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РЕФЕРАТ

Звiт про НДР: 52 с., 22 рис., 63 джерел.

АДСОРБЦIЯ, ДЕСОРБЦIЯ, ДИФУЗIЯ, СИСТЕМАПЛАЗМА-КОНДЕНСАТ,

СТРУКТУРОУТВОРЕННЯ, ФЛУКТУАЦIЯ.

Об’єкт дослiдження — процеси формування та росту наноструктурованих

тонких плiвок у процесах осадження в системах плазма-конденсат.

Метою роботи є встановлення умов та iнтервалiв змiни основних параме-

трiв системи, що зводяться до тиску всерединi камери, температури ростової

поверхнi, напруженостi пiдведеного до пiдкладки зовнiшнього електричного

поля та флуктуацiй потоку адсорбату на, коли на поверхнi пiдкладки з пли-

ном часу можливим стає формування вiдокремлених поверхневих структур.

До мети також вiдноситься встановлення впливу амплiтуди перiодичних та

iнтенсивностi стохастичних змiн напруженостi електричного поля на процеси

переходу системи з розбавленої фази з малою концентрацiєю адсорбату на по-

верхнi, до щiльної фази, коли досягається критичне пересичення, необхiдне для

проходження процесiв самоорганiзацiї адсорбату з формуванням просторових

структур.

Методи дослiдження — в роботi використовувались методики дослiдження

фазових переходiв, метод лiнiйного аналiзу на стiйкiсть стацiонарних однорi-

дних станiв до однорiдних та неоднорiдних збурень, метод числового iнтегру-

вання стохастичних диференцiйних рiвнянь та методи статистичного аналiзу.
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ВСТУП

Тонкi плiвки вiдносяться до шару будь-якого матерiалу, який має товщину

вiд одного атомного шару до декiлькох мiкрометрiв, а наноструктури вiднося-

ться до будь-якого матерiалу, що складається з нанорозмiрних частинок. Цi

об’єкти стали невiд’ємною частиною сучасних технологiй, з застосування вiд

мiкроелектронiки (будучи частиною мiнiатюрних приладiв) до виготовлення

рiзальних iнструментiв для мiкрообробки [1]. На сьогоднiшнiй день такi нано-

структурованi тонкi плiвки набувають зростаючого iнтересу через їх технологi-

чнi застосування в сучасних нано-електронних пристроях завдяки винятковим

функцiйним здiбностям [2–5]. Екзотичнi новi матерiали, що характеризуються

малими розмiрами можуть використовуватися для утворювання метастабiль-

них сплавiв, або плiвок з метою створення зовсiм iншої атомної структури,

накладеної пiдкладкою. Тонкi плiвки використовуються сьогоднi в широкому

дiапазонi застосувань, таких як покриття для iнструментiв рiзання, оптичнi та

декоративнi покриття, застосування сонячних батарей, а також як дифузiйнi

шари в iнтегральних схемах.

Вирощування плiвок може здiйснюватися за допомогою ряду методiв оса-

дження. Серед них можна видiлити хiмiчне осадження з газової фази [1,6], ко-

ли хiмiчнi реакцiї зумовлюють осадження, а стан хiмiчного з’єднання адатомiв

вiдрiзняється вiд з’єднання частинок в газовiй фазi. Iншi методи, а саме соль-

гель синтез [7,8], атомне осадження шару, осадження електронним пучком [9],

розпилення [10], iмпульсне лазерне осадження [11], пiролiз з ультразвуковим

спреєм [12–15], розпилювальне напилення [16] можна об’єднати в фiзичнi про-

цеси осадження, оскiльки при цих методиках частинки з парової фази оса-

джуються на пiдкладку фiзичними засобами. Плазмоконденсатнi пристрої ши-

роко використовуються для виробництва вiдокремлених сферичних структур

адсорбату на поверхнi з невеликим лiнiйним розмiром [17,18]. У таких системах

процес росту вiдокремлених багатошарових структур адсорбату вiдбувається

за наступним механiзмом. Iони, розпиленi магнетроном, досягають зростаючої

поверхнi, яка розташована в порожнистому катодi i стають адатомами. Че-
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рез наявнiсть електричного поля поблизу пiдкладки певна частина адатомiв

повторно випаровується (десорбується з пiдкладки), щоб знову iонiзуватись i

повертається назад до верхнiх шарiв зростаючої поверхнi [19]. Отже, системи

плазма-конденсат характеризуються анiзотропiєю в переходах адатомiв мiж

сусiднiми шари, що iндукується дiєю електричного поля, пiдведеного до пiд-

кладки. За допомогою рiзних методiв осадження можна виготовляти рiзнi типи

структур, а саме: перiодично розташованi наноотвори в матричнiй фазi (остро-

ви вакансiй), [20], видовженi острови адсорбованих напiвпровiдникiв [21,22] та

металiв [23] та сферичнi вакансiї острови (нано-отвори) або острови адсорбату

(нано-точки) [24–28].

Властивостi плiвки тiсно пов’язанi з її мiкроструктурою, яка, в свою чергу,

може бути змiнена протягом пiдготовки (вирощування) плiвки. Вiдповiдно до

роботи [29], морфологiя наноструктурованих плiвок залежить вiд певної кiль-

костi факторiв, серед яких можна видiлити температуру, матерiал пiдкладки,

тиск всерединi камери. Ранiше було показано, що можна концентрацiєю ад-

сорбату на пiдкладцi та вiдповiдними фазовими переходами першого роду мiж

станами з низькою та високою густиною адсорбату можна контролювати за до-

помогою змiни температури, швидкостi адсорбцiї та десорбцiї [30–37]. В той же

час було показано, що багатошаровi системи газ-конденсат проявляють каскад

фазових переходiв першого роду, коли формується новий додатковий шар ад-

сорбату [38, 39]. Такi системи в основному вивчалися за умови рiвноймовiрних

переходiв адатомiв мiж сусiднiми шарами, вiдповiдно до стандартного механi-

зму вертикальної дифузiї [40, 41].

Залежно вiд того, чи зв’язок мiж однаковими адатомами сильнiший, нiж

мiж адатомами та атомами субстрату, можна видiлити три основних режими

зростання тонких плiвок: а) режим тривимiрного або острiвкового росту, також

вiдомий як режим Волмера-Вебера; б) 2-мiрне або пошарове зростання, також

вiдоме як режим Френка-ван-дер-Мерре; в) змiшаний режим, що розпочина-

ється 2-мiрним зростанням, яке переходить в острiвний режим пiсля запов-

нення одного або декiлькох моношарiв; цей режим також вiдомий як Режим

Странського-Крастанова [42]. Кластери адатомiв останнiм часом привертали
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велику увагу у сучасних напрямках електронiки, напiвпровiдникiв, бiомагне-

тикiв, каталiзу i магнетизму [43–46].

Процеси росту тонких плiвок та вiдповiдних островiв Волмер-Вебера вклю-

чають в себе безлiч атомно-масштабних процесiв, якi не можуть завжди легко

вивчатися експериментально. Числове моделювання служить альтернативним

методом для детального вивчення динамiки формування структур в таких си-

стемах. Такi пiдходи можуть бути використанi для прогнозування морфологiї

зростаючої поверхнi в рiзних умовах росту тонких плiвок [38, 47]. Для тесту-

вання теоретичних моделей росту тонких плiвок виконуватися рiзнi типи ком-

п’ютерних симуляцiї. У задачах формування структур зазвичай розглядаються

реакцiйно-дифузiйнi системи, якi вiдiграють важливу роль у вивченнi загальної

просторово-часової поведiнки нерiвноважних систем. Цi моделi мiстять основнi

внески, пов’язанi як з локальною динамiкою (хiмiчнi реакцiї типу народжен-

ня та смертi) так i з масоперенесенням. Такий пiдхiд дає можливiсть контро-

лювати динамiку самоорганiзацiї ансамблю адатомiв, морфологiю зростаючої

поверхнi, тип структур та лiнiйний розмiр структур адсорбату або отворiв (ва-

кансiї) в матричнiй фазi.

Адсорбцiйнi бiстабiльнi системи можуть проявляти ефекти стохастично-

го резонансу в умовах перiодично змiнюваного тиску газоподiбної атмосфе-

ри (див., наприклад, [48]), або хiмiчного потенцiалу [49]. У технологiчних до-

датках цей ефект стохастичного резонансу використовується для оптимiзацiї

спiввiдношення вихiдного сигналу до шуму, коли коливання (шум) грають кон-

структивну роль i посилюють вiдповiдi нелiнiйної динамiчної системи, пiдданої

слабкому зовнiшньому перiодичному сигналовi [50, 51].

Вiдомо, що осциляцiї можуть вiдiгравати визначну роль у проблемах фор-

мування структур та самоорганiзацiї в цiлому. Флюктуацiйно-iндукованi ефе-

кти вивчалися в рiзних класах задач [52,53]. Розглядаючи задачу формування

кластерiв адсорбату при конденсацiї, флуктуацiї, як правило, вважаються не-

значними. Тим не менше, ранiше було показано, що флуктуацiї поперечного

потоку адсорбату на пiдкладцi при епiтаксiальному ростi призводять до утво-

рення голко-подiбних структур. Пiд час адсорбцiї в стохастичнiй моделi газ-
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конденсат флуктуацiї, що пов’язанi iз внутрiшньою динамiкою системи, регу-

люють фазовi переходи мiж щiльною та розбавленою фазами та керують типом

та розмiром поверхневих структур [32].

У данiй роботi нами буде проведено теоретичне дослiдження динамiки пе-

рерозподiлу концентрацiї адсорбату на одному з шарiв багато-шарової системи

плазма-конденсат з урахуванням анiзотропiї в переходах адатомiв мiж шара-

ми, викликаної дiєю пiдведеного до пiдкладки зовнiшнього електричного поля.

Буде побудовано узагальнену теоретичну модель для опису процесiв форму-

вання просторових вiдокремлених поверхневих структур на одному з шарiв

багато-шарової системи, що визначає формування пiрамiдальних структур.

У припущеннi, що сила такої анiзотропiї, яка визначається напруженiстю

електричного поля, змiнюється у часi перiодичним та стохастичним чином, буде

дослiджено однорiдну систему з метою встановлення залежностi часу переходу

системи вiд стану з низькою густиною адсорбату до стану з високою густиною

адсорбату вiд параметрiв зовнiшнього перiодичного та стохастичного наванта-

ження. Буде виявлено умови оптимiзацiї цього часу.

Встановлення умов та режимiв контролювання динамiкою структуруван-

ня поверхнi, морфологiєю поверхнi, типом та розмiром поверхневих структур

буде проведено в рамках числових симуляцiй просторово-розподiленої системи

зi стацiонарним значенням напруженостi електричного поля. Буде встановлено

вплив тиску всерединi камери, температури (енергiї взаємодiї адсорбату) та на-

пруженостi електричного поля на статистичнi властивостi наноструктурованих

тонких плiвок в системах плазма-конденсат.

Буде проведено узагальнення моделi з урахуванням флуктуацiй поверх-

невого потоку адсорбату та виявлено вплив збiльшення їх iнтенсивностi на

морфологiчнi перетворення в структурi поверхнi шару, тип та лiнiйний роз-

мiр поверхневих структур, їх кiлькiсть та розподiл структур за розмiрами.
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1 УМОВИ КОНТРОЛЮВАННЯ МОРФОЛОГIЄЮ ЗРОСТА-

ЮЧОЇ ПОВЕРХНI, ТИПОМ ТА РОЗМIРОМ ПОВЕРХНЕ-

ВИХ СТРУКТУР В СИСТЕМI ПЛАЗМА-КОНДЕНСАТ

1.1 Математична модель системи плазма-конденсат

Для опису еволюцiї концентрацiї адсорбату на пiдкладцi у багато-шаровiй

системi при конденсацiї з газової фази (або плазми) будемо дослiджувати ди-

намiку поля концентрацiї на кожному n-тому рiвнi (шарi) xn(r, t) ∈ [0, 1],

n = 1 . . . N , визначену як вiдношення кiлькостi абсорбованих атомiв до кiль-

костi мiсць для адсорбцiї (вузлiв) у певнi областi даного шару; тут r = {x, y}
визначає просторову координату на шарi, а t це часова змiнна. У такому ра-

зi просторово-часова еволюцiя поля концентрацiя адсорбату на кожному рiв-

нi багато-шарової системи задається рiвнянням реакцiйно-дифузiйного типу у

стандартному виглядi:

∂xn(r, t) = f(xn)−∇ · Jn, (1.1)

де f(xn) задає реакцiйну складову, що визначає процеси “народження-смертi”,

та Jn – потiк адсорбату по шару, пов’язаний з перенесенням маси; iндекс n задає

номер шару багато-шарової системи. Вiдповiдно до стандартного пiдходу опису

процесiв конденсацiї реакцiйна складова f(xn) включає адсорбцiю (збiльшення

локальної концентрацiї адсорбату зарахунок того, що атом/iон досягає певного

шару i стає адатомом) та десорбцiю (зменшення локальної концентрацiї адсор-

бату коли адатом з ненульовою ймовiрнiстю покидає шар та десорбує назад

у газову фазу). Крiм того, при при описi багато-шарових систем, дискретних

у вертикальному напрямку (за кiлькiстю шарiв) необхiдно також врахувати

переходи адатомiв мiж найближчими сусiдами. При цьому слiд врахувати як

iзотропнi переходи з однаковою ймовiрнiстю переходу як з верхнього шару на

нижнiй, так i з нижнього на верхнiй; так i анiзотропнi переходи, коли такi ймо-

вiрностi рiзняться, що може бути iндуковано зовнiшнiм впливом. Схематичне

зображення багатошарових структур адсорбату та протiкаючих квазi-хiмiчних

реакцiй наведено на рис. 1.1.
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Рисунок 1.1 — Схематичне зображення багатошарових структур адсорбату та протiкаючих

квазi-хiмiчних реакцiй

Процеси адсорбцiї описуються складовою kaxn−1(1−xn)(1−xn+1), де ka =

$p exp(−Ea/T ) це коефiцiєнт адсорбцiї, визначений через тиск всерединi каме-

ри p, енергiю активацiї адсорбцiї Ea, температуру T , вимiряну в енергетичних

одиницях, та частотний фактор $. Цi процеси потребують (1 − xn) вiльних

мiсць на даному шарi, (1−xn+1) вiльних мiсць на наступному шарi та ненульо-

вої концентрацiї адсорбату xn−1 на попередньому шарi. що слугуватиме суб-

стратом для адсорбцiї на n-ому шарi. Адсорбованi частинки (адатоми) можуть

десорбуватися з шару зi швидкiстю kd = k0d exp(Un/T ), визначеної через коефi-

цiєнт десорбцiї невзаємодiючих частинок k0d = $ exp(−Ed/T ), де Ed це енергiя

активацiї десорбцiї, та потенцiал взаємодiї Un(r). Середнiй час життя адатому

τd визначається через k0d стандартним чином: τd = [k0d]
−1. Розглядаючи випадок

десорбцiї, що пiдтримується попереднiм шаром. який вiдiграє роль пiдкладки

для даного шару, процеси десорцiї описуються виразом −kdxnxn−1(1 − xn+1).

Розглядаючи багато-шарову систему слiд врахувати, що адатоми можуть руха-

тись мiж сусiднiми шарами з iмовiрностями руху зверху-вниз ω↓ та знизу-вверх

ω↑. У граничному випадку ω↓ = ω↑ отримуємо стандартну вертикальну дифу-

зiю [39]. У загальному випадку цi ймовiрностi можуть рiзнитися. Наприклад, у

випадку конденсацiї з газової фази у слабкому вакуумi тиск газової фази iнду-

кує анiзотропiю у вертикальних переходах адатомiв мiж шарами з переважаю-
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чими переходами вiд верхнiх шарiв до нижнiх, що приводить до ω↑/ω↓ < 1 [38].

У системах плазма-конденсат пiдведене до пiдкладки електричне поле iндукує

зворотний анiзотропний рух атомiв з ω↑/ω↓ > 1 [47]. У останньому випадку

можна покласти ω↑ = ω↓ + ωE, де сила анiзотропiї переходiв адатомiв мiж

сусiднiми шарами з переважаючими переходами знизу-вверх ωE = |E|Ze/T
пропорцiйна до напруженостi електричного поля бiля пiдкладки |E|; Z це ко-

ординацiйне число та e це заряд електрона. Враховуючи, що такi переходи

можливi лише на вiльнi мiсця, для реакцiй переходiв адатомiв мiж шарами ма-

ємо: ω↓(xn−1 +xn+1−2xn) +ωE[xn−1(1−xn)−xn(1−xn+1)], де перший доданок

визначає стандартну вертикальну дифузiю, а другий пов’язаний iз iндукованою

електричним полем анiзотропiєю.

Розглядаючи адатоми як мобiльнi взаємодiючi частинки потiк адсорба-

ту на певному n-тому шарi Jn має включати як вiльну поперечну дифузiю,

що задається вiдповiдно до стандартного визначення −D↔∇xn з коефiцiєнтом

поперечної дифузiї D↔, так i дифузiйну складову, що визначається потенцi-

алом взаємодiї адсорбату Un(r) у наступному виглядi −D↔/Tµ(xn)∇Un, де

µ(xn) = xn(1 − xn) визначає, що ця дифузiя можлива лише на мiсця, вiльнi

вiд адсорбату. Вiдповiдно до робiт [31–33, 38–41, 47] потенцiал взаємодiї Un(r)

може бути визначений в рамках апроксимацiї самоузгодженого пiдходу через

бiнарний притягуючий потенцiал для двох адатомiв, роздiлених вiдстанню r у

наступному виглядi Un(r) = −xn−1(r)
∫
u(r− r′)xn(r′)dr′. Тут нами враховано,

що така взаємодiя на певному n-тому шарi вiдбувається за умови наявностi

ненульової концентрацiї адсорбату на (n− 1)-ому шарi багатошарової системи.

Вiдповiдно до робiт [30, 36] будемо вважати, що бiнарний потенцiал u(r) має

симетричну форму, тобто
∫

r2m+1u(r)dr = 0, m = 1, . . .∞. У якостi найпростi-

шої апроксимацiї iз заданими властивостями оберемо Гаусiан у стандартному

виглядi

u(r) =
2ε√
4πr20

exp

(
− r2

4r20

)
, (1.2)

де ε це енергiя взаємодiї адсорбату та r0 це радiус взаємодiї адатомiв. Припуска-

ючи, що концентрацiя адсорбату x змiнюється досить слабо в рамках радiусу
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взаємодiї, можна використати розклад iнтегралу
∫
u(r− r′)xn(r

′)dr′ '
∫
u(r− r′)

∑

m

(r− r′)m

m!
∇mxn(r)dr

′. (1.3)

Пiдставляючи рiвняння (1.2) до рiвняння (1.3)до складових четвертого порядку

отримуємо потенцiал взаємодiї у виглядi:

U(r) ' −εxn−1[xn + (1 + r20∇2)2xn], (1.4)

де ∫
u(r)xn(r)dr = 2εxn,

1/2!

∫
u(r)r2∇2xn(r)dr = 2εr20∇2xn,

1/4!

∫
u(r)r4∇4xn(r)dr = εr40∇4xn

з використанням умови r2m0 → 0 при m > 2.

У загальному випадку для опису процесiв формування багатошарових

структур при конденсацiї у випадку дискретної моделi опису системи у вер-

тикальному напрямку за кiлькiстю шарiв необхiдно одночасно розв’язувати

N реакцiйно-дифузiйних рiвнянь (1.1). При цьому збiльшення кiлькостi шарiв

приводить до суттєвого збiльшення часу обчислень та потребує великих обчи-

слювальних потужностей. У такому разi постає актуальна проблема побудови

одношарової моделi, яка б адекватно описувала процеси формування та росту

вiдокремлених поверхневих структур на певному шарi багато-шарової системи.

При цьому така одно-шарова модель має задовольняти наступним критерiям:

1) концентрацiя адсорбату на кожному наступному шарi має бути меншою за

концентрацiю адсорбату на попередньому шарi; 2) лiнiйний розмiр структур

має зменшуватися з ростом номеру шару; 3) повиннi бути врахованi переходи

адатомiв мiж шарами. Для побудови такої моделi необхiдним є встановлення

певної функцiональної залежностi концентрацiї адсорбату на сусiднiх (n + 1)-

ому та (n− 1)-ому шарх вiд концентрацiї адсорбату ша n-ому шарi. Для цього

будемо використовувати рецепт, запропонований в роботi [54] та визначемо кон-

центрацiю адсорбату на кожному n-ому шарi у наступний спосiб: xn = Sn/S0,

де S0 ∝ L2
0 вiдповiдає площi субстрату (пiдкладки) з лiнiйним розмiром L0 та
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Sn =
∑

i sni = π/4
∑

i L
2
ni задає площу, яку покриває адсорбат на даному ша-

рi; сума береться за всiма структурами (див. рис. 1.1). Формально, цю площу

можна подати у виглядi Sn ∝ r2n, де rn задає лiнiйний розмiр сформованої су-

марної структури адсорбату на n-ому шарi. Враховуючи те, що концентрацiя

вiдповiдно до принципу мiнiмiзацiї поверхневої енергiї концентрацiя адсорбату

зменшується з ростом номеру шару, то лiнiйний розмiр rn також зменшується

зi збiльшенням номеру шару i у найпростiшому виглядi його можна подати

зв’язком rn = r1− (n−1)d, де d задає довжину тераси пiрамiдальних структур

(див. рис. 1.1). У такому разi концентрацiя адсорбату на n-ому шарi задається

виразом: xn = (S1/S0)[1−(n−1)d/r1]
2, а для концентрацiї адсорбату на сусiднiх

(n− 1)-ому та (n+ 1)-ому рiвнях отримуємо наступнi вирази:

xn±1 =
S1

S0

{[
1− (n− 1)

d

r1

]
∓
[
d

r1

]}2

=

S1

S0

(
1− (n− 1)

d

r1

)2

︸ ︷︷ ︸
xn

∓2
d

r1

S1

S0

(
1− (n− 1)

d

r1

)

︸ ︷︷ ︸
√
x
√
S0/S1

+
S1

S0

(
d

r1

)2

.
(1.5)

Пiсля певних алгебраїчних перетворень отримуємо

xn±1 = (
√
xn ∓ β/2)

2
, (1.6)

де β = 2d/L0 < 1. Таким чином, використовуючи рiвняння (1.6) реакцiйна

складова f(x = xn) набирає вигляду:

f(x) = α(1− x)ν(x)− xν(x)e−2εx(
√
x+ 1

2β)
2

+ uβ0
√
x(1− 2x) +

1

4
β2(u+ 2Dl),

(1.7)

де уведено безрозмiрнi параметри ε ≡ ε/T , α ≡ ka/k
0
d, u = ωE/k

0
d, Dl ≡ ω↓/k0d

та використано наступнi позначення: ν(x) = (
√
x+ 1/2β)2

[
1− (

√
x− 1/2β)2

]
.

Керуючий параметр u, що визначається напруженiстю пiдведеного до пiд-

кладки електричного поля, та задає силу анiзотропiї у переходах адамiв мiж

сусiднiми шарами, у загальному випадку може змiнюватись з часом. При чому

такi змiни можуть бути як перiодичнi. так i випадковi (стохастичнi). Нами буде

дослiджено випадок, коли сила анiзотропiї u зазнає як перiодичних осциляцiй,
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так i стохастичної змiни:

u = u0 + A sin(ωt) +$(t) (1.8)

де u0 = 〈u〉 визначає певне середнє значення, а $(t) є Гаусiв бiлий шум з

наступними властивостями: 〈$(t)〉 = 0, 〈$(t)$(t′)〉 = 2σ2δ(|t − t′|); σ2 це iн-

тенсивнiсть цих флуктуацiй.

Загальний потiк адсорбату J має вигляд:

J = −D↔
[
∇x− εγ(x)∇

{
x+ (1 + r20∇2)2x

}]
, (1.9)

де γ(x) = µ(x)(
√
x+1/2β)2. Потiк адсорбату (1.9) можна ефективно роздiлити

на два складових, а саме: J1 = −D↔(1 − εγ(x))∇x та J2 = D↔εγ(x)LSHx, де
використано позначення оператора Свiфта-Хохенберга LSH = (1 + r20∇2)2 [55].

Формально, потiк J2 описує вплив мiкро-рiвня (взаємодiючi адатоми) на про-

цес формування структур адсорбату на мезо-рiвнi, де опис динамiки системи

проводиться з використанням локальної концентрацiї адсорбату, як основної

змiнної. У загальному випадку потiк J2 має як регулярну, так i стохастичну

частини:

J2 = D↔εγ(x)LSHx+ ζ(x; r, t), (1.10)

де для стохастичного доданку ζ(x; r, t) використано Гаусовi властивостi: 〈ζ(x; r, t)〉 =

0, 〈ζ(x; r, t)ζ(x; r′, t′)〉 = 2ΣD(x)δ(r − r′)δ(t − t′). Тут D(x) = D↔εγ(x), а Σ

задає iнтенсивнiсть цих флуктуацiй. Таким чином, об’єднуючи рiвняння (1.7)-

(1.10), враховуючи часовi змiни в силi анiзотропiї вертикально руху адатомiв

мiж шарами (1.8) та уводячи дифузiйну довжину Ld ≡
√
D↔/k0d рiвняння ево-

люцiї концентрацiї адсорбату на певному шарi багато-шарової системи плазма-

конденсат набуває вигляду:

∂x

∂t
= f(x) + Aγ(x) sin(ωt) + γ(x)$(t)− L2

d∇ · J

− Σ

2
∇ ·
(
∇dD

dx

)
+∇

√
D(x)ξ(r, t),

(1.11)

де 〈ξ(r, t)〉 = 0 та 〈ξ(r, t)ξ(r′, t′)〉 = 2Σδ(r− r′)δ(t− t′).
Далi нами буде окремо дослiджено однорiдну систему при ∇x = 0 з метою

встановлення впливу перiодичних осциляцiй та вiдповiдних флуктуацiй змiни
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сили анiзотропiї переходiв адатомiв мiж шарами на час переходу системи вiд

розрiдженого стану, що вiдповiдає малому значенню концентрацiї адсорбату, до

щiльного стану з високою концентрацiєю адсорбату, коли досягається критичне

пересичення, достатнє для формування поверхневих структур.

1.2 Переходи вiд стану з низькою концентрацiєю до стану з

високою концентрацiєю у стохастичнiй бiстабiльнiй систе-

мi плазма-конденсат

У цьому роздiлi нами дослiджено переходи вiд стану з низькою густиною

адсорбату до стану з високою концентрацiєю адсорбату в бiстабiльних системах

плазма-конденсат з урахуванням анiзотропiї у переходах адатомiв мiж сусiднi-

ми шарами, викликаної дiєю пiдведеного до пiдкладки електричного поля. В

рамках узагальненої одношарової моделi дослiджуються ефекти пов’язанi з пе-

рiодичними коливаннями та флуктуацiями напруженостi електричного поля.

При цьому нами буде дослiджено однорiдну систему, поклавши в рiвняннi (1.11)

∇x = 0. Буде встановлено особливостi зовнiшнього впливу на середнiй час пере-

ходу вiд стану з низькою густиною адсорбату до стану з високою концентрацiєю

адсорбату. Буде показано можливiсть оптимiзацiй середнього часу переходу з

частотою перiодичних коливань у границi слабких флуктуацiй. Детально ви-

вчаються ефекти впливу вiдповiдних флуктуацiй, пов’язанi з асинхронiзацiєю

та прискоренням в динамiцi переходiв.

Перш за все дослiдимо стацiонарнi стани однорiдної детермiнiстичної си-

стеми, поклавши dtx = 0. Аналiзуючи залежностi однорiдних стацiонарних

станiв вiд параметрiв системи нами було встановлено фазову дiаграму, що iлю-

струє вплив напруженостi електричного поля на стани системи, яку наведено

на рис. 1.2. Тут, всерединi областi II система є бiстабiльною. Бiфуркацiйна дiа-

грама x(α), що iлюструє перехiд першого родi зi стану з малою концентрацiєю

адсорбату до стану з великою концентрацiєю адсорбату, наведена на нижнiй

вставцi при u = 0.3 та ε = 4.0. З рисунка видно, що збiльшення напруженостi

електричного поля звужує область бiстабiльностi по коефiцiєнту адсорбцiї α
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(тиску всерединi камери) та потребує бiльших значень енергiї взаємодiї адсор-

бату ε (менших температур) для її реалiзацiї. Потенцiал U(x) = −
∫
f(x)dx

0.0 0.1 0.2 0.3
2

3

4

5
III





 u = 0.3
 u = 0.7

x



0.2 0.4 0.6

U

x

0.10 0.15 0.20
0.0

0.5

1.0

Рисунок 1.2 — Фазова дiаграма системи плазма-конденсат: I – область моностабiльностi, II

– область бiстабiльностi

показаний на верхнiй вставцi вiдповiдає спiнодалi та отримано при α = 0.064,

ε = 4.0 та u = 0.7 (чорна точка всерединi клину на рис. 1.2).

З аналiзу однорiдного рiвняння (1.11) випливає, що при x = x0, коли

γ(x0) = 0 вплив електричного поля бiля пiдкладки на концентрацiю адсор-

бату зникає, i рiвноважна система описується лише адсорбцiєю, десорбцiєю та

iзотропною вертикальною дифузiєю. При цьому x0 не є поглинаючою точкою

(границею), оскiльки f(x0) 6= 0.

Зазвичай. комбiнований ефект впливу перiодичної та стохастичної сили у

бiстабiльних потенцiалах приводить до стохастичного резонансу. Згiдно з цим

ефектом слабка перiодична сила рухає ефективну “Броунiвську частинку”, що

знаходиться в одному мiнiмумi потенцiалу, до максимуму потенцiалу, i у випад-

ку, коли перiодична сила синхронiзується зi стохастичною, та остання переки-

дає “Броунiвську частинку” через потенцiальний бар’єр та вiдбувається перехiд

мiж двома стацiонарними станами.

Основною задачею в цьому дослiдженнi буде описати переходи системи

плазма-конденсат зi стану з малою густиною адсорбату до стану з високою гу-

стиною адсорбату. Для цього зафiксуємо основнi параметри системи, поклавши

α = 0.064, ε = 4.0, u0 = 0.7, (чорна точка всерединi клину на рис. 1.2) буде-
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Рисунок 1.3 — Еволюцiя концентрацiї адсорбату (одна реалiзацiя представлена сiрим

кольором) та середньої концентрацiї, усередненої за 104 реалiзацiями (чорна крива). На

вставцi наведено залежнiсть дисперсiї. Результати отримано при A = 0.06 та ω = 10−3,

σ2 = 0.05

мо розраховувати середнiй час, необхiдний для такого переходу в залежностi

вiд параметрiв перiодичного та стохастичного навантаження. Для цього будемо

проводити числове моделювання однорiдної системи для 104 точок з використа-

нням методiв розрахункiв на графiчних картах, розв’язуючи рiвняння Ланже-

вена (1.11) з ∇x = 0 з часом iнтегрування ∆t = 0.001. Такi розрахунки дають

суттєве прискорення (порядку 500 разiв) в отриманi результатiв, порiвняно iз

вiдповiдними розрахунками на процесорi для даної конкретної задачi.

На рис. 1.3 наведено еволюцiю концентрацiї адсорбату (одна реалiзацiя

представлена сiрим кольором) та середньої концентрацiї адсорбату, усередне-

ної за 104 раелiзацiями (чорна крива). У всiх симуляцiях у якостi початкових

умов для концентрацiї адсорбату було обрано мiнiмум потенцiалу U(x), який

вiдповiдає стацiонарному становi з низькою густиною. З отриманих результатiв

випливає, що протягом еволюцiї системи комбiнований ефект впливу перiоди-

чної та стохастичної сил приводить переходу системи в стацiонарний стан з

високою концентрацiєю адсорбату, не досяжний у випадку число детермiнiсти-

чної системи при фiксованих параметрах. Цей перехiд вiдбувається в середньо-

му за час tp, коли дисперсiя 〈(δx)2〉 для ансамблю траєкторiй спадає до нуля

пiсля максимального значення (див. вставку на рис. 1.3).
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Рисунок 1.4 — Залежностi середнього часу переходу mpt з розрiдженої до щiльної фази

при σ2 = 10−5 вiд a) амплiтуди перiодичної сили A та рiзних значеннях частоти коливань

ω; б) частоти ω при рiзних значеннях амплiтуди A

Далi будемо дослiджувати вплив перiодичного навантаження (амплiтуди

перiодичних коливань A та їх частоти ω) та флуктуацiйної сили (iнтенсивностi

флуктуацiй σ2) на середнiй час (mpt) переходу зi стану з низькою густиною ад-

сорбату (розрiджена фаза), що вiдповiдає мiнiмуму потенцiалу U(x) з малим

значенням x до стану з високою густиною адсорбату (щiльна фаза), що вiдпо-

вiдає мiнiмуму U(x) з великим значенням x, який визначається у наступний

спосiб: mpt = N−1
∑N

i=1 tp з N = 104 реалiзацiй.

Спершу ми сконцентруємо нашу увагу на дослiдженнi впливу перiодичного

навантаження у границi малих флуктуацiй з σ2 = 10−5. Залежностi середнього

часу переходу mpt з розрiдженої до щiльної фази вiд амплiтуди перiодичної

сили A та рiзних значеннях частоти коливань ω наведено на рис. 1.4a. Зале-

жностi mpt вiд частоти ω при рiзних значеннях амплiтуди A представленi на

рис. 1.4б. З рис. 1.4a випливає, що при малих значеннях амплiтуди перiодичної

сили A перехiд з розрiдженої до щiльної фази стає неможливим у зв’язку з

тим, що log(mpt)→∞, незалежно вiд частоти ω. Зi збiльшенням амплiтуди A

значення часу переходу mpt рiзко зменшується та набуває незмiнних значень

при великих значеннях A. Збiльшення частоти перiодичної сили ω потребує

пiдвищених значень амплiтуди A для переходу до щiльної фази, з одного боку,

та приводить до зменшення часу переходу при великих значеннях амплiтуди
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Рисунок 1.5 — Залежностi середнього часу переходу з розбавленої до щiльної фази вiд

iнтенсивностi флуктуацiй σ2 при: a) A = 0.06 та рiзних значеннях частоти ω перiодичної

сили; б) ω = 0.01 та рiзних значеннях амплiтуди A перiодичної сили

A, з iншого бокую.

Залежнiсть mpt(ω), представлена на рис. 1.4б має бiльш складну структу-

ру. Тут спостерiгається певний випадок синхронiзацiї: при фiксованому зна-

ченнi амплiтуди перiодичної сили A збiльшення частоти осциляцiй приводить

до зменшення часу переходу до щiльної фази, поки не досягається мiнiмальне

значення mptmin; з подальшим ростом частоти ω середнiй час mpt збiльшує-

ться. Крiм того, це мiнiмальне значення часу переходу до щiльної фази mptmin
зменшується з ростом амплiтуди перiодичної сили A. Таким чином, час, необ-

хiдний для переходу системи з розбавленої до щiльної фази mpt оптимiзується

з частотою перiодичної сили у неадiабатичному режимi.

Далi, проаналiзуємо змiну в значеннi часу переходу mpt при змiнi iнтен-

сивностi флуктуацiй by σ2 та рiзних значень амплiтуди A та частоти ω перi-

одичної сили. Вiдповiднi залежностi mpt(σ2) при A = 0.06 та рiзних значень

частоти ω наведено на рис. 1.5a. З рисунка видно, що при малих значеннях

частоти перiодичної сили ω збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй дещо змен-

шує час переходу (див. криву з заповненими квадратами при ω = 0.001 на рис.

1.5a). Коли σ2 стає достатньо великим, σ2 > σ2max, то стохастична сила починає

вiдiгравати домiнантну роль в динамiцi системи i подальше збiльшення iнтен-

сивностi шуму приводить до суттєвого зменшення часу переходу з розбавленої
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до щiльної фази. Збiльшення частоти перiодичної сили при малих σ2 дiє у спо-

сiб, наведений на рис. 1.4б: mpt зменшується, досягає мiнiмального значення

mptmin i потiм збiльшується. При σ2 < σ2max значення mptmin слабо збiльшує-

ться з σ2. При великих значеннях частоти перiодичної сили перехiд вiд розбав-

леної до щiльної фази вiдбувається при пiдвищених значеннях iнтенсивностi

флуктуацiй. У вузькому iнтервалi значень частоти залежнiсть середнього часу

переходу системи з розбавленого до щiльного стану вiд iнтенсивностi флукту-

ацiй напруженостi електричного поля проявляє немонотонну поведiнку (див.

кривi з заповненими та пустими кружками при ω = 0.005 та 0.007, та криву з

заповненими трикутниками при ω = 0.0074). Тут зi збiльшенням iнтенсивностi

шуму час переходу до щiльної фази збiльшується, досягає максимального зна-

чення, та потiм зменшується. Таким чином, при малих значеннях iнтенсивностi

шуму її збiльшення приводить до затримки в динамiцi переходiв з розбавленої

до щiльної фази. Iншими словами, при таких умовах комбiнованого зовнiшньо-

го навантаження реалiзується асинхронiзацiя перiодичної та стохастичної сили:

поки перiодична сила рухає “Броунiвську частинку” до максимуму бiстабiльно-

го потенцiалу флуктуацiї повертають цю частину назад в мiнiмум потенцiалу,

що вiдповiдає розбавленiй фазi. З подальшим збiльшенням iнтенсивностi флу-

ктуацiй σ2 шум починає вiдiгравати визначальну роль в динамiцi системи та

переводить систему до щiльної фази через потенцiальний бар’єр.

На рис. 1.5б представлено залежностi середнього часу переходу вiд iн-

тенсивностi флуктуацiй при фiксованому значеннi частоти перiодичної сили

ω = 0.01 та рiзних значеннях амплiтуди перiодичної сили A. З рисунка ви-

дно, що зi збiльшенням амплiтуди A перехiд з розбавленої до щiльної фази

вiдбувається швидше. Збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй приводить до: а)

зменшення часу переходу вiд розбавленої до щiльної фази при малих значеннях

амплiтуди перiодичної сили; б) затримки у динамiцi переходу при пiдвищених

значеннях амплiтуди перiодичної сили A; с) при пiдвищених значеннях A флу-

ктуацiї визначають динамiку системи при великих значеннях їх iнтенсивностi.
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1.3 Способи контролю морфологiєю поверхнi у детермiнiсти-

чнiй моделi плазма-конденсат

У даному роздiлi проаналiзуємо можливiсть контролювання морфологiєю

поверхнi, типом та розмiром просторових структур при варiюваннi коефiцiєнту

адсорбцiї, що зводиться до тиску всерединi камери, енергiї взаємодiї адсорбату,

що задається оберненою температурою зростаючої поверхнi та сили анiзотро-

пiї переходiв адатомiв мiж сусiднiми шарами, що визначається напруженiстю

пiдведеного до пiдкладки електричного поля. При цьому будемо вважати, що

амплiтуда перiодичних змiн напруженостi електричного поля A та iнтенсив-

нiсть її флуктуацiй σ2 є малими величинами. У такому разi вплив зовнiшнього

електричного поля будемо описати середнiм значенням, позначеним далi uE,

поклавши у подальшому розглядi у рiвняннi (1.11) A = 0 та σ2 = 0. Буде

розглянуто чисто детермiнiстичну системи, враховуючи флуктуацiї потоку ад-

сорбату малими, поклавши Σ = 0.

Спочатку проведемо аналiз на стiйкiсть стацiонарного однорiдного стану

xst системи (1.11) до неоднорiдних збурень. Це дозволить встановити крити-

чнi значення параметрiв системи, коли формуватимуться стацiонарнi просто-

ровi структури. Стацiонарнi однорiднi значення знаходяться з умов ∂tx = 0

та ∇x = 0. На рис. 1.6a штрих-пунктирними кривими наведено критичнi зна-

чення коефiцiєнту адсорбцiї α та перенормованої напруженостi електричного

поля u, коли дослiджувана система плазма-конденсат є бiстабiльною (всерединi

клину).

Вiдповiдно до стандартного лiнiйного аналiзу на стiйкiсть вважається, що

мале вiдхилення концентрацiї адсорбату x вiд стацiонарного значення xst за-

дається виразом δx = x − xst ∝ eλ(k)teikr, де λ(k) це показник стiйкостi, k це

хвильове число. Розкладаючи реакцiйну складову f(x) в околi стацiонарного

значення xstотримуємо:

λ(κ) =
df

dx

∣∣∣∣
x=xst

− κ2
[
1− εγ(x0)

{
1 + (1− ρ20κ2)2

}]
,

де використано позначення κ ≡ kLd, ρ ≡ r0/Ld < 1 та розглянута границя

ρ4 → 0. У рамках такого аналiзу маємо, що у випадку λ(κ) < 0 ∀ κ форму-
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Рисунок 1.6 — Дiаграми стiйкостi: a) при β = 0.1; б) при ε = 3.5 та α = 0.2. в областi I

формуються стацiонарнi просторовi структури; в областi II адсорбат однорiдно покриває

поверхню; всерединi клину, обмеженого штрих-пунктирними кривими система є

бiстабiльною. Залежностi показника стiйкостi в) в рiзних областях дiаграм

вання стацiонарних просторових структур є неможливим. У випадку λ(κ) > 0

при κ ∈ [0, κc] реалiзується сценарiй типу стандартного фазового розшарува-

ння. У випадку λ(κ) > 0 при κ ∈ [κ1, κ2] будуть формуватися вiдокремленi

просторовi стацiонарнi структури, середнiй перiод розташування цих структур

(середнi вiдстань мiж структурами) визначається значенням κ−10 , коли λ(κ0)

набуває максимального значення. Вiдповiдна дiаграма стiйкостi α(uE) при рi-

зних значеннях ε наведена на рис. 1.6a. Тут при значеннi параметрiв з обме-

женої областi I в системi виникатимуть стацiонарнi просторовi структури; в

областi параметрiв II адсорбат однорiдно покриватиме шар. Принциповим є

той факт, що у випадку uE → 0 (вiдсутнiсть електричного поля) формування

стацiонарних структур є неможливим, оскiльки у рiвноважнiй системi адсорб-

цiя та десорбцiя не можуть iндукувати формування стацiонарних структур.

При дослiдженнi таких систем типу газ-конденсат для стабiлiзацiї просторових

структур враховуються нерiвноважнi квазi-хiмiчнi реакцiї −krxn, що вiдповiд-

ають за формування стiйких комплексiв адатомiв на поверхнi [31, 32, 40, 41]. У

дослiджуванiй системi плазма-конденсат при фiксованому ε та α = α0 збiль-

шення напруженостi електричного поля бiля пiдкладки iндукує формування
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стацiонарних структур при uE = uE1. У той самий час, при великих uE > uE2

сильна анiзотропiя в переходах адатомiв мiж шарами приводить до гомогенiза-

цiї системи. Збiльшення швидкостi адсорбцiї при iнших фiксованих параметрах

системи приводить до формування стiйких просторових структур при α > α1;

при α > α2 адсорбат однорiдно покриває шар. Аналогiчнi ефекти змiни мор-

фологiї поверхнi при варiюваннi тиску газової фази спостерiгалися в одно- та

багато-шарових системах газ-конденсат [33,38]. Порiвнюючи суцiльну та штри-

хову кривi видно, що збiльшення енергiї взаємодiї адсорбату ε приводить до

розширення областi формування стiйких просторових структур.

На рис. 1.6б наведено змiну критичних значень параметра β, що визначає

ширину тераси пiрамiдальних багато-шарових структур при змiнi сили анiзо-

тропiї uE. З рисунку випливає, що дослiджувана модель дозволяє проводити

опис процесiв формування пiрамiдальних структур з рiзним значенням ширини

тераси β. При цьому, для формування бiльш гладких структур з малим зна-

ченням ширини тераси необхiдним є висока напруженiсть електричного поля

бiля пiдкладки. На рис. 1.6в наведено залежностi показника стiйкостi λ(κ) у

областях I та II зверху та знизу, вiдповiдно.

Далi будемо проводити числовi симуляцiї розв’язуючи рiвняння Ланже-

вена (1.11) на дво-вимiрнiй гексагональнiй гратницi з лiнiйним розмiром L =

256∆x та перiодичними граничними умовами. Просторовi похiднi другого та

четвертого порядкiв розраховувались вiдповiдно до стандартної кiнцево-рiзницевої

схеми. Крок iнтегрування за часом складав величину ∆t = 10−3, крок iнтегру-

вання у просторi ∆x = 0.5. У якостi початкових умов було обрано Гаусiв роз-

подiл з 〈x(r, 0)〉 = 〈(δx(r, 0))2〉 = 10−2. У розрахунковiй схемi загальний розмiр

системи складав L ' 40Ld.

На рис. 1.7a,б наведено знiмки еволюцiї системи при рiзних значеннях си-

ли анiзотропiї у переходах адатомiв мiж шарами uE. Тут у вiддiнках сiрого

кольору наведено розподiл адсорбату по шару вiд чорного (мiнiмальне значе-

ння) до бiлого (максимальне) для кожного моменту часу. На рис. 1.8a,б пред-

ставлено еволюцiю середньої концентрацiї адсорбату на шарi 〈x〉 та дисперсiї

поля концентрацiї 〈(δx)2〉, яка вiдiграє роль параметра порядку у проблемах
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Рисунок 1.7 — Знiмки еволюцiї системи при α = 0.15, ε = 3.2 та: a) uE = 0.4; б) uE = 0.6

формування структур [30, 32, 33], при рiзних значеннях керуючих параметрiв

системи. З отриманих результатiв випливає, що пiд час еволюцiї системи сере-

дня концентрацiя адсорбату на шарi зростає з часом (див. рис. 1.8a). При цьому

параметр порядку 〈(δx)2〉 = 0 (див. рис. 1.8б) i адсорбат однорiдно розподiляє-

ться по шару. У момент часу t = tc концентрацiя адсорбату досягає критичного

пересичення i параметр порядку 〈(δx)2〉 починає зростати, означаючи початок

процесiв самоорганiзацiї адсорбату з формуванням просторових структур ад-

сорбату (рис. 1.7a) або отворiв в матрицi адсорбату (рис. 1.7б), в залежностi

вiд коефiцiєнта адсорбцiї α, енергiї взаємодiї адсорбату ε та сили анiзотропiї

uE. На пiзнiх стадiях величини 〈x〉 та 〈(δx)2〉 набувають квазi-стацiонарних

значень i на поверхнi шару формуються стiйкi просторовi структури. З ри-

сункiв 1.8a,б випливає, що збiльшення сили анiзотропiї uE прискорює процеси

структуроутворення та приводить до зменшення як стацiонарної концентрацiї

адсорбату, 〈x〉st, так i параметра порядку 〈(δx)2〉st (пор. суцiльну та штрихову

кривi). Збiльшення енергiї взаємодiї ε приводить до аналогiчних результатiв,

проте стацiонарне значення параметра порядку 〈(δx)2〉st набуває бiльших зна-

чень, що свiдчить про реалiзацiю бiльш упорядкованої просторової конфiгура-

цiї (див. штрихову та штрих-пунктирну кривi на рис. 1.8a,б). Збiльшення коефi-

цiєнту адсорбцiї α приводить до затримки у процесах упорядкування поверхнi

та збiльшення концентрацiї адсорбату (пор. штрих-пунктирну та пунктирну

кривi на рис. 1.8a,б).

За результатами аналiзу дослiджуваної системи плазма-конденсат на стiй-



25

а)
10-1 100 101 102 103 104

0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

<x
>

time

  = 0.15,  = 3.2, uE = 0.4
  = 0.15,  = 3.2, uE = 0.6
  = 0.15,  = 3.3, uE = 0.6
  = 0.20,  = 3.3, uE = 0.6

б)
10-1 100 101 102 103 104

0.000

0.003

0.006

0.009

0.012

<(
x

)2 >

time

  = 0.15,  = 3.2, uE = 0.4
  = 0.15,  = 3.2, uE = 0.6
  = 0.15,  = 3.3, uE = 0.6
  = 0.20,  = 3.3, uE = 0.6

tc

Рисунок 1.8 — Еволюцiя а) середньої концентрацiї адсорбату та б) дисперсiї поля

концентрацiї при рiзних значеннях параметрiв системи

а)
0.10 0.15 0.20 0.25

200

400

600

800

m 21

 
t c

 б)
0.4 0.5 0.6 0.7

400

600

800

1000

uEm
uE2uE1

 
t c

uE в)
3.2 3.3 3.4 3.5

200

400

600

800

1

 
t c



Рисунок 1.9 — Залежностi моменту часу tc, коли починають реалiзуватися процеси

формування структур при: a) ε = 3.3, uE = 0.6; б) ε = 3.2, α = 0.15; в) α = 0.15, uE = 0.6

кiсть випливає, що формування стацiонарних просторових структур можливе

в обмеженiй областi коефiцiєнта адсорбцiї α ∈ (α1, α2) та сили анiзотропiї пере-

ходiв адатомiв мiж шарами uE ∈ (uE1, uE2). Шляхом варiювання керуючих па-

раметрiв ми будемо аналiзувати момент часу tc, коли починають реалiзуватися

процеси формування структур (коли зростає параметр порядку 〈(δx)2〉). Вiд-
повiднi залежностi показанi на рис. 1.9. З отриманих результатiв випливає, що

при фiксованому значеннi енергiї взаємодiї адслрбату ε i напруженостi електри-

чного поля uE збiльшення коефiцiєнта адсорбцiї вiд α1 приводить до зниження

tc, що означає прискорення процесiв упорядкування (див. рис. 1.9a). Момент

часу tc оптимiзується з коефiцiєнтом адсорбцiї α, досягаючи мiнiмального зна-

чення при α = αm. Подальше збiльшення коефiцiєнта адсорбцiї призводить

до затримки в динамiцi упорядкування, оскiльки tc зростання з α. Аналогi-

чна ситуацiя спостерiгається також зi змiною сили анiзотропiї uE при iнших

фiксованих параметрах: в iнтервалi (uE1, uE2) значення моменту часу початку

упорядкування в системi tc досягає мiнiмального значення при uE = uEm (рис.
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1.9б). Збiльшення сили взаємодiї адсорбату (або зменшення температури росто-

вої поверхнi) ε призводить до прискорення процесiв упорядкування (tc спадає

з ε), за умови, коли ε перевищує критичне значення ε1 (див. рис. 1.9в). Слiд

зазначити, що критичнi значення α1,2, uE1,2 та ε1, отриманi в рамках чисельно-

го моделювання добре узгоджуються з вiдповiдними значеннями, отриманими

в рамках аналiзу системи на стiйкiсть (див. рис. 1.6 та рис. 1.9).

Далi розглянемо залежностi стацiонарних значень як середньої концентра-

цiї адсорбату 〈x〉st, так i параметра порядку 〈(δx)2〉st, що наведено на рис. 1.10

при рiзних значеннях керуючих параметрiв системи. З рисунка видно, що зi

збiльшенням коефiцiєнту адсорбцiї значення стацiонарної концентрацiї адсор-

бату зростає, тодi як в iнтервалi α ∈ (α1, α2) стацiонарний параметр порядку

приймає ненульового значення: вiн збiльшується до максимального значення, а

потiм спадає до нуля (див. рис. 1.10a). Зi змiною напруженостi електричного по-

ля при uE < uE1 величина 〈x〉st зростає, але 〈(δx)2〉st = 0. В iнтервалi (uE1, uE2)

параметр порядку оптимiзується (див. рис. 1.10б). Збiльшення енергiї взаємо-

дiї адсорбату (зменшення температури ростової поверхнi) ε < ε1 приводить до

зростання стацiонарного зростання концентрацiї адсорбату з 〈(δx)2〉st = 0 (див.

рис. 1.10в); при ε > ε1 концентрацiя адсорбату 〈x〉st зменшується з ростом ε i

поверхня стає бiльш впорядкованою за рахунок зростання 〈(δx)2〉st зростає з ε.
Таким чином, з отриманих результатiв в рамках аналiзу системи на стiй-

кiсть та числового моделювання можна зробити висновок, що збiльшення або

коефiцiєнту адсорбцiї або напруженостi електричного поля поблизу пiдклад-
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ки приводить до реверчивного процесу опорядкування поверхнi, що супровож-

жується процесами формування стацiонарних просторових структур, в бага-

тошаровiй системi плазма-конденсат. За умови малих значень напруженостi

електричного поля uE < uE1 воно не здатне iндукувати процеси структуро-

утворення. При uE > uE2 завеликi значення напруженостi електричного поля

призводять до засильної анiзотропiї у переходах адатомiв мiж сусiднiми ша-

рами. Це, в свою чергу, призводить до зменшення концентрацiї адсорбату, яка

стає меншою, нiж критичне пересичення, необхiдне для самоорганiзацiї адсор-

бату з формуванням дисипативних структур [38]. Аналогiчний сценарiй реалi-

зується при малих значеннях коефiцiєнта адсорбцiї α < α1; у той час як при

α > α2 високий тиск всерединi камери спричиняє суттєве збiльшення концен-

трацiї адсорбату. У такому разi анi десорбцiя, анi взаємодiя, анi анiзотропiя

у переходах адатомiв мiж шарами не може стабiлiзувати просторовi структу-

ри, сформованi на початкових етапах еволюцiї системи i адсорбат однорiдно

покриває весь шар, що приводить до пошарового зростання поверхнi.

Далi, проаналiзуємо вплив основних керуючих параметрiв системи на змi-

ну морфологiї поверхнi, тип, кiлькiсть i лiнiйнi розмiри структур адсорба-

ту/отворiв, якi реалiзуються при осадженнi в квазiстацiонарному режимi (при

великому часi). На рис. 1.11a,б,в наведено змiну морфологiї поверхнi при змi-

нi коефiцiєнта адсорбцiї α, сили анiзотропiї uE та енергiї взаємодiї адсорба-

ту ε, вiдповiдно. Спочатку розглянемо вплив коефiцiєнта адсорбцiї на морфо-

логiю шару (див. рис. 1.11a). З нього випливає, що у випадку α > α1 (див.

рис. 1.9a,1.10a) на поверхнi шару формуються вiдокремленнi острова адсорба-

ту (див. знiмок для значення α = 0.13). Зi збiльшенням коефiцiєнта адсорбцiї

структури зростають в розмiрах i стають витягнутими. При α ' αm отримуємо

лабиринтоподiбну структуру (див. знiмок для α = 0.175) i при α > αm вона

перетворюється в окремi отвори всерединi матрицi адсорбату (див. знiмок для

α = 0.2). Подальше збiльшення значення α дозволяє зменшити лiнiйнi розмiри

цих отворiв i при α > α2 адсорбат з високою концентрацiєю однорiдно покриває

шар.

Абсолютно протилежна ситуацiя вiдбувається iз збiльшенням напружено-
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Fig. 6 Quasi-stationary snapshots at a) ε = 3.3, uE = 0.6;
b) ε = 3.2, α = 0.15; c) α = 0.15, uE = 0.6.

separated adsorbate islands are form on the growing

surface (see snapshot at α = 0.13). With an increase in
the adsorption coefficient these structures grow in size
and become elongated. At α ' αm one gets labyrinthine

structure (see snapshot at α = 0.175) and if α > αm
holds, it transforms to the separated vacancy islands
inside adsorbate matrix (see snapshot at α = 0.2). A
further increase in α provides a decrease in the linear

size of these holes and at α > α2 adsorbate with high
concentration homogeneously covers the layer. Quite

opposite situation is realize with an increase in the
anisotropy strength uE (see Fig.6b). Here a growth in
uE > uE1 provides a transformation of the layer mor-

phology from separated holes inside adsorbate matrix
(snapshot at uE = 0.42) through labyrinthine structure
at uE ' uEm (snapshot at uE = 0.5) towards separated

adsorbate structures (snapshot at uE = 0.65). An in-
crease in ε provides strong interaction of spherical sd-
sorbate islands and, as a result, formation of elongated

structures (see a change in the layer morphology with
an increase in ε in Fig.6c).

To characterize an influence of the main control pa-

rameters onto the linear size of the surface structures
we will use a percolation method and define the area S
of each adsorbate/vacancy cluster in units L2

D. Next, by

considering the equivalent cluster as spherical one with
the same area, we define the linear size R =

√
S/π in

units LD. In Fig.7 we show an evolution of the mean

size of adsorbate/vacancy islands 〈R〉 at different val-
ues of the control parameters. It follows, that after an
incubation period (formation and growth stages) the
mean size attains the stationary value. By comparing

solid and dash curves curves, obtained at α = 0.15,
ε = 3.2 and uE = 0.4 and uE = 0.6, respectively, one
finds, that the linear size of adsobate islands is less than

one of vacancy islands. An increase in the interaction
strength (compare dash and dash-dot curves) leads to
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Рисунок 1.11 — Типовi iлюстрацiї морфологiї поверхнi у квазi-стацiонарному режимi,

отриманi при: a) ε = 3.3, uE = 0.6; б) ε = 3.2, α = 0.15; в) α = 0.15, uE = 0.6

стi пiдведеного до пiдкладки електричного поляuE (див. рис. 1.11б). Тут зро-

стання uE > uE1 забезпечує перетворення морфологiї шару з вiдокремленими

отворами всерединi адсорбату матрицi (знiмок для uE = 0.42) через лабирин-

топодiбну структуру при uE ' uEm(знiмок для uE = 0.52) до вiдокремлених

структур адсорбату (знiмок для uE = 0.65).

Збiльшення енергiї взаємодiї адсорбату ε забезпечує сильну взаємодiю сфе-

ричних островiв адсорбату i, як наслiдок, формування витягнутих структур

(див. змiни в морфологiї шару iз зростанням ε на рис. 1.11в).

З метою встановлення впливу основних контролюючих параметрiв системи

на лiнiйний розмiр поверхневих структур ми використаємо метод перколяцiї та

визначимо область si кожного кластера адсорбату/отвору в одиницях L2
D. Далi,

розглядаючи кожен кластер як диск з тiєю ж площею, ми визначаємо лiнiйний

розмiр (радiус) R =
√

(si/π) в одиницях LD. На рис. 1.12 показано еволю-

цiю середнього розмiру структур адсорбату/отворiв 〈R〉, усередненого за усiма

структурами, при рiзних значеннях контролюючих параметрiв. З рисунку ви-

пливає, що пiсля iнкубацiйного перiоду (стадiї формування та росту) середнiй

розмiр просторових структур (як структур адсорбату, так i отворiв) досягає

стацiонарного значення. Шляхом порiвняння суцiльної та штрихової кривих,
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Рисунок 1.12 — Еволюцiя середнього розмiру структур адсорбату/отворiв 〈R〉,
усередненого за усiма структурами, при рiзних значеннях контролюючих параметрiв

отриманих при рiзних значеннях напруженостi електричного поля uE, маємо,

що лiнiйний розмiр островiв адсорбату є меншим за лiнiйний розмiр отворiв в

матрицi адсорбату. Збiльшення енергiї взаємодiї адсорбату ε (пор. штрихову та

пунктирну кривi) приводить до збiльшення стацiонарного значення середнього

лiнiйного розмiру островiв адсорбату внаслiдок формування видовжених по-

верхневих структур. З ростом коефiцiєнта адсорбцiї α внаслiдок структурного

перетворення в морфологiї поверхнi, отвори характеризуються бiльшими роз-

мiрами, порiвняно зi структурами адсорбату.

На рис. 1.13 наведено залежностi кiлькостi Na,v вiдокремлених структур,

що реалiзуються на поверхнi шару, та їхнього середнього розмiру 〈Ra,v〉 вiд ко-

ефiцiєнту адсорбцiї α (рис. 1.13a), напруженостi електричного поля uE (рис.

1.13б) та енергiї взаємодiї ε (рис. 1.13в). Спочатку детально обговоримо зале-

жностi Na,v(α) та 〈Ra,v〉(α). Починаючи зi значення α = α1 лiнiйний розмiр

вiдокремлених структур адсорбату 〈Ra〉 зростає до α < αa. Їх кiлькiсть Na

залежить вiд коефiцiєнта адсорбцiї α немонотонним чином. При малих α > α1

кiлькiсть вiдокремлених структур адсорбату зростає. У випадку α > ac реалi-

зуються витягнутi структури адсорбату разом зi сферичними, а загальна кiль-

кiсть структур Na спадає з ростом α. В iнтервалi α ∈ [αa, αv] маємо лабiрин-

тноподiбнi структури (див. знiмок для α = 0.175 на рис. 1.11a). Вiдокремленi

сферичнi та подовженi отвори в матрицi адсорбату починають органiзуватися

при α > αv (див. знiмок для α = 0.2 на рис. 1.11a) i подальше збiльшення

α < α2 забезпечує формування вiдокремлених сферичних отворiв. Їх кiлькiсть
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Рисунок 1.13 — Залежнiсть середнього лiнiйного розмiру структур адсорбату (заповненi

кружки) 〈Ra〉 й отворiв (порожнi кружки) 〈Rv〉 та кiлькiсть структур адсорбату (заповненi

квадрати) Na й отворiв (порожнi квадрати) Nv при: a) ε = 3.3, uE = 0.6; б) ε = 3.2,

α = 0.15; в) α = 0.15, uE = 0.6

Nv зростає, а лiнiйний розмiр 〈Rv〉 зменшується з ростом α.

Зi збiльшенням напруженостi електричного поля бiля пiдкладки реалiзу-

ється протилежна ситуацiя. Починаючи з uE = uE1, кiлькiсть вiдокремлених

отворiв в матрицi адсорбату зменшується зi збiльшенням їх лiнiйного розмiру

(див. рис. 1.13б та знiмки для uE = 0.42 та uE = 0.45 на рис. 1.11б). В iнтервалi

uE ∈ (uEv, uEa) реалiзуються лабiринтнi структури. При uE > uEa збiльшен-

ня напруженостi електричного поля uE < uE2 забезпечує зростання кiлькостi

вiдокремлених структур адсорбату невеликого розмiру. При збiльшеннi енергiї

взаємодiї адсорбату ε (зменшення температури зростаючої поверхнi), починаю-

чи з ε1, вiдокремленi структури адсорбату стають видовженими та їх кiлькiсть

зменшується (див. рис. 1.13в).

1.4 Вплив флуктуацiй потоку адсорбату на динамiку структу-

рування тонких плiвок

У цьому роздiлi нами буде дослiджено вплив флуктуацiй потоку адсорбату

на динамiку та властивостi зростаючої поверхнi. У рамках аналiзу системи на

стiйкiсть буде виявлено вплив iнтенсивностi уведених флуктуацiй на критичнi

значення керуючих параметрiв системи, а саме, коефiцiєнту адсорбцiї, енергiї

взаємодiї адсорбату та iнтенсивностi анiзотропiї вертикальних переходiв адато-

мiв мiж шарами, викликаної дiєю пiдведеного до пiдкладки електричного поля,
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коли в системi можливим стає утворення стацiонарних просторових структур.

У рамках процедури числового моделювання буде дослiджено динамiку сере-

дньої концентрацiї адсорбату та дисперсiї поля концентрацiї та визначено вплив

iнтенсивностi флуктуацiй потоку адсорбату на час, необхiдний для упорядку-

вання, морфологiю зростаючої поверхнi, тип поверхневих структур, середнiй

перiод розташування структур адсорбату, їх середнiй розмiр та розподiл стру-

ктур адсорбату/отворiв за розмiрами.

З метою встановлення умов за яких у дослiджуванiй системi плазма-конденсат

можливим буде формування стацiонарних поверхневих структур у даному роз-

дiлi буде проведено лiнiйний аналiз на стiйкiсть. Вiн дозволить встановити

областi значень основних керуючих параметрiв системи, коли формуватиму-

ться просторовi структури. У роботi [54] було показано, що у границi малих

значень сили анiзотропiї у переходах адатомiв мiж шарами (u → 0), що вiд-

повiдає слабкому електричному полю бiля пiдкладки з малою напруженiстю

адсорбат рiвномiрно покриватиме шар за шаром. що приводить до унеможлив-

лення формування пiрамiдальних структур. У такому разi реалiзується процес

напилення. коли тонка плiвка зростає шар за шаром [54]. У цьому роздiлi нами

буде зосереджено увагу на встановленнi впливу флуктуацiй потоку адсорбату

Σ на стiйкiсть стацiонарного однорiдного стану x0 до неоднорiдних збурень. Як

слiдує з рiвняння (1.11) уведенi у розгляд флуктуацiї потоку адсорбату не змi-

нюють однорiдний стацiонарний стан xst, який може бути знайдено з рiвняння

f(x0) = 0. Показник стiйкостi λ(κ) набуває вигляду:

λ(κ) = dxf(x)|x=xst

− κ2
[
1− 2εγ(xst)(1− ρ2κ2)−

Σ

2
εγ(xst)

]
.

(1.12)

Аналiзуючи показник стiйкостi λ(κ) при варiювання основних керуючих пара-

метрiв системи та iнтенсивностi флуктуацiй потоку адсорбату, було отримано

дiаграми стiйкостi, якi наведено на рисунку 1.14.

З отриманих результатiв випливає, що збiльшення iнтенсивностi флукту-

ацiй потоку адсорбату приводить до переходу системи з областi формування

стацiонарних вiдокремлених просторових структур “структурування” до обла-
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Рисунок 1.15 — Залежностi а) показника стiйкостi λ вiд перенормованого хвильового числа

κ при рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй Σ; б) хвильових чисел κ1, κ0, κ2 вiд

iнтенсивностi флуктуацiй Σ. Iншi параметри: ε = 5, u = 1, α = 0.1

стi однорiдного розподiлу адсорбату на шарi “гладка поверхня” при критичному

значеннi iнтенсивностi флуктуацiй Σc (див. рис. 1.14a). При фiксованих зна-

ченнях iнтенсивностi шуму потоку адсорбату Σ збiльшення сили анiзотропiї

uE або коефiцiєнту адсорбцiї α приводить до реверсивного процесу упорядку-

вання поверхнi, що супроводжується формуванням стацiонарних просторових

структур (див. рис. 1.14a,б, вiдповiдно). При малих значеннях сили анiзотропiї

(uE < uE1) у квазi-рiвноважнiй системi формування стацiонарних структур є

неможливим; тодi як за умови сильної анiзотропiї в переходах адатомiв мiж
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сусiднiми шарами (при uE > uE2) iнтенсивнi переходи адатомiв з нижнiх шарiв

до верхнiх приводять до зменшення концентрацiї адсорбату на дослiджуваному

шарi багатошарової системи. У такому разi критичне пересичення, необхiдне

для формування поверхневих структур адсорбату не досягається. При α < α1

слабкий тиск в камерi не здатен продукувати необхiдну концентрацiю адсор-

бату на дослiджуваному шарi для кластеризацiї адатомiв з формуванням вiд-

окремлених структур. У такому разi адсорбат десорбується з шару або з малою

концентрацiєю рiвномiрно покриває пiдкладку. При великих значеннях коефi-

цiєнту адсорбцiї α > α2 реалiзується процес росту поверхнi шар за шаром без

можливостi структурування адсорбату. Збiльшення сили взаємодiї адсорбату

ε, що еквiвалентно зменшенню температури ростової поверхнi, приводить до

розширення областi переметрiв системи. коли можливим є формування стацiо-

нарних вiдокремлених просторових структурна поверхнi дослiджуваного шару

(див. рис. 1.14c). Детальний опис вплива основних параметрiв детермiнiстичної

системи плазма конденсат на дiаграму стiйкостi подано в роботi [54].

Типовi залежностi показника стiйкостi λ(κ) при рiзних значеннях iнтен-

сивностi флуктуацiй потоку адсорбату наведено на рисунку 1.15а. З рисунка

випливає, що з ростом iнтенсивностi флуктуацiй потоку адсорбату (злiва на-

право) вся залежнiсть λ(κ) змiщується в бiк негативних значень, означаючи

перехiд вiд структурування до однорiдного стану. Залежностi перенормованих

хвильових чисел κ1, κ0 та κ2 вiд iнтенсивностi шуму Σ при iнших фiксова-

них параметрах системи подано на рис. 1.15б. Спадаюча залежнiсть перiоду

просторових збурень κ0 означає збiльшення середньої вiдстанi мiж вiдокрем-

леними поверхневими структурами. Принциповим є той факт, що при Σ = Σc

маємо κ0 6= 0. Це означає, що у границi Σ→ Σc− 0 поверхня шару характери-

зується скiнченною кiлькiстю поверхневих структур з фiксованою середньою

вiдстанню мiж ними.

Проведений аналiз системи на стiйкiсть дозволяє прогнозувати можливiсть

формування просторових структур у стацiонарному режимi. Для проведення

детального аналiзу впливу флуктуацiй потоку адсорбату на динамiку структу-

роутворення та можливiсть контролування морфологiєю поверхнi, типом та
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Рисунок 1.16 — Знiмки еволюцiї системи при (a) Σ = 0.05 та (б) Σ = 0.115

розмiром поверхневих структур у дослiджуванiй стохастичнi системi плазма-

конденсат у наступному роздiлi нами буде проведено числовi симуляцiї.

При проведеннi числового моделювання далi зафiксуємо основнi параме-

три системи, а саме, β = 0.1, uE = 1.0, ε = 5.0, α = 0.1 та будемо проводити

симуляцiї за схемою, описаною у попередньому роздiлi. При розв’язаннi рiвня-

ння Ленжевена з мультиплiкативним шумом, що iнтерпритується у сенсi Стра-

тоновича, будемо використовувати алгоритм Мiльштейна [56]. Джерело бiлого

шуму будемо генерувати з використанням методу Бокса-Мюллера, що дозволяє

генерувати випадковi числа з Гаусовим розподiлом [57]. На рис. 1.16a наведено

iлюстрацiї еволюцiї системи при Σ = 0.05. При фiксованих значеннях параме-

трiв системи та малих iнтенсивностях флуктуацiй впродовж часу конденсацiї

формуються вiдокремленi структури адсорбату. При пiдвищених значеннях iн-

тенсивностi флуктуацiй потоку адсорбату Σ = 0.115 на даному шарi з часом

формуються вiдокремленi отвори в матрицi адсорбату (див. рис. 1.16б). Таким

чином, маємо. що зi збiльшенням iнтенсивностi флуктуацiй потоку адсорбату

реалiзується морфологiчний перехiд вiд вiдокремлених структур адсорбату до

вiдокремлених отворiв в матрицi адсорбату.

З метою проведення детального вивчення динамiки системи та встановле-

ння впливу флуктуацiй iнтенсивностi Σ далi розглянемо еволюцiю середньої

концентрацiї 〈x〉 та дисперсiї 〈(δx)2〉 = 〈x2〉 − 〈x〉2, наведену на рис. 1.17a при

рiзних значеннях iнтенсивностi шуму Σ. З отриманих результатiв випливає, що
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на початкових стадiях еволюцiї системи флуктуацiї не впливають на змiну се-

редньої концентрацiї адсорбату 〈x〉, яка зростаю з часом. У момент часу t = t1

наступає насичення i процеси взаємодiї адсорбату. вiдiграючи домiнантну роль,

приводять до формування вiдокремлених структур (див. знiмки при t = 20 на

рис. 1.16a та при t = 80 на рис. 1.16б). Тут 〈x〉 набуває максимального значення

та з подальшим збiльшенням часу осадження спадає до ненульового стацiонар-

ного значення 〈xst〉, яке залежить вiд iнтенсивностi флуктуацiй Σ. Зменшення

середньої концентрацiї адсорбату пов’язано з проходженням процесiв взаємодiї

адсорбату: малi структури з лiнiйним розмiром, меншим за певний критичний

розмiр, зникають; тодi як великi структури зростають, доки їх лiнiйний розмiр

не досягне стацiонарного значення, яку визначається параметрами системи.

Дисперсiя 〈(δx)2〉, вiдiграючи роль параметра порядку, набуває нульових зна-

чень при t < t1, говорячи про однорiднiсть розподiлу адсорбату на шарi. При

t = t1 величина 〈(δx)2〉 починає зростати, сигналiзуючи про проходження про-

цесiв упорядкування. На великих часових iнтервалах 〈(δx)2〉 досягає стацiонар-
ного ненульового значення 〈(δxst)2〉, залежного вiд iнтенсивностi флуктуацiй Σ,

означаючи формування стацiонарних просторових структур. Момент часу t1,

коли починаються процеси упорядкування, залежить вiд iнтенсивностi шуму

Σ, що представлено на вставцi до рис. 1.17a. Видно, що врахування флуктуацiй

малої iнтенсивностi Σ = 0.01 приводить до прискорення процесiв упорядкува-

ння (зменшення значень t1) з дещо меншим значенням середньої концентрацiї

адсорбату, порiвняно з детермiнiстичним випадком при Σ = 0 (див. вставку та

суцiльнi кривi 2 та 1). Подальше збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй приво-

дить до уповiльнення динамiки формування структур (зростання t1(Σ)); 〈xst〉
зростає (суцiльна крива 3). Стацiонарне значення параметра порядку 〈(δxst)2〉
зменшується з ростом Σ (див. штриховi кривi на рис. 1.17a).

На рис. 1.17б наведено залежностi стацiонарних значень середньої концен-

трацiї адсорбату 〈xst〉 та параметра порядку 〈(δxst)2〉 вiд iнтенсивностi флу-

ктуацiй Σ. видно, що з ростом Σ величина 〈xst〉 спадає, досягає мiнiмального

значення при Σ = Σs та потiм зростає доки Σ = Σc (див. заповненi квадра-

ти на рис. 1.17б). Величина 〈(δxst)2〉 спадає з Σ та приймає нульових значень



36

a)
10-1 100 101 102 103

0.0

0.2

0.4

0.6

<(
x

)2 >

<x
>

t

  <x>       

t1

1
2

3

3 0.05

0.10

0.15

0.20

 <(x2)>

0.00 0.04 0.08 0.12

100

t1



c

 

2
1

б)
0.00 0.05 0.10 0.15 0.20

0.00

0.02

0.04

0.06

0.08

<x
st

>

cs

<(
x

st
)2 >



 <(xst)
2>

0.4

0.6

0.8

1.0

 <xst>

 

Рисунок 1.17 — (a) Еволюцiя середньої концентрацiї адсорбату 〈x〉 та параметра порядку

〈(δx)2〉 при: 1) Σ = 0, 2) Σ = 0.01, 3) Σ = 0.1. На вставцi наведено залежнiсть моменту часу

t1, коли починаються процеси структурування, вiд iнтенсивностi флуктуацiй Σ. (б)

Залежностi середнiх стацiонарних значень концентрацiї адсорбату 〈xst〉 та параметра

порядку 〈(δxst)2〉 вiд iнтенсивностi шуму Σ

при Σ ≥ Σc (пусти квадрати на рис. 1.17б). Це означає, що у випадку Σ > Σc

формування стацiонарних просторових структур не можливе; тут збiльшення

iнтенсивностi шуму не впливає на стацiонарну середню концентрацiю адсорба-

ту на шарi (заповненi квадрати на рис. 1.17б при Σ > Σc). Необхiдно вiдзначи-

ти, що критичне значення Σc ' 0.12, отримане в рамках аналiзу на стiйкiсть

(див. рис. 1.14a та рис. 1.15) добре узгоджується зi значенням, отриманим в

рамках процедури числового моделювання при фiксованих значеннях iнших

параметрiв системи.

Дослiдження змiни морфологiї поверхнi при збiльшеннi iнтенсивностi флу-

ктуацiй потоку адсорбату може бути проведено з використанням статистично-

го аналiзу, розглядаючи стацiонарну дво-точкову кореляцiйну функцiю C(r) =

〈x(r)x(0)〉. Вона може бути представлена у виглядi: C(r) = Ae−r/Rc cos(2πr/R0+

φ), де Rc та R0 визначають кореляцiйний радiус та середню вiдстань мiж стру-

ктурами (перiод просторових модуляцiй), вiдповiдно. Величина R0 може бути

використана для встановлення критичного значення iнтенсивностi шуму, за

якого вiдбувається морфологiчний перехiд [47]. Залежнiсть R0 в одиницях ди-

фузiйної довжини Ld вiд iнтенсивностi шуму Σ наведено на рис. 1.18a з типовою

залежнiстю кореляцiйної функцiї C(r) на вставцi. Видно, що величина R0 зро-
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вiд iнтенсивностi флуктуацiй потоку адсорбату Σ. (б) Знiмки поверхнi шару у

квазi-стацiонарному режимi при рiзних значеннях iнтенсивностi шуму Σ

стає при Σ ∈ (0,Σt) i на поверхнi формуються вiдокремленi структури адсор-

бату. Збiльшення Σ приводить до формування видовжених структур адсорбату

разом зi сферичними структурами (див. знiмки при Σ = 0, 0.01 та 0.06 на рис.

1.18б). В околi Σt середня вiдстань мiж структурами R0 набуває максималь-

ного значення i на поверхнi реалiзується лабiринтна структура перколюючих

кластерiв адсорбату (див. знiмок при Σ = 0.095 на рис. 1.18б). З подальшим

ростом iнтенсивностi шуму в iнтервалi Σ ∈ (Σt,Σc) величина R0 зменшується,

що супроводжується формування вiдокремлених отворiв в матрицi адсорбату.

При пiдвищених iнтенсивностях Σ < Σc сферичнi отвори характеризуються

однаковим розмiром (див. знiмок при Σ = 0.11 на рис. 1.18б).

З метою проведення аналiзу впливу iнтенсивностi флуктуацiй на лiнiйний

розмiр структур будемо використовувати метод порколюючого кластеру та роз-

рахуємо лiнiйний розмiр (радiус) сферичних структур в одиницях дифузiйної

довжини Ld. У цiй процедурi нами не враховуватимуться видовженi структури.

Часовi залежностi середнього лiнiйного розмiру вiдокремлених структур адсор-

бату та сферичних отворiв 〈R〉 при рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй

Σ представлено на рис. 1.19a,б, вiдповiдно, у логарифмiчному масштабi. Вели-

чина 〈R〉 може бути асоцiйована iз середнiм (1/2N)
∑M

i Li, розрахованим на

n-ому шарi, сума береться за всiма M структурами (див. рис. 1.1). Спочатку

розглянемо випадок малих значень iнтенсивностi флуктуацiй, коли реалiзую-
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Рисунок 1.19 — Еволюцiя середнього лiнiйного розмiру 〈R〉 структур адсорбату (а) та

отворiв (б) при рiзних значеннях iнтенсивностi шуму. Вставки на рисунках iлюструють

залежностi показника росту δ вiд Σ

ться вiдокремленi структури адсорбату, що наведено на рис. 1.19a. Тут можна

видiлити чотири рiзних динамiчних режими еволюцiї череднього розмiру стру-

ктур адсорбату (див. криву з пустими квадратами при Σ = 0.01). Починаючи

з моменту часу t = t1 реалiзується стадiя формування вiдокремлених стру-

ктур (стадiя I). Стадiя росту (стадiя II) починається в момент часу t = t2

i характеризується степеневою асимптотикою tδ. При t = t3 її змiнює стадiя

огрублення (стадiя III), коли змiнюється як форма, так i розмiр структур ад-

сорбату внаслiдок їх взаємодiї мiж собою. На пiзнiх часах, при t > t4, наступає

квазi-стацiонарний режим, коли середнiй розмiр структур адсорбату суттєво не

змiнюється з часом (стадiя IV). На вставцi до рис. 1.19a наведено залежнiсть

показника росту δ вiд iнтенсивностi шуму Σ на стадiї II. Показано, що в чисто

детермiнiстичнiй системi (при Σ = 0) реалiзується нормальний закон росту з

δ = 1 (див. заповненi квадрати на рис. 1.19a). Урахування флуктуацiй приво-

дить до уповiльнення динамiки росту середнього розмiру: δ спадає з Σ, досягає

мiнiмального значення при Σ = Σs i потiм починає зростати з Σ. На рис. 1.19б

аналогiчнi залежностi представлено при пiдвищених значеннях iнтенсивностi

шуму Σ, коли формуються вiдокремленi структури отворiв в матрицi адсорба-

ту. Тут середнiй розмiр отворiв зростає на стадiї II з асимптотикою tδ (крива з

заповненими квадратами при Σ = 0.115 на рис. 1.19б).
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Рисунок 1.20 — Розподiли структур адсорбату та отворiв за розмiрами R/〈R〉 на стадiї

росту в рiзнi моменти часу при (а) Σ = 0.01 та (б) Σ = 0.115, вiдповiдно

Розподiли структур адсорбату та отворiв за розмiрами на стадiї росту в

рiзнi моменти часу наведенi на рис. 1.20a,б при Σ = 0.01 та Σ = 0.115, вiдповiд-

но. Отриманi розподiли є унiверсальними, (не змiнюються з часом), а отриманi

числовi данi добре апроксимуються розподiлом Лоренца (суцiльнi кривi).

Далi детально проаналiзуємо вплив iнтенсивностi шуму Σ на кiлькiсть N

поверхневих структур та їх лiнiйний розмiр 〈R〉 у квазi-стацiонарному випад-

ку. Залежностi 〈R〉(Σ) та N(Σ) подано на рис. 1.21a,б, вiдповiдно. На даних

залежностях можна видiлити три областi, позначенi I, II та III при Σ ∈ [0,Σc)

(при Σ > Σc стацiонарнi структури не формуються). В областi I при малих

значеннях iнтенсивностi шуму формуються вiдокремленi структури адсорбату

(див. знiмки при Σ = 0 та 0.01 рис. 1.18б). Тут при Σ < Σs флуктуацiї при-

водять до зменшення лiнiйного розмiру структур адсорбату та збiльшення їх

кiлькостi. При Σs < Σ < Σa шум приводить до: 1) зменшення кiлькостi остро-

вiв адсорбату; 2) збiльшення їх середнього розмiру; 3) прискорення в процесах

росту середнього розмiру структур адсорбату (див. вставку на рис. 1.19a) та

4) формування видовжених структур адсорбату (пор. знiмки при Σ = 0.01 та

Σ = 0.06 на рис. 1.18б).

В областi II, коли Σa < Σ < Σv, формується лабiринтна структура, що ха-

рактеризується наявнiстю перколюючих кластерiв адсорбату (див. знiмок при

Σ = 0.095 на рис. 1.18б). З подальшим ростом iнтенсивностi флуктуацiй Σ в

областi III, реалiзуються вiдокремленi отвори в матрицi адсорбату (див. знiмок

при Σ = 0.11 на рис. 1.18б). Тут збiльшення iнтенсивностi шуму приводить до
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Рисунок 1.22 — Розподiли структур за розмiрами R/〈R〉 у квазi-стацiонарному режимi при

рiзних значеннях iнтенсивностi шуму Σ

формування сферичних отворiв та зменшення їх лiнiйного розмiру (пор. знiмки

при Σ = 0.11 та при Σ = 0.118 на рис. 1.18б).

Наприкiнцi, проаналiзуємо розподiли поверхневих структур за розмiрами

у квазi-стацiонарному режимi при рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй

Σ, наведенi на рис. 1.22. Видно. що при малому значення iнтенсивностi шуму

(див. рис. 1.22a), коли формуються вiдокремленi структури адсорбату, вiдпо-

вiдний розподiл добре узгоджується з розподiлом Лоренця. При Σ = 0.075,

коли реалiзуються як сферичнi острови адсорбату так i видовженi структури,

вiдповiдний розподiл є бiмодальним та добре апроксимується змiшаним роз-

подiлом Лоренця. який представляється сумою двох Лоренцианiв (див. рис.

1.22б). Аналогiчна ситуацiя реалiзується i при Σ = 0.11, коли формуються
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сферичнi та видовженi отвори в матрицi адсорбату (див. рис. 1.22в). При ве-

ликих значеннях iнтенсивностi флуктуацiй розподiл отворiв за розмiрами є

унiмодальним та дається розподiлом Лоренця (див. рис. 1.22г). Аналогiчнi бi-

модальнi розподiли експериментально спостерiгалися при адсорбцiї та реакцiї

Rh(CO)2(acac) на Al2O3/Ni3Al(111) [58] та при формування нанокластерiв

Ag на TiO2(110) [59].

1.5 Оцiнка отриманих даних числового моделювання

Проведенi числовi симуляцiї показали, що змiнюючи: а) коефiцiєнт адсорб-

цiї, що визначається тиском всерединi камери; б) енергiю взаємодiї адсорба-

ту, яка задається оберненою температурою зростаючої поверхнi; в) силу анi-

зотропiї в переходах адатомiв мiж сусiднiми шарами. що пропорцiйна до на-

пруженостi пiдведеного до пiдкладки електричного поля; та г) iнтенсивнiсть

флуктуацiй поверхневого потоку адсорбату можна контролювати морфологiю

зростаючою поверхнi, тип та розмiр поверхневих структур. При цьому сере-

днiй розмiр структур розраховувався в одиницях дифузiйної довжини. Для

проведення оцiнки отриманих результатiв щодо середнього лiнiйного розмiру

вiдокремлених сферичних структур адсорбату та вiдокремлених отворiв в ма-

трицi адсорбату, отриманих при рiзних значеннях параметрiв системи, скори-

стаємося формулою для визначення розмiрного значення дифузiйної довжини

LD =
√
k↔/k0d = a2 exp([Ed−ED]/T ). Далi використаємо данi експерименталь-

них дослiджень щодо адсорбцiї Ge на пiдкладку SiO2 [60]: енергiя активацiї

дифузiї ED = 0.24 еВ таенергiя десорбцiї Ed = 0.44 еВ. Для реальних значень

температури поверхнi всерединi камери. а саме при T = 773 K для дифузiйної

довжини отримуємо LD ' 50 нм. Таким чином, отриманi у процедурi числово-

го моделювання сферичнi структури адсорбату характеризуються розмiрами

〈Ra〉 ∈ (35 ÷ 150) нм в залежностi вiд значень основних параметрiв системи;

тодi як вiдокремленi отвори в матрицi адсорбату мають лiнiйнi розмiри в iн-

тервалi 〈Rv〉 ∈ (40 ÷ 125) нм. Цi результати добре узгоджуються з вiдомими

експериментальними даними щодо лiнiйного розмiру поверхневих структур при

конденсацiї [60–63].
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ВИСНОВКИ

У данiй роботi проведено теоретичний опис та моделювання процесiв фор-

мування стацiонарних просторових вiдокремлених структур на поверхнях тон-

ких плiвок при осадженнi в системах плазма-конденсат. Було побудовано уза-

гальнену одно-шарову модель для опису процесiв формування пiрамiдальних

структур при багато-шаровiй конденсацiї з урахуванням процесiв адсорбцiї, де-

сорбцiї, поверхневої та вертикальної дифузiї, а також анiзотропiї в переходах

адатомiв мiж сусiднiми шарами, з переважаючими переходами вiд нижнiх ша-

рiв до верхнiх, викликаної дiєю пiдведеного до пiдкладки електричного поля.

Крiм того, нами розглянуто випадок перiодичних та стохастичних змiн сили

такої анiзотропiї, та флуктуацiй поперечного потоку адсорбату.

Розглядаючи випадок однорiдної системи проведено детальне дослiдження

переходiв системи iз стану з низькою густиною адсорбату до стану з високою

густиною, коли досягається необхiдне пересичення для подальшої самоорга-

нiзацiї адсорбату з формуванням поверхневих структур. Тут основну увагу

зосереджено на дослiдженi змiни середнього часу такого переходу при варiю-

ваннi амплiтуди та частоти перiодичної змiни, а також iнтенсивностi флукту-

ацiй випадкової змiни сили анiзотропiї вертикальних переходiв адатомiв мiж

шарами. що пропорцiйна до напруженостi електричного поля бiля пiдкладки.

Показано, що у випадку слабких флуктуацiй середнiй час переходiв зменшує-

ться з ростом амплiтуди перiодичних змiн напруженостi електричного поля та

оптимiзується з частотою цих перiодичних коливань. Встановлено, що збiль-

шення iнтенсивностi флуктуацiй напруженостi пiдведеного електричного по-

ля при малих значеннях затримує динамiку цих переходiв внаслiдок ефектiв

асинхронiзацiї перiодичної та стохастичної компоненти. Зростання iнтенсивно-

стi флуктуацiй напруженостi електричного поля при великих iнтенсивностях

приводить до зменшення часу переходiв вiд стану з малою густиною до стану

з високою густиною.

Дослiджуючи просторово-розподiлену детермiнiстичну систему за умови

незмiнностi у часi напруженостi електричного поля встановлено областi змi-
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ни основних керуючих параметрiв системи за яких можливою стає реалiзацiя

стiйких просторових структур. Виявлено можливiсть контролювання динамi-

кою процесiв структуроутворення, морфологiєю зростаючої поверхнi. типом та

розмiром поверхневих структур, змiнюючи тиск всерединi камери, температуру

та напруженiсть пiдведеного до пiдкладки електричного поля. Встановлено, що

збiльшення тиску всерединi камери приводить до: а) збiльшення концентрацiї

адсорбату в системi; б) прискорення процесiв формування вiдокремлених стру-

ктур адсорбату; в) росту лiнiйного розмiру структур адсорбату; г) формування

видовжених структур; д) уповiльнення динамiки формування вiдокремлених

отворiв в матрицi адсорбату та зменшення їх лiнiйного розмiру. При збiль-

шеннi напруженостi електричного поля реалiзується зворотна картина морфо-

логiчної та структурної перебудови поверхнi з переходом вiд вiдокремдених

структур отворiв в матрицi адсорбату через лабiринтну структуру перколюю-

чих кластерiв адсорбату до вiдокремлених сферичних структур адсорбату. При

фiксованих значеннях тиску всерединi камери та напруженостi електричного

поля зменшення температури ростової поверхнi (або збiльшення енергiї взає-

модiї адсорбату) приводить до формування видовжених структур адсорбату

азом iз сферичними.

Проведено детальне дослiдження впливу флуктуацiй поперечного потоку

адсорбату на динамiку структурування поверхнi, її морфологiю та статистичнi

властивостi. У рамках аналiзу на стiйкiсть з використанням числового моде-

лювання встановлено, що збiльшення iнтенсивностi цих флуктуацiй приводить

до гомогенiзацiї розподiлу адсорбату в системi. Встановлено, що у випадку

слабких флуктуацiй збiльшення їх iнтенсивностi приводить до: а) прискорення

процесiв структуроутворення, б) уповiльнення динамiки росту середнього роз-

мiру структур адсорбату, (iii) зменшення лiнiйного розмiру сферичних остро-

вiв адсорбату. Виявлено, що дiя цього шуму приводить до аномального росту

середнього розмiру острову з асимптотикою tδ та δ < 1, порiвняно iз чисто де-

термiнiстичним випадком, коли реалiзується нормальний закон росту з δ = 1.

Показано, що розподiл структур адсорбату за розмiрами є унiверсальним на

стадiї росту структур. Виявлено, що при пiдвищених значеннях iнтенсивностi
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флуктуацiй потоку адсорбату, її зростання приводить до морфологiчного пере-

ходу вiд вiдокремлених структур адсорбату через лабiринтну структуру до вiд-

окремлених отворiв в матрицi адсорбату. Показано. що у квазi-стацiонарному

режимi збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй приводить до трансформацiї роз-

подiлу структур за розмiрами з унiмодального для сферичних структур адсор-

бату через бiмодальнi розподiли для структур адсорбату рiзної геометрiї та

структур отворiв рiзної геометрiї до унiмодального для сферичних структур

отворiв. Виявлено, що всi розподiли добре апроксимуються розподiлом Лорен-

ця.

Отриманi результати можуть бути використанi для прогнозування дина-

мiки процесiв конденсацiї адсорбату в системах плазма-конденсат. Вони дозво-

ляють визначити режими контролю морфологiєю поверхнi, типом та середнiм

розмiром поверхневих структур та можуть використовуватись про корегуваннi

технологiчних умов вирощування наноструктурованих тонких плiвок iз напе-

ред заданими статистичними властивостями поверхневих структур.

Роботу виконано в строк та в повному обсязi.
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