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动力学晶格蒙特卡洛方法模拟Ｃｕ薄膜生长

吴子若，程鑫彬，王占山
（同济大学 精密光学工程技术研究所，上海２０００９２）

摘　要：利用动力学晶格蒙特卡洛方法模拟了Ｃｕ薄膜在Ｃｕ（１００）面上的三维生长过程．模型中考

虑了四个动力学过程：原子沉积、增原子迁移、双原子迁移和台阶边缘原子迁移，各动力学过程发生

的概率由多体势函数确定．讨论了基底温度、沉积速率及原子覆盖率对Ｃｕ原子迁移、成核和表面

岛生长等微观生长机制的影响；获得了Ｃｕ薄膜的表面形貌图并计算了表面粗糙度．模拟结果表

明，随基底温度升高或沉积速率下降，岛的平均尺寸增大，数目减少，形状更加规则．低温时，Ｃｕ薄

膜表现为分形的离散生长，高温时，Ｃｕ原子迁移能力增强形成密集的岛．Ｃｕ薄膜表面粗糙度随着

基底温度的升高而迅速减小；当基底温度低于某一临界温度时，表面粗糙度随原子覆盖率或沉积速

率的增大而增大；当基底温度超过临界温度时，表面粗糙度随原子覆盖率或沉积速率的变化很小，

基本趋于稳定．
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０　引言

薄膜具有独特的光学、电学、磁学和力学性能，

在现代材料中占据重要的地位［１２］．薄膜材料的性能

依赖于其微观结构，从原子尺度上理解薄膜生长的

微观机制进而控制薄膜的微观结构是当前薄膜领域

的研究热点［３４］．半导体产业中Ｃｕ互连线的寿命严

重依赖于Ｃｕ薄膜的微观结构，利用计算机模拟沉

积条件对Ｃｕ薄膜微观结构的影响具有重要的实际

意义［５］．

薄膜沉积初期，表面原子迁移控制着增原子成

核、表面岛生长和层状生长等诸多过程，对薄膜的微

观结构和最终性能有决定性影响．而表面原子迁移

受薄膜生长条件的影响，实验研究［６８］和动力学蒙特

卡洛（ＫｉｎｅｔｉｃＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ）模拟
［９１１］均表明：基底温

度、沉积速率和沉积原子能量等都会影响薄膜生长

的微观机制．利用计算机模拟可以方便地探讨薄膜

生长条件对表面原子迁移、吸附和成核等的影响，这

对于改进和优化薄膜生长工艺、提高薄膜质量，改善

膜层性能具有重要的实际意义．

蒙特卡洛方法适用于模拟与随机过程相关联的

物理现象，很早就被用于模拟原子吸附、迁移、聚集

等薄膜生长中一系列的随机问题［１２］．国内外研究者

用蒙特卡洛方法已经取得了一些较好的模拟结果，

Ｔａｋａｎｏ
［１３］模拟了弯折（Ｋｉｎｋ）沿台阶生长等微观演

化机制，Ｒａｔｓｃｈ等
［１４］讨论了实验条件（覆盖率和沉

积速 率 等）对 表 面 岛 生 长 的 影 响，Ｈｕａｎｇ 和

Ｇｉｌｍｅｒ
［１５］提出了物理气相沉积中薄膜生长的三维

模型，模拟了Ａｌ膜的沉积．

动力学晶格蒙特卡洛方法 （ＫｉｎｅｔｉｃＬａｔｔｉｃｅ

ＭｏｎｔｅＣａｒｌｏ，ＫＬＭＣ）是近年来发展起来的一种综

合模型［１６］，它将晶格动力学与蒙特卡洛方法结合在

一起，已成为在原子尺度上模拟薄膜生长的有力工

具．该方法通过近邻原子之间的相互作用势控制扩

散过程的发生概率，可以模拟大规模、长时间的原子

迁移过程，例如真空原子气相沉积过程，吸附原子在

基底表面的扩散过程等．ＫＬＭＣ模拟结果的准确性

依赖于所建模型的合理性，模型中应该包括哪些原

子迁移过程及各个迁移过程的概率如何确定是

ＫＬＭＣ方法的关键．常用的ＫＬＭＣ模型
［１７］有三种：

１）特定事件（ＳｐｅｃｉｆｉｃＥｖｅｎｔ）模型；２）键计数法

（ＢｏｎｄＣｏｕｎｔｉｎｇ）模型；３）全表法（ＣｏｍｐｌｅｔｅＴａｂｌｅ）

模型．本文采用了特定事件（ＳＥＫＬＭＣ）模型，仅考

虑几类特定的迁移事件（增原子迁移、双原子迁移和

岛边缘原子迁移），忽略其它小概率的迁移事件．各

种迁移事件的势垒，用 ＥｍｂｅｄｄｅｄＡｔｏｍ Ｍｅｔｈｏｄ

（ＥＡＭ）方法
［１８］计算得到．

本文利用ＳＥＫＬＭＣ方法模拟了Ｃｕ薄膜的三

维生长过程，研究了沉积速率、基底温度及原子覆盖

率对Ｃｕ原子迁移，Ｃｕ薄膜表面形貌和表面粗糙度

的影响，在沉积条件、薄膜微观生长机制和薄膜表面
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形貌之间建立起了联系．

１　犛犈犓犔犕犆模型

在ＫＬＭＣ模型中，首先要建立一个晶格点阵，

每个原子只能落在晶格点阵的格点上．该模型忽略

原子在其平衡位置附近的细微振动，只模拟原子在

格点间的扩散或迁移，这样可以在原子尺度上模拟

大系统长时间的微观演化过程．ＳＥＫＬＭＣ模型只

允许几类最重要的原子迁移事件发生，忽略其它的

小概率迁移事件，比如只允许增原子在平坦的薄膜

表面上扩散或沿边缘迁移，忽略增原子跳到上层原

子表面或跨边界迁移等小概率事件．ＳＥＫＬＭＣ模

型的优点是可以明确地指定几类原子迁移过程及其

概率，并研究这些特定的动力学过程或迁移机制对

薄膜表面形貌和微观结构的影响；但是如果比较重

要的原子迁移过程没有被包括在模型中，那么模拟

结果将与实际的薄膜结构有较大差别．

在ＳＥＫＬＭＣ模型中，原子发生怎样的迁移或

扩散，是由这些事件的迁移速率决定的．每个事件的

迁移速率系数犚犻由Ａｒｒｈｅｎｉｕｓ表达式决定

犚犻＝Γ０ｅｘｐ（－犈Ａ／犽Ｂ犜） （１）

式中Γ０ 是尝试迁移频率，犈Ａ 是迁移势垒，犽Ｂ 是玻

尔兹曼常量，犜是绝对温度．在本文中，迁移势垒犈Ａ

采用了Ａｄａｍｓ等使用ＥＡＭ方法计算得到的结果．

为了研究Ｃｕ薄膜的微观生长过程，将薄膜生长分

为沉积事件与迁移事件两大类：１）沉积事件：入射原

子沉积在生长表面并弛豫到稳定状态；２）迁移事件：

增原子迁移、双原子迁移和增原子沿台阶的迁移．薄

膜生长事件如图１．

图１　ＫＬＭＣ模型中原子的迁移机制及沉积过程

Ｆｉｇ．１　ＳｃｈｅｍａｔｉｃｏｆｍａｊｏｒｅｖｅｎｔｓｏｆＣｕ／Ｃｕ（１００）

薄膜生长过程中可能出现很多迁移机制，理论

计算表明上述三个迁移机制的迁移势垒是相对最低

的，因此本文仅考虑增原子迁移，双原子迁移和台阶

边缘原子迁移这三种机制，认为它们对Ｃｕ原子成

核，表面岛生长，微观结构演化和薄膜的表面形貌有

最重要的影响．这三个事件的迁移势垒犈Ａ 由表１

给出．

表１　犆狌原子在（１００）面上三种不同迁移机制的迁移势垒

犜犪犫犾犲１　犜犺犲犱犻犳犳狌狊犻狅狀犫犪狉狉犻犲狉狅犳３犱犲犳犳犲狉犲狀狋犱犻犳犳狌狊犻狅狀

犿犲犮犺犪狀犻狊犿狅犳犆狌狋犺犻狀犳犻犾犿狅狀犆狌（１００）

ＤｉｆｆｕｓｉｏｎｍｅｃｈａｎｉｓｍｏｆＣｕｔｈｉｎ Ｈｏｐｐｉｎｇ

Ａｄａｔｏｍ ０．５０

Ｄｉｍｅｒ ０．４７

Ａｌｏｎｇ〈１１０〉ｌｅｄｇｅ ０．２６

　　在ＳＥＫＬＭＣ模型中，创建了沉积过程和３种

原子迁移过程的动力学事件列表．在每个特定时刻

发生哪类动力学事件由概率犘犻决定

犘犻＝犚犻（∑
ａｌｌｅｖｅｎｔｓ

犻
犚犻）

－１ （２）

式中犚犻是某一事件的迁移速率系数．在ＳＥＫＬＭＣ

算法的每一步，首先产生一个随机数，然后根据随机

数与迁移概率之间的大小关系执行原子沉积，增原

子迁移，双原子迁移和台阶边缘原子迁移中的一个

事件．该规则保证了迁移概率大的事件发生的次数

比迁移概率小的事件多．每个事件结束后，模拟时间

增加τ，重复这一过程就可以模拟Ｃｕ薄膜生长及其

微观结构演化过程．

２　模拟结果与讨论

本文采用典型的原子沉积迁移聚集模型来模

拟薄膜生长过程．原子沉积和迁移发生在一个晶格

常量固定的二维网格上，新的原子随机地沉积在二

维网格的一个格点上，然后在格点间迁移，与其它原

子相遇、聚集成岛，重复这一过程就可以模拟薄膜微

观结构的演化和生长．采用ＳＯＳ（ＳｏｌｉｄＯｎＳｏｌｉｄ）模

型，不允许薄膜内部出现空位．这样做虽然会损失部

分信息，但是大大减少了运算量．薄膜表面形貌仅由

变量犺犻犼（单位是原子层）确定，犻，犼是原子的空间坐

标（单位是晶格常量—ａ）．假设薄膜生长在理想的

Ｃｕ单晶面心立方晶体上，基底表面与（１００）面平行，

基底尺寸为５０×５０个原子，在犻和犼方向使用周期

性边界条件．

讨论了基底温度、沉积速率及原子覆盖率对Ｃｕ

原子迁移、成核和表面岛生长的影响；模拟得到了不

同条件下Ｃｕ薄膜生长的三维表面形貌图，利用表

面粗糙度定量考察了各种沉积参量对Ｃｕ薄膜表面

形貌的影响．

２．１　基底温度和沉积速率对犆狌薄膜表面形貌的

影响

基底温度决定了Ｃｕ原子的迁移概率而沉积速

率决定了Ｃｕ原子的迁移时间，它们都对Ｃｕ薄膜的

生长模式、表面形貌和表面粗糙度有重要影响．当覆

盖率为１０个原子层时，不同基底温度（１５０Ｋ，

３００Ｋ，４５０ Ｋ）和 沉 积 速 率 （０．０１、１、１０、１００、

３６



光　子　学　报 ３９卷

１０００ＭＬ／Ｓ）对Ｃｕ薄膜生长过程、表面形貌和表面

粗糙度的影响不同．

图２是原子覆盖率为１０ＭＬ时，不同沉积速率

和基底温度下Ｃｕ薄膜的三维形貌图．通过纵向对

比发现：在一定的基底温度下，随着沉积速率的减

小，薄膜表面岛的数目减少，之前相互独立的小岛连

成一片，形成了更为规则的大岛．这是由于当沉积速

率较小时，在下一个原子沉积到基底之前，基底上的

原子有更多的迁移时间，从而有更大的几率与其他

的原子相遇形成岛或被岛俘获，形成比较规则的大

岛；而沉积速率较大时，薄膜表面的原子没有足够的

时间迁移，形成岛的数目增多但尺寸明显减小．通过

横向对比发现：当沉积速率一定时，随着基底温度的

升高，表面原子有较大的迁移能力，从而有更大的几

率与其他的原子相遇形成岛或被岛俘获，形成比较

规则的大岛［１９］．

图２　三种不同的温度下，覆盖率为１０ＭＬ，沉积速率从上

到下依次为０．０１、１、１０、１００、１０００的Ｃｕ薄膜形貌

Ｆｉｇ．２　ＳｎａｐｓｈｏｔｏｆＣｕｉｓｌａｎｄｓｏｎａｍｏｄｅｌｓｕｂｓｔｒａｔｅ

ｆｏｒｆｉｖｅｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｒａｔｅｓａｔｔｈｒｅｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔ

ｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

图３给出了图２中薄膜表面粗糙度随沉积速率

及基底温度的变化曲线．可以看出：在较低的沉积速

率下，薄膜表面粗糙度随基底温度升高而迅速减小；

在较高的沉积速率下，薄膜表面粗糙度随基底温度

的升高而缓慢减小［２０］．另一方面，表面粗糙度随沉

图３　沉积速率、基底温度与表面粗糙度三维关系

Ｆｉｇ．３　Ｔｈｅｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｓｕｒｆａｃｅｒｏｕｇｈｎｅｓｓｏｎｔｈｅ

ｓｕｂｓｔｒａｔｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｎｄｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎｒａｔｅ

积速率的增加而变大，当沉积速率较大时，沉积原子

还来不及迁移到能量更低的位置，就被新沉积的Ｃｕ

原子所覆盖，容易形成分立的岛，增加了表面粗糙

度．温度增高可以促进原子的迁移，４５０Ｋ时，表面

粗糙度随沉积速率变化很小，基本趋于稳定．

２．２　基底温度和覆盖率对犆狌薄膜表面形貌的影响

薄膜的表面形貌和粗糙度一般来说随着原子覆

盖率的增加会发生变化，当沉积速率为１ＭＬ／Ｓ时，

不同温度（１５０Ｋ，３００Ｋ，４５０Ｋ）下原子覆盖率对Ｃｕ

薄膜生长过程、表面形貌和表面粗糙度的影响不同．

图４是沉积速率为１ＭＬ／Ｓ时，不同的原子覆

盖率和基底温度下Ｃｕ薄膜的三维形貌图．通过纵

向及横向对比发现：亚单层薄膜的形貌及岛的形状

对最终的薄膜形貌有着直接影响．如果沉积初期亚

单层薄膜表面分布了许多分立的岛，则后期所形成

的多层膜表面也会分布许多小岛，导致表面比较粗

糙［１９］．反之，如果沉积初期亚单层薄膜原子所成的

岛比较大且很规则，则后期所形成的多层膜也比较

平坦．横向对比发现，本组模拟实验的结果与第一组

模拟结果相吻合，随着基底温度的升高，所形成的岛

变大且更规则，同时薄膜表面更为平坦．

图４　三种不同的温度下，沉积速率为１ＭＬ／Ｓ时，覆盖率

从上到下依次为０．２、０．５、１、５、１０、２０的Ｃｕ薄膜形貌

Ｆｉｇ．４　ＳｎａｐｓｈｏｔｏｆＣｕｉｓｌａｎｄｓｏｎａｍｏｄｅｌｓｕｂｓｔｒａｔｅｆｏｒ

ｓｉｘｔｙｐｅｓｏｆｃｏｖｅｒａｇｅａｔｔｈｒｅｅｄｉｆｆｅｒｅｎｔｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅｓ

图５给出了图４薄膜表面粗糙度随原子覆盖率

图５　原子覆盖率、基底温度与表面粗糙度三维关系

Ｆｉｇ．５　Ｔｈｅｄｅｐｅｎｄｅｎｃｅｏｆｓｕｒｆａｃｅｒｏｕｇｈｎｅｓｓｏｎｔｈｅ

ｓｕｂｓｔｒａｔｅｔｅｍｐｅｒａｔｕｒｅａｎｄｃｏｖｅｒａｇｅ

４６
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及基底温度的变化曲线．可以看出：在较低的基底温

度下，表面粗糙度随着原子覆盖率的增大而迅速增

大，但随着基底温度的升高，表面粗糙度随原子覆盖

率的增大而缓慢增大［２０］．当温度达到临界温度

（４５０Ｋ）时，表面原子迁移能力很强，表面粗糙度随

原子覆盖率的增加而变化缓慢．

３　结论

本文采用ＳＥＫＬＭＣ方法模拟了Ｃｕ薄膜的三

维生长过程，得到的Ｃｕ薄膜微观形貌与低速率电

子束蒸发制备Ｃｕ薄膜的扫面电镜微观形貌相似，

讨论了沉积速率、基底温度及原子覆盖率对Ｃｕ薄

膜表面形貌和表面粗糙度的影响．结果表明，随着基

底温度升高或沉积速率下降，表面岛的数目减少，尺

寸变大，同时岛的形状愈来愈规则．当基底温度低于

临界温度时，薄膜表面粗糙随原子覆盖率或沉积速

率的增大而增大；当基底温度达到临界温度后，薄膜

表面粗糙度基本随原子覆盖率或沉积速率的变化很

小，趋于稳定．
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