
6-9

第50卷第6期

2010年11月

大 连 理 工 大 学 学 报

JournalofDalianUniversityofTechnology
Vol.50, No.6

Nov.2010

文章编号:1000-8608(2010)06-0850-04

薄 膜 生 长 初 期 能 量 参 数 影 响 研 究

朱 祎 国*, 荣 海 波

(大连理工大学 工业装备结构分析国家重点实验室,辽宁 大连 116024)

摘要:用 MonteCarlo模型模拟了亚单层薄膜在四方形基底上的生长过程.研究了在薄膜生

长初期岛的形貌与周围原子作用之间的关系,及扩散原子周围不同位置处原子的势能参数对

薄膜生长的影响.计算结果表明,扩散过程中,吸附原子受最近邻位置处原子作用的势能变化

影响较大,而受次近邻位置处原子作用的势能变化影响较小;降低扩散原子最近邻位置处的

能量参数,相当于升高了基底的温度.

关键词:薄膜生长;MonteCarlo模型;岛形貌;能量参数

中图分类号:O484 文献标志码:A

收稿日期:2008-07-22; 修回日期:2010-08-02.
基金项目:“九七三”国家重点基础研究发展计划资助项目(2005CB321704).
作者简介:朱祎国*(1972-),男,博士,副教授,E-mail:zhuyg@dlut.edu.cn.

0 引 言

随着薄膜技术的不断发展,薄膜材料以其特

有的物理形态和性质在现代科技中日益占有重要

的地位.薄膜材料的制备对薄膜器件的质量有着

重要的影响,而薄膜制备的质量与生长初期沉积

原子在亚单层的扩散和成岛的形状有关[1],因此,

对薄膜成岛的微观过程和生长条件的研究有着重

要的理论和应用意义.
薄膜生长过程是一个随机动力学过程,因此,

MonteCarlo方法很自然地用于研究模拟这一过

程.Bruschi等[2]首次研究了粒子的沉积、扩散和

脱附3个热动力学过程,并详细研究了在六边形

基底上薄膜生长过程中基底温度、覆盖度等影响

因素,吸附粒子之间的相互作用能是利用Voter[3]

的势能理论计算的;刘祖黎等[4]构造的模型是将

沉积过程与扩散及脱附过程分开来考虑,研究了

不同基底表面上薄膜的亚单层生长;杨宁等[5]用

原子间的 Morse势在四方形基底网格中研究了

粒子间的相互作用范围α值对薄膜生长的影响;

魏合林等[6]用 Morse势计算了粒子之间的相互

作用,并详细考虑了最近邻和次近邻原子的影响,

计算了基底温度对岛的形貌和岛的平均尺寸的影

响;叶健松等[7]应用 Morse势研究了粒子间的相

互作用范围α值和粒子的行走步数对薄膜生长过

程的影响.本文基于文献[8]的 MonteCarlo模型

模拟亚单层薄膜在四方形基底上生长初期岛的生

长过程,由于岛的形貌与基底的温度和形貌[4、6]

及周围原子的作用势[5]有密切的关系,而在试验

中又很难精确测量薄膜生长过程中原子之间的作

用势[9],本文重点考虑薄膜生长过程不同位置原

子间的作用势对薄膜形貌及尺寸的影响,详细计

算不同原子间的能量参数情况下薄膜的初期生长

过程,以期为制备优质薄膜提供必要的理论参考.

1 薄膜生长的 MonteCarlo模型

在本模型中,沉积速率用Rd 表示,是指单位

时间内沉积到基底表面的原子数,而在超薄膜的

实验中,沉积速率通常也表示为F,即单位时间内

所沉积的单层薄膜数,单位为 ML/s.覆盖度在薄

膜生长过程中是一个非常重要的参数,是指已覆

盖的表面格点数与表面总格点数的比值,用θ来

表示,一般情况下,对于 M ×M 个格点的基底覆

盖度[1、2、4]θ=n/M2=F×t,其中n为已沉积粒子

数,t为沉积时间,而沉积的粒子数用沉积速率表

示则为n=Rd×t.



如果发生扩散过程,由于在扩散过程中扩散

原子要克服周围原子能量势垒的作用,只允许向

其4个最近邻位置扩散,如图1所示.考虑到基底

和周围原子的作用,吸附原子的扩散速率Rh通常

表示为[2、4、6、8、10]

Rh =vhexp(-Eijkl/kBT)
式中:T 为基底的温度,kB 为玻尔兹曼常数,Eijkl

为吸附原子从(i,j)位置扩散到(k,l)位置所需要

的能量,vh 取值为1012s-1.

图1 四方形格子基底和邻近位置

Fig.1 Squarelatticesubstrateandneighborhood

locations

在扩散过程中,驱动能Eijkl 的计算不考虑基

底表面的缺陷与吸附原子间的相互作用能量及原

子的入射能量,那么,扩散过程中的驱动能可以表

示成

Eijkl =Efs+Eff
其中Efs 为基底原子与吸附原子之间的相互作用

能,Eff为吸附原子受到周围薄膜原子的作用能.
由于采用四方形基底网格,吸附原子向最近

邻位置2、4、6、8处扩散,必然会受到周围位置

1~8处原子的作用.以向位置4扩散为例,扩散

原子能量Eff计算式可表示为[4]

 Eff=-(IC3+IC5)E1+(IC2+IC6)E2+
(IC1+IC7)E3+IC8E4

其中当所扩散原子周围网格n有原子存在时,则

ICn =1,若没有原子占据,则ICn =0;E1 表示位

置3或5处的原子对扩散的作用能,表现为吸引

势;E2、E3、E4分别为位置2或6、位置1或7、位置

8处的原子对扩散的作用能,表现为排斥势.
若发生脱附过程,则随机地选择一个吸附原

子进行脱附.脱附速率Re 可以表示为[2、4、6、8、10]

Re=veexp(-Ee
ij/kBT)

式中:Ee
ij 为吸附原子从基底位置(i,j)脱附所需

的能量,是由吸附原子与基底和周围原子相互作

用的能量,Ee
ij =Ee+Eff,Ee是孤立的吸附原子从

基底表面脱附所需要的能量.

2 数值计算结果

利用上述模型模拟了四方形基底上薄膜的生

长过程,采用周期性边界条件,基底格点数取为

M×M=200×200,沉积速率取为0.05ML/s,覆
盖度为0.15ML.能量参数取值为Efs=0.75eV,

E1=0.16eV,E2=0.18eV,E3=0.04eV,E4=
0.35eV[4].

首先研究扩散原子周围位置处的原子势垒对

薄膜生长过程影响.为便于比较,基底温度取为

400K,改变不同位置处的能量参数,分别将E1、

E2、E3、E4 各自减小相同的比例,同时保持其他的

能量参数不变,即能量参数分别取为E1=0.016
eV,E2=0.018eV,E3=0.004eV,E4=0.035
eV,与能量参数没有改变时的情况进行对比,计
算结果如图2所示.

图2 各个能量参数对岛薄膜生长形貌的影响

Fig.2 Theinfluenceofeachenergyparameteron

islandfilmgrowthmorphology

从图2中可以看出,温度为400K时,能量参

数没有变化时岛的形貌为小的团簇生长,还没有

完全显示四方形基底的形状.E1 和E3 变化后岛

的形貌特征变化不大,岛的尺寸稍有增大;而E2

和E4 变化后岛的形貌特征变化较明显:当E2 减

小到0.018eV时,岛的形貌已经明显显示为四方

形,岛尺寸也增大很多;当E4 减小到0.035eV
时,岛的形貌与原来的相差很多,岛的尺寸变化最

大.由此可以看出,在原子扩散过程中,受到最近
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邻位置处的原子势垒影响较大,而受到次近邻位

置处的原子势垒影响较小.
在上面计算结果的基础上,更进一步研究了

最近邻能量参数对薄膜生长过程的影响.为了便

于比较,其他参数均不改变,基底温度从350K升

高到450K,将E2 分别增大和减小到原来的10
倍和1/10,每次计算仍只改变一个能量参数,与
能量参数不变时(E2=0.18eV)的模拟结果进行

对比,计算结果如图3所示.

图3 不同基底温度下岛的形貌随能量

参数E2 的变化

Fig.3 Islandmorphologywiththechanging

ofenergyparameterE2 atdifferent

substratetemperatures

从图3中可以看出,在相同的基底温度下,能
量参数E2 的值越小,越容易形成紧致岛;相反,

E2 的值越大,越容易形成分形岛.当E2 =1.8eV
时,在基底温度从350K上升到450K的过程中,

岛的生长完全为分形生长,并且随着基底温度的

升高,只有岛的尺寸逐渐变大,但岛的形貌并未发

生变化.还可以发现,当能量参数E2=0.018eV,

温度分别为350K和400K时,岛的形貌及其尺

寸大小与E2 =0.18eV,温度为400K和450K
时岛的形貌和尺寸相对应地接近,这说明在一定

的能量范围内,减小最近邻处的能量参数(E2),

相当于升高了基底的温度.这是由于当能量参数

减小时,扩散势垒随之减小,吸附原子在基底上的

扩散能力增大,于是便得到了与升高温度相同的

效果.总之最近邻处原子对扩散原子的影响较大,

不仅影响岛的尺寸,而且影响岛的形貌.
为了进一步验证前面的模拟结果,将E2 和

E4 同时缩小到1/10,与原来的模拟结果进行对

比,计算结果如图4所示.

图4 不同基底温度下能量参数E2

和E4 的变化对岛形貌的影响

Fig.4 Island morphologyinfluencedby

energyparametersE2 andE4 at

differentsubstratetemperatures

从图4中可以看出,与能量参数未变化时的

形貌图对比,当E2 和E4 同时减小,温度为350K
时,岛的形貌就已接近四方形,随着温度的升高,

岛的形貌在尺寸上变大,即相当于升高了基底的

温度.只是在基底上散布着一些孤立的原子,能量

参数减小后,扩散速率随之迅速增大,但是由于

E4 的降低,靠近规则岛边缘处的原子很容易与岛

脱离,形成孤立吸附原子,同时由于E2 和E4 的降

低使得孤立原子的扩散速率与岛周围原子的扩散

速率相差不大,这就是图4(b)中温度为400K时

258 大 连 理 工 大 学 学 报 第50卷 



出现大量孤立原子的原因.

3 结 论

(1)应用 MonteCarlo模型来模拟亚单层薄

膜在四方形基底上的生长过程,模型中认为薄膜

生长过程中的3个动力学过程:原子沉积、原子扩

散和原子脱附是相互独立的过程,但是在整个生

长过程中,是相互影响的.并给出了薄膜生长过程

的形貌.
(2)薄膜生长过程中,吸附原子受最近邻位置

处原子作用的能量参数变化影响较大,而受次近

邻位置处原子作用的能量参数变化影响较小.
(3)降低扩散原子最近邻位置处的能量参数,

相当于升高了基底的温度.
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Researchoninfluenceofenergyparameters
onthinfilmgrowthatinitialstage

ZHU Yi-guo*, RONG Hai-bo

(StateKeyLaboratoryofStructuralAnalysisforIndustrialEquipment,DalianUniversityofTechnology,

Dalian116024,China)

Abstract:Thesubmonolayerthinfilmgrowthprocessesonsquarelatticesubstrateweresimulatedby
usingMonteCarlomodel.Therelationshipsbetweenislandmorphologyattheinitialstageofthinfilm

growthandtheeffectsofneighboratomswereinvestigated.Theeffectsofenergyparametersof

neighboratomsatdifferentpositionswerealsoconsidered.Theresultsshowthattheinfluenceofthe

changeofpotentialenergyatthenearestneighborlocationsislargerthanthatatthesecondarynear

neighborlocationsatthediffusionprocess.Thefilmmorphologybyreducingtheenergyparameterof

thenearestneighborissimilartothatbyincreasingthetemperatureofsubstrate.

Keywords:thinfilmgrowth;MonteCarlomodel;islandmorphology;energyparameters
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