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考虑原子在基底表面的扩散、沿岛周界的扩散和不同层间的扩散以及非均匀基底上表面吸附能分布的各向异

性，建立起非均匀基底表面上原子扩散和三维薄膜生长的动力学蒙特卡罗模型 *模拟得到在不同生长条件下出现

的层状生长、岛状生长和混合生长三种生长模式和相应的多层薄膜生长形貌图 *通过统计三维薄膜中原子在各层

的分布，计算薄膜的表面粗糙度，得到薄膜生长模式与生长条件之间的关系 *
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$ < 引 言

薄膜的三维生长是制备量子点、量子线、量子阱

等低维结构材料的有效手段 *薄膜低维结构材料具

有重要应用前景，具有新效应和高性能的新型量子

微结构材料和器件在原子尺寸度上的精确加工是当

前材料科学研究发展的重要方向［$—"］* 对具有量子

效应的微结构来说，生长出的薄膜表面粗糙程度对

其性能有较大的影响，常常成为电子设备的功能实

现制约因素之一，因此生长出表面光滑薄膜的技术

显得特别重要 *近年来，随着实验手段的提高，可制

备得到丰富多彩的薄膜，同时可用扫描隧道显微镜

（=>?）和原子力显微镜（@A?）等先进的观察手段观

察到多样的薄膜形貌图［&—(］* 对均匀基底上薄膜的

生长行为研究已有大量的工作［B—$%］*但事实上，任何

一块作为薄膜生长的基底都不可能是完全理想的均

匀，总存在着几何的或化学的缺陷，而且这些缺陷在

薄膜生长过程中有时能起到十分重要的作用，直接

影响到薄膜的质量 *基底表面的非均匀性对薄膜生

长的影响是显而易见的 *随着对制备低维结构材料

探索的不断深入，利用基底的非均匀性和各向异性

特点，已得到了一些有趣的薄膜低维结构［$$—$B］*
计算机模拟薄膜生长是研究薄膜的重要手段，

但现在一些研究主要都集中于薄膜亚单原子层生长

行为 *对薄膜三维生长的模拟由于考虑因素较多，模

拟相对较为复杂，研究结果较少 *而且现有的三维模

型大多集中于均匀基底上［$)—#%］，对非均匀基底上三

维生长行为很少涉及 *非均匀基底对薄膜生长行为

的影响主要是通过吸附能的非均匀性体现出来的 *
为了获得表面的合理特征，必须要考虑吸附能的分

布结构 *本文建立了简单的非均匀基底上薄膜生长

的三维模型，对 5;;（$$$）面上薄膜生长作了初步模

拟研究 *着重考察了沿岛边扩散势垒、层间扩散势垒

与基底的非均匀性对薄膜生长模式与生长形貌的

影响 *

# < 薄膜生长的三维模型

薄膜三维生长过程较为复杂，形成的原子岛形

貌十分丰富，它与制备条件与生长环境等多种因素

有关 *用计算机模拟探索合理的生长条件是一种有

效的手段，而模拟的关键是建立一个适合于非均匀

基底表面三维薄膜生长的原子模型 * =C= 模型（DE32F/
E9/DE32F 0EFG3）是一个较典型的均匀基底上三维生

长模型［#$］，但此模型没有考虑晶体的具体结构 * 我

们结合晶体具体结构，主要模拟了在 5;;（$$$）面上

薄膜生长过程 *
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在三维模拟中我们主要考虑以下几个过程：!）

沉积原子在基底上的运动；"）沉积原子在其它层上

的运动；#）沉积原子在层与层之间的运动；$）沉积原

子在岛边的运动 %这些过程相应的扩散率都可以表

示成 &’’()*+,- 这种形式，即

!! .!/ )01（2 "! 3 #4 $）， （!）

式中 "! 表示扩散过程所需要克服的能量势垒，#4

是玻尔兹曼常数，$ 表示温度 %在这里我们取扩散频

率!/ 为常数 %这样 !）与 "）的运动方式可以看成一

样，有相同的扩散频率!/ % 分别定义势垒：%-,’ 是表

面扩散势垒，%)56是沿岛边扩散势垒，% 789是层间扩散

势垒 %在模拟中我们取定 %-,’为 !，作为基准 %在本文

中为了方便，能量单位统一采用 #4 $，具体可见文献

［!"］和［!:］%我们考虑 ;<< 晶体结构模型，模拟原子

在 ;<<（!!!）面上的聚集生长情况，均匀基底模型见

文献［=］%非均匀基底模型如图 ! 所示［!"，!:］，分别用

黑白二种颜色表示不同类型的格点，不同类型格点

具有不同的吸附能，其吸附能之差为常数!" %
选取 "// > "// 大小的基底，原子以 &（单位为

?@3-）的沉积速率沉积到基底上，沉积在基底上的沉

积原子作随机扩散的运动，其扩散规律由 &’’()*+,-
公式给出，取扩散频率!/ 为常数 %当基底温度较低

时，原子能量较小，比较难克服绕边角的势垒，可以

不考虑此情况，即 %)56!A %岛的临界尺寸为 !，当沉

积原子在扩散运动中如果碰上其他运动原子那么就

凝聚成核，当碰上已经存在的核或岛，这一原子就粘

到岛上，成为它们的一部分 % 在基底温度较低时，我

们的模型中未考虑再蒸发运动情况 % 模型中采取周

期性边界条件 %这一模型已很好地模拟了低温下 &6
原子在 BC（!!!）面上的二维扩散及薄膜生长［=］%在文

献［=］中模拟了 &6 原子在 =DE 到 !=DE 温度范围的

生长情况 %当基底温度比较高时，沉积原子就具有较

大的能量，此时，要考虑岛边缘的原子的岛边扩散，

还有一定的概率脱离原子岛，在这里没有考虑原子

再蒸发与原子从低层爬到高处的运动情况 % 在模拟

中设定，当原子沿岛周界扩散到有大于 # 个近邻原

子的位置时即在此处聚集，不再扩散 %为了前后结果

比较，在提高基底温度使沉积原子有能力作绕岛边

运动同时增大沉积速率，使原子沉积间隔!’ 保持

不变，!’ 表示基底上沉积原子每走!’ 步就有新的

原子沉积下来（!’ . ( 3&）%
粗糙度计算可有以下公式给出［""］：

) . !
*"

*

! . !
（+（,!）2 +—）#

" ， （"）

在这里 * 表示沉积的原子个数，+（ ,! ）表示在 ,! 处

薄膜的高度，+
—

表示薄膜的平均高度，

+
—

.（!3*）"
*

! . !
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图 ! 非均匀基底模型示意

#F 模拟结果与讨论

根据上述模型，我们模拟了 "// > "// 晶格大小

的非均匀基底上原子扩散和薄膜生长行为 % 图 " 给

出了不同 ")56 条件下薄膜生长得到的表面形貌图 %

其中，覆盖率". #?@，-! . "/，-" . "/，!" . $，!’ .

!，" 789 . : %在三维图中以不同颜色表示薄膜的厚度，

颜色越浅表示此位置薄膜越厚，也就是说此沉积原

子处的位置越高 %
从模拟结果可以知道，薄膜在非均匀基底上生

长模式转变规律与均匀基底上的基本相一致 % 当

")56较小时，原子岛上近邻原子较少的沉积原子很

容易发生沿着岛边上作扩散运动，找到更加稳定的

位置而停止，这样形成的原子岛比较扁平、致密，生

长得到的薄膜形貌与均匀基底的没有很大的差异 %
但当 ")56变大时形成的原子岛的形貌却与均匀基底

的有显著的区别 %均匀基底上薄膜生长过程中形成

的原子岛分布是随机的，而当 ")56 较大时在非均匀

基底上形成的原子岛却有一定的规律，其岛的形状

较为规则 %当 ")56较小时我们可以这样认为，因为基

底的非均匀性对第一层原子的扩散运动的影响最为

直接，如果 ")56较小，" 789也不是很大，沉积原子较易

从上层迁移到下一原子层，当第一层原子铺满了基

底后，基底的非均匀性对第二层原子的扩散不再有
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图 ! 非均匀基底上薄膜生长的表面形貌，其中覆盖率!" #$%，!! " &，" ’() " *，#& " !+，#! " !+，!" " ,-

（(）"./0 " !；（1）"./0 " *；（2）"./0 " &&；（/）"./0!3

影响，相当于第二层以上的原子扩散运动与均匀基

底上沉积原子的扩散运动规律是一样的，所以当覆

盖率!4 &$% 时，形成的薄膜形貌与均匀基底的是

没有明显差别的 -如果 "./0较大，" ’()也不是很小，薄

图 # 薄膜生长原子在各层的分布情况

膜生长采用岛状生长模式，生长得到的薄膜表面形

貌与均匀基底就有明显区别，能够形成整齐分布的

原子岛，其分布规律与基底的低势能格点块相一致 -
因为 "./0较大，" ’() 不是很小时，原子在层间的迁移

比较困难，形成的原子岛不是致密形的，虽然在薄膜

三维生长过程随着沉积原子数的增多很快铺满了第

一层，基底的非均匀性对第二层原子运动的影响不

明显 -但是，基底的非均匀性使得在薄膜生长初期

时，第一层上原子岛分布十分有规律，随着沉积原子

的逐渐增多，未铺满第一层时就有新的沉积原子沉

积在第一层的原子岛上，而原子在层间的迁移又比

图 , 表面粗糙度随表面覆盖率的变化

较困难，使得形成的原子岛不断增高，因为第二层原

子是生长在第一层原子上的，其分布当然是受到第

一层原子分布的影响，同样第三层原子又是与第二

层有关的，这样就生长出分布比较规则的原子岛 -
我们进一步统计了沉积原子在各层的分布情况

及表面粗糙度随覆盖率的变化，结果如图 # 和图 ,
所示，原子在各层之间分布与表面粗糙度的变化可

反映薄膜的生长模式 -从沉积原子在各层的分布情

况看，当 "./0 越小，沉积原子分布的层数越少，当

"./0小于 ! 时，567 以上的沉积原子集中在前三层 -
而随着 "./0的增大，岛边缘的原子活动能力降低，在

沉积原子还未扩散到更稳定的地方新的后继沉积原

子就粘上，使得它不能沿岛边缘扩散，沉积原子分布

的层数增多 -表面粗糙度随覆盖率的变化结果来看，

*!, 物 理 学 报 88 卷



薄膜的粗糙度随着覆盖率!与 !!"# 的增大而增大，

在 ! $%& ’ ( 的情况下，粗糙度没有发生等幅振荡，说

明当 ! $%&大于 ( 时，单靠改变 !!"#薄膜的生长不会出

现层状生长模式，!!"#的影响是有限的，薄膜生长演

变过程在与均匀基底上生长过程类拟 )
为了进一步了解层间扩散势垒对薄膜生长的影

响，我们分别模拟 !!"# ’ * 与 !!"#!+时，其他生长

条件与上面模拟一样，不同 ! $%& 大小条件下的薄膜

生长过程，模拟得到的薄膜形貌如图 , 所示 )我们还

统计了沉积原子在各层之间的分布并计算了薄膜表

面的粗糙度，结果如图 ( 和图 * 所示 )图 , 至图 * 从

不同的侧面反映出薄膜的生长方式随层间扩散与岛

边扩散势垒的变化而变化 ) 通过图 ,（%）与（-），（.）

与（"）的比较可知，当层间势垒 ! $%& 较小时，生长得

到的薄膜较为光滑，而当 ! $%& 较大时生长得到的薄

膜变得粗糙 )粗糙的薄膜中原子岛相对较为规则 )

图 , 非均匀基底上薄膜生长的表面形貌，其中覆盖率!’ /01，!" ’ 2 （%）! $%& ’ 2，!!"#!+；（-）! $%& ’ 22，!!"#!+；（.）! $%& ’ 2，!!"# ’ *；

（"）! $%& ’ 22，!!"# ’ *

从图 ( 原子在各层分布的统计结果来看，! $%&，

!!"#越大原子分布的层数越多，粗糙度越大 ) 当 ! $%&

小于 / 时，粗糙度随着覆盖率发生明显震荡，幅度基

本保持不变，但随着 ! $%&的增大，粗糙度随着覆盖率

的增大不断增大，! $%&越大，上升的速度越快 )从图 *
（%），（-）可以看出，! $%&，!!"#越大生长出的薄膜越粗

糙 )当 ! $%&小于 , 时，!!"#的变化对表面粗糙度的影

响较小 )从模拟结果综合分析可以得到在 344 5 344

大小的非均匀基底上薄膜生长采用的模式 )在覆盖

率!’ /01，#2 ’ 34，#3 ’ 34，!! ’ 6，!" ’ 2，当 ! $%&

小于 3 时，薄膜生长呈现典型的层状生长模式，! $%&

小于 6 同时大于 3 时，薄膜主要表现为混合生长方

式，而 ! $%&大于 6 时，薄膜以岛状生长模式生长 ) 从

图 6 与图 * 可以看出，!!"#较小时，薄膜比较光滑，但

只有 在 ! $%& 也 较 小 的 条 件 下 才 有 可 能 出 现 层 状

生长 )

图 ( 非均匀基底薄膜生长原子在各层的分布情况 （%）!!"#!+；（-）!!"# ’ *
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图 ! 表面粗糙度随表面覆盖率的变化 （"）!#$%!&；（’）! (") * +

非均匀基底对薄膜生长的模式影响不明显，但

对薄膜生长的表面形貌与原子岛的分布有重要作

用 ,为了进一步分析非均匀基底对薄膜生长的影响，

我们分别模拟了不同覆盖率条件下岛状生长的薄膜

生长过程，得到的表面形貌如图 - 所示 ,低覆盖率下

非均匀基底上薄膜生长在文献［.+］中已有详细讨

论，得到的原子岛的形貌与分布受到基底吸附能分

布结构的控制与影响，随着覆盖率的增大，这种控制

与影响逐渐减弱，覆盖率!越大，形成的原子岛分

布越杂乱，其形状越没有规律 ,

图 - 非均匀基底上不同覆盖率的薄膜生长的表面形貌（其中!" * .，#. * +/，#+ * +/，!! * 0，! (") * ..，!#$%!& , 覆盖率分别为!*

/1.23，/1423，.23，.1423）

01 结 论

用动力学 2567# 8"9(5 方法较好地再现了在非均

匀基底上薄膜的三种生长模式，并得到原子在各层的

分布情况和表面粗糙度等定量结果 ,从模拟结果可以

得到如下结论：

.1 在薄膜生长过程，由于基底的非均匀性吸附

势能分布只对薄膜的第一层生长原子有影响，对第二

层以上的原子扩散规律没有影响，模拟结果显示其基

底的非均匀性对薄膜生长模式没有决定性影响 ,
+ 1 ! (")，!#$%对薄膜粗糙度与生长模式有显著影
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响，! !"#，!$%&越大原子分布的层数越多，粗糙度越大 ’
但二者起的影响作用大小是不一样的 ’ ! !"#对生长模

式起主导作用 ’随着 ! !"#从 ( 变化到 ((，薄膜生长模

式的变化过程为层状生长，混合生长，岛状生长 ’

) * 在棋盘式非均匀基底上，在 ! !"#，!$%& 都较大

时，薄膜采用岛状生长，能得到规则的原子岛 ’但随着

覆盖率的增大，原子岛形貌与分布变得更加随机 ’

［(］ +,&-$." / %$ !"，0-$.1"23"4,5" 6 7，8.,$19 / : "# $% (;;< &’’% ’

()*+ ’ ,"## ’ !! (==>
［?］ @A"B& C D，@A- 0 /，E- +，/,"B& @ 6，F"B& G (;;H ()*+ ’ -". ’

,"## ’ "# ))I=
［)］ 69B&$91 + J %$，@A- F 3，69!!$ 7 "# $% ?==) ()*+ ’ -". ’ ,"## ’

$% =(>(=?
［I］ J,BB,B& 3，KA.$. 0，3$.L$. M，F$,L$! : ?==I ()*+ ’ -". ’ ,"## ’

$& =(>(=(
［<］ K9%$. 0，J.94"BB D，J.-B$ 0，D$.B D (;;< ()*+ ’ -". ’ ,"## ’

’( )?(N
［>］ D"OL$.&$. P，/"Q9L 8 ?==) /012 ’ /34 ’ )(# N>
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