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232 分子 動力 学法 に よ る ス パ ッ タ ア ル ミ ニ ウム

薄膜の構造解析
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1．は じめ に

　
一
般 に物 理 的蒸着法に よ る 薄膜 の 形 成過程 で は 3

次元 的成長様式をとる．また，エ ピ タ キ シ ャ ル 成長

の よ うな場合 には層状 の 成長形態となる
ω ，

　分 子動力学法 を用 い た こ の よ うな研 究 は盛 ん に行

われて い る．以前は Morse ポテ ン シ ャ ル などを用 い

た研究 が 中心 で あ っ た が，表面解析 へ の 応用の 困難

さが指摘 され て い る．最近 で は 表面解析な どの 研究

に お い て EAM （Embedded　atom 　methOd ）ポテ ン シ ャル

を用 い た もの が成果を挙げて い る，

　本研 究に お い て は Morse お よ び EAM ポテ ン シ ャ

ル を用 い て ，単結晶ア ル ミニ ウム 基板に 形成 され る

ス パ ソ タ ア ル ミニ ウム 薄膜 の 構造 と ス パ ッ タ原 子 の

持 つ 入 射 エ ネル ギー
の 関係 を分 子 動力学法を用 い て

解析 し た．

2．解析 モ デル

2．1原子間 ポ テ ン シ ャ ル

　 Morsc お よび EAM ポ テ ン シ ャ ル に よ る 系 の 全エ

ネル ギーは そ れぞれ次の 式〔り， （2）で表 され る．
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　本研究に お い て ，ア ル ミ ニ ウム に 関す る ポ テ ン シ

ャ ル 関数および パ ラメ
ー

タはそれぞれ Girifa［co ら
〔z）

お よび Mei ら
o ｝

の 導出 した もの を用 い た．

2．2 薄膜形成モ デル

薄膜形成過程の モ デル 図を Fig．1 に 示す．基板は
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Fig．1．DeposiI　process　Model．

1 層あた り ］2x14 の 168 個の 原子 を持つ fcc （1，1，1）

面 の 9 つ の 層 か ら成 り，表面 と垂直な方向 馬方向）

以外の 2 方向 （κ1，Xz 方 向〉に 周期境界 条件を課 す．

最下層は固定層 ， その 上 の 2 層を温度制御層と し，

残 りの 6 層 が 実 質的 に 基 板 を 表 現 す る．基板温 度 を

制御するた め に 温度制御層の 原 子 に速度ス ケ
ー

リン

グを行 う．

　ス パ ッ タ原 子 は 基板部 の 上方 looA の 位置か ら所

定の エ ネ ル ギ
ー

を持つ ように速度を与え ， 基板部 に

斜 入 射 させ た，そ の ときの 堆積過程お よび形成薄膜

の 構造 を 調 べ た．

2．3 解析条件

　本解析 に お い て は，1 ス テ ッ プ を 2fs と し，対象

の 原子 はすべ て ア ル ミニ ウム と した ．

　解析パ ラ メ
ータ と して ，原 子 の 入 射 エ ネル ギ

ー
を

O．1，1．0，2．0 お よび 5．OeV の 4 レ ベ ル に 設 定 し，各

解析 にお い て
一
定と した，入射エ ネル ギー O．teV は

真空蒸着法の 場合 に 相 当 し，そ れ 以外 は ス パ ッ タ リ

ン グ法に おける低エ ネ ル ギ
ー

原子に 相当す る．

　 薄膜の 形成は全部で 800 個の 原子を 500ス テ ッ プ

ご とに 入射 して 行 う．系を平衡状態に す るた め に

10000 ス テ ッ プ の 緩和計算を行 っ た 後，300 ス テ ッ

プの 間 に原子の平均位置を計算し，そ の 状態を最終

形状 と した．薄膜 の 構造を評価す るた め に，そ の 間

の 動径分布関数および平均体積弾性率を調ぺ た．

　 基 板 の 設 定 温度 は 300K と した．基 板 の 初 期 状 態

と して は，基板原子の初期速度を 300K に なる よ う

に ボ ル ツ マ ン 分 布 に よ っ て 与 え，そ の 後 5000 ス テ

ッ プ緩和計算を行 っ た もの を用 い た．

3，解析結果お よ び考察

　 薄膜形成過程中の 基 板 の 平均 温度につ い て 入 射 r

ネル ギ
ー

に よる違 い を Fig．2 に示す．　 Morse ポ テ ン
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シ ャ ル に 関 して は 基板は ほ ぼ 300K に 保た れ て い る

が ，EAM ポ テ ン シ ャ ル を 用 い た 場 合は 入 射エ ネル

ギーが 大き くな る に つ れ て 基板の 平均 温度 も上昇 し

て い る．こ れは EAM ポ テ ン シ ャル を用い る と， 原

子 位置の 緩和 に 時問 が か か るた め で ， 原子 の 入 射間

隔を大き くす るこ とで解消で きる．

　薄膜 の 成長過程 に っ い て は両ポ テ ン シ ャ ル を用 い

た 場合 も低エ ネル ギ
ー

で は Volmer−Weber型の 島状3

次元 成長で あ り，入 射エ ネル ギーが 大き くな る に つ

れ て layer−by−layerの 層状 の 成長形態 に 近付くこ とが

観察 され た ．こ れ は 入 射 エ ネ ル ギーが 大 き く な る と

原子 の 易動度が大きくなるた め で あると考えられ る．

特 に EAM ポ テ ン シ ャ ル を用 い た 場 合 は そ の 傾 向 が

顕著で ， 最終的 な形成膜 は ほ ぼ結晶構造になる こ と

が わ か っ た．一
方で Morsc ポ テ ン シ ャ ル を用 い た 場

合は，2．OeV の 入射 で も島状成 長の 傾向 が 強 く， 形

成膜は島状部分 が 大 きく残 る構造 に な っ た．

　薄膜内 の 原子 の x
〕 方向の 分布 を Fig．3 に示 す．こ

こ か ら，形成され た薄膜 は お よそ 5 層 か らな る の が

わ か る．ま た ，EAM ポテ ン シ ャ ル を 用 い た 場 合，

形成薄膜の 各層 は 基板表 面 に 平 行 に な っ て い る が ，

Merse ポ テ ン シ ャ ル を用 い た 場 合，原 子 は ろ 方 向 に

広 く分布 し，構造 の 乱れ が 生 じて い るの が わ か る，

　膜の 構造を よ り詳 し く調 べ るた め に 薄膜の 動径分

布 関数を Fig．4 に 示 す ．　 EAM ポテ ン シ ャ ル を 用 い た

場合，0．leV を除い て は結晶構造に な っ て い る の が

わか る．0．1eV の 入 射 で の み 入 射原 子 の 易動度が小

さい ため に 生 じる 島状構造の 影響が大きい とい える．

こ れ に 対 して Morse ポテ ン シ ャ ル を用 い た場合 は

LOeV の 入 射 に お い て も形成膜 は 島状 の ア モ ル フ ァ

ス 構造に な っ て い る こ とが確認 で きた．2，0eV の 入

射 で は 原子 の 易動度の 増加 に伴い
， 結晶構造に 近付

い て い るの がわ か る．

　形成膜の 体積弾性率の 入 射 エ ネ ル ギ
ー

に 対す る 変

化を Fig．5 に 示す．　 EAM ポ テ ン シ ャ ル に 関 して は

0．1eV に お い て やや低下す るが ， 1．OeV 以上で は ほ

ぼ
一

定の 値とな っ て い る．O．leV 入射における低下

傾向 は膜構造が 結晶構造 か らずれ る こ と に よ る．ま

た，い ずれ の 場合 も実験値 （72．2GPa ） に 近 い 値 を

示 し た ．一
方，Morse ポ テ ン シ ャ ル を用 い た 場合は

い ずれ も実験値 に 比 べ ると小 さくな り十分に 評価で

きな い こ とが わ か る．こ れ は 構 造の 乱 れ 以 外 に 表 面

に おける空隙の 影響が 生 じて い るた め で あ る．

　以上 の こ とか ら EAM ポ テ ン シ ャ ル を用 い るとス

パ ッ タ リン グ法を用 い た 場合 に 相当す る 入 射 エ ネ ル

ギー領域で は ア ル ミニ ウム 単結晶基板上に 結晶性 の

ア ル ミ ニ ウム 薄膜 が 成 長 し ， 入 射エ ネル ギ
ーが 小 さ

い 真空蒸着法に対 して は 島状部が残 っ た構造になる

と い う結果 を得た ．

　一方 ，モ
ース ポ テ ン シ ャ ル を 用 い た 場 合 に お い て

も入 射エ ネル ギーが 大 き い 場 合 は 結晶性 の 薄膜を形

成 す る とい う結 果 が 得 られ た ．
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