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初始溅射烧蚀粒子总数对其传输中的密度和速度
分布的影响

丁学成　傅广生　梁伟华　褚立志　邓泽超　王英龙
（河北大学物理科学与技术学院，河北 保定０７１００２）

摘要　采用蒙特卡罗（ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ）模拟方法，研究了初始烧蚀粒子总数对其传输中的密度和速度及环境气体密度

分布的影响。结果表明，随着烧蚀粒子总数增加，烧蚀粒子高密度峰离开靶的最大距离增大，到距靶最大距离处所

用时间，出现先增大后减小的变化，烧蚀Ｓｉ粒子的速度分布随粒子总数增多而变宽，当粒子总数为１．０１×１０１５和

１．０１×１０１６时，出现速度劈裂现象。
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１　引　　言

脉冲激光烧蚀技术是制备含有纳米硅（Ｓｉ）晶粒

的纳米Ｓｉ薄膜的重要手段之一
［１～５］。激光对靶材

的烧蚀、纳米Ｓｉ晶粒的气相成核、衬底表面的沉积

过程共同决定了所制备的薄膜质量。烧蚀过程将靶

面升高到一定温度，使得具有一定粒子数密度、粒子

总数和初始速度分布的烧蚀粒子喷射而出，气相成

核过程导致纳米Ｓｉ晶粒形成，然后经沉积过程在衬

底表面得到纳米Ｓｉ晶薄膜。气相成核过程对所形

成的纳米晶粒的尺寸分布具有关键作用。烧蚀粒子

在一定条件下才能成核，这与该处烧蚀粒子的密度

和动能［６］有关。烧蚀粒子与环境气体之间的相互作

用使得烧蚀粒子能量降低和密度减小［７］，达到气相

成核条件。人们采用蒙特卡罗（ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ）模拟

方法［８，９］、流 体 力 学 模 型［１０，１１］和 ＩＣＣＤ 图 像 技

术［１２～１４］等手段，分别从理论和实验两方面对烧蚀粒

子在环境气体中的传输过程进行了研究。我们［１５］

曾利用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ方法，对不同靶衬间距下烧蚀

产物的输运动力学过程进行了数值模拟。研究结果

表明，在激光烧蚀粒子喷出后的极短时间内，等离子

体处于近似自由膨胀状态［１６］，随后，烧蚀粒子与环

境气体发生碰撞并将能量传递给环境气体，当烧蚀
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粒子能量降低到一定程度时，纳米晶粒开始形成并

长大［４］。尤其是Ｒ．Ｆ．Ｗｏｏｄ等
［１０］从实验上发现

了脉冲激光烧蚀等离子体羽辉劈裂现象。

前人采用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟方法，分别对烧蚀、

传输和沉积三个过程进行了理论研究。烧蚀阶段建

立了激光参数与初始溅射粒子特性之间的关联，但

对初始溅射粒子的特性、初始溅射粒子总数随时间

演化的关联很少研究，而它可为定量研究成核机理

提供基础。

本文采用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟方法，Ｈｅ气为环境

气体，研究了脉冲激光烧蚀Ｓｉ靶沉积纳米Ｓｉ薄膜

过程中，初始溅射Ｓｉ粒子总数对烧蚀Ｓｉ粒子密度

和速度分布的影响。

２　模拟方法

以Ｈｅ为环境气体，模拟从烧蚀Ｓｉ粒子离开克

努森（Ｋｎｕｄｅｎ）层后开始。初始时刻，烧蚀的Ｓｉ粒

子在强脉冲激光峰值电磁场的作用下，已具有大于

表面脱出功的动能，以相似于激光电场发散的形式

分布在以激光烧蚀斑为底部直径的锥体内，速度近

似为麦克斯韦玻尔兹曼（ＭａｘｗｅｌｌＢｏｌｔｚｍａｎｎ）分

布。由于粒子束发散度的存在，等离子体羽迅速膨

胀。膨胀过程中，烧蚀粒子与环境气体分子发生完

全弹性碰撞，碰撞截面σ不依赖于散射角，σ犻犼 ＝

π（狉犻＋狉犼）
２，狉犻和狉犼分别为烧蚀Ｓｉ粒子与环境气体

分子半径，碰撞过程遵从动量守恒和能量守恒。利

用动量、动能守恒理论可以计算出碰撞后粒子的速

度

′犮ｒ＝犮ｒ ｓｉｎθｃｏｓ（ ）χ狓＋ ｓｉｎθｓｉｎ（ ）χ狔＋ｃｏｓθ［ ］狕 ，

（１）

犞′ｉ＝犮ｍ＋
犿犼

犿犻＋犿犼
犮′ｒ， （２）

犞′犼＝犮ｍ＋
犿犻

犿犻＋犿犼
犮′ｒ， （３）

式中θ为散射角（即散射后粒子运动方向与入射方

向的夹角），取值范围为０到π，χ为方位角（即散射

后粒子运动方向在垂直于入射方向的平面内的投影

与此平面内基轴的夹角），取值范围为０到２π，犮ｒ和

犮′ｒ分别为碰撞粒子对碰撞前、后的相对速度，犮ｍ 为碰

撞对碰撞后的质心速度。

在模拟过程中，靶与衬底之间被分为一系列的

小区间，小区间的长度小于环境气体的平均自由程，

由接受－拒绝方法来确定两个原子是否发生碰撞。

理论上每次碰撞所用时间为

Δ狋ｃ＝
２

犖（ ）
ｍ

１

π犱
２狀犮ｒ
， （４）

式中犖ｍ为此区间内烧蚀粒子的个数，狀为此区间的

烧蚀粒子密度。然后判断计算时间是否超出设定的

时间步长，如果小于时间步长，那么继续选择碰撞对

进行碰撞，如果大于时间步长，那么进入下一个区

间，重复上述过程。当所有的区间都模拟过来后，再

进入下一个设定的时间步长，重复上述过程，直至得

到最终结果。

３　结果与讨论

模拟以第一激发电势非常高的Ｈｅ为环境气体，

环境气压为１０００Ｐａ，此时，Ｈｅ粒子密度为２．４２×

１０２３ｍ－３。刚离开Ｋｎｕｄｅｎ层时，烧蚀Ｓｉ粒子的密度为

１．６６×１０２６ ｍ－３，速度为１７６０ｍ／ｓ，单脉冲烧蚀单晶

Ｓｉ蒸发的烧蚀粒子总数分别为１．０１×１０１３，１．０１×

１０１４，１．０１×１０１５，１．０１×１０１６和１．０１×１０１７，靶衬间

距为２ｃｍ。

烧蚀Ｓｉ粒子与环境气体分子的碰撞，导致了烧

蚀Ｓｉ粒子与环境气体 Ｈｅ的高密度峰交叠区形成。

这一局域烧蚀粒子的特性（如密度和速度）决定了气

相成核过程和纳米晶粒的尺寸［１７］。图１给出了典

型烧蚀粒子总数分别为１．０１×１０１３，１．０１×１０１５和

１．０１×１０１７时，烧蚀Ｓｉ粒子和环境气体的密度随时

间的演化图。当烧蚀粒子总数不变时，在初始极短

的一段时间内，烧蚀粒子处于近似自由膨胀状态，随

着时间的推移，不断加强的碰撞所形成的烧蚀粒子

和环境气体高密度峰，同时向衬底方向移动。随后，

烧蚀粒子到达衬底附近，由于在衬底上淀积，其附近

粒子大量减少，好像高密度峰被反弹回来。该过程

的重复进行，形成高密度峰在硅靶和衬底之间振荡。

当时间足够长时，趋于稳定。随着烧蚀Ｓｉ粒子总数

的增加，烧蚀粒子的高密度峰离开靶的最大距离增

大，到达离靶最大距离处所用时间呈现先增大后减

小的趋势，烧蚀Ｓｉ粒子总数为１．０１×１０１５时，所用

时间最长，大约为８．０μｓ。当烧蚀粒子总数为

１．０１×１０１３时，环境气体的密度始终远大于烧蚀粒

子的密度；当烧蚀粒子总数为１．０１×１０１５，并且烧蚀

粒子高密度峰到达距靶最大距离处时，环境气体的

密度和烧蚀粒子的密度接近；当烧蚀粒子总数为

１．０１×１０１７时，环境气体的密度始终远小于烧蚀粒

子的密度。图２给出了烧蚀Ｓｉ粒子的高密度峰的

位置随时间的演化图。从图中可以看出，随着烧蚀

粒子总数的增加，烧蚀粒子高密度峰离开靶的最大

８２１１
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距离增大，所用时间呈现先增大后减小的趋势。

图１ 烧蚀粒子总数分别为１．０１×１０１３（ａ），１．０１×１０１５（ｂ）和１．０１×１０１７（ｃ）时，

烧蚀粒子（实线）和环境气体（虚线）随时间的演化图

Ｆｉｇ．１ ＡｔｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｄｅｎｓｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｕｌｓｅｄｌａｓｅｒａｂｌａｔｅｄＳｉｐａｒｔｉｃｌｅｓ（ｓｏｌｉｄｌｉｎｅｓ）ａｎｄａｍｂｉｅｎｔｇａｓａｔｏｍ

（ｄａｓｈｅｄｌｉｎｅｓ）ｗｈｅｎｔｈｅｔｏｔａｌｎｕｍｂｅｒｏｆｔｈｅＳｉｐａｒｔｉｃｌｅｓｉｓ１．０１×１０
１３（ａ），１．０１×１０１５（ｂ）ａｎｄ１．０１×１０１７

　　　　　　　　　　　　　　　　　　　（ｃ）ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

图２ 烧蚀Ｓｉ粒子的高密度峰位置随时间的演化图

Ｆｉｇ．２ Ａｔｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆ

ｈｉｇｈｄｅｎｓｉｔｙｓｉｌｉｃｏｎｐｅａｋ

　　在开始的一段时间内，烧蚀粒子密度非常高，环

境气体高密度峰还未形成，烧蚀粒子处于近似自由

膨胀状态，向衬底方向移动。随着时间的推移，环境

气体的高密度峰形成，烧蚀粒子高密度峰所受环境

气体阻力逐渐增大。随后，环境气体被不断“压缩”，

其高密度峰值不断增大，在烧蚀粒子高密度峰到达

距靶最远处，环境气体高密度峰值达到最大值，烧蚀

粒子高密度峰向衬底方向的运动速度变为０，然后，

在环境气体的反弹下，烧蚀粒子高密度峰向靶方向

移动。显然，有两种因素决定着烧蚀粒子高密度峰

到达衬底附近所用时间的长短：烧蚀粒子的“惯性”

即烧蚀粒子总数和环境气体引起的阻力，前者延长

烧蚀粒子高密度峰的速度减小为０所用时间，后者

缩短烧蚀粒子高密度峰的速度减小为０所用时间。

当烧蚀粒子高密度峰值小于环境气体高密度峰值

时，环境气体阻力导致的时间变化不明显，惯性因素

对时间影响是主要的。随着烧蚀粒子总数的增加，

“惯性”增大，单位时间内速度变化减小，烧蚀粒子高

密度峰到达衬底附近所需要的时间增大；当烧蚀粒

子高密度峰值等于环境气体高密度峰值时，烧蚀粒

子高密度峰到达距靶最远处所需时间最长；当烧蚀

粒子高密度峰值大于环境气体高密度峰值时，环境
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气体阻力导致的时间变化占主要因素，增加烧蚀粒

子总数，环境气体被压缩在衬底附近很小的区域内，

烧蚀粒子的阻力急剧增大，使得烧蚀粒子的高密度

峰到达距靶最远处所用时间减小。

图３给出了烧蚀Ｓｉ粒子的速度分布随时间的

演化图。对于确定的烧蚀粒子总数，速度分布峰位

左移，峰值增大，分布变窄，到达距靶最远处时，速度

分布最窄，峰值最高，然后在靶衬之间往复变化。随

着烧蚀粒子总数增加，速度分布变宽，峰值增大，峰

位右移。值得注意的是，当粒子总数为１．０１×１０１５

时速度劈裂成两部分，所得结果与实验［９］一致，定量

的研究正在进行中。

图３ 粒子总数分别为１．０１×１０１３（ａ），１．０１×１０１５（ｂ）和１．０１×１０１７（ｃ）时烧蚀Ｓｉ粒子的速度分布随时间的演化图

Ｆｉｇ．３ ＡｔｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｖｅｌｏｃｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆＳｉｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｈｅｎｔｈｅｔｏｔａｌｎｕｍｂｅｒｉｓ１．０１×１０
１３（ａ），

１．０１×１０１５（ｂ）ａｎｄ１．０１×１０１７（ｃ）ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

４　结　　论

采用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟方法，对烧蚀Ｓｉ粒子在

Ｈｅ环境气体中传输过程进行了模拟。烧蚀Ｓｉ粒子

的高密度峰离开靶的最大距离随着烧蚀Ｓｉ粒子总

数增加而增大。随着烧蚀Ｓｉ粒子总数增加，烧蚀Ｓｉ

粒子的高密度峰振荡周期呈现先增大、后减小的趋

势，速度分布变宽。发现了烧蚀粒子在传输过程中

速度劈裂现象。所得结论为进一步定量研究纳米晶

粒的成核机理得到尺寸分布均匀的纳米Ｓｉ薄膜提

供了基础。
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