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采用实际的生长模型和物理参量，用 ()*+, -./0)方法对高温下金属薄膜的生长过程进行了模拟研究 1综合考
虑了原子沉积、扩散、成核、生长和扩散原子的再蒸发、原子沿岛周界扩散和岛的合并等众多过程后，模拟得到与实

验结果相当一致的薄膜生长形貌及其相应的定量结果 1通过动态统计薄膜生长过程中的岛数目及薄膜生长率，得到
实验中不易直接获得的高温下薄膜生长的许多细节，如岛数目和薄膜生长率随表面温度、覆盖度变化的详细情况等 1
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! 引 言

薄膜的生长过程对薄膜器件，如用作异质结激

光器、多量子阱器件、高反射率的软 5射线反射镜
等的半导体器件和用作光学涂层、防腐层的多层膜

的质量有重要的影响，它往往会直接影响到表面及

界面的结构和器件的热学、电学、光学性质，因而对

薄膜生长过程及生长机理的研究，对于薄膜乃至晶

体生长和薄膜器件的研制都有着重要的理论意义和

应用价值［!］1
近几年来，随着实验手段的提高，特别是扫描隧

道显微镜（67(）和原子力显微镜（89(）等用于观察
薄膜的生长形貌，人们在研究薄膜生长方面已经取

得了许多有益的成果 1如：:;.*<等［"］在室温下观察
到 8=在 >=（$$$!）表面的分形生长，?)++等［#］发现低
温下 @+在 @+（!!!）表面上生长呈分形状，随温度升
高逐渐过渡到枝晶状生长，?/=*,等［%，3］在 @+（!!!）表
面沉积 8< 原子时也发现类似的生长现象 1更为复
杂的实验结果，如薄膜生长过程中小团簇的扩散［&］，

表面活性剂（A=/B.C+.*+）对薄膜生长的影响［’］，液体
表面上薄膜的生长［2］，薄膜各向异性生长［4，!$］扩散

原子相互作用［!!］等也陆续获得 1对薄膜的生长现
象，人们用计算机模拟的方法进行了较多的研究，揭

示了薄膜生长的许多细节［!"—!&］1尽管有了上述的研

究工作，但高温下薄膜生长的实验结果相对还很少，

因为要在较高温度下观察薄膜的生长过程难度较

大 1事实上，高温下薄膜的生长过程更为复杂，除了
原子的沉积、扩散、成核和生长等过程外，还有扩散

原子的再蒸发、原子沿岛边界扩散和岛的合并等过

程 1采用计算机模拟的方法可以较好地再现这些复
杂过程，并得到许多直观的统计结果［!’—"$］1
本文在考虑了上述薄膜高温下生长的各过程

后，采用实际的生长模型和物理参量，用 ()*+, -./0)
方法模拟了高温下薄膜的生长过程，着重研究了 9,
（$$!）表面二维 9,薄膜在 "3$—’$$ D温度范围内的
生长现象，得到一系列有意义的结果 1

" 模 型

原子以某一设定的沉积速率 !（原子单层E秒，
()*)0.F,/EA）沉积到生长表面上后可以在表面上随机
扩散 1每一原子的表面扩散率满足 8//G,*H=A方程：

" I "$ ,JK（L #M E $? %）， （!）

其中 "$ 表面原子的振动频率（ N ’O" P !$!" AL !），#M

是扩散原子的表面迁移能（对 9,E9,（$$!），#M I $ 1 %3

,Q［"!］），% 是表面温度，$? 是 ?)0+RS.**常量 1在较高

温度下，扩散原子会从表面上再蒸发 1按统计理论，
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沉积原子在衬底表面的驻留时间可表示为

!! " #
!$
%&’（"! ( #) $）， （*）

其中 "! 为沉积原子在表面上的吸附能 +通常情况
它是扩散原子表面迁移能的三倍［**］，即 "! " ,"- +
因此每一个沉积原子在驻留时间内的扩散总步数为

%! " !!! " %&’［（"! . "-）( #) $］+ （,）
当两个扩散原子相遇时形成稳定的晶核而停止

扩散，而后这些晶核成为岛的生长中心，当后续沉积

原子扩散到它们的临近位置时，即在岛上扩散或生

长 +如果扩散原子在驻留时间内既未形成稳定的晶
核，又没有黏附到岛上生长，则取消该原子（再蒸

发）+当表面温度较高时，沉积原子除了在表面上扩
散外，还会在岛的周界上扩散，其扩散率也可表示为

/001%2345方程形式：
!6 " !$ %&’（. "% ( #) $）， （7）

其中 "% 是原子沿岛周界的迁移能（对 8%(8%（$$#），

"% " $9:; %<［*,］）+这里近似认为原子的表面振动频
率与沿岛周界的振动频率相等［#=］，当扩散到岛的扭

折位置（>32>5）时停止扩散，成为岛的一部分且原子
附着在岛上后不再蒸发 +设定周期边界条件 +

, 结果与讨论

按照上述模型，可以得到单原子层厚薄膜生长

初期的形貌图，如图 #所示 +为了跟实验结果比较，
设定模拟条件与实验条件一致［*#］，即沉积速率 & "
#+#; ? #$. * @A2AB!C%0(5，覆盖度为"" $+ $D EA2AB!CF
%0，相应的表面温度为：$ " *$，#$=，#:,G +从图 #中
可以看出，8%（$$#）表面的 8%岛的尺度较小且较致
密，与实验上得到 HIE图十分相象［*#］+原子扩散率
随温度升高而增大，较大的表面原子扩散率会有更

大的机会在后续的沉积原子到达表面前与表面上的

岛或晶核相遇而生长，故而岛的数目相对较少而岛

的尺寸较大 +生长成致密岛的主要原因是原子具有
较大的沿岛周界的扩散率 +对 8%(8%（$$#）系统，原子
沿岛周界的扩散率较大，如图 *所示，在 *;$—D$$ J
温度范围内，原子沿岛周界的扩散率为 #—#$= 5. #范

围 +比同温度下原子在生长表面上的扩散率仅小
#—*个量级 +若这种扩散率很小，如 /K 在 LM（###）
表面或 /K在 /K（###）表面的生长，则岛的形状为枝
叉状，具有分形结构［*7，*;］+

图 # 几种不同温度下 8%（$$#）表面单层 8%岛的生长形貌图 （!）为 $ " *$G；（N）为 $ " #$=G；（O）为 $ " #:,G

图 * 不同温度下原子在表面的扩散率和沿岛周界的扩散率

同样地，可以得到在不同温度下的薄膜生长图，

并得到相应的统计结果，如不同温度下的饱和岛密

度 ’ 5（或岛的数量 ’）及表面生长原子数 ( 等 +图 ,

是饱和岛数量 ’ 5 随温度变化的情况 +模拟条件设定

为：沉积速率 & " $9# @A2AB!C%0(5，覆盖度为"" $9#
@A2AB!C%0(5 +当 $ P ,$$ J时，成核过程一直持续，即
使达到最大覆盖度为"" $9# @A2AB!C%0时岛数目仍
未达到饱和 +当 $ 在 ,$$—;$$ J温度区间时，’ 5 随

温度升高而逐渐减少；而当 $ Q ;$$ J时，’ 5 随温度

升高急剧下降，这与文献［*#］中当 $ Q *;$G时饱和
岛数量 ’ 5 急剧下降的实验结果是符合的 +文献［*#］
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中把产生这种现象的原因归结为高温下岛之间的合

并，导致岛数目的减少 !事实上，在覆盖度较低的情
况下，岛之间的合并效应并不明显 !在我们的模拟研
究中发现，除了岛之间的合并效应外，导致岛数目急

剧减少的另一个原因是高温下的扩散原子的再蒸

发 !在表面温度不很高时，再蒸发现象不显著，沉积
原子大都在表面上成核或生长 !随着温度的进一步
升高，扩散原子的最大扩散步数（寿命）减小，沉积原

子会有部分再蒸发，形成稳定晶核的概率降低，使得

岛密度降低 !当然，再蒸发效应还与原子的沉积速率
有关，在较高的沉积速率的情况下，表面上有大量的

沉积原子同时在扩散，它们相遇成核的机会很大，再

蒸发效应即使在较高温度下也不明显 !在经典的成
核理论中，也有饱和稳定晶核密度随温度变化出现

尖锐转折的曲线［"#］!事实上，由于沉积过程的统计
性质，这种转折会比较平缓，已有的实验结果也说明

了这一点 !这也表明，模拟曲线更符合实验结果 !
我们定义某一覆盖度下表面上薄膜最终生长的

原子数目 ! 与总沉积原子数（覆盖度!）之比为薄
膜生长率 " !显然，薄膜生长率可以较直观地体现扩
散原子的再蒸发效应 !图 $是在 # % &’()*+*,-./012，

!% &’( )*+*,-./0条件下薄膜生长率随温度变化的
情况 !在相对较低的温度下，薄膜率生长基本保持在
(，即再蒸发效应不明显；当表面温度 $ 3 4&& 5时，
薄膜生长率随温度升高而降低 !在更高的温度下（$
3 6&& 5），扩散原子的再蒸发率很大，少量的扩散原
子很难形成稳定的晶核，薄膜生长率趋于 &，即薄膜
难以生长 !

图 7 饱和岛数目 %2 随表面温度 $变化的情况

随着原子不断沉积到基底表面（覆盖度的增

大），一方面，新岛的不断生成导致岛的数目 % 逐渐
增多，另一方面，岛之间的合并又导致岛的数目的减

图 $ 薄膜生长率 " 随温度 $变化的情况

少 !在较低覆盖度下，新岛的生成占优，岛的数目在
总体上逐渐增多 !在达到饱和状态后，岛的数目不再
增多，随着覆盖度的继续增大，岛的尺寸逐渐增大，

岛之间的合并也逐渐增多，岛的数目又会逐渐减少 !
图 4给出了几种不同温度下岛数目 % 随覆盖度!变
化的情况的动态统计结果 !从图 4中可以发现，通常
情况下，只有当覆盖度大于 &’"4 )*+*,-./0时才出现

图 4 岛数目 %随覆盖度!变化的情况

图 # 表面生成的原子数 !随覆盖度!变化的
情况
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明显的由于岛之间的合并而使得岛的数目的减少 !这
也进一步说明，在较低覆盖度下，出现饱和岛数目急

剧减少的主要原因是高温下的扩散原子的再蒸发 !
值得指出的是，在不同的温度下，表面生成的原

子数 ! 随覆盖度!变化的情况有所不同 !如图 "所
示，当温度相对较低时（ " # $%& ’），表面生成的原
子数 ! 随覆盖度!线性增加（图 "中曲线的斜率即
薄膜生长率为 (，即扩散原子没有再蒸发，全部在表
面上生长）；而当温度相对较高时（" ) $%& ’），尽管
表面生成原子数 ! 也随着覆盖度的增大而增加，但
其生长率（曲线的斜率）小于 (，即扩散原子有部分
再蒸发 !温度越高，再蒸发现象越明显，薄膜生长率
也越小 !当达到一定的覆盖度（如 " * %%& ’曲线中

!* &+,% -./.01234）后表面生成原子数 ! 又随覆盖
度的增大而线性增加，且曲线斜率基本保持为 ( !这
是因为在较高的覆盖度下，沉积原子在表面上自由

扩散的空间较小，这些原子在驻留时间内与已长成

的岛相遇而生长的机会大大增大 !此时，几乎所有的
沉积原子都能在再蒸发前生长 !因此，在高覆盖度条
件下，扩散原子的再蒸发效应不明显，岛之间的合并

在导致饱和岛数目急剧减少时起主要作用 !

总之，高温条件下薄膜的生长情况要比低温时

复杂得多，扩散原子的再蒸发、原子沿岛周界的扩散

和岛之间的合并等都对薄膜的生长，如岛的形貌、岛

密度和薄膜生长率等产生重要的影响 !

$ 结 论

用 5./63 7140.方法模拟了在 ,%&到 8&& ’温度
范围内 93（&&(）表面二维 93薄膜的生长过程，得到
与实验结果一致的薄膜生长形貌及相应的定量结果，

揭示了高温下薄膜生长的众多细节 !研究结果表明：
(+ 由于高温下 93:93（&&(）系统中 93原子具有

较大的沿岛周界的扩散率，使得生成的二维 93岛具
有致密的结构，不具分形特性 !

, + 高温下原子的再蒸发效应对薄膜生长中岛
的数量和薄膜生长率有直接的影响，尤其在低沉积

速率和低覆盖度情况下，导致表面岛密度急剧下降

的主要原因是扩散原子的再蒸发 !
; + 岛的合并固然会导致岛数量的较少，但只有

在较高覆盖度时或薄膜生长达饱和状态后，才在导

致表面岛密度急剧下降中起主要作用 !

［(］ <!=1/>，?! @!=A，#$%&’(&，!"（(BB"），8,$（C/ 7DC/3E3）［王 兵

等，物理，!"（(BB"），8,$］!
［,］ F! @! GH1/>，I! JKD4.L34，7! MA/6D34，F! I! <3D-，#$%& ! )*+ !

,*-- !，#$（(BB(），;,8B !
［;］ 5!<.66，N!5CKD302，M! 7.-E1，./01 ! .(’ !，!$!（(BB,），("( !
［$］ G!<4A/3，7! F.-1C/KO2P，G! F.L34，’! ’34/，!2-/0*，%#&（(BB$），

$"B !
［%］ G! <4A/3，G! F.L34，7! <.41>/. *- 23 !，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，$’
（(BB$），(B%% !

［"］ M!Q! ’300.>>，R!9! S.634，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，#$（(BB(），",, !
［8］ I! S4CT-.3KD，G! R! S1/ L34 S3>6，I! R! 53234 *- 23 !，#$%& ! )*+ !

,*-- !，$!（(BB$），;U$; !
［U］ M!V! W3，N!5CKD302，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，()（(BBU），",,!
［B］ Q!7! I.44C6E-1，5! <CT/1>63，M! F.E3/X30L *- 23 !，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，

$(（(BB8），B(( !
［(&］ <! 9CEKD34，G! <4A/3，I! S! <146D，*- 23 !，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，(!
（(BBB），(8;, !

［((］ J!F3/CEKD，F! JKDAE634，I! =C/66340C/ *- 23 !，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，(!
（(BBB），;U;B !

［(,］ ?! Q! QCA *- 23 !，4(-2 #$%& ! .’5 !，’(（(BBB），(;&,（C/ 7DC/3E3）

［刘祖黎等，物理学报，’(（(BBB），(;&,］!
［(;］ @!W! ?D1/> *- 23 !，4(-2 #$%& ! .’5 !，’&（,&&&），,B8（C/ 7DC/3E3）

［张庆瑜等，物理学报，’&（,&&&），,B8］!
［($］ G!Q!=3C *- 23 !，4(-2 #$%& ! .’5 !，’&（,&&&），8B(（C/ 7DC/3E3）

［魏合林等，物理学报，’&（,&&&），8B(］!
［(%］ @!W! ?D1/> *- 23 !，6$’5 ! #$%& !，(（(BBB），,B" !
［("］ Y!W1/> *- 23 !，4(-2 #$%& ! .’5 !，’&（,&&&），,,,%（ C/ 7DC/3E3）

［杨 宁等，物理学报，’&（,&&&），,,,%］!
［(8］ ?! W! ?D1/>，5!M! Q1>1002，.(’*5(*，!$#（(BB8），;88!
［(U］ 5!G.D1>3，5! <.66，5! 5.4>3/E634/ *- 23 !，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，$#
（(BB"），,;""!

［(B］ 9!5!=A，@! Z! ?DA，?! @! =A，6$’5 ! #$%& ! ,*-- !，)"（(BBU），

B("!
［,&］ 9!5!=A，@!Z! ?DA，?! @!=A，6$’5 ! #$%& !，&（,&&&），$B!
［,(］ I!R! J64.EKC.，[! N! ZC34K3，F! R! [41>.E36，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，$*
（(BB;），;"(%!

［,,］ I!R! S3/1\03E，M! [! N! J]C0034，5! G1/\AKP3/，)*7 ! #089 ! #$%& !，

’$（(BU$），;BB!
［,;］ ?! W! ?D1/>，V! 7D3/，5! M! Q1>1002，#$%& ! )*+ ! ,*-- !，$%（(BB$），

(U,B!
［,$］ G!F.L34，̂ ! G1D/，G!<4A/3 *- 23 !，!2-/0*，%##（(BB;），($(!
［,%］ G!F.L34，G!<4A/3，I! Z! <AKD34，’! ’34/，./01 ! .(’ !，!&(（(BB;），

(,(!
［,"］ <! Q3HCE，[! J! 71-]\300，: ! ;2( ! .(’ ! "*($583 !，’（(B"8），,&B !

U%%( 物 理 学 报 %&卷



!"#$%&’"() (* ’+, ")"’"&% -.(/’+ (* #,’&% ’+")
*"%#! &’ +"-+ ’,#0,.&’$.,!

!" #$%&’()%*）+） ,-) .)/%’0)%&+） !" 1)’0)%2）

*）（!"#"$%&’ (")*"% +, -&.")&"，/’"0.$)1 2).3"%#.*4 +, 5"&’)+6+14，7$)18’+9 2*33*4，(’.)$）
+）（:";$%*<")* +, =;;6."> ?’4#.&#，/’"0.$)1 2).3"%#.*4 +, 5"&’)+6+14，7$)18’+9 2*33*4，(’.)$）

2）（:";$%*<")* +, =#*%+)+<4 $)> =;;6."> ?’4#.&#，2).3"%#.*4 +, -&.")&" $)> 5"&’)+6+14 +, (’.)$，7",". +233+5，(’.)$）

（67879:7; < =787>?7@ +333；@7:9A7; >BCDA8@9EF @7879:7; *+ (B@8G +33*）

/H,I6/JI

IG7 BFK>98 E@K87AA7A KL CD8M7BF9KC BC; 9C9F9BM N@KOFG KL FG9C L9M>A KC >7FBM AD@LB87A B@7 A9>DMBF7; ?P (KCF7 JB@MK >7FGK;，
DA9CN @7BM9AF98 N@KOFG >K;7M’#7 KC #7（33*）AD@LB87 BC; EGPA98BM EB@B>7F7@A Q HP FBR9CN 9CFK B88KDCF FG7 EGPA98BM E@K87AA7A 9C’
:KM:7; 9C L9M> N@KOFG，AD8G BA ;7EKA9F9KC，;9LLDA9KC，CD8M7BF9KC，N@KOFG，7:BEK@BF9KC，7;N7 ;9LLDA9KC BC; 8KBM7A87C87，FG7 >K@EGKMK’
NP BC; SDBCF9FBF9:7 8GB@B8F7@9AF97A KL FG9C L9M> N@KOFG B@7 K?FB9C7;Q IG7 ;7FB9MA KL FG9C L9M> N@KOFG BF G9NG AD?AF@BF7 F7>E7@BFD@7A，
AD8G BA FG7 8GBCN7 KL 9AMBC; ;7CA9FP BC; N@KOFG @BF7 O9FG F7>E7@BFD@7 BC; 8K:7@BN7，B@7 K?FB9C7; ?P >BR9CN AFBF9AF98BM 8KDCF9CN
;D@9CN FG7 N@KOFG E@K87AA7A，OG98G B@7 ;9LL98DMF FK B887AA ;9@78FMP 9C @7BM 7TE7@9>7CFA Q

12345678：FG9C L9M>，(KCF7 JB@MK A9>DMBF9KC，CD8M7BF9KC，9AMBC; ;7CA9FP，N@KOFG @BF7 KL FG9C L9M>
0&99：5UVV，5U2V，5UW3

"X@KY78F ADEEK@F7; ?P %BFD@BM ,897C87 #KDC;BF9KC KL 1G7Y9BCN X@K:9C87，JG9CB（&@BCF %KQ *WU324），?P FG7 #KDC;BF9KC KL FG7 $CN9C77@9CN ,897C87 J7CF7@，

1G7Y9BCN "C9:7@A9FP KL I78GCKMKNP，JG9CBQ

WVV*U期 吴锋民等：高温下金属薄膜生长初期的模拟研究


