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六方小面相螺旋在各向异性、表面吸附、界面

动力学作用下生长的相场∗

董祥雷 邢辉 陈长乐† 沙莎 王建元 金克新

(西北工业大学理学院, 陕西省凝聚态结构与性质重点实验室, 西安 710129)

( 2015年 9月 7日收到; 2015年 12月 3日收到修改稿 )

利用定量相场模型研究了强各向异性、表面吸附率以及界面动力学作用条件下六方GaN螺旋结构的表
面形貌与生长机理. 通过引入小面相各向异性的相场修正方程, 研究了不同各向异性的稳态螺旋形貌, 发现
各向异性通过改变台阶尖端的曲率作用影响螺旋生长. 弱各向异性下稳态螺距及界面动力学特征相对稳定,
各向异性较强时尖端的过饱和度随着各向异性的增强而增大, 并使得界面平衡态向着有利于螺旋台阶推进的
方向移动. 研究了表面吸附率对小面相螺旋生长的作用机理, 发现吸附率的增加导致了稳态螺旋间距的降低,
通过分析螺旋间距随台阶宽度的变化趋势, 发现增强的表面吸附和各向异性强度降低了螺旋间距的收敛性,
并且具体分析了收敛性误差; 通过探讨界面动力学作用条件下螺旋形貌特征以及螺旋间距变化趋势, 发现界
面动力学系数通过改变稳态螺旋间距与特征指数因子调控螺旋生长的动力学机理, 与各向同性相比小面相螺
旋生长表现出较低的界面动力学系数依赖性.

关键词: 数值模型与模拟, 表面形貌, 薄膜生长与沉积, 动力学作用
PACS: 07.05.Tp, 81.65.Cf, 81.15.–z, 68.43.Mn DOI: 10.7498/aps.65.020701

1 引 言

螺旋结构是一种普遍存在于晶体表面的生长

形貌 [1]. 螺旋生长模式理论认为, 晶体结构可以由
其表面缺陷导致的螺位错产生并控制, 尤其是针对
外延薄膜生长的表面, 螺位错产生的局域台阶将沿
着位错核缠绕生长直至铺满一层. 通过对螺旋生长
过程的定量研究, 不仅能够直接调控薄膜形貌和表
面生长趋势, 对成膜以后材料的光学、电学、机械性
能等也将产生至关重要的影响 [2,3]. 通过研究不同
晶体生长过程中螺旋的形貌及形成机理, 能够很好
地诠释缺陷调制生长动力学、微观形貌及其宏观物

性的一般规律 [4]. 如螺旋生长模式能够有效地调控

GaN基半导体器件的输运特性等.
螺旋生长的理论机理最初由Burton, Cabrera

和Frank (BFC) [5]提出. BFC理论认为, 螺旋表面
形貌由吸附原子的过饱和度与固 -气平衡界面的物
化参量控制; 螺旋台阶的径向推进速度V 取决于其

局域的曲率半径 r: V (r) = V∞(1 − rc/r). 基于该
理论, 国内外的科研工作者开展了大量的理论推导
与实验研究 [6−10]解释螺旋生长过程中的热力学问

题及生长动力学的原子运动. 然而, 如何将动力学
过程研究与宏观热力学形貌定量联系, 即通过微观
吸附原子的运动规律及表面、界面动力学特征定量

预测螺旋的整体生长形貌与形成机理, 仍然是螺旋
生长研究领域亟待研究的重要课题.
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数值模拟技术作为一种新兴研究手段, 可以有
效地监控外延薄膜生长的动态过程. 介观尺度的
模拟方法能够建立起螺旋结构形成与微观原子运

动学的本征联系. 如水平集方法 [1]可以较为理想

地模拟螺旋的形成与相互作用, 解释螺旋岛的粗化
与融并机理, 并预测开环以及闭环螺旋结构的生长
速率; 动力学蒙特卡罗模拟方法 [11−15]能够较好地

理解螺旋生长的微观动力学以及吸附过程, 尤其适
合于针对非平衡作用下的吸附原子运动过程的实

时监控 [14,15]. 然而, 上述模拟方法均需要对不同
台阶界面的具体信息进行实时追踪与求解, 着重于
单原子构成界面的精确解而降低了计算效率与模

拟尺度, 不能高效地处理较大尺度下的复杂多界面
问题, 因此难以定量地将模拟得到的螺旋生长动力
学规律与表面生长形貌相联系. 相场法 [16−20]作为

模拟薄膜生长的新技术, 可以针对不同薄膜材料
表面螺旋结构的动力学生长过程以及表面形貌进

行定量研究与模拟预测. 在相场模型中, 螺旋结构
的阶面与台阶分别通过不同的序参量 ϕ 加以区分

(其中, 阶面位置ϕ 取整数, 台阶位置ϕ 取相应的分

数). 通过建立关于 ϕ 的演化方程, 可以将多边界
的复杂界面运动问题转化成一个自由边界的问题,
有效避免了界面追踪, 提高了数值计算的效率. 此
外, 相场模拟作为一种介观尺度的模拟方法, 将尖
锐界面问题拓展成一定厚度的弥散界面, 这使得相
场法更适合处理较大尺度下生长形貌与演化问题,
因此, 可以有效地寻求螺旋生长的动力学机理与宏
观形貌特征的内在联系.

自 20世纪 90年代以来, 相场方法逐渐成为被
广泛接受的、应用于研究复杂界面形貌演化的数

值模拟方法 [21−30]. Beckermann [21]以体积平均法

为基础,利用Gibbs-Thomson关系中界面速度的表
达式直接获得了热力学一致的相场演化方程, 并
且耦合外场方程, 从而形成一套完整的相场模型;
Karma和Rappel [22,23] 提出了薄界面渐进性分析

法, 确定了晶体生长参数与相场模型的定量关系,
从而降低了模拟的计算量和计算时间. Karma与
Rappel (KR)的定量相场模型的提出, 不仅提高了
计算效率, 也使相场模型定量符合Gibbs-Thomson
关系. 以该模型为基础, 研究者在金属凝固领域开
展了卓有成效的工作, 如文献 [23]定量计算了小过
冷条件下的纯金属三维自由枝晶生长; Echebarria

等 [24]将该模型推广至合金定向凝固中; Ramirez
等 [25]进一步将模型推广到二元合金凝固中; Folch
与Plapp [26]利用薄界面渐进性分析的基本原理,
建立了适用于两相耦合生长的定量多元相场模型;
Wang等 [27]研究了定向凝固中各向异性对初始形

貌失稳的影响; Xing 等 [28,29]讨论了定向凝固中倾

斜枝晶生长动力学及枝晶 -对称破缺枝晶的转变机
理; Duan等 [30]重点研究了镁基合金在等温条件下

自由枝晶的生长过程, 数值模拟了收敛性, 以及各
向异性和过饱和度对枝晶生长特征以及稳定性的

影响趋势.
相场模拟外延薄膜生长过程中螺旋的形成与

机理问题已经受到国内外研究工作者的广泛关注.
Karma与Plapp [31]首次提出了螺旋生长的定量相

场模型, 并研究了无逸出原子条件下的螺旋表面
生长的一般问题. 他们的研究结果精确地预测了
螺旋生长的间距随吸附率变化的一般规律, 以及
平衡态弛豫时间依赖螺位错密度的变化趋势. Yu
等 [32]通过引入应变项以及不同程度的表面吸附研

究了Si(100)表面双螺旋的竞争机理以及台阶动力
学过程, 该研究成果有望揭示应变机理下螺旋生长
过程中特殊的台阶运动规律. Redinger等 [33]通过

对比位错诱导的螺旋结构以及二维形核诱导的多

层 “蛋糕结构”, 研究了形核动力学与位错动力学对
Pt(111)表面生长与形貌选择的影响机理. 结果表
明, 动力学失稳对薄膜生长的形貌控制起到基础性
的调控作用. 针对小面相生长的Pt(111) 表面, 界
面能的各向异性将对螺旋生长的形貌选择以及生

长速率产生较为明显的作用, 尤其是针对六方hcp
系晶体结构而言, 界面能各向异性较为复杂, 晶体
生长形貌与动力学机理也呈现出复杂与多变的趋

势. 以GaN半导体薄膜为例, 不同极性的纤锌矿结
构表现为不同的界面能与各向异性, 其表面光电特
性受到螺位错影响也会产生较为明显的差异. 因此
通过研究各向异性对螺旋生长的形貌与形成机理

的影响, 可实现对薄膜材料宏观物性的间接调制.
本文以GaN基的六方小面相螺旋生长为例, 利用
定量相场模型系统地研究了各向异性对螺旋生长

过程、形貌以及生长动力学机理的影响规律, 并且
深入探讨了界面曲率、外界吸附、界面动力学等与

界面各向异性耦合, 对螺旋生长过程、螺旋生长解
收敛性的作用机理.

020701-2

http://wulixb.iphy.ac.cn
http://wulixb.iphy.ac.cn


物 理 学 报 Acta Phys. Sin. Vol. 65, No. 2 (2016) 020701

2 模型描述与参数选择

2.1 相场模型

为产生螺旋结构, 初始螺位错由空间相关序参
量ϕs独立地描述; 在薄膜外延生长中, 通过在x-y
平面上设置一致的相场序参量ϕ(x, y, t)来区分螺

旋表面的台阶与阶面. 其中, ϕs, ϕs + 1, ϕs + 2, · · · ,
ϕs + n分别代表基底, 第一层, 第二层, · · · , 第n层.
各层之间的台阶由相邻层序参量之间的取值表示.
螺旋生长的控制方程为:

∂ϕ

∂t
=

1

τϕ

{
W 2∇2ϕ− 2 sin[2π (ϕ− ϕs)]

− λu{2 cos[2π(ϕ− ϕs)]− 2}
}
, (1)

∂u

∂t
= D∇2u− ∂ϕ

∂t
− u

τs
+ F. (2)

其中, (1)式为相场演化控制方程, (2)式为原子密
度场 (溶质场)演化控制方程. τϕ为描述台阶生长

中吸附原子动力学附着 (attachment)至台阶上的
特征时间; W 定义为台阶的特征宽度, 用来表征相
场模拟中的弥散界面厚度; λ为联系相场与密度场
的耦合因子; u = Ω(c − ceq) 表示为无量纲化的吸

附原子密度, 其中 c单位面积基底上吸附原子的数

目, Ω为原胞面积, ceq为台阶上的平衡原子密度;
D为表面扩散系数; τs为表征吸附原子逃逸出基底

或薄膜表面的特征时间; F为单位时间内吸附到基
底或薄膜表面的原子层数, 即表面吸附率.

为研究六方螺旋结构, 通过梯度能项 η(θ) =

1 + ε cos(6θ)引入六对称各向异性, (1)式可以被
拓展为

η2
∂ϕ

∂t′
= − ∂

∂x′

(
ηη′

∂ϕ

∂y′

)
+

∂

∂y′

(
ηη′

∂ϕ

∂x′

)
+∇′2(η2ϕ)− 2 sin[2π(ϕ− ϕs)]

− λu{2 cos[2π(ϕ− ϕs)]− 2}. (3)

根据渐进性分析, 原子密度在薄界面近似下的
稳态解由下式表述:

u = d0κ+ βV. (4)

这 里 第 一 项 为 曲 率 控 制 作 用 项, d0 =

Ω2ceqσ/(kBT )是与模拟尺度相关的台阶特征长

度, 其中, σ 定义为台阶硬度, kB为玻尔兹曼常数,
T为基底温度. 第二项为界面动力学控制作用项,
β = a1(τϕ/(λW ) − a2W/D)定义为与原子附着运

动相关的动力学系数. 当β趋向于 0时, 表明原子
附着运动在瞬间可以完成, 台阶界面处于局域平
衡态, 界面上的稳态原子分布仅仅由曲率项决定:
u = d0κ. 这种局域平衡的界面处理方式可以有效
地规避界面上由于原子运动产生的非平衡动力学

问题, 使得相场模拟能够对大尺度下的螺旋生长问
题进行定量描述. 在局域平衡态下, 模拟特征参数
由下式决定:

d0 = a1W/λ, τϕ = a2λW
3/D, (5)

其中, a1 = 0.359174, a2 = 0.510442.

2.2 小面相修正

对于小面相生长而言, 较大的各向异性系数 ε

将会使数值模拟结构产生局域的不收敛. 以四对
称为例, 如果各向异性系数 ε超过 1/15, 在四个最
优生长方向局域内, 台阶界面的原子密度将会偏离
平衡的Gibbs-Thomas关系, 而呈现出非稳态或亚
稳态的取向. 对于六对称各向异性而言, 情况更为
复杂: 当 ε超过 1/35时, 就将会产生形貌非稳, 并
且非稳态区域增加为 6个. 迄今为止, 许多研究工
作者 [34−36]对这种强各向异性导致的数值模拟非

稳态进行了细致的研究, 并提出了相应的重整化模
型. 其中, Eggleston等 [37]针对四对称各向异性给

出了较为完善的修正工作, 然而对于六对称而言,
强各向异性的修正结果还未得到验证. 本文沿用
Eggleston等的模型修正方法, 将四对称的修正方
程推广至六对称, 并且通过详细的收敛性分析对数
值模拟结果进行分析与验证.

修正模型首先将各向异性界面的梯度能系数

η(θ)拓展为 η̃(θ), 其中 η̃(θ)由一个连续的分段函数

表示:

η̃ = η (θ) , θm 6 |θ| 6 π/6, (6)

η̃ = η (θm) cos θ/cos θm, |θ| < θm, (7)

其中, θm表示为产生取向非稳态的临界角, 当
|θ| < θm时, 强各向异性将导致取向非稳, 因此
需要 (5), (2), (4)式对界面的各向异性能进行定量
修正, 其中,

ε (θm) sin θm + εθ cos θm = 0. (8)

通过这种修正方法, 相场模型有望对强各向异性下
六方小面相的螺旋生长进行定量地模拟.
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2.3 物性参数选择

本文以简单的无极性纤锌矿GaN(0001)的
(2 × 2) [38]重构表面的螺旋结构为主要研究对象,
选取的参数列于表 1 .
表 1 六方GaN(0001)-(2× 2)重构面螺旋生长的相场模
型参数选择

Table 1. Simulated parameters of spiral growth on the
hexagonal GaN(0001)-(2× 2) reconstructed surface.

材料参数 标识 具体取值

晶格常数/nm a 0.321
晶胞面积/nm2 Ω 0.412
表面扩散势垒/eV Ed 0.7
原子振动频率/s−1 v 1014

基底温度/K T 873
各向异性强度 ε 0—0.1

台阶毛细长度/nm d0 9.15

2.4 初始条件与边界条件

本文相场模拟的计算尺寸选择为N × N =

128 × 128的正方形网格, 网格的空间步长为
∆x = 0.5, 时间步长为∆t = 0.00025; 空间尺度
特征参数W = 11.14d0—33.41d0, W的取值与模

拟中采用的界面厚度直接相关; 时间尺度特征参数
τϕ由 (5)式中的定量关系决定, 以消除动力学作用
对界面可能造成的影响. 设定初始平面为包含单
个螺位错的台阶面, ϕs ≡ arctan(y′/x′)/(2π), 其中
x′与 y′分别代表目标位置距位错中心的横向与纵

向距离, 位错中心点被钉扎在网格中心的位置, 如
图 1所示.

图 1 (网刊彩色) 螺旋生长初始条件的相场分布图, 其中
蓝色代表 ϕ = 0, 红色代表 ϕ = 1, 随着颜色变暖相场数
值从 0到 1过渡
Fig. 1. (color online) Illustration of the Initial phase-
field distribution for spiral growth. The blue region
corresponds to ϕ = 0 and the red region corresponds
to ϕ = 1. The value of ϕ changes from 0 to 1 as the
color gets warmer.

设置初始条件ϕ = ϕs, 表明薄膜将依附包含螺
位错的基底台阶进行外延生长. 边界条件设置为
No-Flux边界条件. 初始过饱和密度为u = 0, 即
在相场模拟中, 不提供初始的过饱和吸附原子, 吸
附作用由溶质场演化方程中的表面吸附率F统一

提供.

3 结果分析与讨论

首先给出的是无逸出原子、无各向异性的条件

下, GaN表面在较大吸附率作用下 (F = 0.5 ML/s,
Fd20/D = 6.68 × 10−5)的螺旋生长特征与演化形
貌, 如图 2所示.
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图 2 (网刊彩色) 各向同性条件下, 螺旋尖端生长速率随
演化时间的变化 吸附率为 F = 0.5 ML/s; 内插图代表
不同时间的表面生长形貌, 不同颜色的曲线代表不同的台
阶宽度

Fig. 2. (color online) Growth rate as a function of the
evolution time at the deposition rate of F = 0.5 ML/s
in isotropic spirals. The inset patterns correspond to
the predicted morphologies for different growth stages,
and lines with different colors correspond to the sim-
ulated conditions with different step widths.

薄膜外延的初始阶段, 螺位错的生长主要表现
为直台阶面沿着界面垂直方向的推进. 由于台阶
界面一端的位错中心位置被钉扎, 因此直台阶界面
渐渐演化为围绕位错中心点环绕生长的弯曲界面,
其中位错中心生长较快, 形成螺旋尖端. 尖端附近
的曲率半径决定了螺旋生长的稳定性: 初始的直台
阶表现为曲率半径的无穷大, 螺位错严重偏离平衡
态, 尖端生长速率较大; 随着时间的演化, 曲率半径
减小, 螺旋生长逐渐稳定, 尖端生长速率明显降低;
当曲率半径达到临界半径 rc以后, 螺旋结构处于局
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域平衡的稳定态, 其生长形貌的转变仅仅表现为外
延层数的增加、螺旋线周期性的旋转以及螺旋结构

向外的不断扩展, 尖端生长速率与其附近的曲率基
本保持不变. 稳态的螺旋结构可以覆盖整体网格区
域, 实际的空间尺度为 6.5 µm × 6.5 µm, 换算成位
错密度约为 2.4 × 106 cm−2, 就同质外延的GaN薄
膜而言, 对应于缺陷较多的薄膜表面. 值得注意的
是, 尖端生长速率曲线随时间呈现出衰减性的振荡
趋势. 通过对比不同台阶宽度的螺旋生长发现, 振
荡曲线并未随台阶宽度降低而削弱, 而是表现为几
乎重合的形状, 这表明尖端速率的振荡行为来源于
螺旋结构本身旋转导致的速率差异, 而与界面厚度
导致的模拟误差无关. 此外, 尖端速率曲线的重合
定性地反映了在不考虑各向异性的前提下, GaN螺
旋生长速率的相场模拟结果具有较好的收敛性.

GaN薄膜外延生长过程中, 薄膜表面螺旋结构
的构建与台阶界面的各向异性密切相关, 而界面各
向异性会根据基底表面结构、极性原子、原子富集

程度的不同表现出较为明显的差异. 为研究外界因
素对GaN螺旋生长的定量控制作用, 界面能各向
异性是极为关键的因素. 通过施加不同强度的各向
异性, 得到稳定的GaN螺旋生长形貌, 如图 3所示.

(a) (b) 

(c) (d) 

图 3 (网刊彩色) 不同各向异性条件下稳定螺旋结构的生
长形貌 (俯视图) (a) ε = 0; (b) ε = 0.02; (c) ε = 0.06;
(d) ε = 0.1

Fig. 3. (color online) Growth patterns upon the dif-
ferent effects of anisotropy: predicted morphologies of
the steady-state spirals, for (a) ε = 0, (b) ε = 0.02,
(c) ε = 0.06, (d) ε = 0.1, respectively.

随着各向异性的增强, 稳态螺旋形貌一致性地
从光滑螺旋线向着取向明显的六角结构过渡. 具体
而言, 对于弱各向异性, 从 ε = 0到 ε = 0.02, 尖端
局域的曲率半径近乎不变; 而强各向异性条件下,
从 ε = 0.06到 ε = 0.1, 曲率半径呈现出增加的趋
势, 表明界面能各向异性导致了生长模式的差异,
从而使得螺旋结构表现出不同的生长特性. 当螺旋
处于非小面相生长 (ε = 0.02)时, 较弱的各向异性
能仅仅改变界面形状与择优取向, 不足以产生界面
动力学作用, 螺旋生长始终保持局域平衡态, 台阶
推进与生长速率仅与台阶上下的原子密度相关, 而
基本不会受到各向异性的择优取向影响; 而当螺旋
处于小面相生长 (ε = 0.06, ε = 0.1)时, 虽然形成
螺旋结构仍然需要消耗一定的吸附原子, 但是强各
向异性与界面耦合, 诱导了界面动力学效应, 使得
螺旋生长的局域平衡被打破, 螺旋结构倾向于朝着
新的准平衡态演化, 随着各向异性强度的增加, 螺
旋表现出了较为明显的台阶推进趋势.

为研究小面相生长中各向异性诱导的界面动

力学效应, 图 4 (a)给出了不同各向异性下, 择优生
长方向的螺旋结构的相场与密度场分布. 从图中可
以看出, 相场变量ϕ与局域原子密度u随 ε的增加

表现出与生长形貌一致的变化趋势: 非小面相生长
时, ϕ和u基本与各向同性螺旋重合,表明非小面相
的各向异性对螺旋的界面生长速率以及局域平衡

态影响较小; 小面向生长时, ϕ随 ε的增加而显著地

沿生长方向推进, u随 ε的增加而明显降低, 这一趋
势表明, 小面向各向异性诱导界面产生了较大的台
阶推进速率, 从而使螺旋结构向着有利于自身生长
的方向演化. 这种界面诱导作用与界面曲率效应相
关. 在小面向生长的前提下, 各向异性能首先产生
了曲率的再分布, 在择优生长方向上, 较强的各向
异性表现为尖端曲率的增加, 根据Gibbs-Thomas
关系, 局域平衡的台阶原子密度为u = d0κ, 曲率项
作用通过降低平衡界面的原子密度而改变界面的

局域平衡态, 因此在相同的吸附率条件下, 各向异
性能的增强表现为过饱和度的相对增加, 从而使得
螺旋生长更倾向于沿着有利于台阶推进的方向进

行, 最终导致了ϕ与u随着 ε的显著变化. 类似的趋
势可以通过进一步考察各向异性对螺旋结构特征

生长参数的作用来验证, 如图 4 (b)所示. 其中, l为
距螺旋中心最近的两个连续台阶之间的间隔距离,
即螺旋间距; h为螺旋生长过程中已沉积的平均原
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子层数. 当 ε < 0.04时, l始终保持在一个相对稳定
的数值, 而h随 ε已经表现为相对明显的增加趋势.
稳态下的螺旋间距反映了螺旋结构的界面平衡态

以及生长动力学特征, 当 l保持不变时, 说明螺旋界
面的动力学平衡态未被打破, 此时各向异性主要通
过提高吸附原子沉积来产生择优取向. 当 ε >0.04
时, l与h分别表现为较为明显的降低与增加的趋

势. 螺旋间距的降低表明各向异性推动螺旋尖端界
面的平衡态向着有利于生长的方向转变而h的稳

定增加则反映了各向异性对于螺旋生长中原子沉

积的促进作用. 各向异性诱导界面动力学作用是一
个随着各向异性强度逐渐累积的过程: 在非小面相
乃至小面相生长中, 较弱的各向异性均不足以影响
界面平衡态, 螺旋的稳态间距以及界面动力学特征
保持相对稳定状态; 随着 ε的逐渐增加, 各向异性
能开始作用于界面曲率, 由于择优取向的尖端的过
饱和度增强而使得界面局域失稳, 界面平衡态向着
有利于螺旋生长的方向移动.

综上可知, 小面相生长过程中, 由于各向异性
与曲率项的耦合作用使得螺旋界面偏离原有的局

域平衡态, 因此对于定量相场模拟而言, 平衡态的
改变有可能对模拟结果的收敛性产生影响. 为研
究各向异性作用下螺旋生长相场模拟的收敛性,
图 5给出了小面相各向异性 (不失一般性, 小面相
生长均选取 ε = 0.1作为研究参考)与各向同性条
件下稳态的螺旋间距随着台阶宽度 (W/d0)的变化
曲线. 由图 5可以看到, 不同界面厚度下小面向各
向异性的螺旋间距均小于各向同性的情形, 进一步
表明了强各向异性对螺旋生长以及台阶界面的推

动作用. 随着界面厚度的降低, 螺旋间距均呈现出
非线性减小的趋势并且最终收敛至尖锐界面的理

论解. 为对收敛性曲线进行定量研究, 现通过函数
l/d0 = l0 + η(W/d0)

α 分别对小面向以及各向同性

的螺旋间距进行拟合, 以评估螺旋间距随着界面厚
度变化的非线性程度. 其中, l0为无量纲化螺旋间
距在尖锐界面下的收敛解, 可以近似地评估为螺旋
间距的理论解, α为平均收敛阶数, η描述了收敛阶
为α所占有的权重因子. 由于各向异性能的作用改
变了螺旋界面的局域平衡态, 导致产生了界面平衡
原子密度的差异. 相较于各向同性的螺旋生长而
言, 小面相生长的界面动力学更倾向于推进台阶扩
散以及螺旋的进一步生长, 因此小面相螺旋间距的
尖锐界面解 l0将显著降低, 这与小面向稳定螺旋的

尖端曲率增加是一致的. 对于收敛性而言, 各向同
性的螺旋生长表现出较大的收敛阶α 以及较小的

权重因子 η, 这表明在没有各向异性的条件下, 相
场模拟结果随着界面厚度的降低能够更一致地收

敛于尖锐界面解. 然而, 对于小面相生长, 较强的
各向异性导致界面曲率效应的显著增强以及界面

过饱和度的增加, 这使得螺旋生长在达到局域平衡
态之前, 表现为更快速的界面推进, 随着界面动力
学作用的增强, 需要更为细致的空间与时间尺度才
能够对小面向生长中增强的界面曲率及其动力学

生长现象进行定量描述. 在界面厚度相同的前提
下, 小面相模拟的收敛性将会明显弱于各向同性的
螺旋模拟, 因此收敛性曲线上表现出较小的收敛阶
α以及较大的权重因子 η.
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图 4 (网刊彩色) 不同各向异性对螺旋生长特征的影响作
用 (a) 各向异性对相场参量 ϕ以及局域原子密度 u 的空

间分布的影响; (b) 各向异性对稳态螺旋间距以及平衡沉
积层数的作用

Fig. 4. (color online) Growth characteristics upon the
different effects of anisotropy: (a) Profiles of the spa-
tial distributions of phase-field viable ϕ and the den-
sity u for the varied anisotropic effects; (b) the spacing
of spirals and the average height of layers depending
on the anisotropic strength ε.
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值得注意的是, 除了曲率效应导致的界面动力
学推动, 各向异性还存在着其他非本征的动力学因
素. 对于小面向生长的重整化相场模型, 由于没有
经过详细的渐进性分析, 这种重整化方法极有可能
会对界面的Gibbs-Thomas关系产生影响, 产生额
外的非本征界面动力学效应, 这也是导致小面相生
长中模型收敛性降低的另一种因素. 由于本文着重
于各向异性对界面本身的作用机理, 因此将不会对
这种非本征的界面动力学效应进行更为定量的分

析与验证.
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图 5 (网刊彩色) 各向同性以及小面相 (ε = 0.1)螺旋生
长中稳态螺旋间距随台阶宽度W/d0的变化
Fig. 5. (color online) Convergence studies of spiral
spacing l versus the step widthW/d0 for both isotropic
and anisotropic (ε = 0.1) spirals.

一般而言, 螺旋生长动力学的基本特征可以
由其稳态螺旋间距 l随表面吸附率F的变化规律描

述 [31,33]. 因此, 表面吸附率对于研究小面向螺旋生
长机理以及各向异性对螺旋台阶界面的作用极为

关键. 图 6 (a)给出了不同吸附率作用下, 各向同性
螺旋生长模拟的收敛性. 可以看到, 螺旋间距的尖
锐界面解 l0和收敛阶α随表面吸附率的增加而降

低, 权重因子 η随着吸附率的增加而增大, 表明吸
附率的作用改变了界面局域平衡态, 使得稳态的螺
旋生长向着有利于促进台阶界面推进的方向进行,
因此降低了模拟结果的收敛性, 这与各向异性导致
的曲率效应是一致的. 除此以外, 吸附率与各向异
性耦合, 通过改变界面前沿的过饱和度与界面生长
速度对尖端的曲率产生作用, 同时调制了螺旋的表
面形貌以及模拟结果的收敛性. 如图 6 (b)所示, 较
大的表面吸附使得各向异性导致的曲率作用更加

明显, 进一步降低了螺旋间距的收敛性.
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图 6 (网刊彩色) 不同表面吸附率条件下稳态螺旋间距
随台阶宽度W/d0 的变化 (a) 各向同性; (b) 小面相
(ε = 0.1)
Fig. 6. (color online) Convergence studies of spiral
spacing l versus the step width W/d0 with the differ-
ent rates of deposition in both (a) isotropic and (b)
anisotropic (ε = 0.1) spirals.

表 2具体给出了不同吸附率以及各向异性条
件下螺旋间距随着界面厚度变化的定量误差, 误
差定义为螺旋间距取值偏离尖锐界面收敛解的相

对程度, 即Error = (l/d0 − l0)/l0. 当无量纲化吸
附率Fd20/D为 10−5量级时, 各向同性的螺旋生长
表现出最为理想的模拟结果, 在无量纲化台阶宽
度W/d0 低于 16.7时, 螺旋间距的误差均小于 1%,
因此可以在误差允许的范围内选取较大的台阶宽

度以提高模拟尺度; 而对于小面相生长, 强各向异
性的作用严重制约了数值模拟结果的收敛性, 导
致螺旋间距的误差普遍高于 1%, 并且当W/d0高
于 16.7时, 螺旋间距表现出随界面厚度而剧烈增
加的趋势. 因此为了避免界面对模拟结果产生非
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本征的影响, 应该选取W/d0在 16.7以内的适当台
阶宽度以提高模拟精度. 当吸附率Fd20/D提高至

1.33 × 10−4时, 各向同性螺旋生长的收敛性明显
降低, 其螺旋间距误差与 105量级的小面相生长类
似, 仅W/d0在 16.7以内时能够反映出螺旋间距的
收敛趋势. 对于小面相生长以及吸附率继续增大的
各向同性生长而言, 螺旋间距的误差将不会随界面
厚度的降低而稳定收敛, 而是随台阶宽度表现出近
线性变化的趋势, 此时螺旋生长表现为深过饱和条
件下的快速生长, 界面的形成与推进由曲率控制向

着台阶动力学控制转变. 螺旋间距的模拟结果仅仅
能够定性地反映出形貌学的一般规律, 无法对螺旋
生长的动力学特征进行定量描述. 值得注意的是,
在GaN外延生长中, Fd20/D = 6.68 × 10−5对应于

F = 0.2 ML/s, 是相对较大的吸附率作用, 实际的
分子束外延和脉冲激光沉积方法的条件控制一般

低于 0.1 ML/s. 因此可以认为, 在实验要求的吸附
率区间内, 小面相以及各向同性的螺旋间距均处于
可控的误差范畴, 相场模拟可以对六方小面相GaN
表面的螺旋结构以及生长特征进行定量描述.

表 2 螺旋间距根据台阶宽度以及表面吸附率不同的定量误差

Table 2. Simulated errors of spiral spacings with the different step widths and the different rates of deposition.

台阶宽度W/d0

模拟误差Error/%

Fd20/D = 6.68× 10−5 Fd20/D = 1.33× 10−4 Fd20/D = 2.66× 10−4

ε = 0.0 ε = 0.1 ε = 0.0 ε = 0.1 ε = 0.0 ε = 0.1

11.13666 0.27338 3.31889 3.72133 4.07359 5.68697 10.78697

13.92083 0.49723 3.53188 3.45128 8.0551 7.68821 13.14449

16.705 0.61548 4.38153 3.94749 10.23108 9.81683 18.15537

19.48916 1.80439 6.44777 4.892 11.89077 13.27794 20.76647

22.27333 2.47803 8.9511 7.96767 14.73763 17.9827 24.20077

27.84166 4.39865 13.19633 15.20454 24.91455 29.44374 38.30915

33.40999 8.518 18.4014 24.46879 31.99378 40.22765 51.37382

38.97832 14.8836 23.28883 34.11724 42.68115 48.81824 58.58751

为研究吸附率作用下螺旋生长的动力学机

理, 图 7给出了各向同性与小面相生长时螺旋间
距随吸附率的变化规律. 由图 7可知, 螺旋间距 l

与表面吸附F呈现出明显的指数依赖性, 其中指
数因子在各向同性与小面相螺旋生长中分别为γ

= 0.297和 0.301. 这表明各向异性几乎不影响螺
旋间距随吸附率指数变化的整体趋势. 具体而言,
指数因子γ反映了螺旋生长的动力学机理, Cabr-
era和Coleman [39]给了在不考虑逸出原子作用下

一维台阶链的理论解表达式: l = A (d0D/F )
1/3,

其中A为前置因子, 描述了螺旋与材料体系、外
界条件相关的生长特征, 首次给了A = 4.236;
Eerden [40]根据边界积分的方法得到了完全不同

的取值; Karma和Plapp [31]通过相场模拟求得特

定尺度的A = 4.626. 在GaN体系中, 我们发现各
向同性和小面相螺旋生长的A取值分别为 5.35 和

4.88. A的取值不同实际上反映了各向异性作用于

界面曲率导致螺旋间距在尖锐界面下收敛解的差

异. 指数因子的 1/3反映了与材料特性无关的本征
生长动力学特征, 只有当考虑岛边缘原子扩散、原
子逸出等非平衡问题时, 螺旋间距才会表现出指数
因子的变化. 从GaN螺旋生长的数值模拟可以看
出, γ的取值接近于理论解的 1/3, 能够比较合理地
描述螺旋生长中的动力学问题. 此外, 各向异性虽
然能够改变界面曲率, 导致平衡态以及界面原子密
度在很大程度发生了改变, 从而对模拟结果收敛性
产生较为明显的影响, 但是螺旋生长始终处于局域
平衡态, 其界面附近并没有产生非平衡的原子运
动, 因此从生长动力学机理上来看, 各向异性对局
域平衡的螺旋生长的指数因子γ影响较小.

可以看到, 以上研究都是基于螺旋生长处于局
域平衡态时的生长规律以及动力学机理. 当界面产
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生非平衡的原子运动时, 界面动力学效应将对螺旋
结构的界面演化以及生长形貌产生至关重要的作

用. Karma等 [31]指出, 对于各向同性的螺旋生长,
当界面动力学作用逐渐增强, 螺旋生长从局域平衡
态向着非平衡态转变时, 指数因子将缓慢地发生变
化. 对于小面相生长的螺旋结构, 探索各向异性如
何与界面动力效应产生作用, 并进一步调制螺旋生
长特征与动力学机理, 能够深层次地揭示螺旋生长
在非平衡作用下的内在规律以及非平衡动力学过

程对外延生长的定量影响规律.
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图 7 螺旋生长动力学机理分析: 各向同性与小面相
(ε = 0.1)生长稳态螺旋间距随表面吸附的指数相关性
Fig. 7. Growth dynamics of scaling behaviors of spiral
spacing l versus the deposition rate F in both isotropic
and anisotropic (ε = 0.1) spirals.

通过将非瞬态的动力学附着 (attachment)或
者反附着作用 (detachment)引入台阶的原子运动
过程中, 台阶界面将无法保持瞬时的局域平衡态,
而是受到台阶速度相关的界面动力学作用. 假设
原子由阶面向台阶的附着率 (attachment rate)为
k, 根据经典的Gibbs-Thomson关系, 台阶上的平
衡原子密度将由曲率决定的d0κ转变为d0κ + βV ,
其中βV 为引入动力学附着过程以后产生的界面动

力学项, β = 1/k为界面动力学系数, V 为台阶推进
速率. 当附着动力学作用增强时, 原子附着速率变
慢, 表明界面原子由局域平衡态向非平衡过渡, 台
阶推进由瞬态的原子平衡扩散向着动力学与台阶

速率相关的原子弛豫过程转变. 图 8给出了不同界
面动力学作用下小面相螺旋生长的稳态形貌, 其中
βd0/D 为无量纲化的动力学系数. 由图 8可以看
出, 随着动力学系数β的增大, 螺旋生长形貌由六
方相向各向同性转变, 这是由于动力学项的引入改

变了界面平衡态, 较大的β值增加了平衡原子密度,
等效于削弱了界面曲率效应, 导致小面相生长界面
表现出较小的尖端曲率.
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图 8 (网刊彩色) 螺旋生长表面形貌依据不同吸附率以及
界面动力学作用的变化趋势

Fig. 8. (color online) Morphologies of spirals in con-
ditions of different attachment rates and deposition
rates.

值得注意的是, 在纯曲率控制条件下, 平衡原
子密度的增加将会降低螺旋生长的过饱和度, 因
此往往伴随着台阶推进速率的降低. 然而, 根据
图 9可以看出, 螺旋间距随着动力学系数βd0/D的

增加而表现出线性降低的趋势, 这表明在动力学控
制的小面相螺旋生长中, 附着相关的界面动力学作
用参与调制了界面演化与台阶推进, 界面动力学作
用不仅增加了界面平衡原子密度, 而且提高了台阶
推进速率, 促进了螺旋生长的进程. 当βd0/D为负

值时, 台阶生长主要受到反附着动力学作用的控
制, 如果βd0/D从负值向 0靠近时, 反附着速率增
加, 表明界面在同一时刻允许更多的原子脱离台阶
重新回到阶面位置参与扩散, 因此台阶推进速率增
加; 当βd0/D为正值时, 台阶生长主要受到附着作
用的调制, 如果βd0/D从 0向着正方向增加时, 附
着速率降低, 表明界面在同一时刻限制了原子从阶
面向台阶的附着, 标志着更多的原子回到了阶面的
位置参与了台阶的推进, 因而台阶推进速率进一步
提高. 这实际上反映出界面动力学作用驱使台阶由
热力学曲率控制的平衡态向着非平衡转变的整体

趋势: 通过附着/反附着原子运动的改变而影响台
阶推进, 进而导致螺旋间距随着动力学系数的增加
而降低.

通过图 9还可以看到界面附着动力学与表面
吸附率以及各向同性的耦合作用. 当吸附率增大
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时, 螺旋间距随界面动力学系数的增加而表现出更
明显的降低趋势, 这表明吸附率的增加有利于增强
界面附着运动对局域平衡态的调制作用. 对于各
向同性的螺旋结构, 螺旋间距随βd0/D的增加而整

体降低, 并且在βd0/D = 0的位置取得极小值, 这
是由于βd0/D = 0附近存在着从局域平衡态向非

平衡态的转变, 因而需要较大的界面动力学作用以
摆脱平衡态势垒的束缚; 而对于小面相螺旋生长而
言, 重整化模型的引入使得强各向异性作用下会产
生更多非本征的动力学界面效应, 导致台阶界面由
稳定的局域平衡态转变为亚稳态, 界面附着动力学
作用更易于将小面相螺旋生长界面向着非平衡态

推进, 因而小面相生长的螺旋间距在βd0/D = 0 附

近仅随动力学系数降低而并没有表现出明显的极

值或者起伏, 螺旋间距更倾向于与动力学系数β线

性相关
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图 9 各向同性与小面相 (ε = 0.1)螺旋生长中稳态螺旋
间距随附着动力学系数的变化

Fig. 9. Comparison of spiral spacing as a function of
kinetic coefficient β in the anisotropic (ε = 0.1) and
isotropic spirals.

图 10给出了界面动力学作用下螺旋的生长动
力学机理. 可以看到界面附着动力学过程并没有改
变螺旋间距随着吸附率指数变化的整体趋势, 仅仅
通过指数因子的变化调制螺旋生长机理, 这与吸附
率对螺旋生长的作用类似. 具体而言, 随着动力学
系数的增加, 指数因子γ呈现出增加的趋势, 这与
Karma等 [31]的结论是一致的. 此外, 与小面相生
长相比, 各向同性螺旋生长的指数因子表现出更为
敏感的动力学系数相关性, 进一步论证了界面附着
动力学过程对于局域平衡以及亚稳态螺旋生长不

同的影响作用, 说明小面相螺旋生长由于界面附着

动力学过程、非本征动力学作用以及强各向异性的

耦合, 导致动力学生长机理受到多方面因素的综合
调制作用, 因此对于单一的界面动力学系数表现为
较低的依赖性.
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图 10 界面动力学作用对螺旋生长动力学特征的调制作

用 (a) 不同动力学作用下小面相螺旋间距随吸附率的变
化规律; (b) 各向同性与小面相生长中指数因子 γ随附着

动力学系数 β的变化

Fig. 10. Growth dynamics modulated by the differ-
ent kinetic effects: (a) Related curves of spiral spacing
versus the deposition rate in the anisotropic spirals
(ε = 0.1) under the different kinetic effects; (b) the
value of exponent γ as a function of kinetic coefficient
β in the anisotropic (ε = 0.1) and isotropic spirals.

4 结 论

本文主要通过定量相场模型研究了六方GaN
表面小面相螺旋结构在不同各向异性、表面吸附率

以及界面动力学作用下的形貌特征与生长动力学

机理. 主要结论如下.
1) 小面相螺旋生长的强各向异性通过影响界

面生长尖端曲率调制界面局域平衡态与平衡原子
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密度, 并且通过增强局域过饱和度提高台阶推进速
率, 驱动螺旋生长向着利于台阶推进的方向进行,
并且降低了模拟结果的收敛性.

2) 表面吸附率通过台阶推进速率与过饱和度
的变化反作用于界面尖端曲率, 使得吸附率的增加
推进了螺旋生长的进程, 导致了稳态螺旋间距的降
低, 同时降低了螺旋间距随界面厚度的收敛性. 螺
旋间距随着吸附率的变化满足指数关系, 其中各向
同性与小面相螺旋生长主要表现为前置因子A 的

差异, 而对于生长动力学机理相关的指数因子, 各
向异性的作用没有产生明显的差异.

3) 原子的附着/反附着通过影响界面原子运动
而产生界面动力学作用, 驱动台阶界面从局域平衡
态向非平衡态转变, 随着动力学系数的增加, 台阶
推进速率增大, 小面相螺旋生长呈现出从六方相向
各向同性转变的趋势. 附着动力学系数的增加导致
稳态螺旋间距的降低, 界面动力学系数对螺旋生长
机理的影响规律主要体现为指数因子的调制作用,
而不改变螺旋间距随吸附率指数变化的整体趋势.
指数因子随着动力学系数的增大而缓慢增加. 此
外, 小面相螺旋生长由于非本征动力学作用而处于
亚稳态, 因此与各向同性相比表现出较低的界面动
力学系数依赖性.
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Abstract
In this paper, we perform the quantitative phase-field simulations based on the surface morphology and growth

regime of the hexagonal GaN spiral structure. We investigate the highly anisotropic energy, the deposition rate and
the kinetic attachment and detachment effects. A regularized equation including the modified gradient coefficient is
employed to study the anisotropic effect. Results show that the highly anisotropic energy modulates the equilibrium
state by changing the local curvature of the tip step and thus leading to the changed spiral spacing. Under the weak
anisotropy, the spiral spacing and morphology keep stable with the increase of the anisotropic strength. In the case
of facet anisotropy, however, the larger anisotropic strength facilitates the spiral growth due to the local interfacial
instability caused by increasing the supersaturation for the tip step. As to the effect of deposition, the deposition rate
imposes the reaction on the curvature of interface due to the variations of supersaturation and step velocity. The larger
rate of deposition enables the shorter spacing for both anisotropic and isotropic spirals. We carry out a convergence
study of spiral spacing with respect to the step width to estimate the precision of the phase-field simulation. Results
show that the larger deposition rate and the higher anisotropy give rise to the lower convergence of the spiral model.
Moreover, we find that the kinetic attachment affects the instinct regime of spiral growth by changing the step spacing
and the scaling exponents of spiral spacing versus deposition rate. The anisotropic spiral exhibits the more significant
hexagonal structure and the lower value of step velocity by reducing the value of kinetic coefficient. The scaling exponent
decreases with anisotropy increasing, but it increases with kinetic effect strengthening. The highly anisotropic energy
contributes to weakening the sensitivity of the spiral spacing to the kinetic effect.
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