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力和扩散机理下外延形貌的演化分析∗

陈振飞 冯露† 赵洋 齐红蕊

(天津市现代工程力学重点实验室, 天津 300072)

(天津大学机械工程学院力学系, 天津 300072)

( 2014年 11月 6日收到; 2015年 1月 29日收到修改稿 )

本文提出了一个新的基于扩散界面的相场模型来描述外延生长中岛的形核、生长及熟化过程. 该模型同
时考虑了弹性场、表面能、沉积、扩散、解吸和能量势垒等热力学及动力学过程对表面纳米形貌的影响. 采用经
典的BCF模型来描述生长中的扩散形核过程, 而采用一个新的包含弹性应变能的自由能函数, 通过变分得到
一个描述多层岛生长的相场方程, 该方法可以有效地描述外延生长中复杂的外延形貌. 采用有限差分格式对
非线性耦合方程组进行求解. 数值结果显示, 该模型可以真实地再现外延生长中多层岛结构 (即山丘状形貌)
的演化过程, 模拟结果与已有实验结果一致. 同时模拟了生长过程中随外延形貌演化而形成的复杂生长应力,
研究表明, 在生长过程中, 岛中存在着复杂的应力分布, 且在岛边界处应力达到局部最大, 这与实验结果定性
一致. 此外, 本文的重要发现是, 外延生长中的应力演化明显地影响原子的扩散过程, 当应力存在时, 外延结
构变化较无弹性场时变快. 该项研究对理解外延生长中各物理机理的协同作用有重要的指导意义.

关键词: 相场模型, 外延生长, 岛, 应力
PACS: 81.15.Aa, 81.15.–z, 68.35.Gy, 66.30.Pa DOI: 10.7498/aps.64.138103

1 引 言

薄膜生长, 例如分子束生长、液相生长以及化
学气相沉积, 是一种在基底上形成原子结构的晶体
生长技术. 外延生长可以制备近乎无缺陷、高质量
的晶体, 在电学、光学以及磁性材料上有着广泛的
应用. 而且, 外延生长可以通过自组装来制备更小
尺度的结构, 例如量子点和量子线, 它们具有良好
的传输和光学特性, 在半导体激光器、放大器、生
物传感器等装备中有重要的作用. 外延生长中最基
本的问题是理解生长过程, 这样才能发展控制纳米
结构的形成和促进空间有序纳米结构自组装的制

备 [1−3]. 因此, 如何正确理解外延生长过程中的各
种作用机理, 无论在理论和应用方面都具有重要的
作用.

在外延生长过程中, 物理和化学过程发生在不

同的空间和时间尺度上. 这样的现象有: 薄膜和基
底的化学反应、基底和薄膜的异质外延失配、缺陷

的形成例如位错和晶粒边界、强弹性和表面各向异

性、界面动力学影响、外延层沉积、边缘扩散等 [4,5].
这些过程相互作用和竞争,形成了复杂的薄膜形貌,
例如量子点、量子线和台阶结构等. 由于薄膜生长
的宏观演化与表面原子运动和原子间的反应有关,
这使得人们在原子尺度来研究外延生长问题, 如第
一原理分子动力学 (First-principle MD) [6,7]、动力

学蒙特卡罗 (Kinetic Monte Carlo) [8−10]. 第一原
理方法由于不含有经验参数, 具有较好的准确性,
但一般仅能计算上百个原子; 动力学蒙特卡罗模拟
方法可以模拟较长的时间尺度, 但是可模拟的空间
尺度有限. 因此为了研究更大尺度下的生长问题,
可以运用半离散台阶流动模型 (BCF Model) [11],
以及相场模型 (Phase-field Model) [12,13]等. 相场
模型按照相变的思想构造外延体系随时间的演化
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方程, 通过求解演化方程再现外延形貌, 不仅可以
在更大的时间和空间尺度上提供逼真的外延形貌,
而且可以耦合一些其他方法不易引入的重要因素,
如弹性场的影响.

早在 1951年, Burton, Cabrera和Frank首次
提出了半离散的台阶流动模型, 即所谓的BCF 模
型, 该模型描述了薄膜生长过程中原子的扩散过
程和台阶的运动, 经过许多研究者的修正和发展,
BCF 模型已经可以被用来研究台阶和岛的稳定性.
2004年, Rätz和Voigt [14]在BCF模型的基础上提
出了一个外延生长的相场模型, 通过引入一个随时
间变化的相场变量, 来描述岛边界原子层的运动,
并通过渐近分析验证了界面厚度趋于 0的情况下,
相场模型向BCF模型的退化. 随后, Hu等 [15]提出

了一个关于台阶流动的相场模型, 考虑了ES势垒、

边缘扩散、沉积及解吸的联合效应, 并重点研究了
摄动圆形岛的稳定性, 得到了临界岛半径. 但是上
述模型均未考虑应力/应变即弹性场在外延生长中
的作用.

2 外延生长中的应力/应变问题

在外延生长过程中, 由于各种物理和化学机理
共同作用, 薄膜内存在着内应力, 根据起源可以分
为热应力和本征应力. 热应力由薄膜与基底之间热
膨胀系数差异引起. 本征应力又称为生长应力, 是
由薄膜生长过程中的各种非平衡性因素所导致, 亦
可以是人为施加的.

早在上世纪, 无应力机理下的外延生长就已经
得到广泛研究. 进入 21世纪, 研究者发现, 由晶格
失配引起的应力在异质外延生长中扮演了重要的

角色. 由应力诱发的自组装过程提供了一条制备无
缺陷量子点阵的新途径, 通过合理操控生长中的动
力学因素, 能够获得所需的外延形貌. 此外, 还可
以通过不同方式施加应力场, 控制量子点、薄膜等
纳米结构在不同维度上的应变, 改变结构的微观形
貌, 以此达到调控材料物理化学性能的目的, 这就
是所谓的应变工程 (Strain Engineering).

研究人员已经利用连续介质弹性理论来研究

应力/应变对纳米结构形状的影响. Adam等 [16]发

现, 应力作用下, 岛的的平衡尺寸受台阶自由能
和应变能的双重影响. Shchukin和Bimbery [17]的

研究表明, 短程弹性作用可以克服由表面能引起

的不稳定性, 使量子点阵达到亚稳态. 紧接着, Ni
等 [18] 研究了岛与岛之间的长程弹性作用, 这种弹
性作用能够明显改变岛的形状. 2006年, Grridhar
和 Jacques [19]利用蒙特卡罗法研究了应变对岛形

貌和尺寸分布的影响. 最近, Li 等 [20]从热力学和

动力学方面研究了应变对岛失稳的影响, 获得了由
应变引起失稳的标度律.

本文将采用一个新的相场模型, 在考虑原子微
观运动的前提下将表面外延纳米结构的模拟扩大

到更大的尺度. 利用局部相场变量代表衬底和不同
外延层, 构造与时间相关的Ginsburg-Landau型相
场方程, 同时考虑应力 -应变场和活原子浓度场的
演化来研究外延形貌的变化. 本模型的特点是利
用弹性本构关系进行应力分析, 考虑了应力对外延
形貌的影响. 通过相场方程、原子扩散方程及应力
-应变方程的耦合, 描述外延生长中岛的形核和生
长, 再现外延形貌, 并得到薄膜生长应力的全场分
布, 重点讨论外延生长中应力的分布特点及其对外
延结构的影响规律.

3 控制方程

这里我们关注的是多层外延生长中岛的形核

和生长过程.
在经典的BCF模型中, 考虑一个平面区域Ω,

包括一系列的台阶和平台. 台阶用封闭曲线Γi

描述, 将区域Ω分为不同的平台Ωi, 其中 i = 0,
1, 2, · · · 表示各层的分离高度, 如图 1所示. 令
ρi = ρi(x, y, t)为平台Ωi上的吸附原子浓度. BCF
模型为

∂ρi
∂t

= ∇ · (D∇ρi) + F − η−1ρi, 在 Ωi, (1)

其中, D为扩散常数, F为沉积速率, η−1为解吸

率. 在台阶边缘Γi处吸附原子浓度满足动力学边

界条件

−D∇ρi · ni = k+(ρi − ρ∗(1 + σκi)), 在Γi, (2)

D∇ρi−1 · ni = k−(ρi−1−ρ∗(1+σκi)), 在Γi, (3)

ni是从上层平台到下层的单位法向量, k+和k−分

别为上层和下层的动力学附着率, ρ∗为直台阶吸

附原子浓度的平均值, σ为线张力, κi为Γi的曲率.
台阶边缘法向速率由下式给出:

υi =−D∇ρi · ni +D∇ρi−1 · ni
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+∇Si · (υ∇Siκi), 在Γi, (4)

υ为边缘扩散常数, ∇Si = (I−nini)∇为表面梯度.

Ω3

Γ3

Γ1

Γ2

Ω2

Ω1

Ω0

图 1 岛区域示意图

Fig. 1. Schematic of island domains.

以上便是经典的BCF模型. 为了克服不断追
踪动态界面 (方程 (2), (3), (4))给研究问题带来的
困难, 我们引入一个相场变量ϕ(xi, t)代表不同的

外延层, ϕ的取值为整数 0, 1, 2, · · · , 依次代表衬
底、第一外延层、第二外延层, 依次类推. BCF模型
中尖锐的原子岛边界在相场模型中被相场序参量ϕ

由一个整数到另一个整数的光滑过渡层所代替, 称
之为相场转变区 (PFTZ), 用W表示PFTZ的宽度,
如图 2所示. 这样就可以将不同层上的原子浓度统
一用原子浓度场ω(xi, t)来表示, 方程 (1)修改为如
下形式:

∂ω

∂t
= ∇D∇ω − ∂ϕ

∂t
+ F. (5)

扩散速率定义为D = a2ν exp(−Ed/kBT ), 其中T

为温度, v为尝试频率, kB为玻尔兹曼常量, a为基
底的晶格常数, 为了方便起见将a的值取为 1, Ed

为扩散的能量势垒. 方程右边第一项表述活原子
在平台上的扩散, 第二项表述由于岛的形核和生长
而造成活原子的消耗, 第三项表述活原子的沉积过
程, F为沉积速率.

Γi⇁

Γi
ε

ε ε

Ωi⇁

Ωi

Ωi

ε
Ωi֓

ε
Ωi⇁

Ωi֓

图 2 BCF模型 (上)和相场模型 (下)示意图
Fig. 2. Diagram of BCF model (top) and the phase-
field model (bottom).

通常情况下, 活原子不能爬上上层平台, 而且
到达下层平台也需要克服Schwoebel-barrier (ES)

势垒 [21]. 为了模拟活原子的上下台阶运动, 我们修
正了岛边界处PFTZ的扩散系数D. 在这些区域,

|∇ϕ|不等于0. 进一步, 根据∇2ϕ的符号, 将PFTZ
分成两个部分: 在∇2ϕ取正号的部分,令D = 0;在
∇2ϕ取负号的部分, 令D = D exp(−ES/kBT )以考

虑ES势垒对原子下台阶运动的影响.
体系的自由能由下式给出:

H =

∫
dV

[
1

2
W 2(∇ϕ)2 + f(ϕ, ω)

]
, (6)

其中 f(ϕ, ω)为自由能密度函数:

f(ϕ, ω) = − 1

π
cos(2πϕ)

+ λmω

[
1

π
sin(2πϕ)− 2ϕ

]
+ e(εij , ϕ) (7)

λm为ϕ和ω之间的无量纲耦合参数, e(εij , ϕ)为

应变能密度, 依赖于相场变量ϕ和总应变 εij . 由
方程 (6)给出的自由能得到相场变量的演化方程
∂ϕ

∂t
= −1

τ

δH

δϕ
, 即

∂ϕ

∂t
=

1

τ

[
W 2∇2ϕ− 2 sin(2πϕ)

− λmω(2 cos(2πϕ)− 2) +
∂e(εij , ϕ)

∂ϕ

]
+ λnω

2, (8)

τ为活原子在岛边界上的吸附特征时间, 活原子的
沉积引起活原子局部密度的峰, 由相场方程中的
λnω

2描述. 活原子的沉积激发了岛的自发形核, 最
初的形核是不稳定的, 它或是长大, 或者是消失,
这取决于周围的环境. λnω

2中的指数 2是基于临
界尺寸为 1的假设. 这里, 引入λn来表述岛的形核

速率.
应变能密度 e(εij , ϕ)与平衡应力场相关, 假设

生长过程缓慢, 处于准静态, 应力应变满足平衡关
系. 总应变 εij包括弹性应变 εeij , 它与应力线性相
关, 相变应变 εϕij , 它与生长中的相变有关:

εij = εeij + εϕij = Mijklσkl + εϕij , (9)

这里Mijkl 和它的逆 Cijkl 为有效弹性柔度和刚度

模量张量, 弹性应变能密度由下式定义:

e (εij , ϕ) =
1

2

(
ε−ijε

ϕ
ij

)
Cijkl

(
ε−klε

ϕ
kl

)
. (10)

在小变形的情况下, 总应变由位移场给出

εij =
1

2
(ui,j + uj,i) , (11)

对于准平衡状态, 位移场可由力平衡方程得到

σij,j = 0.

138103-3
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将方程 (9)和 (11)代入上式, 可以得到如下形式的
Navier方程:{

Cijkl

[
1

2
(uk,l + ul,k)− εϕkl

]}
,j

= 0. (12)

相变应变 εϕij 与相变转化相关, 采用如下的演化
方程:

εϕij (ϕ) = 30βϕ3 (1− ϕ)
2
δij . (13)

这里我们采用了类似Uehara等 [22]的处理方法.
假设材料为线性各向同性材料, 这时Cijkl可

表示为体模量和剪切模量K和G

Cijkl =
3K − 2G

3
δijδkl

+G (δijδkl + δikδjl) , (14)

体模量 K 和剪切模量 G 又可由杨氏模量E和泊

松比γ来表示,

G =
E

2 (1 + γ)
, K =

E

3 (1− 2γ)
. (15)

在二维平面应变问题中, 位移场uj (xi, t)可表示为

u = u (x, y, t) , v = v (x, y, t) , w = 0. (16)

因此非零应变为

εx =
∂u

∂x
, εy =

∂v

∂y
, γxy =

∂u

∂y
+

∂v

∂x
. (17)

弹性应力 -应变关系由胡克定理表达如下:

εx =
1

E
[σx − γ (σy + σz)] + 30βϕ3 (1− ϕ)

2
,

εy =
1

E
[σy − γ (σx + σz)] + 30βϕ3 (1− ϕ)

2
,

εz =
1

E
[σz − γ (σx + σy)] + 30βϕ3 (1− ϕ)

2
,

γxy =
1

G
τxy, γxz = 0, γyz = 0. (18)

对于平面应变问题 (εz = 0), 有

σz = γ (σx + σy)− 30Eβϕ3 (1− ϕ)
2
. (19)

因此应力可以写成

σx = λθ + 2Gεx − E

1− 2γ
30βϕ3 (1− ϕ)

2
,

σy = λθ + 2Gεy −
E

1− 2γ
30βϕ3 (1− ϕ)

2
,

σz = λθ + 2Gεz −
E

1− 2γ
30βϕ3 (1− ϕ)

2
,

τxy = Gγxy, τxz = τyz = 0, (20)

这里 θ = εx + εy =
∂u

∂x
+

∂v

∂y
为体积膨胀, λ 为

Lame常数, 可表达如下:

λ =
γE

(1 + γ) (1− 2γ)
. (21)

在不考虑体力和内力的情况下, 整体平衡方程为
∂σx

∂x
+

∂τxy
∂y

= 0,

∂τxy
∂x

+
∂σy

∂y
= 0. (22)

依据方程 (18), (20), 得到如下形式的Navier方程:

(1 + ξ)
∂2u

∂2x
+ ξ

∂2u

∂2y
+

∂2v

∂x∂y

=
E

1− 2γ

30β

λ+G

(
3ϕ2 − 8ϕ3 + 5ϕ4

) ∂ϕ
∂x

,

(1 + ξ)
∂2v

∂2y
+ ξ

∂2v

∂2x
+

∂2u

∂x∂y

=
E

1− 2γ

30β

λ+G

(
3ϕ2 − 8ϕ3 + 5ϕ4

) ∂ϕ
∂y

, (23)

这里 ξ =
G

λ+G
.

至此我们得到了所有的控制方程 (5), (8)和
(23), 这里耦合了相场、活原子浓度场以及应力/应
变场.

4 数值计算方案

求解方程 (5), (8)和 (23)连同适当的边界条件
和初始条件, 就可以得到外延生长过程中序参量和
应力场的演化规律.

在一个尺寸为 l∆x的二维矩形域上, 利用二
阶有限差分法求解与时间相关的方程 (5)和 (8),
在二维平面采用均匀网格, ∆x为网格间距. 这
里我们采用显示时间差分格式, 限制时间步长
∆t < (∆x)2/5D. 当给定相场ϕ (x, y, t), 由方程
(23)所描述的弹性问题就可求解得到 t时刻力场各

变量. 然后, 利用 t时刻各参量计算应变能, 即可由
方程 (5)和 (8)计算下个时间步的相场参数. 在模
拟过程中, 每个时间步对位移场的求解非常耗时,
因此采用Gauss-Seidel迭代以提高计算效率, 因为
利用前一个时间步的计算结果可以作为下一步计

算的很好的初始估值.
在二维矩形区域内求解控制方程, 对于相场

ϕ和活原子浓度场ω, 在计算区域的边界施以Neu-
mann边界条件. 对于应力场, 计算区域的四个
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边界假设沿x和 y方向的位移都固定. 计算中的
模型模型参数为: D = 800a2/s, ES = 0.06 eV,
W = 2, τ = 1, β = 0.0004. 力学性质参数为:
E = 200 GPa, γ = 0.3. 空间步长和时间步长分别
为: ∆x = 1, ∆t = 0.00001.

5 结果及讨论

在理想的层状生长中, 当第一外延层完全生长
完成后, 第二层岛才开始形核. 然而, 新的稳定的
岛 (子岛)可能形核在现有的未完成的岛 (母岛)上.
这个现象是由于ES势垒阻碍了活原子向下的层间

扩散, 导致了土丘状形貌, 也称为mounds形貌. 这
种mounds形貌通常出现在具有较大的ES势垒的

金属匀质外延生长体系和低温金属外延体系之中.
随着沉积进行, mounds形貌趋于熟化, 这表现为薄
膜表面糙度w随覆盖率 θ的增加而增加.

我们模拟了这种金属体系在多层区下岛的外

延生长. 方法是修正岛边界PFTZ的活原子扩散系
数D以实现对岛边界上下台阶运动不对称性的模

拟, ES势垒阻碍活原子的下台阶运动而导致了多

层生长形貌. 利用这种方式, 获得了不同覆盖率 θ

下外延形貌的相场模拟图像,如图 3和图 4所示,这
是具有自相似结构特征的形貌, 图 3和图 4分别为
模拟得到外延生长形貌的三维和二维图像, 与已有

的模拟和实验图像 (图 5 )十分相似 [23]. 生长初期,
随机分布的各原子岛采用单层生长模式不断长大,
随着沉积的进行, 单层岛向多层演化, mounds结构
变得越来越大并不断相互聚合, 岛和岛相互贯通,
即mounds的熟化过程. 可以看出, 在整个生长过
程中, 外延生长结构受原子沉积、扩散、吞并、Es势

垒及弹性场等各种机理的共同作用, 形成了复杂的
外延生长形貌.

图 6给出了生长过程中等效应力的变化, 等效
应力 σ̄的定义为

σ̄2 =
3

2

(
σij −

1

3
σkkδij

)(
σij −

1

3
σkkδij

)
.

计算结果表明, 外延形貌的改变伴随着产生复杂
的应力场, 在较大岛的边界存在着高应力区, 最大
应力分别为 168 MPa, 236 MPa, 266 MPa及 245
MPa, 这与Kim等 [24]获得的实验数据 (120—300
MPa)具有很好的一致性. 从图 6 (a), (b)中可以看
出, 生长初期, 应力随覆盖率的增大非常明显; 随
着生长的继续, 应力变化趋于平缓, 如图 6 (c), (d)
所示, 这是由于生长初期薄膜跟基底间的晶格失配
起着重要的作用, 由晶格失配引起的应力起主导作
用, 随着生长的发展, 薄膜高度不断增加, 晶格失配
的作用逐渐减弱, 而只剩相变等其他因素导致的应
力, 所以应力变化不断趋缓.

(a) (b)

(c) (d)

图 3 (网刊彩色) 不同覆盖率 θ 下的三维模拟形貌, 沉积速率F = 0.02 ML/s (a) θ = 10 ML; (b) θ = 20 ML;
(c) θ = 30 ML; (d) θ = 40 ML((a), (b), (c), (d)中最高岛的绝对高度分别为 11, 21, 32, 43 原子层 (AL))
Fig. 3. (color online) The simulated 3D morphology for different coverages θ, deposition flux F = 0.02 ML/s,
(a) θ = 10 ML; (b) θ = 20 ML; (c) θ = 30 ML; (d) θ = 40 ML. The absolute heights of the highest islands
in (a), (b), (c) and (d) are 11, 21, 32, 43 atomic layers (AL), respectively.
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(a) (b)

(c) (d)

图 4 不同覆盖率 θ 下的二维模拟形貌 (沉积速率F = 0.02 ML/s) (a) θ = 10 ML; (b) θ = 20 ML; (c)
θ = 30 ML; (d) θ = 40 ML((a), (b), (c), (d)中最高岛的绝对高度分别为 11, 21, 32, 43 原子层 (AL))
Fig. 4. The simulated 2 D morphology for different coverages θ, deposition flux F = 0.02 ML/s, (a)
θ = 10 ML; (b) θ = 20 ML; (c) θ = 30 ML; (d) θ = 40 ML. The absolute heights of the highest
islands in (a), (b), (c) and (d) are 11, 21, 32, 43 atomic layers(AL), respectively.

(a) (b)

图 5 (网刊彩色) (a) Ag/Ag(111)外延生长的蒙特卡罗法 (KMC)模拟形貌; (b) Ag/Ag(111)外延生长
的实验拍摄 (扫描隧道显微镜, STM)图像
Fig. 5. (color online) (a) KMC simulation of epitaxial growth of Ag/Ag(111) (b) STM image of
epitaxial growth of Ag/Ag(111).

(a) (b)

(c) (d)

270.0

225.0

180.0

135.0

90.0

45.0

0

图 6 (网刊彩色) 不同覆盖率 θ 下的等效应力图 (沉积速率F = 0.02 ML/s) (a) θ = 10 ML; (b) θ = 20

ML; (c) θ = 30 ML; (d) θ = 40 ML
Fig. 6. (color online) Equivalent stress for different coverages θ, deposition flux F = 0.02 ML/s, (a)
θ = 10 ML; (b) θ = 20 ML; (c) θ = 30 ML; (d) θ = 40 ML.
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(a) (b)

图 7 沉积速率F = 0.02 ML/s, 覆盖率 θ = 40 ML 时的形貌图 (a)不包含生长应力的形貌; (b)包含生
长应力的形貌

Fig. 7. The simulated 2D morphology for coverages θ = 40 ML, deposition flux F = 0.02 ML/s: (a)
not include stress; (b) include stress.

为了更加清晰的展示生长应力对形貌的影响,
我们分别模拟了不包含生长应力及包含生长应力

下的外延形貌, 其他生长条件均相同. 从中截取某
几个岛的图像, 如图 7所示. 可以看出, 生长应力对
岛的形状影响很小, 但是由于应力加快了原子的扩
散, 使岛尺寸变化的速度更快, 导致岛的尺寸更大.

为了定量刻画多层区的mounds行为, 需要计
算外延结构的表面粗糙度w, 计算表面粗糙度的方
法有多种, 这里引入了表征薄膜表面高度分布特征
的高度 -高度相关函数 [25], 定义如下:

H(r) =
1

l(l −m)

l∑
j=1

l−m∑
i=1

[ϕ(i+m, j)

− ϕ(i, j)]2, (24)

式中, r = m∆x, ∆x为网格间距; ϕ(i + m, j)和

ϕ(i, j)分别为坐标为 (i +m, j)和 (i, j)网格节点处

的表面高度, 取m 6 150.
根据高度 -高度相关函数的特性, 对于具有自

相似特征的薄膜表面, 可以写成如下形式:

H(r) =

ρ2r2α, r ≪ χ,

2w2, r ≫ χ,
(25)

式中, ρ2为比例系数; α为表面的局部区域粗糙度
指数, 描述薄膜表面局部区域的粗糙化程度; χ为
表面的水平相关长度, 表示薄膜表面高度相关两点
之间的最大距离. 当 r ≪ χ时, H(r)正比于 r2α, 在
对数 -对数坐标中, 该区域的H(r) − r应该为一条

直线, 直线斜率为 2α; 当 r ≫ χ时, H(r)趋于常量

2w2. 因此, 由薄膜表面的高度 -高度相关函数, 可
以获得局部区域粗糙度指数α, 表面粗糙度w.

图 8给出了对数 -对数坐标下对应不同覆盖率
的H(r)-r曲线. 可以看出, 当 r较小时, 这组曲线
呈线性变化, 对该区域进行线性拟合, 可得薄膜
表面的粗糙度指数. 相关实验数据有: 对于氧化
锌 [26], α = 0.88—0.92; 对于铟锡氧化物 (ITO) [27],
α = 0.80—0.84. 我们获得的α值为 0.82—0.87, 这
与实验数据是一致的. 从图 8还可以看出, 当 r较

大时, H(r)基本不随 r的变化而变化, 趋于常量
2w2, 但是当 r超出一定范围之后, 高度 -高度相关
函数值并不是严格的常量, 而是有一些小的波动,
这是由于我们模拟获得的表面并不是理想的分形

表面, 存在一些尺度较大的结构 (大的凸起或凹坑).

1 10 100

0.1

1

10

100

H
↼
r
↽

r

θ=5 ML

θ=10 ML

θ=15 ML

图 8 (网刊彩色) 不同覆盖率 θ 下的H(r)-r 曲线 (沉积速率
F = 0.02 ML/s, 从下到上依次为 θ = 5 ML, θ = 10 ML,
θ = 15 ML)
Fig. 8. (color online) Height–height correlation functions
H(r) vs. position r for different coverages θ of 5, 10,
15 ML (bottom to top), deposition flux F = 0.02 ML/s.

通过计算不同覆盖率下的高度 -高度相关函数,
我们获得了不同沉积速率下粗糙度w随覆盖率 θ
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的变化曲线, 并将其绘制在图 9中. 从图中可以看
出, 在对数 -对数坐标下, 曲线呈线性变化, 符合已
知的粗糙度随覆盖率的变化规律, 即w ∝ θm [28].
进一步分析, 当沉积速率增大时, w-θ 曲线的斜率
增大, 这是由于当沉积速率F较大的时候, 原子来
不及扩散就与新的沉积原子结合形成原子团, 开始
岛状生长, 沉积速率越大这种趋势越强, 导致粗糙
度随覆盖率的增大更加迅速.

1 10 30

1

10

w

F=0.02 ML/s

F=0.05 ML/s

F=0.10 ML/s

θ

图 9 (网刊彩色) 不同沉积速率 F 下, 粗糙度w随覆

盖率 θ 的变化曲线 (从上到下依次为 F = 0.02 ML/s,
F = 0.05 ML/s, F = 0.10 ML/s)
Fig. 9. (color online) Roughness w vs. coverage θ

for different deposition fluxes of 0.02, 0.05, 0.10 ML/s
(bottom to top).

6 结 论

本文发展了一个新的相场模型来模拟外延生

长中相场、原子扩散及应力/应变的耦合作用. 给出
了一种有效的数值方案同时进行位移场及相场的

耦合迭代求解, 在此基础上数值模拟了外延生长过
程, 同时对形貌演化过程中应力及粗糙度的变化进
行了数值分析.

通过修正岛边界PFTZ的活原子扩散系数D

实现岛边界上下台阶运动的不对称性, 模拟ES势

垒阻碍活原子的下台阶运动, 获得了多层区岛的形
貌演化, 再现了与实验图片一致的外延形貌. 引入
表征高度分布特征的高度 -高度相关函数, 计算了
结构表面的局部粗糙度指数和粗糙度随覆盖率的

变化, 与已有实验和理论分析结果一致. 应力/应变
作用在外延生长中扮演着重要的角色, 本模型中采
用弹性本构关系进行了应力分析. 结果表明, 在形
貌演化中, 伴随着产生复杂的应力场, 岛边界处存
在着高应力区. 生长初期, 应力随覆盖率的增大非

常显著; 随着覆盖率的继续增大, 应力变化放缓并
逐步趋于平稳. 外延生长中的应力演化明显的影响
原子扩散过程, 当应力存在时, 外延结构变化较无
弹性场时变快.

以上研究结果对理解和模拟外延生长中的形

貌演化过程, 尤其是应力在生长中的变化有着重要
的指导意义.
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Abstract
In this paper, a new phase-field model based on diffusion interface is put forward to describe the epitaxial growth

including island nucleation, growth, and ripening. Thermodynamics and kinetics play an important role in epitaxial
morphology evolution. This model includes combined effects of the following processes, such as elastic field, surface
energy, deposition, diffusion, desorption, and energy barrier etc. We use the classical BCF model to describe the
atomic diffusion and nucleation processes, and use a new free energy function, including elastic strain energy, to obtain
a phase-field equation that can describe the growth of dynamic multi-island by variation method. This model can
effectively simulates the complex morphology in epitaxial growth. The nonlinear coupled equations can be solved by
finite difference scheme. Numerical result shows that this model can reproduce the real multilayer epitaxial growth
structure, and the simulation results are consistent with the experimental results. At the same time we also simulate
the complex growth stress with morphology evolution. Results show that, accompanied with the epitaxial growth, a
complex stress distribution is produced, and the stress reaches a local maximum on the boundaries of the island, which is
consistent with the experimental results. Most importantly, the stress significantly affects the atomic diffusion process.
While the stress exists, the epitaxial structure will change faster. These results can make a significance effect on the
research of physical mechanism in epitaxial growth.
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