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根据反应限制聚集（)*+,-./0 1.2.-*3 +44)*4+-./0，567）模型，研究表面活性剂存在时的薄膜外延生长动力学过程 8
研究结果表明，在二维岛的生长初期，分形岛与紧致岛具有不同的岛密度和“死”原子密度（岛的相对总面积）增长

方式：分形岛密度随覆盖率生长指数小于 #，紧致岛密度的生长指数大于 #；分形岛相对总面积随覆盖率线性增长，

紧致岛相对总面积随覆盖率非线性增长 8
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# A 引 言

现代微电子及光电子工业正朝着微型化的方向

发展，预计 "# 世纪的电子器件的尺寸将在 02 量级，

这些 器 件 的 材 料 一 般 都 是 通 过 薄 膜 生 长 而 获 得

的［#］8 揭示薄膜生长中原子过程的动力学机理，为

在薄膜的制备中提高质量提供了理论依据 8 因此，

薄膜生长过程的物理机理成为物理学的研究热点 8
由于表面张力的影响，外延薄膜主要呈岛状生长方

式，得到的薄膜一般比较粗糙 8 B/C*1 等的研究表

明，在薄膜外延生长中加入表面活性剂，可以使岛的

生长方式从岛状生长变为层状生长，大大地降低薄

膜的粗糙度［"］8 最近，实验研究表明［(—’］：在薄膜外

延生长中加入表面活性剂后，二维岛的形貌特征变

化与不加表面活性剂的情况完全相反 8 升高温度或

降低沉积速率时，基底上组成了大的分形岛；而在降

低温度或增大沉积速率时得到的是小的紧致岛 8 理

论上，6.D 等提出的反应限制聚集（567）模型［9］定性

地解释了这一实验现象 8 在此基础上，E+04 等人考

虑岛形貌对交换能的影响，通过计算机模拟研究了

温度和沉积速率对二维岛形貌的影响［F，%］8 然而这

些研究未深入探讨生长初期岛的动力学生长过程 8
本文采用反应限制聚集模型，研究了表面活性剂存

在时的薄膜外延生长中二维岛生长的动力学过程 8

这为进一步控制薄膜生长过程提供了理论依据 8

" A 反应限制聚集模型和动力学蒙特卡

罗（G.0*-., H/0-* B+)1/，IHB）模拟

反应限制聚集模型［#，9］考虑 ! 类原子在覆盖有

一满单层表面活性剂 " 的基底 # 上的生长过程 8 在

同质外延生长中，# J !；在异质外延生长中，#"! 8
! 类沉积原子有三种状态：#）处于表面活性剂层上

的原子，它们仍可以自由扩散；"）“粘”在核或岛边缘

尚未与活性剂原子交换的沉积原子，它们仍在活性

剂层上；(）已经与表面活性剂原子交换了位置，处于

表面活性剂层中的沉积原子 8 处于前两种状态的原

子仍可参与原子运动，称为“活”原子；处于第三种状

态的原子是稳定的，不能继续运动，称为“死”原子 8
! 类“活”原子可以 #）在活性剂层上扩散；"）克服一

个大的势垒与活性剂原子交换，成为一个岛核，这一

过程称为交换成核；(）“粘”在核或岛边缘的 ! 类原

子与活性剂原子交换成为稳定岛的一部分，这个过

程称为助交换 8
567 模型包含三个假定：首先，沉积原子需要

克服一个较大的势垒 $@*与表面活性剂发生位置交

换后才能成为稳定的形核中心 8 后到的沉积原子仍

需要克服一个能量势垒 $+*与表面活性剂原子发生

位置交换，然后才能成为稳定岛的一部分 8 最后，仅
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仅是那些发生了位置交换的沉积原子才能形成岛，

也就是说，处于表面活性剂层内的岛才是稳定的 !
我们选取 "## $ "## 正方格子，沉积原子扩散、

交换成核以及助交换三个过程的微观概率为 ! %

!&’( ) "( )#$ ，其中 " 为三个过程的能量势垒，!为

尝试 频 率 ! 在 模 拟 中 原 子 扩 散 的 能 量 势 垒 "*

% #+,-&.；交换成核的能量势垒 "/& % #+-#&.；助交

换的能量势垒 "0& % #+1"&.，试探频率!取为 2+3453
$ 3#3# $（$ 为生长温度）! % 类原子以一定的沉积

速率 沉 积 到 表 面 活 性 剂 层 上 后，以 概 率 !* %

!&’( )
"*( )#$

在表面活性剂层上扩散，也可以概率

! /& %!&’( )
"/&( )#$

与表面活性剂原子发生交换成为

稳定的岛核；在扩散中“粘”到核心或岛边缘的 % 类

原子发生助交换的概率为 &* !0& % &*!&’( )
"0&( )#$

，

其中 &* 为这个原子的临近“死”原子数 ! 通过模拟

得到的岛密度、岛形状随温度、% 类原子沉积速率

变化的结果与实验结果定性地符合 !

6 + 模拟结果与分析

图 3 是沉积速率 ’ 为 #+##,789/，% 类原子覆

盖率"为 #+378，温度 $ 分别为 6##:，63,:，62#:，

64#: 的岛形貌图，从中可以看出随着温度的上升，

岛形貌经历了从紧致到分形的变化 ! 由于扩散能量

势垒较小，当 % 类原子沉积在晶体表面时，会以较

大的概率在晶体表面扩散 ! 当原子扩散到由 % 类

“死”原子组成的岛边缘后，由于助交换势垒较大，原

子不可能马上发生交换成为“死”原子，而要在该位

置停留一段时间，在停留时间内，其他原子不能扩散

到相同的位置，而只能沿着岛边缘寻找其他位置 !
因此，岛边缘有许多这样的停留原子，它们发生助交

换后，使岛成为紧致型结构；温度越高，助交换的概

率越大，% 类“活”原子在岛边缘停留的时间越短，

对后续原子在该位置的粘帖影响越小，岛趋向于分

形结构 !
图 " 是温度为 6##:，覆盖率为 #+378，沉积速率

分别为 #+###3789/，#+##3789/，#+##",789/，#+#3789
/ 时的岛形貌图，从中可以看出随着沉积速率的增

加，岛形貌经历了从分形到紧致的变化 ! 相同的温

度下，单个原子扩散、助交换的概率保持不变 ! 当沉

图 3 沉积速率 ’ 为 #+##,789/，覆盖率为 #+378 时，岛形貌随

温度 $ 变化 （0）$ % 6##:；（;）$ % 63,:；（<）$ % 62#:；（*）$ %

64#:

图 " 温度为 6##:，覆盖率"为 #+378 时，岛形貌随沉积速率 ’
的变化 （ 0）’ % #+###3789/；（;）’ % #+##3789/；（ <） ’ %

#+##",789/；（*）’ % #+ #3789/

积速率较小时，晶体表面“活”原子数相对较小，原子

在岛边缘停留时间小于后续“活”原子扩散到岛边缘

的平均时间，原子发生助交换后，使岛成为分形结

构；随着沉积速率的增加，扩散的“活”原子增多，在
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岛边缘停留的“活”原子增加，它们发生助交换后，使

岛成为紧致结构 ! 图 "、图 # 的模拟结果与实验定性

的符合 !
图 $ 反映了沉积速率为 %&%%’()*+ 时，不同温

度下岛密度随覆盖率变化的关系，图中右下角的插

图是将坐标取对数以后的图形 ! 由于! , !"，图 $
反映了岛密度随时间变化的关系 ! 从图中可以看

到，在生长初期（覆盖率较小），岛密度 # + 随覆盖率

!指数增长，即 # + , $!"（ $ 为常数，" 为增长指

数）；随着覆盖率的增加，岛密度逐渐趋于稳定值 !
且随温度增加，指数增长的区域越宽 ! 当温度低于

转变（岛形貌从紧致到分形的转变）温度 $"’-［.］，即

二维岛为紧致岛时，"/ "；当温度高于 $"’- 即二维

岛为分形岛时，" 0 "! 当温度为 #1%- 时，"!$&"$2
3 %&%$2；温度为 $"’- 时，"!"&%1" 3 %&%%%；温度为

$2%- 时，"!%&$1$1 3 %&%"$’ ! 当温度较低时，扩散

原子发生交换成核的概率较小，在生长初期岛密度

小，生长指数大；而温度升高时，扩散原子发生交换

成核的概率变大，相同覆盖率下，岛密度也大，生长

指数较小 !

图 $ 沉积速率 ! 为 %&%%’()*+，不同温度 % 下岛密度 &+ 随覆盖

率!变化的曲线（小图为取自然对数以后的图形）

图 2 反映了不同温度下 ’ 类“死”原子密度（岛

的相对总面积）随覆盖率变化的关系 ! 从图中可以

看出，在生长初期，当温度大于转变温度，即生长岛

为分形岛时，“死”原子密度随覆盖率线性增长；当生

长岛为紧致岛时，“死”原子密度随覆盖率非线性增

长，随 着 覆 盖 率 的 增 加，增 长 方 式 逐 渐 变 为 线 性

增长 !
’ 类原子变成“死”原子的方式有交换成核和

图 2 沉积速率 ! 为 %&%%’()*+，不同温度 % 时“死”原子密 &4

随覆盖率!变化的曲线

助交换两种 ! 当温度低于转变温度，即生长岛为紧

致岛时，一方面交换成核的概率较小 ! 另一方面生

长初期岛密度较小；原子扩散速率小；岛边缘的停留

“活”原子停留时间较长，对后续原子粘贴到岛边缘

的阻碍较大，这些原因使得原子发生助交换的概率

小 ! 在生长初期交换成核和助交换的总概率小于原

子的沉积速率，所以“死”原子密度增长曲线为如图

的非线性增长 ! 保持温度不变，随着覆盖率的增加，

虽然单个原子发生交换成核的概率未变，但由于积

累下来的扩散“活”原子增加，交换成核的总概率增

加 ! 另一方面，虽然单个停留“活”原子的停留时间

不变，但随着扩散“活”原子、岛密度、岛面积的逐渐

增加，原子粘贴到岛边缘发生助交换的总概率增加 !
当交换成核和助交换的总概率与沉积速率平衡时，

“死”原子密度的增长方式变为线性增长 ! 温度越

低，达到这种平衡所花的时间越多，非线性增长的区

域越大 !
当温度高于转变温度，即生长岛为分形岛时，在

生长初期，一方面单个原子发生交换成核的概率较

大 ! 另一方面，“活”原子的扩散速率较大；“活”原子

在岛边停留的时间较短，对后续原子的粘贴影响较

小，使得助交换的总概率较大 ! 在后续原子沉积到

基底之前，大多数原子有足够的时间变成“死”原子，

即交换成核和助交换的总概率与沉积速率始终处于

相对平衡 ! 所以，生长开始阶段“死”原子密度就是

线性增长 !
图 ’ 反映了当温度为 $%%- 时，不同沉积速率下

岛密度随覆盖率变化的关系 ! 图形与图 $ 相似，在
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生长初期，岛密度随覆盖率指数增长，即 ! ! " "!"

（" 为常数，"为增长指数）；随着覆盖率的增加，岛

密度逐渐趋于稳定值 # 增长指数"随着沉积速率的

增加（岛形貌从分形到紧致）而增加 # 当沉积速率为

$%$$$&’()! 时，" " $%*$+ , $%$&-；当 沉 积 速 率 为

$%$./’()! 时，"" &%0&1 , $%$*- # 在生长初期，保持

温度不变，单个“活”原子发生交换成核的概率不变 #
当沉积速率较小，即生长岛为分形岛时，因为 # "!2
$，达到某一覆盖率!所花时间较多，沉积到基底表

面的 % 类原子有更多的时间扩散以后与活性剂原

子交换成为岛核；沉积速率较大，即生长岛为紧致岛

时，达到相同的覆盖率!，% 类原子在表面发生动力

学过程的时间较少，与活性剂原子交换成为岛核的

机会较少 # 这样，在同一覆盖率下，沉积速率越大，

发生交换成核的总概率越小，生长指数"越大 #
图 - 反映了相同温度（*$$3）下 % 类“死”原子

密度随覆盖率变化的关系，与图 + 类似 # 在生长初

期，当沉积速率较小，即生长岛为分形岛时，“死”原

子密度随覆盖率线性增长；当沉积速率较大，即生长

岛为紧致岛时，“死”原子密度随覆盖率非线性增长，

随着覆盖率的增加，增长方式逐渐变为线性增长 #

图 / 温度 & 为 *$$3，不同沉积速率 $ 下岛密度 ’! 随覆盖率!
变化的曲线

如前所述，扩散原子变成“死”原子的方式有交

换成核和助交换两种，在相同的温度下，单个原子发

生交换成核的概率，“活”原子在岛边缘的停留时间

都不变 # 当沉积速率较大时，达到某一覆盖率!所

需时间较短，大多数 % 类原子还来不及通过一定的

动力学过程（交换成核或助交换）成为“死”原子，即

原子成为“死”原子的速率小于沉积速率，使得“死”

图 - 温度 & 为 *$$3，不同沉积速率 $ 下“死”原子密度 ’4 随覆

盖率!变化的曲线

原子密度的增长为如图所示的非线性形式 # 随着覆

盖率的增加，扩散“活”原子总数大量积累，虽然单个

原子发生交换成核的概率不变，但扩散原子发生交

换成核的总概率增加，使得岛密度增加，同时岛的面

积也会逐渐增加，扩散原子粘贴到岛边缘发生助交

换的概率增加 # 这使得原子成为“死”原子的速率增

加，当增加到与沉积速率平衡时，“死”原子密度随覆

盖率线性增加 #
当沉积速率较小时，达到某一覆盖率!所需时

间较长，大多数 % 类原子有足够的时间通过一定的

动力学过程（交换成核或助交换）成为“死”原子，即

原子成为“死”原子的速率大于或等于沉积速率，使

得从生长过程一开始“死”原子密度的增长为如图所

示的线性形式 #

+ % 结 论

本文采用 5(6 模型，运用 3’7 模拟方法研究

了薄膜外延生长的动力学过程，得到了岛密度及

“死”原子密度随覆盖率增长的一些结论 # 结果表

明：当以不同的方式（生长温度和沉积速率）来改变

生长条件时，所得到的生长过程曲线定性地类似，这

是合情合理的，因为虽然生长条件发生了改变，但生

长机理没有改变 # 在二维岛的生长初期，分形岛与

紧致岛具有不同的岛密度和“死”原子密度增长方

式：分形岛密度随覆盖率生长指数小于 &，紧致岛密

度的生长指数大于 &；分形岛相对总面积随覆盖率

线性增长，紧致岛相对总面积随覆盖率非线性增长 #
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