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入射能量对Au/Au(111)薄膜生长影响的
分子动力学模拟

颜超† 黄莉莉 何兴道

(南昌航空大学测试与光电学院, 无损检测技术教育部重点实验室, 南昌 330063)

( 2013年 10月 21日收到; 2014年 1月 23日收到修改稿 )

利用分子动力学模拟了Au原子在Au(111)表面低能沉积的动力学过程. 采用嵌入原子方法的原子间相
互作用势, 通过对沉积层原子结构的分析和薄膜表面粗糙度、层覆盖率的计算, 研究了沉积粒子能量对薄膜质
量的影响及其机制. 结果表明: 当入射能量Ein < 25 eV 时, 沉积层和基体表层均呈现规则的单晶面心立方
(111)表面的排列, 沉积原子仅注入到基体最表面两层, 随着入射能量的增加, 薄膜表面粗糙度降低, 薄膜越趋
于层状生长, 入射能量的增加有利于薄膜的成核和致密化; 当Ein > 25 eV 时, 沉积层表面原子结构出现了较
为明显的晶界, 沉积原子注入到基体表面第三层及以下, 随着入射能量的增加, 薄膜表面粗糙度增加, 沉积层
和基体表层原子排列越不规则, 载能沉积会降低基体内部的稳定性, 导致基体和薄膜内部缺陷的产生, 降低薄
膜质量. 此外, 当基体内部某层沉积原子数约等于该层总原子数的一半时, 沉积原子将能穿过该层进入到基
体内部更深层.
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1 引 言

在薄膜制备过程中, 低能 (能量小于几百个电
子伏) 沉积粒子可以极大地改变薄膜在生长过程
中的宏观和微观性能, 如: 薄膜的成核与生长、应
力大小、膜基结合强度、致密度、薄膜的形貌以及晶

体结构 [1,2]. 为了改善薄膜质量, 离子束辅助沉积、
脉冲激光溅射沉积、过滤离子束沉积、加速分子束

外延生长等均是以提高沉积离子、原子或原子团能

量的薄膜制备技术 [3]. 此外, 一些特殊涂层的制备
中也用到低能沉积的方法. 但是, 沉积能量的提高
也会导致表面缺陷和溅射的产生, 严重影响薄膜质
量 [4,5]. 因此, 人们研究了沉积能量对薄膜生长的
影响, 已经得到一些研究结果, 如基体表面第一层
和第二层原子增加的能量或沉积原子的平均能量

对薄膜生长的影响 [6]. 但是, 根据文献 [6]的研究结

果, 人们不能精确地控制低能沉积的工艺参数, 对
其中包含的物理机制也缺乏充分的了解. 因此, 无
论是理论上还是实验上, 低能沉积的研究都有待进
一步深入.

由于目前实验上尚无法从原子水平观察和跟

踪薄膜生长的物理过程, 因此, 基于分子动力学的
计算机模拟已成为研究薄膜生长微观机制的重要

手段. 1999年, 张庆瑜 [7]采用分子动力学方法模拟

了Au/Au(100)薄膜的生长过程, 研究表明沉积能
量对生长模式有很大的影响, 沉积能量的提高促
进薄膜生长方式发生岛状生长模式向层状生长模

式的转变. 2002年, 叶子燕和张庆瑜 [8]采用分子动

力学模拟了低能Pt原子团簇的沉积, 分析了不同
初始原子平均动能下的原子团簇的沉积演化过程

及其对基体表面形貌的影响. Pereira和Silva[9]利
用分子动力学模拟了Pd在Au(100)表面上的层状
沉积生长, 分析了Pd 薄膜内部的缺陷情况. 2012
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年, Hwang等 [10]和Gong等 [11,12]研究了不同能量

下Cu 团簇在Si 表面的沉积. 人们通过对入射能量
(Ein)低于 5 eV时沉积薄膜的分子动力学模拟研究
发现: 外延度和薄膜的平整度均随着入射能量的
增加而增加 [11,12]; 对于Cu表面Al原子的沉积, 沉
积原子能量对表面粗糙度的影响比入射角度的影

响更大 [13]; 当Ein = 3 eV 时, MgO薄膜的表面覆
盖率最大 [14]. 近年来, Jing等 [15]和Cao等 [16]通过

对Ein 6 10 eV薄膜的生长过程的模拟研究, 得到
当沉积能量为 10 eV时出现界面原子混合, 表面粗
糙度随沉积能量的增加而增加. 张宇军等 [17]通过

分子动力学模拟了入射能量对含氢类金刚石膜沉

积过程的影响, 通过分析得到最优沉积入射能量
为 50 eV. 黄晓玉等 [18]通过研究 0.1—20 eV的入射
能量对Be原子同质沉积薄膜形貌结构的影响, 得
到过高的入射能量不利于减小薄膜表面的粗糙度,
0.1—5 eV的入射能量影响对Al沉积Pd基体时的
界面间原子混合 [19]. Hwang等 [10]通过模拟 0.5, 5,
15, 40 eV的Cu团簇在Si表面的沉积, 讨论了入射
能量、基体温度、团簇尺寸对外延、混合和溅射的影

响, 结果显示, 入射能量的影响最大, 当入射能量
为 15 eV时表面粗糙度最小. 这些研究工作不仅建
立了原子水平上研究载能粒子沉积的计算机模拟

方法, 而且也说明了入射能量对薄膜生长的重要影
响, 并且揭示了载能沉积薄膜生长过程中的一些物
理机制.

在以前的工作中, 我们利用分子动力学模拟单
个低能原子与基体的相互作用, 系统研究了载能
沉积作用下产生的溅射、吸附和空位 [20]. 本文选
用贵金属Au作为研究对象, 利用分子动力学模拟
1—50 eV的Au原子沉积Au(111)表面的薄膜生长
过程. 主要通过对不同入射能量时薄膜表面原子
结构和粗糙度的分析, 讨论入射能量对薄膜生长的
影响; 根据入射能量对原子注入及基体稳定性的影
响, 揭示入射能量影响薄膜生长的物理机制.

2 物理模型和计算方法

我们选择的模拟体系与文献 [21]中的类似,
选用的基体是一个具有周期性边界、表面取向为

(111)平滑表面的计算单胞 (如图 1所示). 计算单
胞体积为4

√
6a0 × 9

√
2a0 × 4

√
3a0 (a0 = 0.408 nm

为Au的晶格常数), 其中包含有 3456个原子, 864

个晶胞, 每层有 16 × 18个原子, 共分 12层, 以满
足较低入射能量 (Ein 6 30 eV) 和较高入射能量
(Ein > 30 eV) 的模拟过程.

X♭♯
֓

Y ♭♯
֓

Z♭♯

图 1 模拟中所采用的晶体模型

我们以Au在Au(111)表面的同质沉积作为研
究对象. 由于我们所关注的是低能原子的沉积行
为,文献 [6]指出,当入射能量在10—100 eV的范围
内, 尤其是当粒子能量不高出 30 eV太多时, 有利
于很多工艺的良好实施. 所以在模拟中入射原子
的能量为 1—50 eV. 在模拟过程中, 基体温度选择
为 300 K. 在进行模拟之前, 理想表面经过了一个
5 ps的等温弛豫过程, 以保证基体表面的微观状态
更接近于真实的基体表面的初始状态. 入射原子从
基体上方垂直入射到基体表面, 入射原子的初始位
置可以忽略入射原子与基体原子间相互作用. 入
射点在计算基体面积 (4

√
6a0 × 9

√
2a0)的范围内

随机选取. 原子沉积速率为 1 ps−1, 沉积完成后弛
豫50 ps, 保证系统最终处于平衡状态. 原子间相互
作用势采用嵌入原子法的多体势 [22,23], 多原子体
系的牛顿方程采用变步长速度Verlet 算法求解 [24].
在镶嵌原子势函数的原子间相互作用势中, N个原
子体系的总势能 [22,23]为

Etotal =
∑
i

Fi(ρh,i) +
1

2

N∑
i ̸=j

ϕij(rij), (1)

其中, rij是原子 i, j间的距离, ϕij是两体间的静

电排斥势能, Fi(ρi)是原子 i的嵌入能, 它是原子 i

所处位置的电子密度ρi的函数, 而电子密度ρi 是

其他所有原子在原子 i处的电子密度贡献的线性

叠加:

ρi =
∑
j,j ̸=i

fj(rij), (2)

fj(rij)是原子 j对原子 i所处位置的电子密度的

贡献.
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3 模拟结果与讨论

3.1 原子结构图

大量研究表明, 入射能量会影响薄膜表面结
构. 我们以Ein = 25 eV时沉积5个单层 (monolay-
er, ML) 5× 288个原子后的晶体模型为例, 给出对
沉积各层和基体各层的定义 (如图 2所示), 定义界
面处的沉积层和基体层分别为沉积一层 (dep1)和
基体表面第一层 (sub1).

sub7

sub6

sub5

sub4

dep6

dep4

dep5

z

x

sub3

dep3

sub2

sub1

dep2

dep1

图 2 沉积后晶体模型图, 定义界面处的沉积层和基体层
分别为沉积一层 dep1和基体表面第一层 sub1

图 3分别给出了以不同入射能量沉积 5 ML个
原子时的薄膜表面形貌图. 从图中可以看出, 当
Ein < 25 eV时, 原子呈现规则的单晶面心立方FC-
C(111)表面的排列, 随着入射能量的增加, 沉积最
表层 (沉积 6层)原子数目减少, 沉积层内部空位减
少, 层状结构越明显; 当Ein > 25 eV 时, 表面原
子结构不再呈现规则的单晶面心立方FCC(111)排
列, 出现了较为明显的晶界, 呈现多晶生长的趋势,
随着入射能量的增加, 沉积表层原子数目增加, 沉
积层内部空位和位错增加. 当Ein 为20和25 eV时,
沉积薄膜最趋近于层状生长. 这一结果与大量的实
验结果 [25]一致, 即在低能沉积过程中, 适当提高入
射能量有助于薄膜层状生长, 但是过高的能量反而
不利于薄膜的层状生长.

在以往的研究中 [20], 我们了解到不同的入射
能量对基体表面会产生不同的影响, 对同质沉积,
沉积层原子倾向于按照基体原子结构排列. 因此,
我们分别给出了不同入射能量下沉积 5 ML 的Au
原子时, 界面处基体原子层 (基体表面第一层) 的原
子构型图 (图 4 ). 从图中可以看出, 当Ein 6 25 eV
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图 3 不同入射能量下, 沉积 5 ML的Au原子时沉积层原子结构 (a) Ein = 10 eV; (b) Ein = 20 eV;
(c) Ein = 25 eV; (d) Ein = 30 eV
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图 4 在Au(111)表面沉积 5ML的Au原子时, 不同入射能量下界面处基体层 (基体表面第一层)原子结构
(a) Ein = 10 eV; (b) Ein = 25 eV; (c) Ein = 30 eV; (d) Ein = 40 eV

时, 界面处基体层呈现规则的单晶面心立方 (111)
结构, 即沉积过程不会影响基体的原子排列; 在
Ein > 25 eV时, 基体表面层的原子不再呈现规则
的单晶FCC(111)排列, 入射能量越大, 原子排列越
不规则, 即与沉积层原子结构随入射能量的变化
规律一致. 当Ein = 30 eV 时, 基体表层依然是单
晶面心立方排列, 原子列略有弯曲, 当Ein = 40 eV
时, 基体表层原子出现明显的错排, 形成了空位和
位错等缺陷.

3.2 粗糙度和层覆盖率

为了进一步明确入射能量对沉积层的影响, 我
们给出了在Au(111)表面分别沉积 4ML和 5ML的
Au原子时, 沉积薄膜粗糙度 [26] (W ) 随入射能量
的变化 (如图 5所示), 1 eV 6 Ein 6 50 eV:

W =

√√√√√ N∑
i=1

(hi − h̄)2

N
, (3)

其中hi表示 i处覆盖原子的高度, h̄表示所有覆盖
原子高度的平均值, N表示每层覆盖的原子个数.
当W值越接近 0 nm时, 表示表面越光滑, 而W值

越大表明表面越粗糙.
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图 5 沉积 4 ML和 5 ML原子时沉积层粗糙度随入射
能量的变化

从图 5中可以看出, Ein 6 25 eV时, 薄膜表面
粗糙度随入射能量的增加而减小; Ein > 25 eV时,
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粗糙度随入射能量的增加而增加, 即入射能量在
25 eV时薄膜表面粗糙度最小. 这一定量分析的
结果与根据原子结构图得到的结果一致. 为了更
详细地了解入射能量对沉积层中原子分布的影响,
图 6给出了层覆盖率随入射能量的变化. 定义层覆
盖率 (γ)为

γ =
n

N
, (4)

其中, N为沉积原子理想排布时每层的原子数; n

为沉积层某层上的实际原子数.
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图 6 沉积 4 ML原子 (a)和 5 ML原子 (b)时沉积层各
层的覆盖率随入射能量的变化

从图 6中可以看出, 当沉积4 ML原子时, 沉积
层的最大高度为 5层; 当沉积 5 ML时, 沉积层的最
大高度为6 层. 当Ein 6 25 eV时, 沉积层只有最表
面两层覆盖率明显小于 1, 其他层的覆盖率均等于
或接近 1. 随入射能量从 1 eV 增加到 25 eV, 沉积
4 ML时, 沉积最表面层 (dep5)的覆盖率从 0.14减
小到0.07, 沉积次表层 (dep4)的覆盖率从0.86增加
到 0.94; 沉积 5 ML时, 沉积最表面层 (dep6) 的覆
盖率从0.11减小到 0.04, 沉积次表层 (dep5)的覆盖
率从 0.88增加到 0.99. 当Ein > 25 eV 时, 沉积各

层的覆盖率均小于1, 随着入射能量的增加, 沉积最
表层的覆盖率增加, 沉积次表层的覆盖率减小. 这
一结果进一步显示, 当Ein 6 25 eV时, 沉积层内部
空位缺陷较少, 随入射能量的增加, 沉积层表面越
呈现层状生长的趋势; 当Ein > 25 eV时, 沉积层内
部存在明显的空位缺陷, 随入射能量的增加, 沉积
层表面越呈现岛状生长的趋势.

3.3 入射能量对薄膜质量影响的物理机制

为揭示入射能量影响薄膜生长的物理机制, 我
们首先计算了不同入射能量时的溅射率. 溅射率分
别定义如下:

Ydep =
mdep
Ndep

, (5)

Ysub =
msub
Nsub

, (6)

Y L
sub =

mL
sub

NL
sub

, (7)

Ydep为沉积原子溅射率, Ysub为基体原子溅射率,
Y L

sub为基体表面第L层原子的溅射率, mdep为沉积

原子中被溅射的原子数, msub为基体原子中被溅

射的原子数, mL
sub为基体表面第L层被溅射的原子

数, Ndep为沉积原子总个数, Nsub为基体原子总个

数, NL
sub为基体表面第L层的原子总数.
溅射阈值与单个原子沉积时计算的溅射阈值

接近, 约等于 25 eV[20]. 从图 7 (a)中可以看出, 随
着入射能量的增加, 沉积原子的溅射率 (Ydep)和基
体原子的溅射率均逐渐增加; 图 7 (b)显示, 随入
射能量的增加, 基体最表层原子的溅射率减小, 而
最表层以下各层的溅射率均呈现增加的趋势. 这
一结果说明, 当Ein 6 25 eV (溅射阈值)时, 没有
溅射产生, 载能沉积对基体内部的影响较小; 当
Ein > 25 eV时, 随入射能量的增加, 溅射率增加,
载能沉积对基体内部的影响和破坏增加.

为明确载能沉积对基体内部的影响, 我们计算
了单个原子沉积对基体稳定性的影响. 在我们的物
理模型中, 沉积速度是1 ps−1, 因此, 我们给出了单
个原子沉积 1 ps之后, 基体总的能量和基体各层的
能量分布, 并与沉积前基体的能量进行了比较. 从
图 8 (a)可以看出, 沉积后基体总的能量均高于沉
积前的基体总能量. 随着入射能量的增加, 沉积后
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图 7 溅射率随入射能量的变化 (a) 基体原子和沉积原
子总的溅射率; (b) 基体各层原子的溅射率

基体总能量先增加后略有减小, 最后又增加, 在
25 eV时存在一个极小值. 在载能沉积过程中,入射
能量的增加, 一方面, 会导致基体总能量增加, 降低
基体的稳定性; 另一方面, 会导致表面原子活性增
强, 从而降低基体总能量, 提高基体的稳定性. 因
此, 从图 8 (a)中可以看出, 当10 eV < Ein 6 25 eV
时, 随入射能量的增加, 基体总能量降低, 即表面原
子活性增强对降低基体稳定性的效果更明显. 为
了更清楚地显示入射能量对基体稳定性的影响,
图 8 (b)—(d) 分别显示了不同入射能量下基体各层
的总能量, 并与未沉积时基体各层总能量进行了比
较. 从图中可以看出, 未沉积时, 基体原子处于动
态平衡状态, 基体各层能量范围约为 9.7—11.8 eV.
沉积后, 当Ein 6 10 eV时, 仅基体最表面两层的能
量接近或高于未沉积时动态平衡状态下最大的层

能量 (11.8 eV), 即沉积主要影响最表面两层, 由于
此时表面原子较少 [20], 难以通过扩散降低基体能
量, 因此, 基体总能量随入射能量的增加而增加, 薄
膜粗糙度较高; 当 10 eV < Ein 6 25 eV时, 沉积过
程对基体最表面三层的稳定性有一定的影响, 由于
此时低能沉积的主要作用是产生表面吸附原子 [20],
又没有溅射产生, 表面原子活性增强有利于薄膜的

成核和致密化, 因此, Ein = 25 eV时, 薄膜粗糙度
最低, 表面最为平整. 当Ein > 25 eV 时, 可以看出,
沉积过程会影响到基体表面以下第五层, 即导致基
体内部稳定性变差. 单原子沉积的结果显示入射能
量较低时, 沉积原子主要是亚注入 (注入到基体表
面两层), 当入射能量较高时, 沉积原子会注入到基
体内部 [20]. 我们推测, 基体各层稳定性的变化与沉
积原子的注入情况有关.

因此, 图 9统计了分别沉积4 ML和5 ML原子
时, 沉积原子的注入情况. 图 9 (a)为总的注入率
(注入基体的沉积原子数/总的沉积原子数). 从图
中可以看出, 随入射能量的增加, 注入率呈现增
加趋势, 在 20 eV 6 Ein 6 25 eV时, 注入率随入
射能量的变化存在一个转折; 当Ein 6 20 eV时,
注入率随入射能量的增加呈较缓和的线性增加趋

势; 当Ein > 25 eV时, 随入射能量的增加, 注入率
急剧增加. 为了更详细地了解沉积原子注入的情
况, 图 9 (b)和 (c)分别计算了沉积 4 ML和 5 ML原
子时, 基体各层中沉积原子所占的比率 (注入基体
某一层的沉积原子数/基体该层总的原子数). 当
Ein 6 25 eV, 沉积原子在基体表面第三层及以下
所占的比率约等于 0, 随入射能量的增加, 基体表
面第一层和第二层的沉积原子比率依次从 0开始
呈现线性增加趋势. 当Ein = 25 eV时, 基体表面
第一层的注入百分比均约等于 0.5; 当Ein > 25 eV
时, 沉积原子开始注入到表面第三层及以下, 随着
入射能量的增加, 从基体表面第一层到基体表面第
六层, 沉积原子所占的比率依次先急剧增加然后
略有减小, 最后保持在 0.5左右. 这一结果证实了
我们的推测, 当Ein 6 25 eV时, 原子注入到表面
两层, 因此, 仅对基体最表面三层的稳定性影响较
大; 当Ein > 25 eV时, 沉积原子能注入到基体内部
第六层, 因此, 对基体表面五层的稳定性影响均较
大, 从而容易导致基体内部缺陷的产生. 从图中可
以看出, 在基体内部 (基体表面第二层以下), 当基
体表面第n (n > 2)层注入百分比达到 0.5左右时,
第n + 1层就开始有沉积原子注入. 基体层沉积原
子所占比率随入射能量变化的结果显示, 在基体内
部, 当某一基体层中沉积原子数明显低于一半时,
沉积原子较难穿过该层注入到下一层; 当某一基体
层中沉积原子数达到一半时, 沉积原子较容易穿过
该层注入到下一层. 这一结果表明, 当入射原子仅
注入到基体表面两层时,没有溅射产生,入射能量
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图 8 单个原子沉积 1 ps后, 基体的总能量随入射能量的变化 (a); (b)—(d)不同入射能量下基体各层总能量
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图 9 沉积原子注入基体的百分比随入射能量的变化 (a) 总的注入随入射能量的变化; (b) 沉积 4 ML时, 沉积原
子在基体表面各层的注入百分比随入射能量的变化; (c) 沉积 5 ML时, 沉积原子在基体表面各层的注入百分比随入
射能量的变化
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的增加利于薄膜的成核和致密化; 当入射原子注入
到基体表面第三层及以下时, 开始有溅射产生, 入
射能量的增加会导致薄膜和基体内部缺陷的增加.

4 结 论

利用分子动力学方法模拟了Au在Au(111)表
面的沉积过程. 不同入射能量范围对薄膜表面形态
的影响存在一定的差异. 根据分子动力学模拟的
结果, 揭示了入射能量对薄膜表面形态影响的物理
机制. 当入射能量低于溅射阈值时, 没有溅射产生,
沉积原子为亚注入 (注入深度为两个原子层), 沉积
过程对基体内部的稳定性影响较小, 主要作用是产
生表面原子, 表面原子的扩散有助于薄膜的层状生
长; 当入射能量高于溅射阈值时, 沉积原子可以注
入到基体表面第三层及以下, 当基体某层中沉积原
子数达到该层总原子数一半左右时, 沉积原子能穿
过该层注入到基体更深层, 有溅射产生, 沉积过程
降低基体内部的稳定性, 导致基体缺陷的产生和沉
积层原子的不规则排列, 从而降低薄膜质量. 大量
的实验结果表明 [27−30], 适当地提高入射能量有助
于提高薄膜质量, 过高的入射能量则会导致基体和
薄膜内部缺陷的产生, 降低薄膜质量. 文献 [27]根
据脉冲激光沉积Au/Co/Au(111)的实验结果得到:
与热沉积相比较, 脉冲激光沉积由于能量的增加,
一方面会导致薄膜的层状生长, 降低表面粗糙度;
另一方面会加强界面的混合, 增加界面的粗糙度.
界面混合的增加正是由于入射原子注入深度和注

入百分比的增加所导致的. 因此, 文献 [6]中给出对
于优化沉积参数的研究准则是: 在提高沉积原子能
量的前提下, 要控制每个沉积原子的入射能量不超
过沉积原子在基体表面从亚注入到注入转变的分

界能量, 而不是控制所有沉积原子的平均能量, 如
在脉冲激光沉积中, 控制每个原子的能量在 30 eV
左右, 可以得到高质量的薄膜甚至外延膜. 这一结
果与本模拟所得到的结果符合得很好. 根据单原子
沉积的分子动力学模拟结果, 在Au(111)表面, 这
一分界能量为 45 eV[31]. 薄膜生长是一个多原子沉
积过程, 原子沉积过程不断降低基体表面的稳定
性, 因此, 本模拟中得到的分界能量为 25 eV更接
近实际情况.
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Molecular dynamics simulation of the effect of incident
energy on the growth of Au/Au (111) thin film
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Abstract
The low-energy bombardment on Au (111) surface by Au atoms is studied by molecular dynamics (MD) simulation.

The atomic interaction potential of embedded atom method is used in the simulation. The incident-energy effects on the
morphologies and the surface roughness values of the deposited films are observed and summarized. The incident energy
(Ein) varies from 0.1 eV to 50 eV. The transition of incident energy dependence occurs when the energy value is about
25 eV. The incident energy of about 25 eV is the sputtering threshold of Au (111) substrate. When the incident energy is
lower than 25 eV, no atoms can be implanted into the depth beyond the second layer and all atoms are in face-centered
cubic (111) arrangement without dislocation. The surface roughness decreases with the increase of the incident energy.
For the case of Ein > 25 eV, the deposited atoms reach the third layer. When the number of atoms deposited in a
substrate layer reaches about half the total number of atoms in this layer, the deposited atoms could go throgh this laer
and enter into a deeper layer in the substrate. Surface roughness increases with the increase of the incident energy, and
the energetic deposition can produce defects in both substrate and film.

Keywords: incident energy, film growth, molecular dynamics
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