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ВВЕДЕНИЕ 1 2 3

В процессе осаждения чистого Ge на подложку Si  
при возрастании эффективной толщины осажда-
емого материала наблюдаются несколько этапов 
формирования поверхностных структур. После 
образования квазиаморфного смачивающего слоя 
толщиной ~4 монослоя происходит формирование 
когерентных подложке островковых формирова-
ний hut, dome, superdome, возникновение которых 
зависит от эффективной толщины Ge [1]. Главным 
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механизмом релаксации в подобных структурах 
является упругая релаксация, действие которой ог-
раничено ростом поверхностной энергии. Поэтому 
уже на этапе dome-островков возникает другой тип 
релаксации – пластическая релаксация, суть кото-
рой заключается в образовании дислокаций несо-
ответствия. 

Эффективным механизмом релаксации упругих 
напряжений в островках Ge/Si является разрыв 
смачивающего слоя Ge у основания островка, в 
результате чего вокруг островков формируется уг-
лубление, опоясывающее островок наподобие кре-
постного рва [2]. Формирование подобных канавок 
уменьшает упругие напряжения в системе остро-
вок–подложка: поскольку область смыкания боко-
вой поверхности островка с поверхностью смачи-
вающего слоя Ge является областью наибольшей 
концентрации напряжений сжатия, нахождение 
атомов Ge в этом месте энергетически наименее 
выгодно [3]. 

ВЕСТНИК  ЮЖНОГО  НАУЧНОГО  ЦЕНТРА   Том 10,  № 2,   2014, стр. 16–22

ФИЗИКА

УДК 621.315.592

ОСОБЕННОСТИ  ИЗМЕНЕНИЯ  ПАРАМЕТРОВ  ГЕТЕРОСЛОЯ   
Ge/Si (100)  В  ЗАВИСИМОСТИ  ОТ  ЭФФЕКТИВНОЙ  ТОЛЩИНЫ   

СЛОЯ  ГЕРМАНИЯ
© 2014 г.     Л.С. Лунин1, И.А. Сысоев2, В.А. Лапин2, Д.С. Кулешов3,  

Ф.Ф. Малявин2, Е.А. Любимова2

Поступила 30.07.2013

Исследованы пленки Ge с эффективной толщиной слоя не менее 25 нм, при росте которых superdome-
островки, имеющие определенную степень шероховатости, срастаются в сплошную пленку. Выбрана 
оптимальная ориентация подложки кремния – Si (100), обеспечивающая возможность получения ато-
марно гладкой поверхности растущей пленки. Подобрана многоступенчатая методика очистки и пред- 
эпитаксиальной подготовки поверхности подложки Si (100). Проведена калибровка измерительных 
приборов, системы управления источниками Si и Ge, подобрана методика расчета и контроля пара-
метров растущего слоя. Изучена топология поверхности и спектры рамановского рассеяния пленок  
Ge/Si (100) в зависимости от эффективной толщины слоя германия. Было проанализировано, какие 
механизмы релаксации преобладают в гетерослое с ростом его эффективной толщины φ, оценена сте-
пень релаксации островков в зависимости от их средней высоты, выявлена глубина проникновения ла-
зерного луча при рамановской спектрометрии. Показано, при достижении какого критического значе-
ния эффективной толщины φ начинает резко усиливаться влияние упругой релаксации гетерослоя Ge  
на формирование Si–Ge эпитаксиальных структур. Найдено, что латеральный размер островковых 
структур увеличивается монотонно за счет слияния более мелких структур либо за счет заполнения 
адатомами межостровкового пространства. Образцы были получены методом молекулярно-лучевой 
эпитаксии (МЛЭ) и исследованы средствами атомно-силовой микроскопии, рамановской спектроско-
пии и интерферометрии. 
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Предметом исследования данной работы являют-
ся пленки Ge с эффективной толщиной слоя более  
25 нм, при которой superdome-островки начинают 
сливаться в сплошную пленку с определенной сте-
пенью шероховатости. 

МЕТОДИКА 

Образцы структур GexSi1–x/Si (100) были получе-
ны на установке молекулярно-лучевой эпитаксии 
“ЦНА”. 

При выращивании структур германия на кремнии 
определяющую роль играет ориентация подложки 
кремния. В данной работе использовались пластины 
КДБ (100) диаметром 100 мм, так как после специ-
альной обработки такой подложки Si возможно полу-
чение атомарно гладкой поверхности. Перед проце-
дурой предэпитаксиальной подготовки пластины Si 
раскалывались на фрагменты 10 × 10 мм. Для такого 
размера оснастка (подложкодержатель и прижимная 
молибденовая пластина) была доработана для того, 
чтобы иметь диаметр экспонируемого пятна 8 мм. 

Подготовка пластин осуществлялась в несколько 
этапов: 

1) обезжиривание пластины для удаления пленок 
органических соединений промывкой в ацетоне;

2) кипячение подложки в смеси перекиси водоро-
да и соляной кислоты (6%-й раствор H2O2 и 48%-й 
раствор HCl в соотношении 1:1) в течение 5–6 мин 
для удаления с поверхности иных загрязнений;

3) промывка пластины Si (100) в 49%-ном рас-
творе плавиковой кислоты HF в течение 30 мин при 
комнатной температуре для удаления в значитель-
ной степени оксидного слоя SiO2;

4) трехступенчатая промывка в ваннах с деиони-
зованной водой с изменяющимся удельным сопро-
тивлением от 8 до 15 МОм ∙ см;

5) сушка в беспыльном боксе;
6) после загрузки подложки в ростовую камеру 

установки МЛЭ осуществляется последний этап 
предэпитаксиальной подготовки  – высоковакуум-
ный отжиг. 

На последнем этапе предэпитаксиальной подго-
товки испаряются остатки летучих загрязнений и 
стравливается оставшийся слой окисла SiO2. Темпе-
ратура подложки увеличивается постепенно, чтобы 

уровень вакуума в камере не падал ниже значения  
1 ∙ 10–4 Па. При этом выход на температуру отжига 
850 °С занимает 15–20 мин. Подложка выдержива-
ется в течение 8–10 мин при температуре отжига 
(850 °С), после чего в течение 10–15 мин темпера-
тура устанавливается на заданную для роста.

Зависимость скорости распыления вещества из 
источника кремния от температуры тигля (напряже-
ния, подаваемого на спираль нагревателя) в малом  
диапазоне значений близка к линейной. Вследст- 
вие этого целесообразно было применить следу-
ющую методику калибровки источника кремния. 
При заданном значении напряжения на первичной 
обмотке трансформатора блока питания источника 
кремния был выращен контрольный слой кремния 
на подложке Si (100) за определенное время осаж-
дения tос.Si. Напряжение регулировалось с помощью 
перестраиваемого автотрансформатора TDGC2-3. 
Толщина полученного слоя dслоя Si была измерена 
при помощи интерферометра МИИ‑4. Скорость  
распыления νрасп. Si рассчитывалась как dслоя Si / tос.Si.  
Измерения были проведены для значений напря-
жения на первичной обмотке трансформатора USi, 
приведенных в таблице 1. Построен график зависи-
мости скорости распыления кремния от напряже-
ния на первичной обмотке трансформатора источ-
ника питания νрасп. Si(USi) (рис. 1).

Поскольку существуют определенные зависи-
мости скорости распыления вещества в источнике 
германия от температуры тигля, а следовательно, 
от термоЭДС термопары, приведенной в контакт 

Рис. 1. График зависимости скорости ν распыления кремния 
от напряжения U на первичной обмотке трансформатора ис-
точника питания 

Таблица 1. Данные для калибровки источника кремния

Напряжение трансформатора 
USi, В

Время осаждения tос.Si, мин Толщина полученного слоя 
dслоя Si, нм

Скорость распыления νрасп.Si, 
нм/мин

41 150 250   1,67
45   60 600 10
47   60 800 13,3
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с тиглем (в малом диапазоне наблюдается прак-
тически прямая зависимость), необходим также 
выбор методики калибровки источника германия. 
Калибровка проводилась следующим образом. 
При заданном значении термоЭДС термопары, 
контактирующей с тиглем германия, был выращен 
контрольный слой германия на подложке Si (100) 
за определенное время осаждения tос.Ge. Скорость 
распыления νрасп. Ge = dслоя Ge / tос.Ge. Измерения были 
проведены для значений термоЭДС термопары φGe, 
приведенных в таблице 2. Построен график зависи-
мости скорости распыления германия от термоЭДС 
термопары νрасп. Ge(φGe) (рис. 2).

Предельное значение остаточных газов при росте 
составило 3 · 10–6 Па. Эксперименты проводились 
при постоянных значениях температуры отжига 
(Тотж = 850 °С), времени отжига (tотж = 8 мин), тем-
пературе подложки (Тподл = 600 °С), но при различ-
ном времени распыления. Скорость распыления Ge 

для всех образцов νрасп.Ge = 8,3 нм/мин. Условия по-
лучения образцов приведены в таблице 3.

Полученные образцы были исследованы с помо-
щью атомно-силового микроскопа (АСМ) NT-MDT 
Ntegra, а также с помощью метода рамановской 
спектроскопии. Обработка полученных с помощью 
АСМ изображений произведена в программной 
среде Nova 1000.

РЕЗУЛЬТАТЫ  И  ИХ  ОБСУЖДЕНИЕ

На рисунке 3 представлены АСМ-изображения 
поверхности пленок Ge с различной эффективной 
толщиной (25–750 нм), выращенных при темпе-
ратуре подложки Tподл = 600 °С. Вследствие рассо-
гласования параметров кристаллических решеток 
материалов Ge и Si (~4%) на поверхности получен-
ных структур наблюдается развитый рельеф в виде 
3D-островков. 

Результаты анализа АСМ-сканов сведены в таб-
лицу 4, где представлены характерные размеры ос-
тровков, шероховатость и средние расстояния меж-
ду островками. На рисунке 4 изображены графики 
зависимости табличных параметров от эффектив-
ной толщины слоя Ge. При рассмотрении данных 
параметров прослеживаются следующие зависи-
мости: увеличение латеральных размеров (рис. 4в), 
высоты островков (рис. 4а), среднего расстояния 
между островками (рис. 4г) с ростом эффективной 
толщины осаждаемого слоя.

Как видно из рисунка 4а, б, средняя высота h ос-
тровков и шероховатость поверхности σ нелинейно 
зависят от эффективной толщины слоя φ (рис. 4г). 
При этом наблюдается резкое увеличение значений 
h и σ между значениями φ3 = 125 нм и φ4 = 250 нм. 

Таблица 2. Данные для калибровки источника германия

ТермоЭДС термопары φGe, мВ Время осаждения tос.Ge, мин Толщина полученного 
слоя dслоя Ge, нм

Скорость распыления νрасп.Ge, 
нм/мин

18,6 120 9,4 0,078
19,1   60 44,5 0,74
20,8   60 300 5

Рис. 2. График зависимости скорости ν распыления германия 
от термоЭДС термопары νрасп.Ge(φGe)

Таблица 3. Условия получения образцов

№ образца Время отжига 
при T = 850 °С, мин

Температура подложки в 
процессе роста, °С Время распыления, мин Эффективная толщина 

слоя Ge, нм

1 8 600   3   25
2 8 600   7   60
3 8 600 15 125
4 8 600 30 250
5 8 600 60 500
6 8 600 90 750
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Предполагается, что это обусловлено усилени-
ем эффекта упругой релаксации гетерослоя Ge по 
достижении определенной эффективной толщины 
слоя (125 нм). При значениях эффективной толщи-
ны до 125 нм и после 250 нм прослеживается плав-
ное увеличение значений параметров h и σ, что 
можно объяснить преимущественным проявлени-
ем эффекта пластической релаксации, то есть уве-
личивается количество дислокаций несоответствия 
в объеме островковых структур. При изменении 
эффективной толщины от 0 до 25 нм реализует-
ся механизм упругой релаксации, что подтверж- 
дает наличие определенной шероховатости поверх-
ности образца 1.

Сделанные выводы при анализе графиков на 
рисунке 4а, б подтверждаются также зависимос-
тью среднего расстояния между островками от эф-
фективной толщины слоя s(φ) (рис. 4г). Пологий 
участок графика, соответствующий воздействию 
механизма упругой релаксации островков, обус-
ловлен постоянством уровня упругих напряжений 
у их оснований и миграцией новых адатомов пре-
имущественно к вершине островка, за счет чего 
растет высота h и шероховатость σ. Так как график  
d(φ) представляет собой линию, близкую к пря-
мой (рис. 4в), можно заключить, что латеральный 

размер островковых структур увеличивается мо-
нотонно. Это происходит за счет слияния более  
мелких структур либо за счет заполнения адатома-
ми межостровкового пространства, вследствие чего 
и возникают дислокации несоответствия в объеме 
островка.

Вследствие действия указанных механизмов 
снижения механических напряжений слой герма-
ния постепенно упруго и пластически релаксиру-
ет. Приблизительно оценить степень релаксации ρ 
пленок Ge можно с помощью рамановской спект-
роскопии, быстрым и неразрушающим бесконтакт- 
ным методом, который не требует предваритель-
ной подготовки образца и обеспечивает высокую 
степень глубины и пространственного разрешения. 
Анализ положения пика Ge–Ge относительно час-
тоты 291 см–1, соответствующей квазиаморфному 
слою (ρ = 0%) [4], и частоты 301 см–1, соответству-
ющей монокристаллическому германию (ρ = 100%) 
[5] на спектре рамановского рассеяния образца 
(рис. 5), позволяет судить о степени релаксации ρ 
пленки. Погрешность при ее определении состав-
ляет (в среднем) ±10% [6]. Положения пиков Ge–Ge 
указаны на рисунке 5 в левой колонке. Видно, что 
с ростом эффективной толщины слоя положение 
пика Ge–Ge смещается в сторону больших значе-

Рис. 3. АСМ-изображения поверхности образцов 1–6. Область сканирования 10 × 10 мкм

2*
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ний. Это подтверждает предположение о том, что 
слой германия в процессе роста постепенно упру-
го и пластически релаксирует. Если принять зави-
симость ρ от положения пика Ge–Ge линейной, то 
график ρ(φ) будет иметь вид, как показано на ри-
сунке 6. Можно заметить, что до толщины 125 нм 
слой активно релаксирует, причем на начальных 
стадиях роста при проявлении механизма упругой 
релаксации процесс снятия механических напряже-
ний идет интенсивнее.

На рисунке 5 приведены спектры КРС для по-
лученных образцов. Пик на частотах 295–300 см–1 
соответствует связи Ge–Ge. Он присутствует на 
спектрах всех образцов, указывая на наличие слоя 
германия. Пик, соответствующий связи Si–Si, рас-
положен на частоте ~520 см–1, однако в образце 5  
(t = 60 мин) он не проявляется, следовательно, в 

этом образце минимальная толщина пленки гер-
мания больше, чем глубина проникновения ла-
зерного луча. Также на первых трех спектрах 
(t = 3, 7, 15 мин) присутствует пик в диапазоне 
частот 390–410 см–1. Это говорит о наличии связи 
Si–Ge. На последних двух спектрах этот пик от-
сутствует, таким образом, глубины проникновения 
лазерного луча в этих случаях недостаточно, чтобы 
обнаружить гетерограницу Ge–Si. Для образца 4  
(t = 30 мин) можно также заключить, что взаимо-
диффузия материала подложки и осаждаемого слоя 
незначительна, так как гетерограница (связь Ge–Si) 
не детектирована прибором, в то время как подлож-
ку (связь Si–Si) прибор еще определяет.

Анализируя морфологию поверхности и рама-
новский спектр образца 4 (t = 30 мин), можно оп-
ределить глубину проникновения лазерного луча 

Таблица 4. Статистика 3D-островков для полученных образцов

Образец № Время осаждения 
t, мин

Эффективная 
толщина 

слоя φ, нм

Средняя 
высота h, нм

Средний  
латеральный  
размер d, нм

Шероховатость 
σ, нм

Среднее расстояние 
между островками 

s, нм

1   3   25 131   750 29,1   5
2   7   60 144,6   950 33,4 27
3 15 125 163,8 1100 31,4 42
4 30 250 271 1400 57 50
5 60 500 278 1700 56 85
6 90 750 330 2000 63,4 –

Рис. 4. Графики зависимостей параметров островков германия от эффективной толщины слоя φ (Tподл = 600 °С):  
а) средняя высоты h; б) шероховатость σ; в) средний латеральный размер d; г) среднее расстояние между островками s
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с длиной волны λ = 514,5 нм. Так как при большей 
эффективной толщине слоя германия (t = 60 мин) 
пик, соответствующий связи Si–Si, не проявляется, 
то можно предположить, что толщина области меж-
ду островками Ge в образце 4 (минимальная тол-
щина гетерослоя) и является глубиной проникнове-
ния лазерного луча (λ = 514,5 нм). Она составляет 
приблизительно 50 нм. 

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

На основе полученных результатов исследова-
ний проанализированы различные механизмы ре-
лаксации в гетерослое Ge/Si (100), преобладающие 

на той или иной стадии роста, в зависимости от  
эффективной толщины φ. Показано, что при до-
стижении некоторого критического значения эф-
фективной толщины φ = 125 нм начинает резко 
усиливаться влияние упругой релаксации гетеро- 
слоя Ge на формирование эпитаксиальных структур 
таких материалов, как Ge и Si. Преобладание уп-
ругих релаксаций наблюдается вплоть до значения 
φ = 250 нм, после чего основную роль в формиро-
вании слоя Ge снова начинает играть пластическая 
релаксация, как это было до значения эффективной 
толщины φ = 125 нм. Приведенные выводы были 
сделаны на основе анализа ряда параметров топо-
логии поверхности эпислоя Ge, а также на основе 
результатов объемных исследований, выполненных 
при помощи метода комбинированной рамановской 
спектроскопии, особенностью которого является то, 
что он не требует предварительной подготовки об-
разца, а также обеспечивает высокую степень глу-
бины и пространственного разрешения [7; 8]. Кроме 
того, благодаря использованию различных методов 
изучения эпитаксиальных структур была оцене-
на степень релаксации островковых образований.
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SPECIFIC  FEATURES  OF  CHANGE  OF  Ge/Si (100)   
HETEROLAYER  PARAMETERS  DEPENDING   

ON  THE  EFFECTIVE  THICKNESS  OF  THE  Ge LAYER

L.S. Lunin, I.A. Sysoev, V.A. Lapin, D.S. Kuleshov,  
F.F. Malyavin, E.A. Lyubimova

Ge films with the effective thickness of the layer not less than 25 nanometers were studied, during the 
growth of which superdome islands with a certain degree of roughness grow into a continuous film. The 
optimal orientation and type of substrate doping – Si KDB (100) were identified and selected, leading to 
atomically smooth surface of the growing film. Multi-stage methods of cleaning and pre-epitaxial preparation 
of the substrate surface of Si (100) were selected. Calibration of measuring instruments, control system of Si 
and Ge sources was conducted, the methods of calculation and control of the growing layer parameters were 
chosen. The surface topology and Raman spectra of Ge/Si (100) films were studied depending on the effective 
thickness of the germanium layer. The prevalence of certain relaxation mechanisms in the heterolayer with the 
growth of its effective thickness φ was analyzed, a degree of relaxation of the islets depending on their average 
height was estimated, the penetration depth of the laser beam during Raman spectrometry was determined. 
The critical value of the effective thickness φ has been indicated at which the effect of the elastic relaxation 
of Ge heterolayer on the formation of Si-Ge epitaxial structures begins to increase dramatically. It has been 
ascertained that the lateral size of islet structures increases monotonously due to the merging of smaller 
structures, or due to the filling of inter-islet space with adatoms. The samples were obtained by molecular 
beam epitaxy (MBE) method and investigated by means of atomic force microscopy, Raman spectroscopy, 
and interferometry.

Key words: Ge/Si heterolayer, Raman-spectroscopy, molecular-beam epitaxy, atomic force microscopy, 
the relaxation degree of the layer.
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