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Abstract: A serials of self-assembled Ge islands samples with different deposited amount and temperature 
were grown by Ion Beam Sputtering on Si (100) substrate. The morphology and surface structure were 
characterized using AFM and Raman spectra, which showed that the wetting layer thickness is 8-11ML, but 
not theorcial 4-6ML. At lower temperature the wetting layer is thicker, and quantum dots are lager and denser 
than those at higher temperature.  
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摘 要:本文采用离子束溅射技术，通过控制沉积量、温度等参数，在 n 型 Si(100)衬底上自组装生长了

一系列 Ge 量子点样品，利用 AFM 和 Raman 光谱对样品表面形貌和结构进行表征，并研究浸润层随

生长参数的变化情况。结果表明，在离子束溅射方法生长 Ge/Si 量子点的过程中，浸润层的厚度并非

理论上的 4-6 ML，而是约为 8-11 ML；而且低温下生长的浸润层厚度要大于高温下生长的浸润层厚度。

当 Ge 从二维生长转变为三维生长后，在相同的 Ge 沉积量条件下，高温生长的量子点密度要远大于低

温生长的密度，且高温生长量子点的尺寸要小于低温生长的量子点尺寸。 
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1 引言  

由于优越的光电特性，Si 基 Ge (Ge/Si)量子点材

料已成为实现 Si 材料发光的重要途径之一，已经在光

电子信息、国防、医疗影像、工业生产以及气象预报

等众多领域显示出巨大的应用潜力，近年来成为半导

体光电材料的研究热点 [1-3]。由于 Ge 与 Si 之间 4.2%

的晶格失配且 Ge 的表面能比 Si 低，使得 Ge 在 Si 上

外延是典型的 S-K 模式[4]。即在量子点生长过程中将

分为二维生长、三维生长和岛的成熟三个阶段[5]。其

中二维生长阶段为浸润层形成过程，当浸润层厚度达

到一个临界值时，由于应力的作用将转变为三维生长。

而浸润层的生长情况对量子点形成有很大的影响，研

究者已对其进行了大量研究。H.J. Kim 等人[6]研究了

浸润层对量子点大小的影响；S. A. Teys[7]研究了浸润

层在 Ge 量子点形成中的作用；Walther[8]和 Cullis [9]

针对 InxGal-xAs／GaAs 系统在实验上测量了量子点和

浸润层的成分。离子束溅射生长的方法具有设备简单、

使用和维护成本低以及易于产业化推广等优点，利用

溅射技术开展高密度、小尺寸 Ge/Si 纳米点的生长研

究具有重要现实意义。然而现在量子点材料生长的研

究中，离子束溅射方法很少受到关注，这样就使得离

子束溅射方法生长量子点的机理成为一片空白。本课
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题组经过对离子束溅射方法生长量子点进行了长期的

研究，不久前在 750℃时生长出密度为 1.85×1010 cm-2，

高宽比为 1:4 的细密均匀的量子点[10]。使离子束溅射

方法生长的量子点满足量子点器件需要成为可能，但

对离子束溅射方法生长量子点的生长机理还需深入研

究。 

在本文中，我们在 Si(100)衬底上生长了一系列不

同参数 Ge 样品，通过 AFM 观察表面形貌和 Raman

光谱结构表征，来研究 Ge 量子点生长过程中浸润层

随 Ge 溅射量增加以及随衬底温度的变化情况，为探

索离子束溅射自组装量子点的生长规律、生长机理提

供有益的参考。 

2 实验 

实验采用 FJL560Ш 型超高真空磁控与离子束联

合溅射设备的离子束溅射室内制备样品，基片为 n 型

Si(100)抛光晶体，其电阻率在 0.001-0.005 Ω·cm 的范

围，厚度为 0.40 mm，Si 衬底的预处理是使用标准

Shiraki 方法进行清洗，然后在浓度为 2.5 %的 HF 酸溶

液中漂洗 30 s 以去除基片表面的自然氧化层，同时完

成了对 Si 片表面的氢钝化，用高纯氮气吹干后将衬底

放入真空腔。 

生长过程中本底真空度优于 3.0×10-4 Pa ，溅射真

空度为 2.0×10-2 Pa，束流电压为 1 kV，所有样品的 Si

缓冲层都是在 700 ℃生长，厚度约 50 nm。缓冲层生

长完后保持温度和真空度 10 分钟；然后进行 Ge 的生

长，Ge 生长速率为 0.012 nm/s，样品分别标记为 A−F，

Ge 具体的生长参数如表 1 所示。 
 

Table 1.The growth parameter of Ge sample 
表 1.Ge 样品的生长参数 

样品编号 Ge 层生长厚度(ML) Ge 生长温度(℃)

A 

B 

C 

D 

E 

F 

6 

6 

11 

10 

16 

16 

600 

700 

600 

700 

600 

700 

样品的表面形貌表征是在 SPA-400SPM 型原子

力显微镜(AFM) 上进行，通过 AFM 截面分析软件统

计获得量子点尺寸大小。Raman 测试是在 invia 共焦

显微拉曼光谱仪上进行，范围是 100-600 cm-1，用

514.52 nm 激光作为光源，入射到样品的功率为 20 

mW，光谱分辨率为 1 cm-1。所有测试都是在室温下进

行。 

3 结果与讨论 

3.1 AFM 表面形貌研究 

   图 1 给出了不同生长参数下 Ge 样品的 AFM 观察

结果，图 1 中(a)−(f)分别对应样品 A−F。其中样品 A、

C 和 E 中 Ge 的生长温度为 600 ℃，样品 B、D 和 F

中 Ge 的生长温度为 700 ℃。从图中可以观察到，Ge

溅射厚度都为 6 ML 的样品 A 和 B，由于生长温度的

不同，样品表面的起伏也不相同：600 ℃生长样品 A

的表面比较平滑，表面均方根粗糙度仅为 0.84 nm，没

有观察到有成岛的趋势；样品 B 与样品 A 相比，表面

均方根粗糙度增大，为 1.61 nm，尽管未观察到岛的出

现，但可以看到有岛形成的趋势。在样品 A 和 B 中都

没有观察到岛的出现，这说明在Si缓冲层上沉积6 ML

的 Ge，还没有达到浸润层转变的临界厚度，Ge 是以

二维方式生长。增加 Ge 沉积量到 11 ML 时，从图 1(c)

可以看到，此时样品 C 中开始有 Ge 岛形成，说明此

时 Ge 开始由二维生长向三维生长转变，但岛的高度

和密度都比较小，分别在 6 nm 和 5.4×108 cm-2以下，

只是岛的直径较大。 

样品 D 的尺寸统计如图 2 所示，其量子点平均高

度为 10.61 nm，且分布在 8-15 nm 的范围；平均直径

则为 47 nm，且分布在 44-63 nm 的范围；密度达到

1.87×109 cm-2，与样品 C 相比提高了一个数量级。然

而，以上样品 D 的结果却是在溅射沉积量仅有 10 ML

的情况下获得的，这说明 700 ℃生长时 Ge 比 600 ℃

生长时能够较快达到临界厚度，提前从二维向三维生

长方式转变，意味 700 ℃生长的浸润层的厚度要薄于

600 ℃生长的浸润层厚度。 

进一步增加 Ge 的溅射量到 16 ML 时，生长获得

了样品 E 和 F。可以得到，在相同的沉积量下，样品

F 的量子点密度明显高于样品 E。从图 2 和图 3 的统

计图得到，600℃生长 16 ML 的 E 样品的量子点平均

高度为 15.6 nm，且高度分布在 11-21 nm 之间；平均

直径为 67.2 nm，分布在 56-77 nm 之间；密度为

4.41×109 cm- 

2 。而相同生长厚度在 700℃时生长的样品 F 量

子点平均高度为14.4 nm，高度分布在9-19 nm的范围，

平均直径为 56.4 nm，分布在 46-68 nm 的范围，密度
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为 9.68×109 cm-2 。这表明从二维生长向三维岛状生长

过渡完成后，低温生长量子点的尺寸要大于高温生长

的量子点尺寸，但是高温生长的量子点密度要大于低

温生长的密度。 

通过改变 Ge 的生长量和生长温度，结合以上的

观察分析，从总的来看可知：一方面，在离子束溅射

方法生长 Ge/Si 量子点时，浸润层的临界厚度不是

Matthews - Blakeslee 等人[11]理论计算的 4-6 ML，而是

需要约 8-10 ML。这是由于在 Ge 量子点生长过程中，

应变分布在浸润层的形态变化中起着关键的作用，而

应变的产生是由于 Si 与 Ge 之间的晶格失配引起的，

用离子束溅射方法生长的 Si 缓冲层和 Ge 层，在生长

过程中不完全生长成单晶，而是伴随有多晶和非晶形

态，这样 Si 与 Ge 之间的晶格失配也不再是理论上的

4.2%，而应该是小于 4.2%，应变就会减小。在实际生

长过程上浸润层的表面能和浸润层与衬底间的界面能

是跟浸润层厚度有很强关系[12]，要使浸润层中有足够

的应变能由二维生长向三维生长的转变，就只有增加

Ge 的沉积厚度，从而积累应力达到生长转变所需的临

界能，所以离子束溅射生长量子点的浸润层的临界厚

度就变成比理论计算厚，约需要 8-10 ML。另一方面，

随着温度的升高，浸润层厚度变薄。分析认为由以下

两个方面原因：首先，Ge 的生长温度升高使得 Ge 的

结晶性得到改善，Si 与 Ge 之间的晶格失配向理论值

4.2%靠近，应变增加，浸润层厚度变薄；其次，应变

薄膜的驰豫过程一般有两种形式，产生失配位错和成

岛，故在较低温度下在 Si 衬底上生长 Ge 由于结晶性

不理想并且表面原子迁移率较低，一部分应变将是通

过增加位错缺陷来释放，故要在较低温度下使应变积

累的临界能，将通过增加浸润层的临界厚度。 

 

(a) (b)

 

 

(c) (d)

 

(e) (f)

 
   Fig 2.  2×2μm2 AFM images of samples with different 

sputtering parameter .(a) - (f) respectively correspondence the 

samples A-F 

图 1. 不同 Ge 沉积条件下样品的 AFM 照片,图中(a) - (f)分别对应

样品 A-F,扫描范围 2×2μm2 

   由图 2 尺寸统计图和图 3 密度变化可以得到，在相

同的沉积量下 600 ℃生长的量子点尺寸要大于 700 ℃

生长量子点尺寸，但 700℃生长的量子点密度要大于

600 ℃生长的量子点密度。我们认为，量子点生长过

程分为浸润层形成、量子点的生长、量子点熟化三个

阶段。很明显量子点尺寸和密度的形成主要是由量子

点生长阶段决定的，前面说过，在较低温度下应变一

部分是通过增加位错缺陷来释放，这就是量子点的成

核几率降低；而高温下应变全部已成岛的方式释放就

使得成核几率增加，这样就使得高温生长的量子点密

度大于低温生长的密度。且在生长温度相对低时，吸

附在浸润层的原子能量较低，扩散距离短，原子将停

留在岛周围，这样使岛很快长大，结果尺寸明显大于

生长温度较高的量子点。 
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Fig 2. (a)The statistical distribution of quantum dots height  (b) 

The statistical distribution of quantum dots diameter 
图 2. (a)Ge 量子点高度的分布图；(b)直径的分布图 
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      Fig３. Ge sputtering temperature dependence on density of 

quantum dots. 

图 3.Ge 量子点密度随温度的变化图 

 

3.2 Raman 光谱结构分析 

图 4 是室温下测量得到不同沉积温度下样品的

Raman 谱图。其中Ｅ的沉积温度为 600 ℃，F 的沉积

温度为 700 ℃，两个样品 Ge 沉积量都是 16 ML。从

谱图中可以看到，600 ℃沉积的 E 样品 Raman 谱线中

只观察到处于 301.12 cm-1的 Ge-Ge 峰和处于 450 cm-1

附近的缓冲层 Si-Si 键光学振动模的包峰两个峰位；

700 ℃生长的 F 样品可以观察到由处于 295.47 cm-1的

Ge-Ge 峰[13]和处于 398.54 cm-1的 Si-Ge 互混峰，而处

于450 cm-1附近的缓冲层Si-Si键光学振动模已消减为

一个很小的峰。对比两条谱线，首先观察 Ge-Ge 峰位，

样品 E 峰强度较小，并且可以观察到非晶导致的振动

峰包存在，表明样品中有非晶和晶体同时存在；而样

品 F 的峰强较强，峰形对称，非晶包较弱，说明样品

F 的 Ge 结晶性强于样品 E。再观察处于 450 cm-1附近

的缓冲层 Si-Si 键光学振动模，E 中观察到一个包峰，

应该是部分结晶的多晶峰[14]，F 中包峰已经消失而成

为一个小峰，这说明样品 F 缓冲层的结晶程度也强于

样品 E 的缓冲层结晶程度，这样一来，就得到了 700 ℃

生长的样品 Si 和 Ge 的结晶性都强于 600 ℃生长的样

品，使得生长的 Si 和 Ge 之间的晶格失配 700 ℃大于

600 ℃，也因此导致 700 ℃生长的样品浸润层应力先

达到由二维向三维生长的临界值，从而使 700 ℃生长

的浸润层厚度比 600 ℃生长的薄。这点与前面 AFM

观察所得的结果一致。 
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      Fig.４ Raman spectra of Ge quantum dots deposited at 

different temperatures 

图４不同生长温度下量子点的拉曼图谱 

    峰位处于 398.54cm-1 的 Si-Ge 互混峰，是由于 Ge

和 Si 之间有晶格失配使得 Ge 浸润层内存在很大的应

变能，这样就使 Si 原子向浸润层累扩散，当 Si 原子

周围有三个Ge原子与其成键时就会出现Si-Ge振动模
[15]。Si 原子扩散距离与温度有关[16]，所以在 600℃时

扩散较小，在谱线上就不易观察到互混峰；而 700 ℃

扩散比较剧烈，使得合金化程度加剧，这也能是导致

Ge-Ge 峰相对 300.5 cm-1 的 Ge-Ge 晶峰发生红移的原

因之一。 

4 结论 

本文采用离子束溅射技术在 n型 Si(100)衬底上自

组织生长一系列 Ge 样品，用 AFM 和 Raman 光谱对

样品的表面形貌和结构进行表征。研究了自组装生长

量子点过程中浸润厚度以及厚度随温度变化的情况。

结果表明：离子束溅射生长量子点浸润层的临界厚度

由于溅射过程 Si、Ge 的晶格失配改变，其厚度不再是

理论上算出的 4-6 ML，而约是更厚的 8-10 ML；在高

温生长时由于溅射的薄膜结晶性得到改善，在低温生

长时浸润层中部分应变通过位错释放，使得浸润层的

临界厚度高温时要比低温生长的薄。从二维生长转变

为三维生长后，由于应变、衬底表面扩散等原因，在

相同的 Ge 沉积量条件下，高温生长的量子点密度要

远大于低温生长的密度，且高温生长量子点的尺寸要

小低温生长的量子点尺寸。因此，通过对离子束溅射

浸润层的研究可以为离子束溅射方法生长量子点的机

理研究提供有益的参考。 
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