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ABSTRACT. Formation of columnar structures in a thin film grown by direct deposition
was studied using full molecular dynamics simulation. The effects of substrate temperature, beam
energy and surface roughness was investigated. Small surface perturbation evolve into columnar

structure with orientations exhibiting the empirical tangent relationship.

La formacién de microestructuras en peliculas delgadas es una técnica impor-
tante y un problema de investigacion bésica que ha recibido mucha atencién recien-
temente. La deposicién de peliculas delgadas sobre substratos mantenidos a bajas
temperaturas bajo el punto de fusién del solido ocurre en condiciones altamente
fuera de equilibrio, en contraste con la solidificacién de sélidos cerca del equili-
brio. Como consequencia de esto un exces» de volumen se observa generalmente en
peliculas delgadas depositadas por evaporacién.!»?

Las propiedades fisicas de peliculas delgadas estan fuertemente influenciadas
por este tipo de microestructuras, las que producen efectos de anisotropia en las
propiedades eléctricas y magnéticas,® amplificacién de la adsorbcién de gases,* efec-
tos épticos,’ retardo de la cristalizacién epitaxial,® etc.

Para altas ratas de deposicién (tipicamente 102 — 5 x 10* 4 /seg.), estudios ex-
perimentales han mostrado tres regiones de temperatura diferentes (referidas como
"zona I, Il y III”) en las cuales se forman microestruturas morfolégicamente distin-
tas.

En la zona I bajo 0.37,, (donde T}, es la temperatura de fusién del cristal) la
microestructura es porosa y contiene muchos vacios interconectados alrededor de
una estructura de columnas. Se ha encontrado que la formacién de estructuras de
columnas es insensible a la naturaleza de las interacciones atémicas, al ordenamiento
atémico (cristalino o amorfo) y a la presencia de impurezas. La estructura de
columnas se observa mas pronunciadamente en una deposicién oblicua con columnas
que estan generalmente inclinadas hacia la perpendicular al plano de substrato en
un angulo A, el cual es menor que el dngulo de incidencia a. Estos dngulos estdn
relacionados entre si por la llamada "regla de la tangente”™

1
tanﬁzﬁtana, (1)

la cual fué encontrada en peliculas cristalinas de Al por Nieuwenhuizen y Haanstra.®

Varios modelos =13 han sido propuestos para estudiar el crecimiento en
columnas. Por ejemplo, calculos en modelos fenomenoldgicos predicen que per-
turbaciones mayores que una longitud de onda critica pueden crecer y llevar a
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una estructura de columnas a temperaturas de sustrato muy bajas. Simulaciones
numéricas anteriores *° emplearon ya sea un mecanismo de congelamiento (las
particulas incidentes se paran en la posicién de impacto sin permitir ninguna rela-
jacién) o un mecanismo de templado en el cual se introduce una gran fuerza disipa-
tiva artificial que reduce la mobilidad de las particulas en la superficie. Aunque estas
simulaciones proveen un demostracién instructiva del mecanismo de auto-sombra,
no es posible estudiar el rol de los parametros dindmicos tales como la temperatura
del substrato, el cual es uno de los factores mas importantes en el crecimiento de
columnas. La densidad de la pelicula obtenida por esta simulaciones es mucho
menor que que aquellas encontradas experimentalmente. Ain mas se han obtenido
en general estructuras amorfas, lo que no es el caso en peliculas delgadas metalicas
monoatémicas. Por este motivo es deseable realizar una simulacién dindmica com-
pleta a fin de entender la formacién de las microestructuras dentro de un modelo
microscépico bien definido.

En este trabajo, simulamos la formacién de estructuras en columnas en una
pelicula delgada cristaline usando las técnicas de simulacién de la dindmica mole-
cular. En este tipo de simulaciones, una vez que se tiene el potencial interatémico,
no se hace ninguna suposicion con respecto al mecanismo de crecimiento. La fina-
lidad de este trabajo es investigar el efecto de una pequena perturbacién sobre la
estructura de columnas, la cual es estudiada bajo varias condicones de crecimiento,
que incluyen el angulo incidente, la energia del haz, la temperatura del substrato
y las irregularidades de la superficie. Encontramos que pequefias perturbaciones
lleva a la formacién de estructuras de columnas. Las columnas, producidas por las
incidencia oblicua, estan inclinadas hacia la direccién perpendicular al plano del
substrato en un angulo menor que el haz incidente. La estructura de columnas es
observada s6lo a bajas temperaturas del substrato, menores que 0.37},. Sin embargo,
esta estructura es observada sobre un amplio rango de energfas del haz (entre 0.27,
y 273, ), aunque el grosor de las columnas crece con la energia del haz.

Estudiamos un sistema de dos dimensiones con 4tomos que interactian via un
potencial de Lennard-Jones: —4¢[(o /)% —(o/r)'?], truncado en r = |r;—r;| = 2.50.
El substrato consiste de tres capas méviles de cincuenta atomos cada una sobre un
substrato rigido. Inicialmente los atomos del substrato se colocan en posiciones
cristalinas exactas, y entonces se asignan velocidades de acuerdo a una distribucién
de Maxwell-Boltzmann.

Las condiciones de borde periédicas usuales no son apropiadas para este tipo
de simulacién, especialmente con valores grandes «, ya que al crecer las colum-
nas inclinadas, pueden eventualmente cruzar el borde. Empleamos, por lo tanto,
condiciones de borde dindmico en el cual un frente de crecimiento fuera del borde
crece a la misma velocidad que el frente mas cercano dentro del borde. Mientras el
crecimiento del frente avanza, la localizacién del borde se mueve dindmicamente de
acuerdo al comportamiento del crecimiento, mientras que el tamano del sistema se
mantiene a volumen constante.
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La Figura 1 muestra el crecimiento de una pelicula de dos dimensiones a una
temperatura de substrato 7, = 0.1 (comparada con T}, = 0.68 para un cristal
L-J'%), (a) sobre una superficie plana y (b) sobre un substrato con pequefias per-
turbaciones (marcadas con linea sélida) para un dngulo de incidencia @ = 60° y una
energia del haz T} = 0.6. El tamafio de la perturbacién de la superficie (alrededor
de 10 dtomos en altura y espesor) fué elegido de la escala de longitudes tipicas de
las fluctuaciones en la superficie encontradas en otras simulaciones con sistemas
L-J.1%'% Al contrario de las simulaciones de mobilidad superficial 2°~1° el cre-
cimiento sobre una superficie plana (Fig. 1-a), a esta temperatura, no muestra
un desarrollo de estructuras en columnas.!® Sin embargo cuando la perturbacién
superficial estd presente (Fig. 1-b), se aprecia claramente el desarrollo de esta es-
tructura. Se encontré que esta estructura es insensible a la forma gedémetrica de
los escalones, sin embargo su tamafio y distancia relativa afectan la estructura. Es-
tos resultados muestran que pequefias irregularidades en la superficie causadas por
impurezas, nucleacién u otros factores dindmicos pueden son importantes para el
crecimiento de la estructura de columnas.
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El efecto de la temperatura del substrato se ilustra en la Figura 2. A una
temperatura T, = 0.2 y con una energia del haz igual T} = 0.6, la estructura de




la pelicula (Fig. 2-a) se parece al resultado a bajas temperaturas, con 7, = 0.1
y Ty = 0.6 (Fig. 1-b). A temperaturas mas altas T, = 0.3 (Fig. 2-b), no hay
evidencia de formacién de columnas. La temperatura de transicién esta (= 0.25)
esta en buen acuerdo con la temperatura de transicién de la zona I a la zona II
encontrada en experimentos 7 y en la teoria fenomenolégica.l?

La formacion de columnas es insensible a la energia de haz, sin embargo, en
general el espesor de las columnas crece con la energia del haz.
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La Fig. 3 muestra el promedio del dngulo de las columnas como funcién del
haz incidente. La linea sélida representa la regla de la tangente y la linea punteada
la relacién f = a. La orientacién de la columnas sigue la regla de la tangente con
pequenas discrepancias para a = 30° y a = 60°.

La densidad de la pelicula se muestra en la Figura 4, como funcién del haz
incidente. Los resultados se obtienen tomando la razén entre el 4rea de la columna
central y el area de un vacio, suponiendo que las columnas estdn distribuidas uni-
formente en el sistema. La densidad de la pelicula decrece monotémicamente con a
creciente, en acuerdo con observaciones experimentales.!”. El espesor del vacio es
proporcional a A tan 3, donde A es la altura del escalon y espesor de la columna que
es del orden de la escala de longitud de difusién. Usando la regla de la tangente, la
densidad de la pelicula como funcién de a se puede escribir como

Po
—_— 2
1+ atanea’ (2)

donde p, es la densidad de la pelicula para a = 0° y la constante a es proporcional a
la razén de la altura del escalon a la longitud de difusién superficial. Los resultados
numéricos (cuadrados abiertos) calzan bien con la ecuacién (2) (linea sélida en la

Figura 4 con a = 0.26 y p, = 0.9). Este resultado estd en acuerdo general con
simulaciones anteriores.?
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