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摘要：【目的】采用晶体相场模型模拟衬底分别为平面和凸面时外延层的生长过程。【方法】研究晶格错配度较
大（ε＝ ０．１０）且衬底倾角较小（２～５°）时，系统自由能和外延层总原子数的变化，分析衬底曲率和衬底倾角对系
统自由能曲线和总原子数曲线的影响。【结果】研究表明：衬底曲率为平面时，系统自由能随着倾角的增加而增
加，外延层总原子数也随着倾角的增加而增加；衬底曲率为凸面时，系统自由能随着倾角的增加而减少，外延层
总原子数也随着倾角的增加而减少。【结论】通过微调衬底的倾角能改变系统的自由能和外延层总原子数。
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ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ａｎｇｌｅ，ａｎｄ ｓｏ ｉｓ ｔｈｅ ｔｏｔａｌ ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ
ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ；ｗｈｅｎ ｔｈｅ ｃｕｒｖａｔｕｒｅ ｏｆ ｔｈｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｉｓ ｃｏｎｖｅｘ，ｔｈｅ ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ｄｅｃｒｅａｓｅ
ｗｉｔｈ ｔｈｅ ｉｎｃｒｅａｓｅ ｏｆ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ａｎｇｌｅ，ａｎｄ ｓｏ ｉｓ ｔｈｅ ｔｏｔａｌ ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ．
【Ｃｏｎｃｌｕｓｉｏｎ】Ｗｅ ｃａｎ ｔｒｉｍｍｉｎｇ ｔｈｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ａｎｇｌｅ ｔｏ ａｌｔｅｒ ｔｈｅ ｓｙｓｔｅｍ＇ｓ ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ａｎｄ ｔｈｅ ｔｏｔａｌ
ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ．
Ｋｅｙ ｗｏｒｄｓ：ｈｅｔｅｒｏｅｐｉｔａｘｙ，ｐｈａｓｅ ｆｉｅｌｄ ｃｒｙｓｔａｌ，ｃｏｎｖｅｘ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ，ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ

  【研究意义】异质外延是指在一种单晶表面定向
长出另一种单晶的过程［１］，其中外延部分称为外延
层，提供外延基础的晶体称为衬底。薄膜异质外延的
研究和开发为微电子学、光电子学、磁电子学等新兴
交叉学科的发展提供了材料基础。随着固态高科技
产业（集成电路产业、固体发光和激光器件产业、磁记
录材料和器件产业等）的迅速发展，对外延生长的质
量要求越来越高［２］。由于计算机技术的飞速发展，人
们已经可以用计算机来模拟外延生长演化的微观过

程。【前人研究进展】目前，已有许多种方法用于模拟
晶体的异质外延生长，例如，蒙特卡罗方法，分子动力
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学等［３，４］。最近，Ｅｌｄｅｒ等［５，６］基于密度泛函理论提出

了晶体相场模型（ｐｈａｓｅ ｆｉｅｌｄ ｃｒｙｓｔａｌ ｍｏｄｅｌ，ＰＦＣ），该
模型能够反映原子空间尺度和扩散时间尺度上的现

象，还可以自洽地耦合弹性能、各向异性以及对称特
性等原子尺度信息，为研究材料的微结构演化提供了
一种行之有效的方法。【本研究切入点】本课题组应
用 ＰＦＣ方法已经取得一些成果［７～９］。对于 ＰＦＣ方法
用于晶体外延生长的研究，文献［１０］已报道了平直衬
底的外延层的不同生长方式。但是，对衬底为凸面
时，外延层界面形态的演化的研究还未见报导。【拟
解决的关键问题】本文应用 ＰＦＣ模型，计算模拟平面
和凸面衬底的外延生长过程及其形貌特征，揭示生长
过程的界面结构演化规律。

１ 模型与方法

１．１ 晶体相场模型

  本文采用由 Ｅｌｄｅｒ 等构建的晶体相场模型，其无
量纲的自由能形式如下：

  Ｆ［（ｒ）］＝∫｛（ｒ）２ ［γ＋（ｑ ２ ＋▽２）２］（ｒ）＋

１
４

４（ｒ）＋Ｖ（ｒ）｝ｄｒ ， （１）

式中，是一个保守序参量，反映局域原子密度；γ是
与系统温度有关的参量，其值越大，表示温度越高；ｑ
是波矢，ｑ＝２π／ａ ，ａ 是晶格常数。Ｖ 是一个用于确定
衬底的外势场能量。

  由 Ｃｈａｎ-Ｈｉｌｌｉａｒｄ方程得出其动力学方程为［６，１０］

  ｔ ＝
▽２（δＦ／δ）＝▽

２（（γ＋（ｑ ２ ＋▽２）２）＋
３＋

Ｖ）， （２）

  在计算前，需定义原子密度场和外势场强度

Ｖ［１ １］。 初始时刻：外延层

  ＝０， （３）
在衬底层

  ＝Ａｔ（ｃｏｓ （ｑｓｘ）ｃｏｓ （ｑｓｙ／槡３）－ ｃｏｓ （２ｑｓｙ／

槡３）／２）＋０， （４）

其中Ａｔ ＝－ ４
５
［０ ＋ １

３ － １５ｒ － ３６槡 ２
０ ］。

  外势场的施加，在外延层，外势场强度为

  Ｖ ＝０， （５）
在衬底层，有
  Ｖ ＝Ｖ ０（φ－φ０）＋φ０ ＝
Ｖ ０［Ａｔ（ｃｏｓ （ｑｓｘ）ｃｏｓ （ｑｓｙ／槡３）－
ｃｏｓ（２ｑｓｙ／槡３）／２）］＋φ０， （６）
  在晶体相场模型中，系统的基态对应有 ３ 种平衡
相———液相（ｌｉｑｕｉｄ），三角相（ｔｒｉａｎｇｕｌａｒ），条状相

（ｓｔｒｉｐ）。在二维系统中，可以使用单模近似法获得平
衡时各相的自由能密度，然后确定相图，如图 １ 所示。
在本文中，固相用三角晶相表示。

  图 １ 晶体相场的二维相 （Ｌ，Ｔ，Ｓ 分别表示液相，三角
相，条状相）
  Ｆｉｇ．１ Ｔｗｏ ｄｉｍｅｎｓｉｏｎａｌ ｐｈａｓｅ ｄｉａｇｒａｍ ｏｆ ｐｈａｓｅ ｆｉｅｌｄ
ｃｒｙｓｔａｌ（Ｌ，Ｔ，Ｓ ｉｎｄｉｃａｔｅ ｌｉｑｕｉｄ，ｔｒｉａｎｇｕｌａｒ ａｎｄ ｓｔｒｉｐ，ｒｅｓｐｅｃｔｉｖｅ-
ｌｙ）

１．２ 计算方法

  本文采用半隐式傅里叶谱方法对动力学方程进
行求解，其离散格式为［１２］

  
～

ｋ，ｔ＋Δｔ －
～

ｋ，ｔ

Δ ｔ ＝－ｋ ２｛［γ＋（ｑ ２ －ｋ ２）２］
～

ｋ，ｔ＋Δｔ ＋


～
３
ｋ，ｔ ＋Ｖｋ｝， （７）

其中，
～

ｋ，ｔ、
～
３
ｋ，ｔ、Ｖｋ 分别表示

～
、
～
３、Ｖ 的傅里叶变换，

ｋ 为波矢。本文计算区域为 ５１２Δｘ×５１２Δｘ（６４ａ*×

６４ａ* ）。其中，ａ* 为原子的直径。ｑ ｓ ＝（槡３／２）ｑ ０，错
配度ε＝（ｑ ０－ｑ）／ｑ ０，ｑ ０＝１．０。ε＝１－ｑ ，在此，取错
配度ε＝０．１０，ｑ ＝０．９０。

  Ｖ ０ 表示外势场强度，在此可取Ｖ ０＝１．０。可以
通过旋转坐标 ｘ ，ｙ 来使衬底晶体倾转一定角度θ。
在固液两相区选取γ＝－０．４９，原子平均密度为０＝
０．４１６，其它参数为Δｔ＝０．３，Δｘ＝π／４。设衬底厚度
为 ７ 个原子层。凸曲率半径为 Ｒ ＝５１２ 格点。

２ 结果与分析

２．１ 平面外延生长模拟结果与分析

  图 ２ 为平面衬底，错配度ε＝０．１０，衬底倾角θ
取 ２°时，得出的外延层生长模拟（ｔ 表示步长）。图 ３
为相应的自由能曲线。

  结合图 ２、图 ３ 和图 ４ 可知，在平界面，衬底倾角

θ＝２°时，外延层生长过程如下：在模拟的初始时刻，
即 ０～５０００ 步时，系统自由能曲线下降，但外延层还
没有生长，此时为孕育区。此时观察平直衬底外延层
总原子数图，可以看到，０～４０００ 步，外延层总原子数
没有变化。模拟步长从 ５０００ 开始，外延层在衬底表
面逐渐向上生长。随着外延层逐渐生长，外延层面积
逐渐变大，体自由能变大，表现为自由能曲线向上升

２４２ Ｇｕａｎｇｘｉ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，Ｖｏｌ.２１ Ｎｏ.３，Ｊｕｎｅ ２０１４



高。在 ５０００～４００００ 步之间，外延层生长较迅速，表
现为自由能曲线斜率较大。在 ３００００～ ６００００ 步之
间，外延层产生失配位错，释放部分弹性畸变能，自由
能曲线在此阶段斜率变小，到达 ６００００ 步，外延层失
配位错全部产生，所释放的弹性畸变能导致自由能曲
线有一个小的平台（在 ６００００ 步左右）。随后，外延层
继续生长，但生长速率较慢，自由能曲线斜率比先前
小。外延层总原子数的变化情况（即原子数曲线的走
向）与自由能曲线相似：在 ５０００～４００００ 步之间，原子
数增加较快；在 ６００００ 步处，有个小的平台；随后生长
速率变小，直至模拟结束。

图 ２ 异质外延生长模拟（θ＝２°）

Ｆｉｇ．２ Ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｄｉａｇｒａｍｓ ｏｆ ｈｅｔｅｒｏｅｐｉｔａｘｉａｌ ｇｒｏｗｔｈ （θ＝２°）

  （ａ）ｔ ＝２００００，（ｂ）ｔ ＝６００００，（ｃ）ｔ ＝１５００００

图 ３ 衬底为平面，外延生长自由能曲线（θ＝２°）

Ｆｉｇ．３ Ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ｐｌａｎｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ（θ＝２°）

图 ４ 平直衬底下，外延层总原子数（θ＝２°）

  Ｆｉｇ．４ Ｔｏｔａｌ ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ ｏｆ

ｐｌａｎｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ（θ＝２°）

  由图 ５ 和图 ６ 可以看出，在平直衬底下，衬底倾
角为 ３°～ ５°时，外延层的生长情况与 ２°时相似，在 ０
～５０００ 步自由能曲线下降，但外延层还没有开始生
长。５０００ 步之后，外延层生长，外延层表面积变大，
体自由能变大，导致系统自由能曲线上升迅速。随后
产生位错，失配位错的产生，释放了部分弹性畸变能，
导致外延层自由能曲线上升变缓。６００００ 步之后，外
延层持续生长，但斜率较先前的要小，直至模拟结束。
其中，倾角度数越大，系统自由能曲线上升的幅度
越大。

图 ５ 平直衬底下，异质外延生长模拟（１５００００ 步）

  Ｆｉｇ．５ Ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｄｉａｇｒａｍｓ ｏｆ ｈｅｔｅｒｏｅｐｉｔａｘｉａｌ ｇｒｏｗｔｈ ｏｆ

ｐｌａｎｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ （ｔ ＝１５００００）

  （ａ）θ＝３°，（ｂ）θ＝４°，（ｃ）θ＝５°
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图 ６ 平直衬底下，不同倾角自由能曲线

  Ｆｉｇ．６ Ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ｐｌａｎｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｏｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｎｇｌｅ

*：２°，———：３°，－·－·－：４°，－－－－：５°

  图 ７ 是平直衬底下，不同倾角外延层总原子数
图。由图可知，在平直衬底下，随着倾角度数的增加，
外延层的原子数曲线斜率也增加，生长末期的原子数
也增加。在 ２°时，模拟末期外延层的总原子数大约
为 ４１０ 个，而 ５°时，模拟末期外延层的总原子数大约
为 ５２０ 个，增加了约 ２５％，由此我们可以知道，在平
直衬底下，欲使外延层生长出较多的原子，可以使衬
底倾角稍微增大。

图 ７ 平直衬底下，不同倾角外延层总原子数

  Ｆｉｇ．７ Ｔｏｔａｌ ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ ｏｆ

ｐｌａｎｅ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｏｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｎｇｌｅ

*：２°，———：３°，－·－·－：４°，－－－－：５°

  平直衬底下外延层生长的机理分析：在衬底倾角
为 ２°时，外延层为岛状生长，这是由于晶格失配，导
致弹性畸变能得到积累，为了使积累的能量能够得到
释放，需使外延层表面积增大，通过增大表面积释放
多余的能量。在衬底倾角为 ３～５°时，外延层为层状
生长，这是由于在外延层生长过程中，外延层和衬底
之间产生了较 ２°时更多的位错，这些位错释放了部
分弹性畸变能，使表面得以以层状方式生长。

２．２ 凸面时生长模拟结果与分析

  图 ８ 为衬底曲率为凸，曲率半径为 ５１２ 时，错配
度ε＝０．１０，衬底倾角θ取 ２°时，得出的外延层生长
模拟，图 ９ 为相应的自由能曲线。

  结合图 ８ 和图 ９ 可知，在凸界面，曲率半径 Ｒ ＝
５１２，衬底倾角θ＝２°时，外延层生长过程如下：在模
拟的初始时刻，从 ０～５０００ 步，自由能曲线下降，但外

延层表面还未开始生长，此时为孕育期。接着，在

５０００～６００００ 步，外延层迅速生长，外延层面积迅速
变大，导致体自由能变大，自由能曲线迅速上升。到

４００００ 步左右，产生失配位错，外延层弹性畸变能得
到释放，自由能曲线有个小的平台。随后，至 ８００００
步左右，生长停止，系统自由能曲线保持水平不变。

图 ８ 衬底倾角θ＝２°外延生长模拟

  Ｆｉｇ．８ Ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｄｉａｇｒａｍｓ ｏｆ ｈｅｔｅｒｏｅｐｉｔａｘｉａｌ ｇｒｏｗｔｈ

（θ＝２°）

（ａ）２００００，（ｂ）６００００，（ｃ）１５００００

图 ９ 凸界面衬底，倾角（θ＝２°）自由能曲线

Ｆｉｇ．９ Ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ｃｏｎｖｅｘ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ （θ＝２°）

  结合图 １０ 可知，在凸界面，曲率半径 Ｒ ＝５１２，
衬底倾角θ＝２°时，外延层原子数由开始迅速增加，
到 ３００００～６００００ 步有些小的震荡，再到 ９００００ 步停
止生长，原子数曲线保持水平。模拟末期，原子数达
到 ３４０ 个左右。

４４２ Ｇｕａｎｇｘｉ Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，Ｖｏｌ.２１ Ｎｏ.３，Ｊｕｎｅ ２０１４



图 １０ 凸界面衬底，倾角（θ＝２°）外延层总原子数

  Ｆｉｇ．１０ Ｔｏｔａｌ ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ ｏｆ

ｃｏｎｖｅｘ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ（θ＝２°）

  由图 １１ 和图 １２ 可以看出，在凸衬底下，衬底倾
角为 ３°～５°时，外延层的生长情况与 ２°也相似。在 ０
～５０００ 步自由能曲线下降，为外延层生长的孕育期。
接着外延层开始生长，外延层体自由能变大，导致系
统自由能曲线上升。把在 ２°～５°的外延层生长自由
能曲线画在同一幅图中可以看到，在外延层生长阶
段，自由能曲线斜率几乎相同，只是生长的持续时间
有别。倾角为 ５°时，外延层在 ５００００ 步左右即停止生
长，而随着倾角的变小，外延层生长持续时间变久，其
中 ２°的自由能曲线保持生长直到 ８００００ 步。因此，倾
角度数越大，系统自由能曲线上升幅度越大。

  图 １１ 凸形衬底下，不同倾角外延生长模拟
（１５００００ 步）
  Ｆｉｇ．１１ Ｓｉｍｕｌａｔｅｄ ｄｉａｇｒａｍｓ ｏｆ ｈｅｔｅｒｏｅｐｉｔａｘｉａｌ ｇｒｏｗｔｈ ｏｎ
ｃｏｎｖｅｘ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ （ｔ ＝１５００００）

（ａ）θ＝３°，（ｂ）θ＝４°，（ｃ）θ＝５°

图 １２ 凸形衬底下，不同倾角外延生长自由能曲线

  Ｆｉｇ．１２ Ｆｒｅｅ ｅｎｅｒｇｙ ｏｆ ｃｏｎｖｅｘ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｏｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｎ-

ｇｌｅ

*：２°，———：３°，－·－·－：４°，－－－－：５°

  图 １３ 为凸形衬底下，倾角为 ２°～５°外延层总原
子数。由图可知，在凸形衬底下，随着倾角度数的增
加，外延层的原子数曲线斜率几乎保持不变，但随着
模拟倾角的由小（２°）到大（５°），外延层生长的持续时
间由长（约 ８００００ 步）变短（约 ５００００ 步），导致模拟末
期，外延层的原子数由多（约 ３３０ 个）到少（约 ２５０
个），由此我们可以知道，在凸形衬底下，欲使外延层
生长出较多的原子，可以使衬底倾角稍微减小。

  图 １３ 凸形衬底下，不同倾角外延层总原子数

  Ｆｉｇ．１３ Ｔｏｔａｌ ａｔｏｍｉｃ ｎｕｍｂｅｒ ｏｆ ｔｈｅ ｅｐｉｔａｘｉａｌ ｌａｙｅｒ ｏｆ

ｃｏｎｖｅｘ ｓｕｂｓｔｒａｔｅ ｏｎ ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ ａｎｇｌｅ

*：２°，———：３°，－·－·－：４°，－－－－：５°

  凸曲率衬底下外延层生长的机理分析：在衬底倾
角为 ２°和 ３°时，外延层几乎依附着衬底生长，外延层
表面缺陷较少，呈一块状结构，而在衬底倾角为 ４°和

５°时，外延层都从中部裂开，呈两块状结构。这是由
于在倾角为 ２°和 ３°时，外延层与衬底界面处产生较
多位错，使得弹性畸变能得到释放，使外延层呈层状
生长。而 ４°和 ５°时，外延生长过程中产生的弹性畸
变能不能通过位错释放，导致外延层开裂，通过增加
表面积，释放多余的弹性畸变能。

３ 结论

  （１）在衬底为平面时，随着倾角的增加（２°～５°），
至模拟结束，系统自由能也增加，而外延层原子数则
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增加（４１０～５２０ 个）。当我们想要外延层有较多的原
子时，可以适当增加衬底的倾角。

  （２）在衬底曲率半径为凸界面时，随着倾角的增
加（２°～５°），至模拟末期，系统自由能由大变小，而外
延层原子数则减少（由 ３３０ 个减小到 ２５０ 个）。当我
们想要外延层有较多的原子时，可以适当减小衬底的
倾角。
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