶基

距为 63mm，工作功率为 40 W；Ge 薄膜的生长采用

直流溅射，其靶基距为 70mm，溅射功率为 40 W。 
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Figure 1. AFM imagines(left) and size distribution(right) of the Ge 

island samples with different time of depositing Ge:100s(a and c), 

60s(b and d), 20s(e and f) 

图 1. 具有不同 Ge 沉积时间的 Ge 岛样品的 AFM 照片(左)及其直

径分布图(右)：100s(a 和 c)，60s(b 和 d)，20s(c 和 f) 

 

A、B、C 三个样品通过改变 Ge 的溅射时间来研

究 Ge 的沉积量对 Ge 岛形貌的影响，其 Ge 溅射时间

分别为 20s、60s、100s(对应的 Ge 薄膜的厚度约为

0.48nm、1.44nm、2.40nm)，其生长温度均恒定在650℃，

Si 缓冲层的生长温度均为 650℃。D 样品 Ge 的生长温

度是 750℃，其他生长参数与样品 B 一样。此外，样

品 E 是在 D 基础上将 Si 缓冲层的生长温度提高到

750℃。所有样品生长完之后就立即降温。 

样品的表面形貌采用日本精工 SPA-400SPM 型原

子力显微镜(AFM)进行表征。Raman 测试是在美国雷

尼绍公司的 invia 共焦显微拉曼光谱仪上进行，用

514.52 nm激光作为光源，入射到样品的功率为 2.5 W，

光谱分辨率为 1cm-1。所有测试均在室温下进行。 

3 结果与讨论 

3.1 Ge 沉积量对 Ge 岛的影响 

A、B、C 三个样品的 AFM 照片及其 Ge 岛的尺

寸分布如图 1 所示。由图可知，样品 A 中 Ge 岛的平

均直径约为 60.4nm，分布在 45~85nm 之间，高度约

为 7.2nm，密度约为 2.7×1011cm-2；样品 B 中 Ge 岛的

平均直径约为 64.2nm，分布在 20~120nm，高度约为

8.8nm，密度约为 1.69×1010cm-2；样品 C 中 Ge 岛的直

径约 112.7nm，分布在 60~200nm 之间，高度约为

13.3nm，密度约为 6.4×109cm-2。 

 

100 200 300 400 500 600

In
te

n
si

ty
/a

.u
.

Raman shift/cm-1

100s

60s

20s

Ge-Ge

Ge-Si

Si-Si

 
Figure 2. Raman spectra of Ge samples with different Ge deposited 

time 

图 2. 具有不同 Ge 沉积量的 Ge 岛样品的 Raman 光谱图 

 

可见随着沉积量的增加 Ge 岛尺寸变大、密度减

小，这说明 Ge 岛在生长的同时还发生了合并[4]。对比

三个样品可知，Ge 岛尺寸在后期的增大速率迅速变

大，这可能是由于 Ge 岛中存在位错。由图 1(e)可知，

样品 B 中少部分岛的尺寸已经达到 110nm 以上，明显

偏离正常 Ge 岛，说明其中存在位错[5-6]。位错的引入

会使得这些岛的化学势相对于应变岛迅速较小，因而

在进一步的生长过程中，位错岛周围以及应变岛中的

Ge 原子就会向位错岛中迁移，从而引起位错岛迅速长

大，同时其周围岛的尺寸有所减小[6]。这也正是样品B、

C 中 Ge 岛的尺寸分布相对于样品 A 明显展宽的原因
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所在[7]。为了进一步弄清楚 Ge 岛尺寸随沉积量变化的

原因，我们对样品进行了 Raman 测试，结果如图 2 所

示。由图可知，三个样品的 Raman 光谱均在 300cm-1

及 520cm-1附近有明显的两个峰，前者是 Ge-Ge 键的

TO 峰，后者是 Si 衬底的 TO 峰。此外，位于 387cm-1

附近的弱峰是来自于 Ge-Si 键的振动膜，此峰的出现

表明样品中出现了不同程度 Si-Ge 界面互混；此峰相

对于常规的 Ge-Si 峰(位于 400cm-1附近)有较大偏移，

是由于 Ge 层中 Si 的含量很少，Si 原子被两个以上的

Ge 原子包围[8]。 

对 Raman 光谱做高斯拟合发现，A、B、C 三个

样品的 Ge-Ge 峰分别位于 295.7cm-1、297.7cm-1 和

297.4cm-1，相对于体 Ge（300.5cm-1）均产生了红移。

引起 Ge-Ge峰红移的因素主要有三个：量子限域效应、

硅锗互混及张应力[9]。声子限域效应只有在 Ge 岛的尺

寸小于 2~3 nm 时才明显[10-12]，而我们的样品尺寸较

大，可以忽略其影响。Raman 光谱显示三个样品均有

不同程度的互混，为了更清楚样品中的合金化程度，

我们利用公式 

        
)1(2 Ge

Ge

x

Bx

I

I

SiGe

GeGe







             （1） 

来计算样品的 Ge 组分，式中 GeGeI  和 SiGeI  分别是

Raman 光谱中 Ge-Ge 峰和 Ge-Si 峰的积分强度， Gex 是

Ge 的组分；B 为一常数，与仪器的条件相关，根据我

们的了解，B 一般取 3.2[10]。计算可知，样品 A、B、

C 中 Ge 组分分别为 0.71、0.90、0.88。对于完全驰豫

的 Si1-xGex合金，其 Raman 光谱中 Ge-Ge 峰的峰位与

Ge 组分 x 的关系为[13] 

      xGeGe 205.280         （2） 

利用此式分析样品 A 可知，如果样品中没有应变，其

Ge-Ge 峰应位于 294.7cm-1 ，但其实际峰位却在

295.7cm-1，因而在样品中必然存在应力。再利用应变

Si1-xGex的 Ge-Ge 峰峰位 GeGe  与完全驰豫 Si1-xGex 的

Ge-Ge 峰峰位
0

GeGe 及应力 // 之间的关系[14] 

//
0 400   GeGeGeGe (x>0.5)      （3） 

可以计算样品 A 中应力 // 为-0.0025，负号表明 Ge 薄

膜是受到压应力的。因此样品 A 的 Ge-Ge 峰相对于体

Ge 红移是硅锗互混与应力的共同作用引起的。同理，

对于样品 B，如果只考虑互混的影响，则其 Ge-Ge 峰

应位于 298.5cm-1，而实际峰位却红移到 297.7cm-1。由

于压应力会引起峰位的蓝移，因此此处不会是应力的

影响，而只可能是位错引起的[15]。这正说明了在 B 样

品中部分 Ge 岛存在位错。对样品 C，Ge-Ge 峰的红移

同样是硅锗互混和位错引起的。 

因而此处随着 Ge 沉积量的增加 Ge 岛尺寸增大、

分布展宽、密度减小，是由 Ge 岛的生长过程中 Ge-Si

之间的互混和岛的合并共同引起的，当 Ge 的沉积量

增大到一定程度时部分位错岛的引入加剧了岛的合

并。这与 F.M.Ross 等研究所发现的在 Ge 岛的生长过

程中就伴随有岛的合并现象是一致的[16]。 

3.2 Ge 层的生长温度对 Ge 岛的影响 

样品D的AFM照片及其Ge岛的尺寸分布如图 3

所示。对比 B 和 D 两个样品可知，将 Ge 层的生长温

度从 650℃提高到 750℃后，所得 Ge 岛的平均直径从

64.2nm增大到 98.4 nm，尺寸分布展宽(在 20~200 nm)，

平 均高度从 8.8nm 增 大到 22.5 nm ， 密度从

1.69×1010cm-2 减小到 8.1×109cm-2。 
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Figure 3. AFM imagine and diameter distribution of the Ge islands 

sample D grown at 750℃ 
图 3. 750℃下生长的 Ge 岛样品 D 的 AFM 照片(a)及其 Ge 岛的直

径分布图(b) 

  

此处 Ge 岛的尺寸随着温度的升高而增大，这可

能是由两方面的原因引起的。一方面，由于温度的升

高，Ge 原子的扩散速率及扩散长度均增大。当 Ge 原

子的扩散距离与已成核的岛之间的距离相当时，新沉

积的原子就会迁移到已存在的岛上，而不形成新的岛，

新岛的形成受到抑.i 制[17]。因此在 750℃生长 Ge 时，

Ge 原子的扩散速率大于其成核速率，引起 Ge 岛的密

度降低、尺寸变大。另一方面，在温度较高时，由于

热激发和应力驱动的共同作用，Si-Ge 之间发生互混，

使得 Ge 浸润层是不均匀的 SiGe 层，其表面的应力场

不再均匀分布。在 Ge 组分较低的地方，应力较小，

就容易形成尺寸较大的岛；而在 Ge 组分较高的地方

则易形成尺寸较小的 Ge 岛。因而在温度较高时，Ge

岛的尺寸分布变得更加不均匀，分布展宽[18]。 

Si-Ge之间的互混可以从Raman光谱中得到证实。
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B 和 D 两个样品的 Raman 光谱图如图 4 所示。图谱中

位于 300cm-1 附近的峰来自于 Ge-Ge 键的 TO 振动膜，

位于 386cm-1 附近的峰来自于 Si-Ge 键的振动膜[8]。对

Ge-Ge峰进行Gauss拟合分析可知，样品B、D的Ge-Ge

峰分别位于 297.7cm-1、296.7cm-1，相对于体 Ge 的振

动膜（300.5 cm-1）二者均有一定程度的红移。我们来

分析此处引起 Ge-Ge 峰位红移的原因。如前分析，样

品 D 的声子限域效应也可忽略不计[10-12]。Raman 光谱

中 Si-Ge 峰的出现表明两个样品均出现了 Si-Ge 互混，

据式（1）可得样品 D 的 Ge 组分 x 为 0.87（小于 650℃

的样品），说明随着生长温度的升高，Si-Ge 互混加强。

如果不考虑应变，由式（2）知，其 Ge-Ge 峰应位于

297.9cm-1，而实际峰位却相对此值进一步红移到了

296.7cm-1。由于 Ge 在 Si 上生长是受压应力，不会引

起红移。因此这么大的红移量只可能是位错引起的
[15]。从图 3(b)也可看到，样品 D 中很大部分 Ge 岛尺

寸大于 100nm，其尺寸明显偏离正常分布，说明这些

岛中存在位错，从而迅速长大[5][6]。 
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Figure 4. Raman spectra of sample B, D and E 

图 4  B、D、E 三个样品的 Raman 光谱图 

 

因此，Ge 层生长温度从 650℃升高到 750℃后 Ge

岛尺寸明显变大，这一方面是由于温度升高后，使得

Ge 原子的扩散速率增大了，另一方面是由于高温下部

分 Si 原子扩散进入 Ge 岛，此外在 650℃时部分岛中

已经存在位错，位错蔓延引起更多的位错，从而使岛

的尺寸迅速增大，也是其中的原因之一。 

3.3 Si 缓冲层的生长温度对 Ge 岛的影响 

样品 E 的 AFM 图及其 Ge 岛的尺寸分布图如图 5

所示。对比 D、E 两个样品可知，随着 Si 缓冲层生长

温度从 650℃升高到 750℃，所得 Ge 岛的平均直径从

98.4nm 减小到 84.7nm，尺寸分布减小（在 40~140nm）；

平均高度从 22.5nm 减小到 12.6nn，密度从 8.1×109cm-2

增大到 1.2×1010cm-2。 
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Figure 5. AFM imagine and diameter diatribution of sample E 

图 5. 样品 E 的 AFM 照片(左)及直径分布图(右) 

 

从二者的 Raman 图谱(图 4)可以看到，当 Si 缓冲

层生长温度从 650℃提高到 750℃时，位于 465cm-1 附

近的非晶 Si 峰强度有所减小，位于 384cm-1 附近的

Ge-Si 键的振动峰也有所减小。表明 Si 缓冲层的质量

提高了，而 Ge 层与 Si 缓冲层之间的互混程度减弱了。 

采用 Gauss 拟合对样品 E 的 Ge-Ge 峰进行分析，

发现其 Ge-Ge 峰位于 297.5cm-1。此峰相对于体 Ge 材

料来说有所红移。为了分析其原因，我们利用公式（1）

计算得样品 E 中的 Ge 组分为 0.91，如果没有应变，

由式（2）可知其 Ge-Ge 峰应该位于 298.7cm-1，而实

际峰位却进一步红移到了 297.5cm-1。跟前面的分析一

样，这不会是量子限域效应和应力的影响，只可能是

位错造成的[10-12，15]。对比样品 D、E 可知，当 Si 缓冲

层的温度从650℃升高到750℃时，Ge-Ge峰有所蓝移，

原因可能是 Si 缓冲层温度升高之后，一方面样品中的

Ge 组分升高；另一方面，样品中的位错也减少，使得

样品 E 相对于体 Ge 的红移量小于样品 D。 

结合 AFM 和 Raman 光谱的分析可知，当 Si 缓冲

层的温度从 650℃升高到 750℃后造成 Ge 岛的尺寸变

小、分布变窄、密度增大的原因是，温度的升高使得

Si 缓冲层生长过程中 Si 原子具有更大的扩散迁移速

率，从而更利于 Si 缓冲层的择优晶化生长，所以温度

升高后所得到的 Si 缓冲层具有更好的结晶质量；进而

使得所生长的 Ge 层在 Si-Ge 界面处的位错减少，这有

利于提高 Ge 层的外延质量，从而使得 Ge 层受到更大

的应力作用，只需要更薄的浸润层就可以发生从二维

向三维生长的转变[19-20]，而 Ge 层为了释放应力就会

驱动更多的成岛；但这种浸润层厚度的变化不大，因

而在 Ge 沉积量一定的情况下，岛密度增加的同时，
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岛的尺寸就有所减小，这正体现了质量守恒。 

4 结论 

采用 AFM 和 Raman 光谱对磁控溅射生长的系列

Ge/Si(100)样品进行了研究。结果表明，在所研究的范

围内，随着 Ge 沉积量的增加 Ge 岛的尺寸增大、尺寸

分布展宽、密度减小，而且生长后期 Ge 岛变大的速

率明显加快，这是由于在 Ge 岛的生长过程中伴随有

硅锗互混、Ge 岛之间的合并、以及位错的引入；随

Ge 层的生长温度的升高 Ge 岛的尺寸增大、分布展宽、

密度减小，这是由于高温下加剧了界面互混、Ge 岛合

并及位错岛的生长；随 Si 缓冲层生长温度的升高，

Ge 岛的尺寸减小、分布变窄、密度增加，这是由于生

长温度的升高使得 Si 缓冲层的质量变好，较少了位

错，增加了驱动 Ge 层成岛的应力。 
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