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薄膜生长初期的蒙特卡罗模型
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摘要:构造了薄膜生长的蒙特卡罗模型,并应用该模型研究了薄膜生长初期岛的形貌.模型

中考虑了主要的3个动力学过程:原子沉积、原子扩散及原子脱附,并且认为这3个过程既相

互独立又相互影响,即在同一计算步长中,3个过程依据各自速率所构造的概率发生,同时扩

散及脱附速率是随着沉积过程的进行而变化的.结果表明,当基底温度较低或者沉积速率较

快时形成分形岛;而当基底温度较高或者沉积速率较慢时形成紧致岛.这一结论也得到了实

验的验证.
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0 引 言

薄膜材料以其特有的物质形态及性能在电子

工业、化学工业、航空航天技术、微机械等领域得

到广泛的应用,尤其是近年来低维纳米结构(如量

子点、量子线)应用前景日趋广泛,对于薄膜材料

的研究越来越引起人们的关注,特别是对低维超

金属薄膜生长的研究尤为突出.薄膜制备的质量

与生长初期沉积原子的动力学过程有极大的关

系,因此在原子尺度上研究这些动力学过程,对理

解生长过程,控制生长条件从而为改善薄膜和低

维纳米结构的制造工艺具有直接的重要意义[1].
随着表面分析技术的不断发展,尤其是扫描

隧道电镜的出现,人们可以对材料实现原子级的

观测,而在外延薄膜生长的过程中,基底表面会形

成不同形状的岛.一类岛具有粗糙的边界,形状不

规则,表 现 出 枝 枝 杈 杈,这 类 岛 称 为 分 形 岛

(fractal);另一类岛具有较光滑的边界和规则的

几何形状,这类岛称为紧致岛(compact)[1].由于

薄膜生长过程是典型的随机动力学过程,蒙特卡

罗方 法 很 自 然 地 被 应 用 于 研 究 薄 膜 生 长[2],

Bruschi等[3]提出的蒙特卡罗模型比较详细地考

虑了薄膜生长过程中的影响因素,包括基底温度、

覆盖度等对薄膜生长形貌的影响.将沉积过程与

扩散及脱附过程分开来讨论,刘祖黎等[2]构造了

新的蒙特卡罗模型,并应用该模型研究了基底表

面形状、粒子入射剩余能量以及表面缺陷对薄膜

生长过程的影响.杨宁等[4]应用原子间的 Morse
势在四边形基底网格中研究了薄膜的生长过程.
针对Bruschi等的模型中描述原子扩散过程中势

垒计算,张佩峰等[5]提出了新的原子扩散模型来

研究薄膜的生长过程.
本文提出蒙特卡罗模型考虑薄膜生长过程中

主要的3个动力学过程,即原子沉积、原子扩散及

原子脱附,通过3个动力学过程的速率来构造发

生该过程的概率,从而依据各自的概率来随机选

择所要进行的动力学过程,并应用该模型研究薄

膜在六边形基底上的生长,详细讨论基底温度及

沉积速率对岛形貌的影响,同时研究不同覆盖度

情况下薄膜的形貌.

1 蒙特卡罗模型

薄膜材料的生长过程中,沉积原子主要发生

的动力学过程包括:(1)沉积原子沉积到基底表面

成为吸附原子(adatoms);(2)吸附原子的扩散,即
在基底表面移动到能量相对稳定的位置;(3)吸附



原子从基底表面脱附(revaporation).在应用蒙特

卡罗模型来模拟薄膜生长的过程中最重要的就是

要知道与上述3个动力学过程对应的速率,即沉

积速率、扩散速率及脱附速率.
沉积速率Rd 是指单位时间内沉积到单位基

底表面的原子数[2、3],一般在沉积超薄膜的实验

中,用单位时间所沉积的单层薄膜数来表示沉积

速率,用F 表示.而在实验中,人们也常常应用覆

盖度的概念,覆盖度θ是指已覆盖的表面格点数

与表面总格点数之比.如果基底有 M ×M 个格

点,则覆盖度定义为[1~3]

θ=n/M2 =F×t (1)
其中n为已沉积的粒子数,t为沉积时间,且n=
Rd×t.

为了限制薄膜生长过 程 中 产 生 的 各 向 异

性[3],本文采用六边形基底网格来模拟薄膜的生

长过程,如图1所示,即1个原子周围有6个最近

邻原子.

图1 六边形基底网格

Fig.1 Substratewithhexagonallattice

本模型中考虑沉积、扩散及脱附3种独立的

动力学过程,并且只考虑亚单层薄膜的生长.如果

发生的是沉积过程,就沉积一个原子于基底中的

任意位置(i,j),若该位置中有原子占据,则找到

其周围最近邻的6个位置,看是否有空位,若有空

位,则随机选择一个空位占据,若没有空位,则随

机选择其周围6个位置为新位置,再重复上述过

程,直至找到一个空位.这个过程被认为是沉积过

程.
而在发生扩散过程时,只随机选择一个吸附

原子进行扩散,并且只允许扩散至空位.由于被选

择的吸附原子受到周围原子的作用,它向周围最

近邻的6个位置的扩散速率Rh 通常表示为[1~3]

Rh =νhexp(-Eijkl/kT) (2)
式中:T为基底的温度;k为玻耳兹曼常数;Eijkl 为

吸附粒子从位置(i,j)扩散到(k,l)所需的驱动

能;νh 为基底两相对原子方向的平均振动频率,刘
祖黎等[2]认为在六角形格子中νh =kT/3h,而文

献[6]认为νh =2kT/h,王恩哥[1]则将νh 称为前

因子,并且指出在通常的动力学蒙特卡罗模拟中

选择为1012s-1 或者1013s-1,因此作者在数值模

拟过程中选用νh 为1012s-1.
扩散过程中的驱动能Eijkl 包含3部分能量,

即基底与吸附原子的结合能Efs、吸附原子之间的

结合能Eff及沿着扩散方向附近原子所产生的鞍

点能El[2、3].几种典型的扩散过程中驱动能的计

算如图2所示.

图2 扩散过程中的驱动能计算

Fig.2 Activationenergycalculationindiffusion

287 大 连 理 工 大 学 学 报 第49卷 



吸附原子的脱附速率Rr 采用与扩散速率相

近的表达式[2、3],即

Rr=νrexp(-Erij/kT) (3)
其中Erij 为吸附原子从基底位置(i,j)脱附所需克

服的势垒.它是由吸附原子与基底及周围原子相

互作用决定的,即Erij =Er+mEff,这里Er为孤立

的吸附粒子从基底表面脱附所需克服的势垒,m
为(i,j)位置周围最近邻6个格点中被原子占据

的格点数.
综上所述,可以得到完整的模拟过程.首先沉

积一个原子,计算它的扩散速率Rh 及脱附速率

Rr,在实验中通常沉积速率Rd 都是给定的,因此

在模拟中同样给定沉积速率Rd为一常数.然后产

生一个随机数来判断发生哪一种动力学过程,若
发生的是沉积过程,则再沉积一个原子,完成沉积

过程;若发生的是扩散过程,则要随机找到哪个原

子发生扩散,并且找到扩散的方向,使得该原子跃

迁一步,完成扩散过程;若发生的是脱附过程,则随

机选择一个原子去掉,完成脱附过程.由于假定这3
个动力学过程是独立的,可以定义总的速率为

R=Rd+∑
Nh

N=1
∑
Ne

k=1
Rk
h(N)+∑

Nr

N=1
Rr(N) (4)

式中:Nh 表示所有可能发生扩散过程的吸附原子

个数;Ne 表示吸附原子周围6个位置中未被吸附

原子占据的格点数;Rk
h(N)表示吸附原子N 向其

周围6个最近邻位置k扩散的速率;Nr 表示所有

可能发生脱附过程的吸附原子个数;Rr(N)表示

吸附原子N 的脱附速率.如果发生的是沉积过

程,概率为Pd,则按照上述沉积过程沉积一个原

子;若发生扩散过程,概率为Ph,则吸附原子跃迁

一步,在这个过程中不仅要确定发生扩散的吸附

原子N,而且要确定N 的扩散方向k,它的概率为

Pk
h(N);若发生脱附过程,概率为Pr,则去掉一个

原子,在这个过程中要确定发生脱附的吸附原子

N,它的概率为Pr(N).发生上述过程的概率满足

Pd =Rd

R
;Ph =

∑
Nh

N=1
∑
Ne

k=1
Rk
h(N)

R
;Pr=

∑
Nr

N=1
Rr(N)

R

Pk
h(N)= Rk

h(N)

∑
Nh

N=1
∑
Ne

k=1
Rk
h(N)

;Pr(N)= Rr(N)

∑
Nr

N=1
Rr(N)

每一步所用的时间Δt=1/R,则总的时间t

=∑Δt.依据上述各式就可以完成整个薄膜生

长过程的模拟.

2 数值计算结果

计算了在六边形网格基底上薄膜生长过程中

岛尺寸情况.基底格点数选择为 M×M=200×
200,其他参数为Eff=0.375eV,Efs=0.75eV,

El=0.15eV.首先研究沉积速率对薄膜生长过程

的影响,基底温度T 选择为300K,覆盖度θ为

0.15,计算结果如图3所示.

图3 不同沉积速率情况下薄膜的形貌

Fig.3 Morphologiesofthinfilmsatdifferentdepositionrates
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从图中可以看出,在相同基底温度及覆盖度

情况下,随着沉积速率的降低,薄膜中岛的形貌经

历了从分形岛到紧致岛的变化过程.当沉积速率

为0.001时,岛呈现分散生长,岛的个数为562;
当沉积速率为0.0005时,岛仍然为分散生长,岛
的个数为450;当沉积速率为0.0001时,岛开始

团聚为紧致岛,岛的个数为260;当沉积速率为

0.00005时,岛进一步团聚,岛的个数为224;当
沉积速率为0.00001时,岛的形貌已经具有六边

形的形状,岛的个数为126.这与试验结果[7]相

符.
其次研究了基底温度对薄膜生长过程的影

响,此时沉积速率F 选择为0.0005,覆盖度θ为

0.3,所得的计算结果如图4所示.从图中可以看

出,随着基底温度的升高,薄膜生长过程中岛的形

貌也经历了从分形岛到紧致岛的变化过程.当温

度T 从250K上升为270K,分形岛的枝簇变大;
当温度从290K上升为310K时,岛进一步团聚,
呈现拟分形生长;当温度升高到330K时,岛的形

貌完全变为紧致;随着温度的进一步升高,岛的形

貌没有太大变化,只是岛的尺寸变大.这不仅与试

验结果[7、8]相符,而且与其他模拟方法得到的结

论一致[2~4].
最后研究了薄膜的生长过程随着覆盖度变化

情况,此时的基底温度T 选择为300K,沉积速率

F 为0.0005.所得到的计算结果如图5所示.

图4 不同基底温度情况下薄膜的形貌

Fig.4 Morphologiesofthinfilmsatdifferenttemperatureofsubstrates

图5 不同覆盖度情况下薄膜的形貌

Fig.5 Morphologiesofthinfilmsatdifferentcoverages
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从图中可以看出,在给定的生长条件下,薄膜

的生长过程分别经历了吸附原子、临界岛的形成、

原子团的长大、迷津结构的形成和连续成膜等几

个阶段.这也与杨宁等[4]应用 Morse势的计算结

果相一致.

3 结 论

(1)构造了三维蒙特卡罗模型来模拟薄膜的

整个生长过程,该模型中的3个动力学过程既相

互独立又相互影响.
(2)在基底温度及覆盖度相同的情况下,沉积

速率较高时形成分形岛,沉积速率较低时形成紧

致岛.
(3)当沉积速率及覆盖度相同时,随着基底温

度的升高,薄膜生长过程中岛的形貌从分形逐渐

变为紧致.
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MonteCarlomodelofthinfilmgrowthatinitialstage

ZHU Yi-guo*

(StateKeyLaboratoryofStructuralAnalysisforIndustrialEquipment,DalianUniversityofTechnology,Dalian116024,China)

Abstract:A Monte Carlo modeltosimulatethinfilm growthisconstructedandtheisland

morphologyofthinfilmgrowthatinitialstageisinvestigatedusingthismodel.Threekindsof

dynamicprocesses,i.e.,deposition,diffusionandrevaporationareconsideredtobeindependentand

interactional,whichmeansthateachofthethreeprocesseswillhappeninoneMonteCarlostep
accordingtotheirrate,thediffusionandrevaporationratesarevariableinthegrowthprocess.The

resultsindicatethatwhenthesubstratetemperatureislowerordepositionrateislarger,theislandis

fractural,butwhenthesubstratetemperatureishigherordepositionrateisless,theislandis

compact.Thesephenomenaareconsistentwiththoseofexperiments.

Keywords:thinfilmgrowth;MonteCarlomodel;morphology
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