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摘要    用 Kinetic Monte Carlo 方法研究了薄膜生长初期的表面形貌, 对激活能

的计算采用了更加通用、准确的算法, 模型考虑了原子吸附、迁移、脱附、蒸发

原子返回基底, 二体运动等多种机理, 根据模型编写了相应的软件, 利用计算机

图形学的原理对薄膜的表面形态进行了三维立体成像, 并通过模拟发现, 在低温

和高温时薄膜的早期成核和表面形貌完全不同, 薄膜后续的生长与早期成核有很

大的关系. 微观机理主要受原子的热运动影响, 温度决定扩散能力, 入射率决定

扩散时间.  

关键词    薄膜  初期  表面形貌  模拟  KMC 

研究薄膜生长微观机理的重要性主要表现在两个方面: 一方面, 从基础研究的角度来看, 
薄膜制备的质量与生长初期沉积原子在亚单层的扩散及成岛的形状有关. 另一方面, 从技术

应用的角度来看, 在原子尺度上去研究这些物理现象, 对理解生长过程, 控制生长条件、提高

多层膜制备质量、掌握纳米结构的形成和稳定性规律等在理论及应用都具有十分重要的科学

意义.  
薄膜生长过程是一个随机过程, 利用Kinetic Monte Carlo(KMC)算法模拟薄膜的生长过程

是研究其生长机理的有效途径, 模拟薄膜生长最关键的问题是如何解决模拟过程中包括哪些

事件以及如何计算各自的发生几率. 已有的计算机模拟薄膜生长的研究报道中 [1~11]可以分三

大类, 即指定事件的KMC[6~8]、键-计数KMC[9~18]、全表法KMC[19]. 
但是在实际应用中, 相对来说键-计数 KMC 具有准确、方便、通用等特点, 所以应用范围

较广, 该方法的关键是要准确计算激活能. 目前计算激活能的方法主要有三种. 
(ⅰ) 激活能一般由迁移原子初始位置的最近邻的数目确定 [8,9], 
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 Ei = Ead + nE. (1) 
(ⅱ) 由迁移原子初始位置最近邻的数目和迁移目标位的最近邻的数目之差确定 [13], 

 Ei = Ead + ΔnE, (2) 
其中 Ei 为原子迁移时的激活能, Ead 是原子沿着晶面迁移时的激活能(为了计算方便, 目前这种

方法多为二维模型, Ead 实际上是迁移原子与基底之间的相互作用, 这样在考虑基底上的缺  
陷影响时, 其对迁移原子的影响也在 Ead 中考虑). n 为迁移原子初始位置最近邻的数目. Δn 为   
迁移原子目标位置与初始位置各自具有的最近邻的数目之差, E 为原子最近邻之间的相互作用

能.  
(ⅲ) 有的还考虑了原子迁移时, 迁移方向上最近邻原子对切向和法向的影响和贡献不    

同 [6,8,9], 
 Ei = Ead + n1EB + n2EL, (3) 
其中Ead是原子与基底的相互作用, n1和EB分别表示法向方向上对应的数目和每个原子的贡献, 
n2 和 EL 分别表示切向方向上对应的数目和每个原子的贡献.  

键-计数KMC方法在模型比较合理时, 能够准确的研究原子的环境变化, 但激活能的计算

并不是简单的由迁移原子的初始环境和目标位置环境来决定, 虽然Bruschi 等人 [11,14,15], Adams
等人 [7], Landau等人 [12]对激活能的计算作了许多改进, 但是迁移过程中可能会出现能量变化的

鞍点, 所以这种方法实际上是没有考虑到迁移过程的中间状态, 这样对激活能的计算看似合

理, 但往往并不准确, 而且大多是二维模型.  

1  模型和方法 
本文对前期模型 [18,19]进一步改进, 基底是面心立方(100)晶面, 衬底面积设为 50×50 晶位, 

边界处理采用周期性边界条件, 在薄膜生长过程中, 主要考虑: 
(ⅰ) 原子入射并被吸附在生长表面; (ⅱ) 吸附原子在生长表面的迁移; (ⅲ) 吸附原子的

脱附;  (ⅳ) 二体迁移扩散. 
在薄膜生长过程中, 每个事件有相应的发生概率, 所有事件组成一个事件列表, 吸附事件

发生的概率用 r0 表示, 迁移事件、蒸发事件发生的概率用 ri 表示, 这里 i = 1, 2, 3, … m, …M, 
M 表示某一时刻所有可能发生的迁移事件和蒸发事件的总和.  

某一事件被选中的概率由它在整个事件列表中所占的权重(相对概率)来决定, 某一事件

被抽取到的相对概率等于它的绝对概率与事件列表中所有事件绝对概率之和的比值:  
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被选中的事件执行结束后, 薄膜生长中原子的排布发生了局部的变化, 这时重新确定所

有可能的事件, 并计算各事件的概率, 形成新的事件列表. 产生一个随机数ξ1, 如果 
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这时表示吸附事件被选中. 
如果 
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此时第 m 号事件(迁移或蒸发)被选中.  
吸附事件的发生概率 r0 是指单位时间内入射到生长表面的原子数.  
迁移和蒸发事件其发生概率为 

 ( )0 Bexp ,r E k Tν= −Δ  (6) 

其中ν 0 = (2kBT)/h, kB 为 Boltzmann 常数, T 为衬底温度, h 是 Planck 常数, ΔE 为原子迁移所需克

服的激活能.  
关于激活能的计算, 采用一种比较简便、

通用的方法.  
首先 , 两个原子间势能的计算采用二体

Morse 势.  
其次 , 计算时首先用直线连接初始位与

下一跳的目标位, 并在该直线上选 99 个点 Pi 
(i = 1, 2, …, 99)将直线分为 100 等分. 然后, 
分别以每个点为球心, 计算半径为 1.5a的球面

内所有原子对球心处势能的贡献之和. 激活能

ΔE 等于这 99 个点中势能最大的一个值与初始

位置势能之差.  
脱附(蒸发)事件其发生几率的计算仍采用

(6)式, 只是计算激活能时目标位不再有任何

最近邻原子.  
二体迁移事件其发生几率的计算也采用

(6)式, 只是计算激活能时要考虑二体周围所

有近邻原子对二体整体的激活能.  
以上模型不仅对激活能的计算更加准确, 

简便 , 而且原子迁移时台阶边缘的 Ehrlich- 
Schwoebel 能垒, 以及饶角迁移等特殊类型的

能垒也会自然包括在模型中考虑.  

2  结果与讨论 
图 2 是入射率分别为 40 个原子/s, 40000 个原子/s 时, 薄膜生长过程中平均厚度分别为 1 ~ 

3, 5, 6 和 8 层时的表面形貌. 从图 2 可以看出: 
(ⅰ) 随着平均厚度的增加, 薄膜的生长表面越来越粗糙. 对早期成核情况的对比分析发

现, 成膜后的生长表面形貌与早期成核有密切关系, 薄膜的生长是初期成核的不断长大和聚

合的结果; 
(ⅱ) 温度越高, 入射率越小, 岛核尺寸越大; 

图１  计算激活能的原理图 
白圈表示未被原子占据的晶位, 黑圈表示被原子占据的晶位 
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图 2 

(a) 入射率为 40 个原子/s, 衬底温度分别为 200, 350 和 600 K, 平均厚度为 1 ~ 3, 5, 6, 8 原子层时, 薄膜生长表面的形貌快照; 
(b) 入射率为 40000 个原子/s, 衬底温度分别为 200, 500 和 750 K, 平均厚度为 1 ~ 3, 5, 6, 8 层时, 薄膜生长过程中的形貌快照 
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(ⅲ) 低温和高温时薄膜表面形态完全不同. 低温时, 表面因形成许多“蘑菇形”的突起而

变得粗糙不平, 而高温时的表面粗糙却呈现为少数具有规则晶面的“棱台形大晶粒”.  
图 3 是平均厚度为 8 原子层时的表面形貌. 为了便于比较, 共收集了 15 幅快照图片, 从图

3 中可以看出:  
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图 3  在衬底温度分别为 200, 450 和 600 K, 入射率分别为 40, 400, 4000, 40000 和 400000 个原子/s 时,  

薄膜平均厚度达 8 原子层时薄膜生长表面形貌 
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(ⅰ) 在衬底温度为 200 K 时, 随着入射率的增加, 薄膜表面逐步由“蘑菇形”分布过渡为

“尖塔形”分布, 说明表面入射率越大, 表面越粗糙; 
(ⅱ) 在衬底温度为 600 K 时, 随着入射率的增加, 表面形态由少数几个“棱台形大晶粒”

分布逐步过渡为较多的“小晶粒分布”, 这说明入射率越小, 表面越粗糙; 
(ⅲ) 值得注意是, 在各种入射率下, 尽管衬底温度为 200 和 600 K 时生长表面均比温度为

450 K 时粗糙, 但表面形貌完全不同.  
形成以上结果的原因在于衬底温度和入射率对薄膜的生长机理产生完全相反的作用, 衬

底温度越高, 原子的扩散能力越强, 入射率越小原子的扩散时间越长, 原子扩散能力越强, 扩
散时间越长, 形成的岛核才能更大、数量更少, 岛核的表面晶面才更加规则. 温度太低不利于

扩散表面会粗糙, 温度过高原子的扩散能力很强, 大量原子出现从低能量位置向高能量位置

的迁移, 同样会导致表面粗糙.  
从图 2 和 3 都能发现一个非常有趣的现象, 在高温时, 所形成的“棱台形大晶粒”平行于

基底的边互成 90°,并且与基底的边互成 45°. 在低温时, 原子由于扩散能力很弱随机的堆积在

初始入射下落的位置.  

3  结论 
通过模拟得到以下结论. 
(ⅰ) 随着平均厚度的增加, 薄膜的生长表面越来越粗糙. 对早期成核情况的对比分析发

现, 成膜后的生长表面形貌与早期成核有密切关系, 薄膜的生长是初期成核的不断长大和聚

合的结果. 
(ⅱ) 温度越高, 入射率越小, 岛核尺寸越大.  
(ⅲ) 低温和高温时薄膜表面形态完全不同. 低温时, 表面因形成许多“蘑菇形”的突起而

变得粗糙不平, 而高温时的表面粗糙却呈现为少数具有规则晶面的“棱台形大晶粒”. 
(ⅳ) 在高温时, 所形成的“棱台形大晶粒”平行于基底的边互成 90°, 并且与基底的边互

成 45°. 
(ⅴ) 衬底温度和入射率对薄膜的生长机理产生完全相反的作用, 衬底温度和入射率分别

决定原子的扩散能力和扩散时间. 原子扩散能力越强, 扩散时间越长, 形成的岛核越大、数量

越少, 岛核的表面晶面更加规则.  
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