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靶衬间距对传输中溅射粒子密度和速度分布的影响
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摘要　采用蒙特卡罗（ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ）方法，研究了脉冲激光烧蚀沉积纳米硅（Ｓｉ）晶薄膜过程中，靶衬间距对传输中

溅射粒子密度和速度分布的影响。研究结果表明，在相同时刻，烧蚀粒子和环境气体的交叠区离开靶面的距离随

靶衬间距的增加而增大，并且到达离开表面最大距离的时间随靶衬间距的增大而明显增长。速度分布曲线的峰位

和峰值强度均出现了周期性变化的趋势，并且均随着靶衬间距的增大而增长。
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１　引　　言

纳米材料具有良好的力学、电学和光学性能，在

新型工业材料、高密度信息存储、光电集成和光电转

换等领域有着诱人的应用前景［１～４］。要实现上述应

用，必须制备出高质量纳米材料，解决可控生长问

题。深入研究生长动力学过程有助于实现可控生

长。众所周知，纳米材料生长过程可分为成核与长

大两个过程，而这两个过程只有在一定的密度和温

度／速度范围内才能够完成，当密度和温度／速度条

件不满足时，成核与长大过程就停止［５］。研究实验

参数对蒸气密度和速度分布的影响有利于确定纳米

材料成核与长大的密度和速度范围。在众多制备方

法中，脉冲激光沉积技术以其沉积速率高、污染小、

实验参数易于改变等优点备受青睐［６，７］。人们对脉

冲激光烧蚀沉积纳米材料的输运动力学过程进行了

大量研究［８～１０］。最近，Ｍａｒｔｉｎ等
［１１］利用电解质钝
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化和激光辐射接触技术制备了异质结硅太阳能电

池。高勋等［１２］对纳秒激光烧蚀玻璃等离子体发射

光谱特性进行了研究，研究结果表明，脉冲能量大于

３５ｍＪ后，光谱线强度开始减弱。本课题组曾研究

了初始溅射粒子总数和密度对传输中的溅射粒子密

度和速度分布的影响［１３，１４］，给出了溅射粒子的密度

和速度随时间演化曲线。还研究了靶衬间距对纳米

晶粒尺寸分布的影响，研究结果表明，晶粒的平均尺

寸随靶衬间距变化。用蒙特卡罗（ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ）方

法模拟交叠振荡稳定时间，并得出，交叠区稳定时间

的长短决定着晶粒的平均尺寸［１５］。然而在这些研

究中没有给出密度和速度分布随靶衬间距的变化。

本文采用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ方法，对脉冲激光烧蚀

单晶Ｓｉ靶产生的烧蚀粒子在 Ｈｅ气中的输运动力

学过程进行了模拟，并讨论了靶衬间距（１、２、３、４、５、

１０ｃｍ）对传输中的溅射粒子密度和速度分布的

影响。

２　模拟方法

烧蚀Ｓｉ粒子包含Ｓｉ原子、离子、电子和团簇

等，烧蚀粒子输运动力学是一个非常复杂的过程。

假设烧蚀粒子均为Ｓｉ原子，模拟从烧蚀Ｓｉ粒子离

开Ｋｎｕｄｅｎ层后开始。初始时刻，烧蚀Ｓｉ粒子分布

在以激光烧蚀点为底面的小圆柱体内，速度近似为

麦克斯韦 波尔兹曼分布［１６］。由于溅射粒子扩散作

用的存在，溅射粒子迅速膨胀。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，表示为

σ＝π（狉犻＋狉犼）
２， （１）

式中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为

珒犮＝犮［（ｓｉｎθｃｏｓχ）^狓＋（ｓｉｎθｓｉｎχ）^狔＋ｃｏｓθ^狕］，（２）

珝犞′犻＝珒犮ｍ＋
犿犼

犿犻＋犿犼
珒犮′， （３）

珝犞′犼＝珒犮ｍ＋
犿犻

犿犻＋犿犼
珒犮′， （４）

式中θ是散射角，χ是方位角，珒犮和珒犮′分别是碰撞粒子

对碰撞前、后的相对速度，珒犮ｍ 是碰撞对碰撞后的质

心速度［１７］。图１给出了烧蚀Ｓｉ粒子在距靶面任意位

置处直角坐标系下速度珒犮和珒犮′的相对取向图，径向

为垂直于靶面指向衬底的方向，即狓方向。详细情

况见文献［１８］。

在模拟过程中，将靶衬之间分为一系列的小区

图１ 速度珒犮和珒犮′的相对取向图

Ｆｉｇ．１ Ｒｅｌａｔｉｖｅｏｒｉｅｎｔａｔｉｏｎｏｆｔｈｅｖｅｌｏｃｉｔｉｅｓ珒犮ａｎｄ珒犮′

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。每次

碰撞所用时间表示为

Δ狋ｃ＝
２

犖（ ）
ｍ

１

π犱
２狀犮
， （５）

式中犖ｍ 是此区间粒子个数，狀为此区间的密度个

数。然后判断计算时间是否超出了时间步长，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后，再进入下一个时间

步长，重复上述过程，直至得到最终结果。

３　模拟分析

模拟以氦（Ｈｅ）为环境气体，压强为１０００Ｐａ。

烧蚀Ｓｉ粒子刚离开Ｋｎｕｄｅｎ层时，初始溅射Ｓｉ粒子

的密度为１．６６×１０２６ ｍ－３，速度为１７６０ｍ／ｓ，温度

为６２８０Ｋ，单脉冲烧蚀单晶Ｓｉ蒸发的烧蚀粒子总数

为１．０１×１０１５
［１７］，靶衬间距分别为１、２、３、４、５、

１０ｃｍ。图２给出了靶衬间距为１、３、５、１０ｃｍ时，烧

蚀粒子（Ｓｉ）和环境气体（Ｈｅ）的密度随时间演化图，

图中横坐标范围为靶衬间距，所以图２中的四幅图

的横坐标范围不同。从图中可以看出，在２０μｓ内，

靶衬间距为１ｃｍ和３ｃｍ的情况下，烧蚀粒子的高

密度峰已经到达距靶面最远处，并被衬底反弹回来；

而靶衬间距为５ｃｍ和１０ｃｍ的情况下，高密度峰还

未到达距靶面最远的位置。在０．１１μｓ后的各个相

同时刻，烧蚀粒子密度峰值随靶衬间距的增大而减

小。为了清楚地看出交叠区的位置随时间演化的过

程，图３给出了靶衬间距为１、２、３、４、５、１０ｃｍ情况

下，烧蚀粒子与环境气体交叠区的位置随时间演化

图。在０．１１μｓ后各个时刻，交叠区距靶面的距离随

靶衬间距的增加而增大，到达衬底表面的时间随靶

衬间距的增大而明显增长。

　　环境气体和衬底都对烧蚀粒子产生阻力，但是随

着靶衬间距的增大，衬底对烧蚀粒子的作用减弱，环

０１０３００５２



丁学成等：　靶衬间距对传输中溅射粒子密度和速度分布的影响

图２ 烧蚀粒子（Ｓｉ）和环境气体（Ｈｅ）密度随时间演化图。（ａ）、（ｂ）、（ｃ）和（ｄ）分别对应于靶衬间距为１、３、５、１０ｃｍ

Ｆｉｇ．２ ＴｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｄｅｎｓｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆｔｈｅｐｕｌｓｅｄｌａｓｅｒａｂｌａｔｅｄＳｉｐａｒｔｉｃｌｅｓ（Ｓｉ）ａｎｄａｍｂｉｅｎｔｇａｓａｔｏｍ

（Ｈｅ）ｗｈｅｎ（ａ）、（ｂ）、（ｃ）、（ｄ）ｃｏｒｒｅｓｐｏｎｄｔｏｔｈｅｔａｒｇｅｔｔｏｓｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｓｔａｎｃｅｓｏｆ１，３，５ａｎｄ１０ｃｍ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

图３ 交叠区的位置随时间演化图

Ｆｉｇ．３ Ｔｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｔｈｅｐｏｓｉｔｉｏｎｓｏｆｔｈｅ

ｍｉｘｅｄｒｅｇｉｏｎｓ

境气体对烧蚀粒子的阻力起主要作用。在０．１１μｓ

内，烧蚀粒子近似处于自由膨胀状态，环境气体和衬

底的阻力作用可以忽略，故在不同的靶衬间距下没有

变化。随着靶衬间距的增大，衬底对烧蚀粒子产生很

强阻力作用的时间推迟，烧蚀粒子只有在很强的衬底

作用下才会被反弹回来，故交叠区到达距靶面最大距

离的时间随靶衬间距增大而增加。由于靶衬间距增

大，烧蚀粒子分布在一个较宽的范围内，烧蚀粒子高

密度峰的峰值随靶衬间距增大而减小。

图４给出了靶衬间距为１、３、５、１０ｃｍ时，烧蚀

粒子速度分布随时间演化图。并对靶衬间距分别为

１、２、３、４、５、１０ｃｍ在０．１１、１．５、２．３、３．５、６、８、１２、

１３、１４、１５、２０、２５、３０、３５μｓ时的速度分布进行了模

拟，发现只有靶衬间距为１０ｃｍ的情况下，在３５μｓ

内未出现二次劈裂，其他靶衬间距情况下均发生二

次速度劈裂，分别出现在６、１２、２０、２５、３５μｓ左右，

二次劈裂出现的时间随靶衬间距的增大而推迟，出

现二次劈裂的时间均在溅射粒子密度分布峰值被衬

底反弹回来后，所以可以说二次劈裂是由衬底的作
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用产生。对６种靶衬间距情况下径向速度峰值的位

置及强度进行了统计，统计结果如图５所示，其中

（ａ）为峰位速度随时间演化曲线，（ｂ）为峰位强度随

时间演化曲线。速度分布曲线的峰位出现了周期性

变化的趋势，并且随着靶衬间距的增大周期变长。

峰值强度也有周期性变化趋势，并且随着靶衬间距

增大周期变长，峰值强度变化较大。同一时刻峰值

强度基本上随着靶衬间距增大而增加。由于烧蚀粒

子总数不变，速度曲线下面的面积不变，峰值增大，

速度分布变窄。

图４ 靶衬间距为（ａ）１ｃｍ、（ｂ）３ｃｍ、（ｃ）５ｃｍ和（ｄ）１０ｃｍ时烧蚀粒子径向速度分布随时间演化图

Ｆｉｇ．４ ＴｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆｒａｄｉａｌｖｅｌｏｃｉｔｙｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｏｆＳｉｐａｒｔｉｃｌｅｓｗｈｅｎｔｈｅｔａｒｇｅｔｔｏｓｕｂｓｔｒａｔｅｄｉｓｔａｎｃｅｓａｒｅ

（ａ）１ｃｍ、（ｂ）３ｃｍ、（ｃ）５ｃｍａｎｄ（ｄ）１０ｃｍ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅｌｙ

图５ 径向速度曲线（ａ）峰值与（ｂ）强度随时间演化图

Ｆｉｇ．５ Ｔｉｍｅｓｅｑｕｅｎｃｅｏｆ（ａ）ｔｈｅｐｅａｋｖａｌｕｅｓａｎｄ（ｂ）ｔｈｅｉｎｔｅｎｓｉｔｉｅｓｏｆｒａｄｉａｌｖｅｌｏｃｉｔｙｃｕｒｖｅｓ

　　在溅射粒子刚刚离开靶面时，向各个方向运动，

向衬底方向运动的高速溅射粒子受到靶面的强相互

作用被反弹回来，并且具有较高速度，由于此时还没

有形成高密度交叠区，所以初始时刻向衬底方向运

动的烧蚀粒子受到的环境气体阻力较小，大部分处

于自由膨胀状态，使得在初始的１．５μｓ内速度峰值

增大。随后形成明显的高密度交叠区，环境气体阻

力增大，使得烧蚀粒子速度峰值减小。烧蚀粒子运

动到衬底表面附近受到衬底的强作用力，被衬底反

弹回来，烧蚀粒子群两边的环境气体密度差较大，烧

蚀粒子产生一个向靶面的加速度，速度增大。衬底

和靶面的作用使得烧蚀粒子在靶衬之间振荡，就形

成了峰位速度的周期性变化。随着靶衬间距的增

大，烧蚀粒子每次到达衬底或靶面时间增长，故周期

增大。根据Ｙｏｓｈｉｄａ等
［１９］提出的惯性流体模型，烧

蚀粒子所受阻力与其速度平方成正比（时间平均），

在没有衬底或靶面的强相互作用的前提下，烧蚀粒

子单向运动（即从靶面到衬底方向或由衬底运动到
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靶面方向）所用时间越长，烧蚀粒子的速度分布越

窄，峰值强度越大。

４　结　　论

本文采用 ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ模拟方法，对脉冲激光烧

蚀沉积纳米Ｓｉ晶粒的输运动力学过程进行了模拟，

研究了靶衬间距为１、２、３、４、５、１０ｃｍ情况下，烧蚀粒

子速度和密度分布随时间变化关系。在０．１１μｓ后的

各个相同时刻，烧蚀粒子密度峰值随靶衬间距的增

大而减小；交叠区距靶面的距离随靶衬间距的增大

而增大，到达离开靶面最大距离的时间随靶衬间距

的增大而明显增加。在烧蚀粒子离开靶面３５μｓ的

时间间隔内，靶衬间距为１、２、３、４、５ｃｍ情况下，出

现两次速度劈裂现象，第二次速度劈裂是由衬底的

作用引起的。速度分布曲线的峰位和峰值强度均出

现了周期性变化的趋势，并且均随着靶衬间距的增

大而增大。所得结论可为进一步研究成核与长大的

热力学条件提供依据。
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