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РЕФЕРАТ
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КОНДЕНСАЦIЯ, АДСОРБАТ, САМООРГАНIЗАЦIЯ, ПОВЕРХНЕВI СТРУ-

КТУРИ, ФЛУКТУАЦIЇ, АНIЗОТРОПНА ДИФУЗIЯ.

Об’єкт дослiдження — процеси формування та росту поверхневих структур

адсрбату при конденсацiї з урахуванням флуктуацiй та анiзотропiї поверхневої

дифузiї.

Метою роботи є дослiдження впливу флуктуацiй напруженостi електри-

чного поля бiля пiдкладки, що приводить до анiзотропiї вертикальної дифузiї

адсорбату на динамiку процесiв структурування тонкої плiвки при конденса-

цiї, морфологiю зростаючої поверхнi та статистичнi властивостi поверхневих

структур задля виявлення додаткових механiзмiв контролювання процесами

формування поверхневих структур адсорбату заданої форми та розмiру. До

мети також вiдноситься дослiдження динамiки формування та росту поверх-

невих структур адсорбату при конденсацiї на розупорядковану пiдкладку, що

представляє високоентропiйний сплав з п’яти компонентiв рiвної концентрацiї,

виявлення впливу ступеня розупорядкованостi пiдкладки на морфологiю по-

верхневих структур та їх статистичнi характеристики; а також виявлення умов

формування перколюючих кластерiв адсорбату, що з’єднують протилежнi краї

пiдкладки, при пiдведеннi до пiдкладки електричного поля у напрямку вздовж

пiдкладки з виявленням можливостi контролювати формою поверхневих стру-

ктур адсорбату та їх розмiром за рахунок напруженостi цього поля.

Методи дослiдження — в роботi використовувались метод лiнiйного аналi-

зу на стiйкiсть стацiонарних однорiдних станiв до неоднорiдних збурень, метод

числового iнтегрування стохастичних диференцiйних рiвнянь, та методи ста-

тистичного аналiзу та методи обчислення фрактальних розмiрностей.
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ВСТУП

Процеси конденсацiї осаджуваної речовини можуть бути описанi за раху-

нок використання систем реакцiйно-дифузiйного типу, де основнi вклади, що

визначають просторово-часову динамiку системи, зазвичай пов’язанi як з ло-

кальною динамiкою (квазихiмiчними реакцiями), так i з масопереносом. Такi

нерiвноважнi системи проявляють процеси самоорганiзацiї з формуванням рi-

зних просторово-часових структур. Цi структури виникають у результатi вза-

ємодiї нелiнiйної кiнетики реакцiй, дифузiї рухомих частинок (адатомiв на по-

верхнi пiдкладки) та їх взаємодiї. Такi ефекти набувають пiдвищеної уваги в

рiзних областях, включаючи фiзику, хiмiю та бiологiю [1].

Самоорганiзацiя адсорбованих частинок (адатомiв) в абсорбцiйних бiста-

бiльних системах приводить до утворення стабiльних вiдокремлених островiв

адсорбату на пiдкладцi або утворення роздiлених отворiв усерединi матрицi

адсорбату [2–4]. Нелiнiйнi системи зазвичай проявляють невпорядковану пове-

дiнку за вiдсутностi флуктуацiй. Вплив флуктуацiй рiзної природи на динамiку

та статистичнi властивостi просторово-розподiлених систем є предметом пiдви-

щеної уваги теоретичних дослiджень протягом останнiх десятилiть [5–11]. Було

показано, що шум може спричинити упорядкування та iндукувати реалiзацiю

нових динамiчних станiв [12,13]. В останнi десятилiття багато дослiджень були

зосередженi на вивченнi iндукованих флуктуацiями явищ, якi демонструють

здатнiсть флуктуацiй приводити до ефектiв самоорганiзацiї. Велика частина

раннiх робiт була присвячена дослiдженню ефектiв флуктуацiй у нульвимiрних

системах. Останнiм часом стало широко дослiджуватися вплив флуктуацiй на

системи з великим числом ступенiв свободи, так званi просторово-розподiленi

системи. Найбiльш цiкавими ефектами у таких системах є iндукованi шумом

процеси формування просторових структур та фазовi переходи [14,15]. Фазовий

перехiд з формуванням упорядкованого стану (фази у термодинамiчному сен-

сi) реалiзується, коли до динамiчної системи уводиться випадкове флуктуююче

джерело [16–19]. З фундаментальної точки зору такi ефекти мають динамiчне

походження: у короткочаснiй межi флуктуацiї дестабiлiзують невпорядкований
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однорiдний стан. Шум вiдiграє органiзуючу роль, якщо його амплiтуда зале-

жить вiд змiнної поля [12, 13]. Крiм того, упорядкована фаза може iснувати

для певного дiапазону значень iнтенсивностi шуму. Цi ефекти вiдомi як ре-

версивнi фазовi переходи, коли збiльшення iнтенсивностi шуму приводить до

формування впорядкованого стану у фiксованому дiапазонi змiни iнтенсивно-

стi шуму. Така реверсивнiсть є результатом спiльної дiї нелiнiйностi системи та

просторової взаємодiї.

Бiльшiсть теоретичних дослiджень формування та структур та їх самоор-

ганiзацiї при осадженнi пов’язано з iзотропними системами (див., наприклад,

посилання. [20–22]). Тут передбачається, що коефiцiєнт дифузiї адатомiв одна-

ковий у будь-якiй точцi дослiджуваної пiдкладки, яка являє собою чистий мате-

рiал з приблизно нульовою шорсткiстю. Такi моделi характеризуються посту-

пальною та обертальною симетрiєю i можуть бути використанi при вивченнi

рiдинних систем або розчинiв. У реальних системах газ/плазма-конденсат пiд-

кладка завжди характеризується дефектами, такими як вакансiї, дислокацiї

та iнш. Наявнiсть дефектної структури на поверхнi пiдкладки призводить до

неоднорiдностi системии. У результатi коефiцiєнт дифузiї адатомiв на пiдклад-

цi стає залежним вiд просторового положення та/або локальної концентрацiї

адсорбату. Типовим прикладом анiзотропної реакцiйно-дифузiйної системи є

система плазма-конденсат, в якiй електричне поле поблизу пiдкладки iндукує

анiзотропний рух адатомiв мiж сусiднiми шарами [23, 24]. Сила електричного

поля впливає на динамiку формування поверхневих структур та морфологiю

зростаючої поверхнi [25,26]. Високоентропiйнi сплави, якi використовуються в

якостi пiдкладки для осадження, є анiзотропним для поверхневої дифузiї ада-

томiв. Такi сплави утворюються шляхом змiшування рiвних або вiдносно вели-

ких пропорцiй (зазвичай п’яти) елементiв. У таких системах коефiцiєнт дифузiї

адатому залежить не тiльки вiд концентрацiї адсорбату, але й вiд просторового

розподiлу легуючих елементiв пiдкладки. Така поверхнева анiзотропiя може iн-

дукувати новi динамiчнi стани та поверхневi структури. Анiзотропнi реакцiйно-

дифузiйнi системи привертають пiдвищену увагу як при теоретичних, так й

експериментальних дослiдженнях у рiзних системах [27–38].
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Вiдомо, що внаслiдок дiї зовнiшнього поля на поверхнi пiдкладки реалiзу-

ються процеси електромiграцiї — викликаного електричним полем перенесення

речовини. Це явище носить досить загальний характер i зустрiчається в твер-

дих тiлах, рiдинах i газах, незалежно вiд того, чи проводять вони електричний

струм. Електромiграцiя являє собою важливу технологiчну проблему, особливо

в областях надiйностi мiкроелектронних схем, очищення твердих i рiдких речо-

вин, конструкцiї ниток розжарювання лампочок та подiлу рiдких i бiологiчних

систем. Вона допомогла забезпечити фундаментальне розумiння взаємодiї еле-

ктричних полiв з атомами. Переважна бiльшiсть дослiджень з електромiграцiї

почалась з 1960-х рокiв, та була мотивована стурбованiстю з приводу надiйностi

електронних пристроїв. Атоми в твердому тiлi рухаються за рахунок дифузiй-

них процесiв. У бiльшостi металiв дифузiйнi стрибки атомiв вiдбуваються за

вакансiйним механiзмом, коли атом та сусiдня вакансiя обмiнюються положен-

нями в ґратцi. Взаємодiя електронiв i локального електричного поля з атомом

часто дiлиться на двi складовi. Одна складова це так звана пряма сила, еле-

ктростатична сила, обумовлена дiєю зовнiшнього поля на iони, що становлять

тверде тiло. Зазвичай вважається, що ця сила мала в металах через ефективне

електронне екранування. Iнша складова, яка, як очiкується, буде домiнувати

в металах, це сила електронного вiтру, що виникає при передачi iмпульсу еле-

ктронами провiдностi, що розсiюються на iонах в твердому тiлi i штовхають

iони в напрямку електронного потоку. При наявностi рушiйної сили процес

дифузiї в матерiалi стає анiзотропним та направленим у напрямку цiєї сили.

Останнє приводить до чистого потоку атомiв в цьому напрямку.

У даному дослiдженнi нами вивчено вплив флуктуацiй напруженостi пiд-

веденого до пiдкладки електричного поля на динамiку упорядкування адсор-

бату на поверхнi та статистичнi властивостi поверхневих структур при кон-

денсацiї, та виявлено вплив анiзотропiї поверхневої дифузiї адатомiв на пiд-

кладцi, що являє собою високоентропiйний сплав, на просторовий розподiл ад-

сорбату на першому шарi системи газ-конденсат. Для цього проведено ком-

плексне дослiдження флуктуацiйних ефектiв у стохастичнiй моделi реакцiйно-

дифузiйного типу, що описує зростання наноструктурованих тонких плiвок при
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конденсацiї в системах плазма-конденсат. Шляхом урахування зовнiшнього по-

току адсорбату мiж сусiднiми моноатомними шарами, обумовленого наявнiстю

електричного поля поблизу пiдкладки, у розгляд уводяться флуктуацiї напру-

женостi такого поля. Дослiджується конкуруючий вплив регулярної та стоха-

стичної частин зовнiшнього потоку на динамiку системи. Показано, що уведенi

флуктуацiї здатнi iндукувати процеси формуванням поверхневих структур, ке-

рувати динамiкою структуроутворення, просторовим порядком, морфологiєю

поверхнi, законом росту середнього розмiру островiв адсорбату, типом та лi-

нiйним розмiром поверхневих структур. Детально проаналiзовано вплив iнтен-

сивностi флуктуацiї на статистичнi властивостi наноструктурованої поверхнi.

Проведено дослiдження анiзотропної модель газ-конденсат розглядаючи

процеси формування та росту структур адсорбату при конденсацiї адатомiв

на розупорядковану пiдкладку, що представляє модель багато-компонентного

(високо-ентропiйного) сплаву. Коефiцiєнт поверхневої дифузiї адсорбату моде-

люється замороженим просторовим безладом. Враховуючи наявнiсть другого

шару та вiдповiднi переходи адатомiв мiж двома шарами, показано, що за умо-

ви пiдвищених значень тиску всерединi камери просторовий безлад пiдкладки

iндукує процеси структуроутворення на поверхнi. Вивчено вплив розупорядко-

ваностi пiдкладки на динамiку росту наноструктурованої плiвки, тип поверх-

невих структур та статистичнi властивостi зростаючого моношару.

Розглянуто анiзотропну модель газ-конденсат з анiзотропною направле-

ною поверхневою дифузiєю, викликаною ефектами електромiграцiї, за рахунок

пiдведеного до пiдкладки зовнiшнього електричного поля з напрямком вздовж

пiдкладки. Проаналiзовано можливiсть контролювання морфологiєю поверх-

нi, типом та розмiром структур адсорбату за рахунок коефiцiєнту iндукованої

пiдведеним електричним полем направленої поверхневої дифузiї адсорбату, що

зводиться до напруженостi цього поля. Встановлено умови реалiзацiї перколю-

ючих кластерiв адсорбату, що з’єднують протилежнi краї пiдкладки.
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1 МОДЕЛЮВАННЯ ПРОЦЕСIВ РОСТУ АНIЗОТРОПНИХ

СТРУКТУР АДСОРБАТУ З УРАХУВАННЯМ АНIЗОТРОПIЇ

ПОВЕРХНЕВОГО ПОТОКУ АДАТОМIВ ТА ЙОГО

ФЛУКТУАЦIЙ В СИСТЕМI ГАЗ-КОНДЕНСАТ

1.1 Математична модель

У процесах осадження адатомiв при конденсацiї з газової фази або пла-

зми еволюцiя локального покриття адсорбату на пiдкладцi обумовлена насту-

пними основними процесами: адсорбцiєю, десорбцiєю, iзотропним перенесен-

ням адатомов мiж сусiднiми шарами (для багатошарового осадження), поверх-

невою дифузiєю адатомов на будь-якому шарi адсорбату, взаємодiє адатомiв

мiж собою i можливим анiзотропним рухом, iндукованим зовнiшнiми полями.

Конкуренцiя цих механiзмiв приводить до просторово-часової змiни локаль-

ної концентрацiї адсорбату на кожному шарi багатошарової системи i форму-

вання поверхневих структур адсорбату на зростаючiй тонкiй плiвцi. Схема-

тичне представлення основних механiзмiв, що описують процеси осадження

адсорбату на пiдкладку та просторовий перерозподiл адатомiв, представлено

на рис.1.1. Для аналiтичного опису еволюцiї концентрацiї адсорбату у багато-

шаровiй системi газ/плазма-конденсат будемо використовувати мезоскопiчний

пiдхiд, дослiджуючи еволюцiю поля покриття xn(r, t) на будь-якому n-му ша-

рi; r — просторова координата та t — час осадження; n = 1 . . . N , де N —

загальне число шарiв. Локальне покриття адсорбатом пiдкладки (та кожного

n-того шару) визначається як вiдношення мiж кiлькiстю адатомiв та кiлькi-

стю можливих вiльних положень в елементарнiй комiрцi на n-му шарi, що дає

xn ∈ [0, 1]; x0 = 1 вiдповiдає пiдкладцi. Такий пiдхiд дозволяє побудувати мо-

дель реакцiйно-дифузiйного типу, що описує еволюцiю концентрацiї адсорбату

на кожному n-тому шарi у стандартному виглядi:

∂txn(r, t) = fn −∇ · Jn, (1.1)

де перша складова у правiй частинi, fn, вiдповiдає за квазi-хiмiчнi реакцiї на

n-ому шарi, що включають адсорбцiю, десорбцiю та переходи адатомiв мiж
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Рисунок 1.1 — Схематичне представлення основних механiзмiв, що протiкають в системi
газ/плазма-конденсат при осадженнi.

сусiднiми шарами; другий доданок Jn визначає поверхневий потiк адатомiв

вздовж шару.

У процесi осадження атом (або iон) з газової фази (або плазми) може по-

трапити на зростаючу поверхню та стати адатомом зi швидкiстю ka. Швидкiсть

адсорбцiї ka визначається наступним чином ka = $p exp(−Ea/T ), де p — тиск

всерединi камери, Ea — енергiя активацiї адсорбцiї, T — температура, вимiряна

тут в енергетичних одиницях, а $ задає частотний фактор. Адсорбцiя можли-

ва при наявностi вiльних мiсць на поточному n-му шарi для адсорбцiї; вимагає

наявностi зайнятих адсорбатом мiсць на попередньому (n − 1)-ому шарi, що

служить пiдкладкою (субстратом) для адсорбцiї на n-тий шар, та вiльнi мiсця

на наступному (n+ 1)-ому шарi. Отже, процеси адсорбцiї описуються вкладом

kaxn−1(1−xn)(1−xn+1). Адсорбованi атоми (адатоми) можуть десорбуватися з

даного n-го шару назад до газової фази (плазми) зi швидкiстю kd, яка включає

швидкiсть десорбцiї для невзаємодiючих частинок k0d = $ exp(−Ed/T ), де Ed

— енергiя активацiї десорбцiї, та внесок, викликаний сильною локальною взає-

модiєю exp(−Un/T ), яка визначається потенцiалом взаємодiї Un(r). Швидкiсть

десорбцiї k0d пов’язана з часом життя адатомiв τd наступним чином: τd = [k0d]
−1.

Для багатошарової системи процеси десорбцiї вимагають наявностi зайнятих
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адсорбатом мiсць на попередньому (n − 1)-му шарi та вiльних мiсць на на-

ступному (n+ 1)-му шарi i описуються вкладом −kdxnxn−1(1− xn+1). При ба-

гатошаровiй конденсацiї модель має бути узагальнена врахуванням складової,

пов’язаної з перемiщенням (рухом) адатомiв мiж сусiднiми шарами. Такi проце-

си для дискретного подання багатошарової системи у вертикальному напрямку,

представляють стандартну одномiрну вертикальну дифузiю, та визначаються

складовою Dl(xn−1 +xn+1− 2xn), де Dl - коефiцiєнт вертикальної дифузiї мiж

шарами [39].

Поверхневий потiк адсорбату на будь-якому n-му шарi (J)n визначається

як комбiнацiя вiльної дифузiї −D↔∇xn та дифузiї, викликаної процесами вза-

ємодiї адсорбату з потенцiалом взаємодiї Un(r) у виглядi −D↔/Tµ(xn)∇Un;
D↔ — коефiцiєнт поверхневої дифузiї, а µ(xn) = xn(1 − xn) вказує на те, що

ця дифузiя можлива тiльки на вiльнi вiд адсорбату мiсця. Використовуючи

апроксимацiю самоузгодженостi, потенцiал взаємодiї Un(r) можна визначити

через бiнарний потенцiал притягування u(r) для адатомiв, роздiлених вiдстан-

ню r у виглядi Un(r) = −xn−1
∫
u(r − r′)xn(r′)dr′ [22, 26, 39–44]. У найпро-

стiшому випадку ми будемо використовувати потенцiал u(r) у гаусовiй формi

u(r) = 2ε(4πr20)
−1/2 exp

(
−r2/4r20

)
, де ε та r0 задають енергiю взаємодiї адатомiв

та радiус їх взаємодiї, вiдповiдно. Беручи до уваги, що концентрацiя адсорбату

змiнюється повiльно на вiдстанi радiусу взаємодiї, iнтеграл
∫
u(r− r′)xn(r′)dr′

можна розкласти у ряд:∫
u(r− r′)xn(r

′)dr′ '∫
u(r− r′)

∑
m

(r− r′)m

m!
∇mxn(r)dr

′.
(1.2)

Далi, шляхом пiдстановки u(r) до рiвняння (1.2), враховуючи, що r2m0 → 0 при

m > 2 отримуємо вираз для потенцiалу взаємодiї Un(r) для певного n-ого шару

у виглядi:

Un(r) ' −εxn−1[xn + (1 + r20∇2)2xn]. (1.3)

Множник xn−1 враховує взаємодiю, адатомiв при наявностi попереднього шару

з ненульовою концентрацiєю адсорбату на ньому, що вiдiграє роль пiдкладки
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(субстрату) для даного шару. Якщо невiдповiднiсть параметрiв ґратки адсор-

бованого матерiалу та пiдкладкою є значною, то зв’язок мiж адатомами на

першому шарi та пiдкладкою стає досить сильним [43]. У такому випадку по-

тенцiал взаємодiї (1.3) має бути узагальненим врахуванням пружних ефектiв,

що виникають при притягальнiй взаємодiї мiж пiдкладкою i адсорбованими

частинками у виглядi U el
1 = εs < 0 [43, 44]. У таких системах пружнi ефекти

приводять до того, що ефективнiсть десорбцiї стає малою пiд час росту пер-

шого шару. Це, в свою чергу, приводить до однорiдного та майже щiльного

заповнення адсорбатом субстрату. При досить малому значеннi невiдповiдно-

стi параметрiв ґратки матерiалу, що осаджується, та субстрату пружнi ефекти

є слабкими i, без втрати загальностi, ними можна знехтувати навiть для пер-

шого зростаючого шару на пiдкладцi [45]. При осадженнi однотипних атомiв

на n-тому шарi з n > 1 (осадження одного сорту атомiв), пружнi ефекти вiдсу-

тнi. Вони впливають тiльки на просторовий перерозподiл адатомiв на першому

шарi, тодi як просторова конфiгурацiя адсорбату на будь-якому n-тому шарi

з n > 1 повторює конфiгурацiю адсорбату на попередньому (n − 1)-ому ша-

рi. При дослiдженнi еволюцiї адсорбату на певному n-ому шарi, що задається

динамiчним рiвнянням (1.1), враховуючи конденсацiю адатомiв одного сорту,

далi, не втрачаючи загальностi, пружнi ефекти не будуть врахованi.

Вiдомо, що при дослiдженнi процесiв конденсацiї для виготовлення нано-

структурованих тонких плiвок, для отримання поверхневих структур рiзного

типу (нано-точки, нано-отвори, видовженi структури) використовують зовнi-

шнi поля. Типовим прикладом є ефект електромiграцiї, коли спостерiгається

iонне перенесення в напрямку, зворотному до напрямку електричного поля, об-

умовлене перенесенням iмпульсу вiд вiльних електронiв до iонiв металу. Цей

метод використовується для виготовлення структур лiнiйного типу (видовже-

них структур адсорбату) [46,47]. В акумулятивних плазмово-iонних пристроях

процес структурування адсорбату пiдтримується зовнiшнiм електричним по-

лем, пiдведеним до пiдкладки. У таких системах адсорбованi частки можуть

десорбироваться назад до плазми для додаткової iонiзацiї та адсорбуватися

на бiльш високi рiвнi багатошарової структури адсорбату [48, 49]. Для опису
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такого iндукованого вертикального руху адатомов вiд нижнiх шарiв до верх-

нiх уведемо до реакцiйної складової fn нашої моделi (1.1) додатковий доданок

DE[xn−1(1 − xn) − xn(1 − xn+1)], де коефiцiєнт анiзотропної вертикальної ди-

фузiї DE = |E|Ze/T пропорцiйний напруженостi електричного поля поблизу

пiдкладки |E|; Z — координацiйне число, а e — заряд електрона [26,50].

Для опису еволюцiї зростаючої поверхнi в бiльш реалiстичних умовах не-

обхiдно враховувати стохастичну природу електричного поля. Це означає, що

напруженiсть електричного поля |E| може розглядатися як флуктуюючий па-

раметр моделi. Враховуючи невеликi вiдхилення напруженостi електричного

поля вiд середнього значення |E0|, далi розкладемо реакцiйну складову fn(DE)

рiвняння (1.1) в околi D0
E = |E0|Ze/T . У результатi отримуємо: fn = fn(D

0
E) +

(∂fn∂DE)|DE=D0
E
ξ, де ξ представляється стохастичним полем, ξ = ξ(r, t), що у

найпростiшому випадку являє собою бiлий дельта-корельований гаусiв шум з

властивостями:

〈ξ(r, t)〉 = 0, 〈ξ(r, t)ξ(r′, t′)〉 = 2σ2δ(r− r′)δ(t− t′), (1.4)

де σ2 — iнтенсивнiсть флуктуацiй напруженостi пiдведеного до пiдкладки зов-

нiшнього електричного поля, пропорцiйна до середнього значення напружено-

стi |E0|.
У недавнiй роботi [51] було показано, що динамiка процесiв формування

структур адсорбату в багатошаровiй системi при конденсацiї може бути ефе-

ктивно описана в рамках одношарової моделi на певному n-ому шарi, визна-

чивши концентрацiю адсорбату на попередньому (n− 1)-ому та на наступному

(n + 1)-му шарi через концентрацiю адсорбату на поточному n-му шарi. Для

цього, концентрацiю адсорбату на будь-якому n-му шарi будемо розглядати

як вiдношення площi, покритої адсорбатом на n-му шарi, Sn, та площi пiд-

кладки S0, тобто, xn = Sn/S0: S0 ∝ L2
0, де L0 — лiнiйний розмiр пiдкладки;

Sn =
∑M

i sni = π
∑M

i r2ni, де sni — площа i-ої структури на n-му шарi; сума бе-

реться по всiмM структурам. Дотримуючись принципу мiнiмiзацiї поверхневої

енергiї припускаємо, що лiнiйний розмiр кожної i-ої багатошарової структури

зменшується з ростом кiлькостi шарiв n на ширину тераси d = 〈din〉, усере-
дненої за всiма M структурами та всiма N шарами (див. рис.1.1). Формально
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ми можемо об’єднати всi M площ, вкритих адсорбатом, на n-му шарi, в одну

структуру з лiнiйним розмiром rn, що дає Sn ∝ r2n. В такому випадку rn змен-

шується з номером шару n на величину ∆, яка представляє ширину тераси

для побудованої багатошарової структури. З наївного розгляду випливає, що

d < ∆ < L0 i ∆ = ∆(d, L0, N). У найпростiшому випадку ми можемо покласти

rn = r1−(n−1)∆. Цей вираз дає вiдношення мiж площею, покритої адсорбатом

на будь-якому n-му шарi, та площею зайнятою адсорбатом на першому шарi у

виглядi: Sn ∝ S1[1 − (n − 1)∆/r1]
2. Таким чином, для концентрацiї адсорбату

на n-му шарi та сусiднiх (n− 1)-му й (n+ 1)-му шарах отримуємо:

xn =
S1

S0

[
1− (n− 1)

∆

r1

]2
,

xn±1 =
S1

S0

{[
1− (n− 1)

∆

r1

]
∓
[

∆

r1

]}2

=
S1

S0

[
1− (n− 1)

∆

r1

]2
︸ ︷︷ ︸

xn

∓2
∆

r1

S1

S0

[
1− (n− 1)

∆

r1

]
︸ ︷︷ ︸

√
x
√
S0/S1

+
S1

S0

(
∆

r1

)2

.

(1.5)

Пiсля простих алгебраїчних перетворень знаходимо:

xn±1 = (
√
xn ∓ β/2)

2
, (1.6)

де β = 2∆/L0 < 1. З фiзичної точки зору, значення ширин терас ∆ та d зале-

жать властивостей осаджуваного матерiалу, температури та умов осадження

та можуть бути встановленi в рамках реального експерименту. При проведеннi

теоретичних розрахункiв та числового моделювання у нашiй моделi величини

∆ та d є параметрами моделi.

Далi, бiльш зручно вираховувати час в одиницях t/k0d, та увести безроз-

мiрнi параметри ε ≡ ε/T , α ≡ ka/k
0
d, uE = D0

E/k
0
d, D0 ≡ Dl/k

0
d. Уводячи у

розгляд дифузiйну довжину Ld ≡
√
D↔/k0d > r0 рiвняння еволюцiї концентра-

цiї адсорбату x = xn на певному шарi багатошарової системи плазма-конденсат

в iнтерпритацiї стратоновича набуває вигляду:

∂x

∂t
= f(x)− L2

d∇ · J + σ2g(x)
dg(x)

dx
+ g(x)ξ(r, t), (1.7)
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де реакцiйна складова f(x) задається виразом:

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

2β)
2

+ uEβ0
√
x(1− 2x) +

1

4
β2(uE + 2D0),

(1.8)

з ν(x) = (
√
x + 1/2β)2

[
1− (

√
x− 1/2β)2

]
та g(x) = [(1 − x)(

√
x + 1/2β)2 −

x(1− (
√
x− 1/2β)2)]. Загальний поверхневий потiк адсорбату J набуває виду:

J = −
[
∇x− εγ(x)∇

{
x+ (1 + r20∇2)2x

}]
, (1.9)

де γ(x) = µ(x)(
√
x+ 1/2β)2.

1.2 Встановлення умов реалiзацiї стiйких просторових структур

при конденсацiї

У даному роздiлi проведемо лiнiйний аналiз дослiджуваної системи на стiй-

кiсть з метою встановлення умов реалiзацiї стiйких просторових структур при

конденсацiї. Для цього проведемо аналiз стiйкостi однорiдних стацiонарних ста-

нiв xst до неоднорiдним збурень. Однорiдне стацiонарне значення xst може бути

знайдене з рiвняння

f(x) + σ2g(x)dxg(x) = 0. (1.10)

В рамках стандартного аналiзу на стiйкiсть вiдхилення концентрацiї адсорбату

x вiд стацiонарного значення xst приймемо у виглядi δx = x − xst ∝ eλ(k)teikr,

де k це хвильове число, а λ(k) це показник стiйкостi. Розглядаючи вiдхилення

δx як малий невеликий параметр, ми можемо розкласти лiву частину рiвняння

(1.10) в околi xst. В такому випадку з еволюцiйного рiвняння (1.7) вiдразу ж

виходить дисперсiйне спiввiдношення:

λ(κ) = dx
[
f(x) + σ2g(x)dxg(x)

]
|x=xst

− κ2
[
1− 2εγ(xst)(1− ρ2κ2)

]
,

(1.11)

де використовуються позначення κ ≡ kLd, ρ ≡ r0/Ld i розглядається межа

ρ4 → 0. Показник стiйкостi λ(κ) може бути пов’язаний з параметром порядку
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iснування просторової нестiйкостi в дослiджуванiй системi. Якщо λ(κ) < 0 ∀ κ,
то система стабiльна, що означає, що всi просторовi нестiйкостi зникнуть у часi.

В такому випадку адсорбат буде покривати пiдкладку однорiдно без форму-

вання будь-яких стiйких вiдокремлених структур (островiв). Наявнiсть пози-

тивних значень показника стiйкостi λ(κ) означає, що просторове збурення буде

зростати в часi, приводячи до просторового впорядкування поля покриття з

утворенням вiдокремлених поверхневих структур. В такому випадку λ(κ) > 0

при κ ∈ (κ1, κ2), а перiод просторових модуляцiй κm вiдповiдає максималь-

ному значенню показника стiйкостi, яке можна визначити зi спiввiдношення

dκλ(κ) = 0.

З рiвняння на показник стiйкостi (1.11) випливає, що член з κ4 стабiлiзує

систему за рахунок γ(xst) > 0. З iншого боку перший член в правiй частинi в

рiвняннi (1.11) має бути негативним для виконання умови κ1 > 0. Нестiйкiсть

системи (1.7) визначається складовою 1−2εγ(xst) з xst = xst(α, ε, uE, σ
2). Отже,

можна очiкувати, що змiна iнтенсивностi шуму при iнших фiксованих параме-

трах може iндукувати впорядкування/розупорядкування системи. Проведений

аналiз лiнiйної стiйкостi дозволяє визначити областi основних параметрiв си-

стеми, в яких можливе формування стiйких поверхневих структур.

Розрахована дiаграма стiйкостi в координатах (σ2, uE) при рiзних значен-

нях α i ε показана на лiвiй панелi на рис.1.2. Тут, всерединi областей AI та AII

показник стiйкостi приймає вiд’ємнi значення при всiх κ > 0 (див. типову зале-

жнiсть λ(κ) у правiй панелi вгорi на рис.1.2). В областi B, обмеженої кривими

однакового типу, показник стiйкостi λ(κ) приймає позитивнi значення в iнтер-

валi (κ1, κ2). Типова залежнiсть показника стiйкостi λ вiд хвильового числа κ

всерединi областi B показана в правiй панелi внизу на рис.1.2. З отриманих

результатiв випливає, що в детермiнованi квазiрiвноважнiй системi з σ2 = 0 та

uE → 0 (слабке електричне поле поблизу пiдкладки) просторовi нестiйкостi не

можуть бути реалiзованi (область AII). У такiй системi можливе лише пошаро-

ве зростання тонкої плiвки без будь-яких роздiлених структур [51]. Розглянемо

спочатку вплив конкуренцiї регулярної та стохастичної частин зовнiшнього по-

току uE та σ2 на стiйкiсть стацiонарного однорiдного стану xst до неоднорiдним
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Рисунок 1.2 — Дiаграма стiйкостiuE(σ2) (лiва панель) та показники стiйкостi λ(κ) (права
панель) у рiзних областях дiаграми стiйкостi.

збурень при α = 0.2 та ε = 3.5, що представлено суцiльними кривими на лiвiй

панелi на рис.1.2. З цього випливає, що в разi сильної анiзотропiї (uE = uhE) у

квазiдетермiнованiй системi (σ2 → 0) швидкий рух адатомiв знизу вгору при-

водить до зниження концентрацiї адсорбату на шарi i необхiдне пересичення

концентрацiї адсорбату, необхiдне для формування структур, не досягається.

Збiльшення iнтенсивностi шуму iндукує формування структур в системi при

σ2 = σ2p (перехiд з областi AI в область B). При подальшому зростаннi σ2

зростаюча поверхня залишається структурованою. При промiжних значеннях

сили анiзотропiї uE = ulE навiть у детермiнованiй системi поверхневi структу-

ри будуть стiйкими. Тут збiльшення iнтенсивностi шуму σ2 забезпечує стабi-

лiзацiю однорiдного стану xst при σ2 = σ2c1. Аналогiчний ефект iндукованої

шумом стабiлiзацiї системи плазма-конденсат був виявлений в роботi [52] шля-

хом вивчення впливу флуктуацiй поверхневого потоку адсорбату на процеси

формування поверхневих структур.

Зменшення сили взаємодiї ε при фiксованому коефiцiєнтi адсорбцiї α при-

водить до звуження областi B, де можливе утворення стiйких структур (див.
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моди κm при α = 0.2 та ε = 3.2.

штриховi кривi на лiвiй панелi на рис.1.2). Тут при фiксованих значеннях де-

термiнованої частини зовнiшнього потоку uE = ulE реалiзується iндукованi шу-

мом реверсивнi процеси структурування поверхнi: у випадках, 0 ≤ σ2 < σ2p та

σ2 > σ2c2 адсорбат однорiдно розподiлятиметься по шару i формування стру-

ктур є неможливим; σ2 ∈ (σ2p, σ
2
c2) у процесi конденсацiї будуть реалiзовувати-

ся вiдокремленi поверхневi структури. Зменшення коефiцiєнта адсорбцiї при-

водить до зменшення критичних значень сили анiзотропiї uE, коли можливе

формування стiйких структур (пор. суцiльнi та штрих-пунктирнi кривi на лi-

вiй панелi на рис.1.2). Пунктирна крива на лiвiй панелi на рис.1.2 вiдповiдає

спiввiдношенню uE = 2.5+0.16188σ2 при α = 0.2, ε = 3.5 i буде обговорюватися

далi.

Залежнiсть максимального значення показника стiйкостi, що вiдповiдає

найбiльш нестiйкiй модi km (див. праву нижню панель на рис.1.2) вiд сили анi-

зотропiї uE та iнтенсивностi шуму Σ2 при фiксованих α = 0.2 та ε = 3.5 (суцiль-

нi кривi на рис.1.2) показано на рис.1.3. Звiдси випливає, що при збiльшеннi
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детермiнованої або стохастичної частини зовнiшнього потоку значення пока-

зника стiйкостi λ(κm) характеризується максимальним значенням. Це означає,

що просторовий порядок системи збiльшується, досягає максимального значен-

ня i потiм зменшується з ростом або uE, або σ2. Значення σ2m, яке вiдповiдає ма-

ксимально упорядкованiй поверхнi, збiльшується з ростом uE, що показано на

вставцi на рис.1.3. Крiм того, зi збiльшенням сили анiзотропiї uE, враховуючи

σ2 = σ2m(uE) з вставки на рис.1.3, максимальне значення показника стiйкостi

λ(κm) збiльшується. Отже, збiльшення як стохастичної, так i детермiнованої

частин зовнiшнього потоку сприяє формуванню добре впорядкованої поверхнi

при осадженнi в системi плазма-конденсат. Така немонотонна залежнiсть ма-

ксимального значення показника стiйкостi вiд детермiнованої та стохастичної

частин зовнiшнього потоку означає змiну типу поверхневих структур, що реа-

лiзуються при осадженнi. Ранiше було показано, що збiльшення uE в детермi-

нованiй системi приводить до змiни морфологiї поверхнi вiд роздiлених отворiв

всерединi матрицi адсорбату до роздiлених багатошарових структур адсорбату

на пiдкладцi [26]. Тому можна очiкувати, що уведенi флуктуацiї приведуть до

морфологiчного перетворення структури поверхнi зi збiльшенням iнтенсивно-

стi шуму σ2.

1.3 Iндукованi шумом ефекти самоорганiзацiї адсорбату при

конденсацiї

Для проведення детальних дослiджень впливу флуктуацiй зовнiшнього по-

току, викликаного дiєю електричного поля, пiдведеного пiдкладки, на динамiку

структурування поверхнi при конденсацiї та можливiсть контролювати морфо-

логiєю поверхнi та розмiром островiв адсорбату в дослiджуванiй стохастичнiй

моделi системи плазма-конденсат будемо використовувати процедуру числово-

го моделювання. Для цього будемо чисельно розв’язувати рiвняння Ланжеве-

на (1.7) на двовимiрнiй гексагональнiй ґратцi з лiнiйним розмiром L = 256∆x

та перiодичними граничним умовами. Для розв’язання рiвняння Ланжевена
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а)

б)

Рисунок 1.4 — Еволюцiя морфологiї поверхнi (злiва направо) при α = 0.2, ε = 3.5, uE = 1.0

та: а) σ2 = 0.5; б) σ2 = 2.5.

з мультиплiкативним шумом будемо використовувати алгоритм Мiльштейна

[53]; джерело бiлого шуму будемо генерувати за допомогою алгоритму боксу-

Мюллера, що задовольняє генерацiї випадкових чисел з гауссовським розпо-

дiлом [54]. Просторовi похiднi другого i четвертого порядкiв будемо обчислю-

вати за формулами стандартної кiнцево-рiзницевої схеми для гексагональної

ґратки. Крок iнтегрування за часом зафiксуємо значенням ∆t = 10−3; крок

iнтегрування у просторi покладемо ∆x = 0.5. У якостi початкових умов буде-

мо використовувати гауссовський розподiл з 〈x(r, 0)〉 = 〈(δx(r, 0))2〉 = 10−2. В

обчислювальнiй схемi загальний розмiр системи дорiвнює L ' 40Ld. У подаль-

шому дослiдженнi зафiксуємо β = 0.1 i D0 = 1.0.

Еволюцiю морфологiї поверхнi при конденсацiї в системi плазма-конденсат

при фiксованих значеннях основних параметрiв системи, α = 0.2, ε = 3.5,

uE = 1.0, та рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй сили анiзотропiї вер-

тикальної дифузiї адатомiв мiж шарами σ2: σ2 < σ2m та σ2 > σ2m (див. рис.1.3)

представлено злiва направо на рис.1.4а та рис.1.4б, вiдповiдно. Тут за допо-

могою вiдтiнкiв сiрого кольору показано концентрацiю адсорбату в кожнiй

комiрцi шестикутної ґратки: чорний колiр вiдповiдає просторової конфiгура-

цiї без адсорбату на шарi (розрiджена або збiднена на адсорбат фаза); бiлий

колiр означає, що дана комiрка заповнена адсорбатом (щiльна фаза збагаче-

на на адсорбат). З отриманих результатiв випливає, що в процесi конденсацiї

пiсля певного iнкубацiйного перiоду внаслiдок взаємодiї адсорбату реалiзую-

ться процеси самоорганiзацiї (структурування) адсорбату: утворення великої
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кiлькостi дрiбних кластерiв адсорбату. Цi кластери взаємодiють мiж собою i

в залежностi вiд умов конденсацiї утворюють стацiонарну картину морфологiї

поверхнi, показаної в останнiй колонцi на рис.1.4. Проаналiзуємо детально ди-

намiку структурування поверхнi при рiзних значеннях iнтенсивностi флукту-

ацiй напруженостi пiдведеного до пiдкладки зовнiшнього електричного поля.

При малих значеннях iнтенсивностi шуму (див. рис.1.4а при σ2 = 0.5) сформо-

ванi, з початкової гауссовської конфiгурацiї, невеликi кластери адсорбату ро-

стуть у розмiрi i при великих часах конденсацiї формують стацiонарну картину

морфологiї поверхнi з фiксованою кiлькiстю островiв адсорбату рiзної форми

(сферичнi i витягнутi кластери). При пiдвищених значеннях iнтенсивностi шу-

му (див. рис.1.4б при σ2 = 2.5) флуктуацiї напруженостi електричного поля

бiля пiдкладки приводять до збiльшення концентрацiї адсорбату на шарi, i в

процесi конденсацiї взаємодiя сформованих кластерiв адсорбату приводить до

формування вiдокремлених отворiв рiзної форми всерединi матрицi адсорбату.

Таким чином, уведенi флуктуацiї впливають на динамiку процесiв структуру-

вання поверхнi та керують типом поверхневих структур; а збiльшення iнтен-

сивностi флуктуацiй зовнiшнього поля приводить до морфологiчної трансфор-

мацiї зростаючої поверхнi з вiдокремлених острiвцiв адсорбату на пiдкладцi до

вiдокремлених отворiв всерединi матрицi адсорбату.

Для детального аналiзу впливу флуктуацiй напруженостi електричного

поля бiля пiдкладки на динамiку структуроутворення далi розглянемо ево-

люцiю середньої концентрацiї адсорбату на шарi, 〈x〉(t), усередненої по всiй

обчислювальнiй ґратцi, та дисперсiї поля концентрацiї 〈(δx)2〉(t) = 〈x2〉 − 〈x〉2.
Остання величина вiдiграє роль ефективного параметра порядку в задачах

формування просторових структур. У випадку 〈(δx)2〉 = 0 суттєвої рiзницi в

концентрацiї адсорбату x в рiзних комiрках обчислювальної ґратки не iснує, а

отже адсорбат рiвномiрно заповнює даний шар. Зростання величини 〈(δx)2〉(t)
з часом вказує на проходження процесiв упорядкування на поверхнi з утво-

ренням щiльної (збагаченої на адсорбат) та розбавленi (збiдненi на адсорбат)

фаз. При цьому чим бiльше значення параметра порядку 〈(δx)2〉, тим бiльш

структурованою є поверхня: формування бiльш чiткої межi подiлу вказаних
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Рисунок 1.5 — Еволюцiя середньої концентрацiї адсорбату 〈x〉 та параметра порядку
〈(δx)2〉 при α = 0.2, ε = 3.5, uE = 1.0 та рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй

напруженостi електричного поля σ2.

фаз, а отже, просторовий порядок просторової конфiгурацiї адсорбату в систе-

мi є бiльшим. У випадку, коли параметр порядку 〈(δx)2〉 досягає стацiонарного
ненульового значення, просторова конфiгурацiя стає стабiльною (процеси пе-

рерозподiлу адсорбату завершуються) i сформована структурована поверхня є

стiйкою.

Часовi залежностi середньої концентрацiї адсорбату в системi 〈x〉 та па-

раметра порядку 〈(δx)2〉 наведено на рис.1.5а та рис.1.5б, вiдповiдно, при фi-

ксованих значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α, енергiї взаємодiї адсорбату ε, на-

пруженостi електричного поля бiля пiдкладки (сили анiзотропiї вертикальної

дифузiї адатомiв мiж сусiднiми шарами) uE . Спочатку розглянемо випадок де-

термiнiстичної системи при σ2 = 0, показаний суцiльними кривими на рис.1.5а

та рис.1.5б. З отриманих результатiв випливає, що пiд час конденсацiї сере-

дня концентрацiя адсорбату на шарi зростає з часом на початкових стадiях,

тодi як параметр порядку приймає нульовi значення: накопичення адсорбату з

однорiдним його розподiлом на всьому шарi. У момент часу t = tdc , коли концен-

трацiя адсорбату досягає певного критичного пересичення, процеси взаємодiї

адсорбату починають вiдiгравати домiнантну роль, i внаслiдок самоорганiзацiї
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адсорбату дисперсiя поля концентрацiї 〈(δx)2〉 починає зростати з часом (див.

суцiльну криву на рис.1.5б), iндукуючи початок процесiв видiлення щiльної та

розбавленої фаз. При цьому, середня концентрацiя адсорбату починає зменшу-

ватися внаслiдок перерозподiлу адсорбату. Час t = tdc можна iдентифiкувати

як iнкубацiйний перiод у процесах фазового розшарування та структуроутво-

рення. При подальшiй конденсацiї як середня концентрацiя адсорбату 〈x〉, так
i параметр порядку 〈(δx)2〉 досягають своїх стацiонарних ненульових значень

〈x〉dst та 〈(δx)2〉dst, вiдповiдно, означаючи формування стацiонарної конфiгурацiї

просторового розподiлу адсорбату на шарi зi стiйкими поверхневими структу-

рами.

Далi проаналiзуємо вплив уведених флуктуацiй зовнiшнього потоку на ди-

намiку як середньої концентрацiї адсорбату, так i дисперсiї, а також на їх ста-

цiонарнi значення. Еволюцiю 〈x〉 та 〈(δx)2〉 для стохастичної системи плазма-

конденсат при σ2 = 2 наведено штриховими кривими на рис.1.5а та рис.1.5б,

вiдповiдно. Перш за все, слiд зазначити, що пiд час iнкубацiйного перiоду сут-

тєвої рiзницi в динамiцi обох статистичних моментiв не спостерiгається. Про-

те, сам iнкубацiйний час для стохастичної моделi tsc є меншим, порiвняно iз

часом tdc для детермiнiстичної моделi (пор. суцiльну та штрихову кривi на

рис.1.5б). Таким чином, врахування флуктуацiй напруженостi пiдведеного до

пiдкладки електричного поля приводить до iндукованого шумом прискорення

процесiв упорядкування. Топологiя часової залежностi дисперсiї поля концен-

трацiї 〈(δx)2〉 у стохастичнiй моделi з σ2 = 2 є подiбною до детермiнiстичної

моделi: починаючи з t = tsc параметр порядку зростає та досягає свого ста-

цiонарного ненульового значення 〈(δx)2〉sst. При цьому, виконання нерiвностi

〈(δx)2〉sst > 〈(δx)2〉dst свiдчить про формування бiльш впорядкованої просторо-

вої конфiгурацiї адсорбату на шарi у стохастичнiй моделi: поверхневi структу-

ри стають бiльш щiльними внаслiдок формування бiльш чiткої границi мiж

щiльною та розбавленою фазами. Слiд також вiдмiтити, що у стохастичнiй мо-

делi процеси самоорганiзацiї адсорбату при t = tsc не приводять до зменшення

концентрацiї адсорбату, порiвняно iз детермiнiстичною системою. При σ2 = 2

середня концентрацiя адсорбату монотонно зростає та, при t > tsc, досягає ста-
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цiонарного значення 〈x〉sst (див. рис.1.5а).
Динамiку обох статистичних моментiв при досить великих значеннях iн-

тенсивностi шуму σ2 = 4 > σ2c1 (див. суцiльнi кривi на рис.1.2) наведено на

штрих-пунктирними кривими на рис.1.5а,б. Видно, що середня концентрацiя

адсорбату монотонно зростає з чатом та при тривалiй конденсацiї набуває ста-

цiонарного значення. При цьому, порiвнюючи результати для σ2 = 2 та σ2 = 4

видно, що стацiонарне значення 〈x〉sst збiльшується з ростом iнтенсивностi флу-

ктуацiй напруженостi пiдведеного до пiдкладки, зовнiшнього електричного по-

ля. Динамiка параметра порядку 〈(δx)2〉 суттєво вiдрiзняється в обох випад-

ках стохастичної моделi. Не зважаючи на те, що iнкубацiйний час tsc майже

не залежить вiд iнтенсивностi флуктуацiй, параметр порядку збiльшується з

часом, досягає свого максимального значення та зменшується до нуля, при-

ймаючи стацiонарне значення 〈(δx)2〉sst = 0. Останнє свiдчить про гомогенiза-

цiю розподiлу адсорбату на шарi (перехiд в область AII на дiаграмi стiйкостi

на рис.1.2). Таким чином, при великих значеннях iнтенсивностi флуктуацiй

напруженостi електричного поля можливi тiльки перехiднi структури, отже

збiльшення iнтенсивностi шуму приводить до розупорядкування системи, тоб-

то стабiлiзацiї однорiдного стану. З метою проведення детального дослiдження

впливу флуктуацiй напруженостi пiдведеного до пiдкладки електричного поля

на стацiонарну картину розподiлу адсорбату на шарi проаналiзуємо залежно-

стi стацiонарних значень середньої концентрацiї адсорбату 〈x〉sst та параметра

порядку 〈(δx)2〉sst вiд iнтенсивностi шуму σ2. Отриманi результати при фiксо-

ваних значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α = 0.2, сили анiзотропiї uE = 1.0 та

енергiї взаємодiї адсорбату ε = 3.5 наведено на рис.1.6 з типовими iлюстрацi-

ями квазi-стацiонарного розподiлу адсорбату при рiзних значеннях iнтенсив-

ностi флуктуацiй. Як було показано на рис.1.2 та рис.1.5 при таких значеннях

параметрiв системи навiть в детермiнованому випадку (σ2 = 0) при конден-

сацiї внаслiдок процесiв самоорганiзацiї на поверхнi шару формуються стiйкi

вiдокремленi структури адсорбату. З рисунку 1.6 видно, що зi збiльшенням

iнтенсивностi флуктуацiй σ2 < σ2s обидва стацiонарнi значення середньої кон-

центрацiї 〈x〉st та параметра порядку 〈(δx)2〉st зростають: вiдбувається упоряд-
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кування просторового розподiлу адсорбату зi збiльшенням його концентрацiї.

При σ2 = σ2s параметр порядку досягає максимального значення i потiм змен-

шується при σ2 < σ2c (див. затушованi кружки на рис.1.6). У випадку σ2 > σ2c

маємо 〈(δx)2〉st ' 0, тодi як стацiонарне значення середньої концентрацiї ад-

сорбату продовжує зростати зi збiльшенням iнтенсивностi флуктуацiй (див.

пустi кружки на рис.1.6). При великих значеннях iнтенсивностi шуму його

зростання не впливає на величину 〈x〉st. У верхнiй панелi на рис.1.6 наведе-

но iлюстрацiї типової картина стацiонарного просторового розподiлу адсорба-

ту по шару. Видно, що збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй (злiва направо)

приводить до змiни морфологiї поверхнi вiд вiдокремлених структур адсорба-

ту до вiдокремлених отворiв в матрицi адсорбату (див. знiмки при σ2 = 0.2,

1.0, 2.5 на рис.1.6). При великих значеннях iнтенсивностi флуктуацiй адсорбат 8
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at α = 0.2, uE = 1.0 and: a) ε = 3.5, b) ε = 3.2
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з високою концентрацiєю однорiдно розподiляється по шару (див. знiмок при

σ2 = 4 на рис.1.6). Слiд вiдзначити, що отримане в рамках процедури числового

моделювання критичне значення iнтенсивностi флуктуацiй σ2c добре узгоджу-

ється iз результатами лiнiйного аналiзу системи на стiйкiсть (див. дiаграму

стiйкостi на рис.1.2). Крiм того, порiвнюючи результати аналiзу на стiйкiсть

та чисельного моделювання отримуємо σ2m < σ2s (див.1.3). Це означає, що ма-

ксимальне значення показника стiйкостi λ(κm), що вiдповiдає σ2m, пов’язане з

критичним значенням iнтенсивностi шуму, коли реалiзується морфологiчне пе-

ретворення поверхнi. Таким чином при при σ2 = σ2m на поверхнi шару реалiзу-

ється лабiринтно-подiбна структура з перколяцiйними кластерами адсорбату.

При цьому найбiльш упорядкована структурована поверхнi реалiзується при

σ2 = σ2s , коли всерединi матрицi адсорбату утворюються вiдокремленi отвори

(див. знiмок при σ2 = 2.5 у верхнiй панелi на рис.1.6).

Далi розглянемо випадок α = 0.2, uE = 1.0 та ε = 3.2. Як було показано

при лiнiйному аналiзi (див. штриховi кривi на рис.1.2), при такому наборi пара-

метрiв системи збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй σ2 приводить до перехо-

ду з областi однорiдного розподiлу адсорбату з малою концентрацiєю (область

AI) до областi формування стiйких просторових структур (область B) при

σ2 = σ2p та до областi однорiдного розподiлу адсорбату з високою концентрацi-

єю (область AII) при σ2 = σ2c2. Результати числових симуляцiй щодо залежностi

стацiонарної концентрацiї адсорбату 〈x〉st та стацiонарного значення параме-

тра порядку 〈(δx)2〉st наведено на рис.1.7. З рисунку видно, що стацiонарне

значення середньої концентрацiї адсорбату монотонно зростає зi збiльшенням

iнтенсивностi шуму (див. пустi кружки на рис.1.7). Залежнiсть стацiонарного

значення параметра порядку вiд iнтенсивностi шуму (див. затушованi кружки

на рис.1.7) iлюструє, описану в роздiлi аналiзу на стiйкiсть, реверсивну картину

упорядкування. У детермiнiстичнiй моделi та при малих значеннях iнтенсив-

ностi шуму, при σ2 < σ2cs, для параметра порядку маємо 〈(δx)2〉st ' 0. Тут ад-

сорбат однорiдно розподiляється по шаровi без будь-яких стiйких просторових

структур (див. iлюстрацiю просторового розподiлу адсорбату на верхнiй пане-

лi рис.1.7 при σ2 = 0.2). При σ2cs < σ2 < σ2cl стацiонарне значення параметра



278

a)

 = 0.2  = 1.0  = 2.0  = 3.0

 = 0.2  = 1.0  = 2.5  = 4.0

c)

 = 0.2  = 1.0  = 2.0  = 3.0

 = 0.2  = 1.0  = 2.5  = 4.0

b)
0 1 2 3 4 5

1

2

3

4
x 10-2

2
c

<(
x

)2 > st

2

 <(x)2>st

2
s

0.6

0.7

0.8

0.9

1.0

 <x>st

 <
x>

st

d)

0.0 0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5

1

2

3

4

2
cl

<(
x

)2 > st

2

<(x)2>st

2
cs

x 10-3

0.65

0.70

0.75

0.80

 <x>st

 <
x>

st

FIG. 7: Dependencies of the stationary values of adsorbate concentration 〈x〉st and dispersion 〈(δx)2〉st on noise intensity σ2

at α = 0.2, uE = 1.0 and: a) ε = 3.5, b) ε = 3.2
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Рисунок 1.7 — Залежностi стацiонарних значень середньої концентрацiї адсорбату 〈x〉sst та
параметра порядку 〈(δx)2〉sst вiд iнтенсивностi шуму σ2 при α = 0.2, uE = 1.0 та ε = 3.2.
Зверху представлено iлюстрацiї квазi-стацiонарного розподiлу адсорбату при рiзних

значеннях iнтенсивностi флуктуацiй.

порядку починає зростати зi збiльшенням iнтенсивностi флуктуацiй, досягає

максимального значення та спадає (див. затушованi кружки на рис.1.7). При

цьому морфологiя поверхня змiнюється з вiдокремлених структур адсорбату до

вiдокремлених отворiв в матрицi адсорбату (див. iлюстрацiї розподiлiв адсор-

бату при σ2 = 1 та σ2 = 2 на верхнiй панелi на рис.1.7). При великих значеннях

iнтенсивностi флуктуацiй (σ2 > σ2cl) шум приводить до гомогенiзацiї розподiлу

адсорбату (див. iлюстрацiю розподiлу адсорбату при σ2 = 3 на верхнiй панелi

на рис.1.7). Таким чином, проведенi числовi симуляцiї процесiв формування

та росту поверхневих структур узгоджуються з результатами лiнiйного аналi-

зу на стiйкiсть, проведеного у попередньому роздiлi, щодо iндукованих шумом

реверсивних процесiв структурування поверхнi.

Далi проаналiзуємо кореляцiйнi властивостi квазiстацiонарних розподiлiв
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Рисунок 1.8 — Залежностi перiоду просторових збурень R0 (а) та кореляцiйного радiусу Rc

(б) вiд iнтенсивностi флуктуацiй σ2 при α = 0.2, uE = 1.0, ε = 3.5.

адсорбату при рiзних значеннях флуктуацiй напруженостi електричного поля,

пiдведеного до пiдкладки. Для цього будемо розраховувати двоточкову авто-

кореляцiйну функцiю C(r) = 〈x(r)x(0)〉. Цю функцiю можна представити у

наступному функцiональному виглядi: C(r) = Ae−r/Rc cos(2πr/R0 + φ), де Rc

та R0 визначають радiус кореляцiї та перiод просторових збурень (середню

вiдстань мiж поверхневими структурами), вiдповiдно. Як було показано в ро-

ботах [26, 41, 52], обидвi цi величини є чутливими до морфологiї поверхнi, що

аналiзується. Розрахованi залежностi перiоду просторових збурень R0 та коре-

ляцiйного радiусу Rc вiд iнтенсивностi флуктуацiй σ2 представленi на рис.1.8а

та рис.1.8б, вiдповiдно. На рис.1.9 наведено типовi iлюстрацiї стацiонарних про-

сторових розподiлiв адсорбату при рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй

та фiксованих α = 0.2, uE = 1.0 та ε = 3.5. З отриманих результатiв видно, що

з ростом iнтенсивностi флуктуацiй перiод просторових збурень R0 зростає не-

монотонним чином. На залежностi R0(σ
2) видно три пiки, що знаходяться при

σ2a, σ2v та σ2s (див. рис.1.8а). Залежнiсть Rc(σ
2) на рис.1.8б також характеризує-

ться наявнiстю трьох пiкiв при тих самих значеннях iнтенсивностi флуктуацiй

σ2. Останнiй пiк при σ2 = σ2s вiдповiдає максимальному значенню стацiонар-
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Рисунок 1.9 — Типовi iлюстрацiї стацiонарних просторових розподiлiв адсорбату при
рiзних значеннях iнтенсивностi флуктуацiй σ2 при α = 0.2, uE = 1.0, ε = 3.5.

ного параметра порядку 〈(δx)2〉st (див. рис.1.6). Аналiзуючи залежностi R0(σ
2)

та Rc(σ
2) та змiну морфологiї поверхнi при збiльшеннi iнтенсивностi флуктуа-

цiй, показанi на рис.1.9, можна зробити висновок, що при σ2 = σ2a реалiзується

морфологiчний перехiд у просторовому розподiлi адсорбату вiд вiдокремлених

структур адсорбату до лабiринтно-подiбної структури з перколюючими кла-

стерами адсорбату (див. знiмки при σ2 = 0.75 та σ2 = 1.5 на рис.1.9). При

перебiльшеннi iнтенсивнiстю флуктуацiй значення σ2 = σ2v адсорбат самоор-

ганiзується з формуванням вiдокремлених отворiв в матрицi адсорбату (пор.

знiмки при σ2 = 1.75 та σ2 = 2.0 на рис.1.9). Варто вiдзначити, що крити-

чне значення σ2a, яке вiдповiдає за змiну морфологiї поверхнi вiд вiдокремле-

них структур адсорбату через лабiринтно-подiбну структуру до вiдокремлених

отворiв в матрицi адсорбату, добре узгоджується iз значенням σ2m, отриманим

в рамках лiнiйного аналiзу на стiйкiсть, проведеного у попередньому роздiлi,

коли показник стiйкостi λ(κm) приймає максимальне значення (див. вставку

на рис.1.3).

Далi проаналiзуємо змiну кiлькостi поверхневих структур (островiв ад-

сорбату та отворiв) N та їх розмiру при збiльшеннi iнтенсивностi флуктуацiй.

Для розрахунку розмiру структур будемо аналiзувати середню площу вiдпо-

вiдних структур 〈S〉. Отриманi результати наведено на рис.1.10а та рис.1.10б,
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а) б)

Рисунок 1.10 — Залежностi середньої площi поверхневих структур (а) та їх кiлькостi (б)
вiд iнтенсивностi флуктуацiй σ2 при: α = 0.2, uE = 1.0, ε = 3.5.

вiдповiдно. Спочатку розглянемо випадок малих значень iнтенсивностi шуму

σ2 < σ2a, коли у процесi конденсацiї формуються вiдокремленi структури ад-

сорбату. Вiдповiднi результати показано кривими iз затушованими кружками

та затушованими квадратами на рис.1.10а та рис.1.10б, вiдповiдно. З рисункiв

видно, що зi збiльшенням значення iнтенсивностi флуктуацiй середня площа

островiв адсорбату монотонно зростає, а їх кiлькiсть зменшується. Таким чи-

ном, iндукованi флуктуацiями процеси взаємодiї островiв адсорбату мiж собою

приводять до формуванням видовжених структур адсорбату з подальшим фор-

муванням перколюючого кластеру адсорбату. Такi кластери можливi, коли iн-

тенсивнiсть флуктуацiй σ2 приймає значення з iнтервалу (σ2a, σ
2
v). При σ2 > σ2v

Просторова конфiгурацiя адсорбату представляє собою матрицю з вiдокремле-

ними отворами всерединi. При чому, середня площа таких отворiв монотонно

зменшується з ростом iнтенсивностi флуктуацiй (див. криву з пустими круж-

ками на рис.1.10а), тодi як кiлькiсть отворiв зростає, набуває максимального

значення та згодом зменшується з σ2 < σ2c (див. криву з пустими квадрата-

ми на рис.1.10б). Така немонотонна поведiнка кiлькостi отворiв свiдчить, що

при збiльшеннi iнтенсивностi флуктуацiй вiд σ2v приводить до органiзацiї (видi-
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ленню) отворiв великого розмiру, згодом їх кiлькiсть зростає, тодi як середнiй

розмiр зменшується. При пiдвищених значеннях iнтенсивностi флуктуацiй малi

отвори, розмiр яких не перевищує певне критичне значення, стають нестiйки-

ми, i загальна кiлькiсть отворiв зменшується. Цей результат добре узгоджує-

ться iз зростаючою залежнiстю стацiонарного значення середньої концентрацiї

адсорбату 〈x〉st вiд iнтенсивностi флуктуацiй σ2 (див. рис.1.6).

Досi ми дослiджували вплив iнтенсивностi зовнiшнiх флуктуацiй напруже-

ностi електричного поля бiля пiдкладки на динамiку формування поверхневих

структур та їх статистичнi властивостi при фiксованих параметрах системи. У

той же час вiдповiдно до побудованої моделi росту нано-структурованих тонких

плiвок при конденсацiї у системах плазма-конденсат iнтенсивнiсть флуктуацiй

σ2 напруженостi електричного поля є пропорцiйною до середнього значення

цiєї напруженостi uE. Таким чином, в реальному експериментi зростання се-

редньої величини напруженостi поля приводить до зростання iнтенсивностi її

флуктуацiй. Проведений у попередньому роздiлi аналiз дослiджуваної систе-

ми на стiйкiсть та проведенi у цьому роздiлi числовi симуляцiї показують, що

одночасне збiльшення як uE так i σ2 всерединi областi B на рис.1.2 забезпечить

формування стабiльних поверхневих структур пiд час осадження. Виявлене iн-

дуковане шумом морфологiчне перетворення в структурi шару вiд вiдокрем-

лених структур адсорбату на поверхнi пiдкладки до вiдокремлених отворiв в

матрицi адсорбату вказує на те, що формування вiдокремлених компактних

островiв адсорбату при фiксованих iнших параметрах системи, буде реалiзо-

вуватись при значеннях напруженостi електричного поля uE та iнтенсивностi

його флуктуацiй σ2 поблизу верхньої границi областi B (див. злiва на рис.1.2).

При подальших розрахунках зафiксуємо α = 0.2 й ε = 3.5 (суцiльнi прямi на

рис.1.2 злiва) та сконцентруємо нашу увагу на встановленнi впливу вiдноше-

ння iнтенсивностi флуктуацiй напруженостi електричного поля до його сере-

днього значення σ2/uE (NOSr вiд noise-over-signal ratio) на змiну статистичних

властивостей вiдокремлених структур адсорбату, враховуючи функцiональну

залежнiсть σ2 = auE− b при uE ≥ 2.5 (див. пунктирну пряму на рис.1.2 злiва);

a та b певнi константи.
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Спочатку, проаналiзуємо вплив NOSr на динамiку формування поверх-

невих структур та ступiнь порядку в просторовому розподiлi поля покриття

в дослiджуванiй системi плазма-конденсат. На рис.1.11а наведено типовi ква-

зiстацiонарнi знiмки морфологiї поверхнi при рiзних значеннях NOSr σ2/uE.

Звiдси випливає, що у випадку функцiональної залежностi iнтенсивностi флу-

ктуацiй зовнiшнього потоку σ2 вiд його сили uE морфологiя поверхнi залиша-

ється незмiнною: роздiленi кластери адсорбату сферичної форми. На рис.1.11б

а)
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Рисунок 1.11 — Типовi iлюстрацiї морфологiї поверхнi при рiзних значеннях вiдношення
σ2/uE (а). Залежностi (б) iнкубацiйного перiоду tc та (в) стацiонарного значення параметра

порядку 〈(δx)2〉st вiд спiввiдношення σ2/uE.

наведемо залежнiсть моменту часу tc, що визначає тривалiсть iнкубацiйного

перiоду та визначає початок процесiв формування островiв, вiд спiввiдноше-

ння σ2/uE. З рисунку видно, що у порiвняннi з детермiнованим випадком з

σ2/uE = 0 збiльшення NOSr приводить до зменшення значення часу tc, що

означає прискорення процесiв упорядкування (структурування поверхнi). При

великих значеннях σ2/uE момент часу tc незначно зменшується з ростом NOSr.

Аналогiчний результат був знайдений при фiксованому uE шляхом збiльшення
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iнтенсивностi шуму σ2 (див. рис.1.5). Однак у цьому випадку таке прискорення

було пов’язане з флуктуацiйно-iндукованим перетворенням морфологiї поверх-

нi вiд роздiлених кластерiв адсорбату до роздiлених отворiв всерединi матрицi

адсорбату. У даному випадку функцiональної залежностi iнтенсивностi шуму

σ2 вiд середнього значення сили анiзотропiї uE морфологiя поверхнi залишає-

ться незмiнною (див. рис.1.11а). Отже, прискорення процесiв упорядкування,

що iлюструє рис.1.11б, пов’язано зi зростаючим впливом як детермiнованої, так

i стохастичної частин зовнiшнього потоку, викликаного наявнiстю електрично-

го поля поблизу пiдкладки. На рис.1.11в наведено розраховану залежнiсть ста-

цiонарного значення параметра порядку у квазi-стацiонарному випадку 〈(δx)2〉
вiд спiввiдношення σ2/uE. З нього випливає, що параметр порядку монотонно

зростає зi збiльшенням σ2/uE. Останнє свiдчить про формування бiльш впо-

рядкованої (добре структурованої) поверхнi при бiльших значеннях σ2/uE. Цей

ефект також пов’язаний iз одночасним впливом як сили анiзотропiї в переходах

адатомiв мiж шарами, так i її флуктуацiями, а не з морфологiчними трансфор-

мацiями поверхнi, як це було у випадку постiйного значення uE (див. рис.1.6

та рис.1.7).

Однiєю з цiкавих задач при дослiдженнi процесiв формування та росту

вiдокремлених структур (поверхневi структури адсорбату, процеси зароджен-

ня, зростання зерен й пор та iн.) є встановлення закону зростання середнього

розмiру таких об’єктiв. Для розрахунку лiнiйного розмiру R кожного класте-

ра адсорбату будемо, як i у попередньому випадку, розраховувати його пло-

щу S. Пiсля цього, оскiльки острови адсорбату, представленi на рис.1.11а, ма-

ють сферичну форму, то лiнiйний розмiр будемо знаходити зi спiввiдношення

S =
√
S/π. Динамiку усередненого лiнiйного розмiру 〈R〉 по всiх структурах

адсорбату для детермiнованої (порожнi квадрати) та стохастичної (заповненi

квадрати) систем показано на рис.1.12. Тут час вiдраховується вiд вiдповiдного

значення tc (пiсля закiнчення iнкубацiйного перiоду), яке падає з ростом вiдно-

шенням σ2/uE (див. рис.1.11б). На залежностi 〈R〉(t) можна видiлити чотири

рiзних етапи еволюцiї середнього радiусу (див. криву з заповненими квадра-

тами на рис.1.12). Перша стадiя I вiдповiдає утворенню островiв адсорбату.
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На цьому етапi концентрацiя адсорбату зростає з часом, i взаємодiючi адато-

ми самоорганiзуються з утворенням окремих кластерiв адсорбату. На стадiї

II сформованi невеликi вiдокремленi кластери адсорбату починають зроста-

ти (стадiя росту). По завершеннi стадiї росту починається стадiя огрублення

(стадiя III). На останнiй стадiї IV реалiзується квазiстацiонарний режим ево-

люцiї середнього розмiру островiв адсорбату. З отриманих результатiв випли-

ває, що стадiя росту характеризується степеневою асимптотикою 〈R〉(t) ∝ tδ

з показником росту δ. Для детермiнованої системи з σ2 = 0 показник росту

приймає значення 1, що свiдчить про реалiзацiю лiнiйного закону росту се-

реднього розмiру островiв адсорбату (див. криву з пустими квадратами на

рис.1.12). У стохастичнiй системi змiна значення спiввiдношення σ2/uE при-

водить до змiни в значеннi показника росту середнього розмiру структур δ,

як це показано на вставцi на рис.1.12. Збiльшення вiдношення σ2/uE забезпе-

чує збiльшення показника росту до δ ' 1.4, що означає прискорення процесiв

росту лiнiйного розмiру структур адсорбату за рахунок сумiсного впливу як
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Рисунок 1.12 — Еволюцiя середнього лiнiйного розмiру островiв адсорбату 〈R〉 в одиницях
дифузiйної довжини, розрахованого пiсля закiнчення iнкубацiйного перiоду tc при рiзних

значеннях спiввiдношення σ2/uE. На вставцi наведено залежнiсть показника росту
середнього розмiру δ вiд σ2/uE.
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сили анiзотропiї, так i iнтенсивностi її флуктуацiй. З подальшим зростанням

спiввiдношенням значення σ2/uE показник росту δ приймає меншi значення та

при великих σ2/uE > 2 залишається не змiнним, приймаючи значення δ ' 0.65

(див. вставку на рис.1.12). Таким чином, вiдношення σ2/uE визначає динамiку

росту середнього розмiру структур адсорбату лише при невеликих значеннях

iнтенсивностi флуктуацiй σ2 < 2uE.
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FIG. 12: Quasi-stationary snapshots and distributions of adsorbate islands over linear sizes in units of diffusion length Ld in
quasi-stationary limit at different values of the the ratio σ2/uE (a–c) and (d) the dependence of mean stationary value of the
linear size of adsorbate islands 〈R〉st in units of diffusion length Ld on the ratio σ2/uE

a) b)

FIG. 13: Snapshots of the 3-d nano-dots (a) and nano-holes
(b) with 16 and 21 layers, respectively, obtained at σ2 = 3,
α = 0.2, ε = 3.5 and (a) uE = 2.5, (b) uE = 1

N layers, where the linear size of the each i-th structure
decreases by d with the layer number n growth. For the
actual case of L0 = 256 and β = 0.1 from Eq.(14) we
get d = 1. We take into account that the first layer is
fully occupied by adsorbate and the highest layer is char-
acterize by adsorbate structures with linear size, equals
to the terrace width d. Results for the constructed 3-
dimensional N -layers structures with the terrace width
d = 1 at different values of the anisotropy strength uE
are shown in Fig.13. It follows, that with the obtained
d = 1 with the growth in the anisotropy strength uE
one gets the morphological transformation of the surface
from separated cone-like adsorbate structures (Fig.13a)
towards smooth multi-layers holes (Fig.13b).

To provide the estimation of the obtained data for the
linear size of the separated holes and adsorbate struc-
tures we exploit the formula for the diffusion length LD =
a2 exp([Ed − ED]/T ) and use experimental data for the

adsorption of Ge onto substrate SiO2 [35]: ED = 0.24 eV
and Ed = 0.44 eV. For the actual values of the tempera-
ture inside a chamber T = 773 K one gets LD ' 50 nm.
Hence, from the data for the linear size of the spheri-
cal shaped adsorbate islands shown in Fig.12d one has
R ∈ (28 ÷ 35) nm on the approximately half-height of
the multi-layers system. These results correspond well
to experimentally observed data for nano-structured thin
films growth at condensation [35–38].
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значення лiнiйного розмiру структур адсорбату 〈R〉st в одиницях дифузiйної довжини Ld

вiд σ2/uE.

Далi розглянемо сумiсний вплив зовнiшнього потоку, викликаного еле-

ктричним полем, та його флуктуацiй на середнiй розмiр вiдокремлених остро-

вiв адсорбату у квазiстацiонарному режимi. Вiдповiднi результати показанi на

рис.1.13. Тут на рис.1.13a показано розподiл островiв адсорбату за розмiрами

при малих (σ2/uE = 0.04) та великих (σ2/uE = 2.57) значеннях NOSr: символи

вiдповiдають числовим даним, якi добре узгоджуються з розподiлом Лоренца,

показаним кривими. Видно, що збiльшення вiдношення σ2/uE приводить до
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збiльшення ширини розподiлу (дисперсiї) ϕ(R). Останнє свiдчить про те, що

острови адсорбату характеризуються рiзними розмiрами. Крiм того, найбiльш

ймовiрне значення розмiру острову адсорбату, що вiдповiдає максимальному

значенню ϕ(R) (показано пунктирними лiнiями на рис.1.13a) збiльшується зi

зростанням спiввiдношення σ2/uE. Детальний аналiз впливу спiввiдношення

σ2/uE на середнiй розмiр островiв адсорбату дозволяє отримати залежнiсть

〈R〉st(σ2/uE), показану на рис.1.13б. Видно, що з ростом σ2/uE величина 〈R〉(st)
зменшується, досягає мiнiмального значення при σ2/uE ' 1 i потiм монотонно

збiльшується. Таким чином, спiльне вплив детермiнованої i стохастичної ча-

стин зовнiшнього потоку при формуваннi вiдокремлених островiв адсорбату

керує динамiкою формування структур, впорядкованiстю зростаючої поверхнi,

законом зростання середнього розмiру островiв адсорбату то його стацiонарним

значенням.

1.4 Статистичнi властивостi зростаючого шару адсорбату на пiд-

кладцi з багато-компонентного сплаву

Як було показано у попередньому роздiлi, динамiка процесiв формування

поверхневих структур може бути ефективно дослiджена в рамках одно-шарової

системи для концентрацiї адсорбату на певному шарi. У даному роздiлi ми буде-

мо дослiджувати динамiку еволюцiї адсорбату на першому шарi з урахуванням

наявностi другого шару. У такому разi, позначаючи концентрацiю адсорбату на

першому шарi як x, для концентрацiї адсорбату на другому шарi y(x) маємо:

y(x) =
(√

x− β/2
)2
, (1.12)

де β < 1 визначається як вiдношення ширини тераси пiрамiдальної структу-

ри до лiнiйного розмiру пiдкладки (див. рис.1). Будемо розглядати процеси

конденсацiї в системi газ-конденсат, поклавши uE = 0, з урахуванням перехо-

дiв адатомiв мiж першими двома шарами, рахуючи вiд пiдкладки. У такому
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разi рiвняння еволюцiї концентрацiї адсорбату на першому шарi в системi газ-

конденсат набуває вигляду:

∂tx = α(1− x)(1− y(x))− x(1− y(x))e−2εx

+ [u↓y(x)(1− x)− u↑x(1− y(x))]

+∇ ·
[
∇x− 2εµ(x)∇

{
x+ ρ2∇2x

}]
+ ξ(t),

(1.13)

де ρ ≡ r0/LD � 1 та використано ρ4 → 0. Величини u↑ та u↓ визначають ефе-

ктивностi (швидкостi) переходiв адсорбату вiд нижнiх шарiв до верхнiх та вiд

верхнiх шарiв до нижнiх, вiдповiдно. Останнiй доданок в рiвняннi (1.13) пред-

ставляє адитивний дельта-корельований Гаусовий шум iз нульовим середнiм та

iнтенсивнiстю, пропорцiйною до температури теплової банi.

Спочатку розглянемо дiаграму стiйкостi, побудовану для дослiджуваної

тут системи (1.13) за рецептом, описаним у роздiлi 1.2. Рiвняння на показник

стiйкостi λ(κ) має вигляд

λ(κ) =
dR(x, y(x))

dx

∣∣∣∣
x=x0

− κ2
[
1− 2εµ(x0)(1− ρ20κ2)

]
,

Дiаграму стiйкостi ε(α) при рiзних спiввiдношеннях мiж u↑ та u↓ наведено на

рис.1.14. При значеннях параметрiв iз середини вiдповiдного клину на поверхнi

субстрату будуть формуватися просторвi стiйкi просторовi структури. З рисун-

ка випливає, що у випадку iзотропної системи з u↑ = u↓ збiльшення швидкостi

вертикального руху адатомiв розширює область формування структур (див.

суцiльну та штрихову кривi). При u↓ > u↑, що характерно для iндуковано-

го тиском руху адатомiв згори-вниз (див. [40]) область формування структур

стає меншою, у порiвняннi з iзотропним випадком. У протилежному випадку

з u↑ > u↓, характерним для дослiдженого у попередньому роздiлi випадку си-

стем плазма-конденсат з iндукованим електричним полем рухом адатомiв знизу

вгору (див. [26,50]) область формування структур стає бiльше (див. пунктирну

криву).

Для проведення числового моделювання процесiв формування та росту

структур адсорбату на розупорядкованiй пiдкладцi (багато-компонентному спла-

вi) будемо вважати, що що коефiцiєнт поверхневої дифузiї адсорбату D↔ є рi-

зним для рiзних елементiв сплаву. Враховуючи, що кiлькiсть рiзних елемен-
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Рисунок 1.14 — Дiаграми стiйкостi однорiдного стану x0 до неоднорiдних збурень а)
однакових швидкостях переходiв адатомiв мiж найближчими шарами (k|| = u↑ = u↓); та б)
рiзних спiввiдношеннях мiж швидкостями переходу адатомiв з нижнiх шарiв до верхнiх
(u↑) та з верхнiх до нижнiх (u↓). Всерединi вiдповiдного клину можливим є формування

стiйких просторових структур.

тiв у багато-компонентному сплавi зазвичай дорiвнює 5, покладемо: Dm
↔ =

D0
↔+ z(m)∆, де m = 1 . . . 5 визначає тип атомiв у сплавi та z(m) = −2 . . . 2. У

випадку представлення на дво-вимiрнiй ґратцi для коефiцiєнта дифузiї маємо

Dm
↔ = Dm

↔(r) з випадково розподiленими значеннями z(m) = z(r), що дається

δ-корельованим замороженим просторовим безладом з 〈Dm
↔(r)〉 = D0

↔; ∆ ви-

значає ступiнь розупорядкованостi. У такому випадку для просторової похiдної

∇2x(r) будемо використовувати стандартне представлення:

∇2xi,j =
1∑

l=−1

1∑
k=−1

Dm
↔ (xi+l,j+k − xi,j)

∣∣∣∣∣
k 6=l

. (1.14)

При проведеннi числових симуляцiй формулу (1.14) будемо використовувати

для розрахунку дифузiйного потоку адсорбату на пiдкладцi.

При подальшому аналiзi будемо дослiджувати випадок u↑ = u↓ = 0.1 (су-

цiльна крива на рис.1.14). Вiдомо, що збiльшення коефiцiєнту адсорбцiї приво-

дить до трансформацiї в морфологiї поверхнi вiд вiдокремлених структур ад-

сорбату до вiдокремлених отворiв в матрицi адсорбату (див., наприклад, [42]).

У подальшому зафiксуємо ε = 3.5 та розглянемо три рiзнi значення коефiцiєн-

ту адсорбцiї α: бiля лiвої межi областi реалiзацiї структур (точка A на рис.1.14),
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всерединi областi (точка B) та за її межами (точка C).

Спочатку проаналiзуємо вплив розупорядкованостi пiдкладки на динамiку

структуроутворення в рамках числового експерименту. При проведеннi число-

вих симуляцiй процесу формування поверхневих структур при конденсацiї на

розупорядковану пiдкладку будемо будемо чисельно розв’язувати динамiчне

рiвняння (1.13) на дво-вимiрнiй трикутнiй ґратцi лiнiйного розмiру L = N` з

N = 512 комiрок, крок iнтегрування за простором ` = 0.5 та крок iнтегрува-

ння за часом ∆t = 10−4. При iнтегруваннi будуть використовуватися перiоди-

чнi граничнi умови; у якостi початкових умов для поля концентрацiї адсорбату

x(r, 0) будемо використовувати гаусiв розподiл з 〈x(r, 0)〉 = 〈(δx(r, 0))2〉 = 10−2,

враховуючи умову x(r, 0) > 0.

На рис.1.15 наведено типовi iлюстрацiї квазiстацiонарного розподiлу ад-

сорбату на поверхнi субстрату (багато-компонентного сплаву), отриманi при

p,skmityys значення ступеню розупорядкування поверхнi ∆ (злiва направо) для

рiзних значень коефiцiєнту адсорбцiї α. На iлюстрацiях просторовий розподiл

адсорбату представлено у вiдтiнках сiрого кольору у наступний спосiб: бiлий

колiр вiдповiдає областям пiдкладки з щiльним покриттям адсорбату (щiль-

на фаза з x(r) → 1, що визначає структури адсорбату); чорний колiр визна-

чає областi пiдкладки з малою концентрацiєю адсорбату (розбавлена фаза).

Залежностi величини покриття пiдкладки адсорбатом вiд ступеня розупоряд-

ковностi пiдкладки ∆ для рiзних значень коефiцiєнту адсорбцiї α наведено на

рис.1.16.

Спочатку проаналiзуємо випадок малих значень коефiцiєнту адсорбцiї α,

що вiдповiдає точцi А на рис.1.14, показаний на рис.1.15a. З рисунка видно, що

у випадку ∆ = 0, що вiдповiдає конденсацiї на пiдкладку з одного типу ато-

мiв (чистий матерiал), у процесi осадження адатоми самоорганiзуються у вiд-

окремленi кластери адсорбату, формуючи вiдокремленi структури на поверх-

нi пiдкладки. Така двовимiрна картина означає формування багато-шарових

пiрамiдально-подiбних структур абсорбату при тривалiй конденсацiї. Враху-

вання ненульового ступеня розупорядкованостi пiдкладки приводить до фор-

мування бiльшої кiлькостi вiдокремлених структур адсорбату, що характери-
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а)

Point 1

 = 0                       = 0.05                    = 0.1                       = 0.2                       = 0.4

б)

Point A

 = 0                     = 0.05                      = 0.1                        = 0.2                      = 0.4

в)

Point C

 = 0                        = 0.05                     = 0.1                       = 0.2                     = 0.4

Рисунок 1.15 — Квазiстацiонарнi просторовi розподiли адсорбату на пiдкладцi з рiзним
ступенем розупорядкованостi ∆ при: a) α = 0.07; б) α = 0.15; в) α = 0.25.

зуються меншим середнiм розмiром (пор. знiмки при ∆ = 0 та ∆ = 0.05 на

рис.1.15а). Така ситуацiя вiдповiдає конденсацiї на розупорядкований субстрат

(багато-компонентний сплав) з атомами п’яти рiзних сортiв, що характеризую-

ться близькими за значеннями коефiцiєнтами дифузiї осаджуваного матерiалу.

Збiльшення ступеню розупорядкованостi ∆ приводить до подальшого змен-

шення лiнiйного розмiру структур адсорбату та збiльшення їх кiлькостi. При

досить великiй рiзницi у коефiцiєнтах дифузiї осаджуваного матерiалу на ко-

мiрках пiдкладки з рiзними атомами (див. розподiл адсорбату при є ∆ = 0.4 на

рис.1.15а) при малому тисковi всерединi камери адсорбцiя адатомiв стає мало-

ймовiрною i кiлькiсть малих структур суттєво зменшується. Вiдповiдна зале-

жнiсть покриття спадає зi збiльшення ступеня розупорядкованостi пiдкладки

∆ до нуля, приймаючи максимальне значення ∼ 0.45 при ∆ = 0 (див. криву з

трикутниками на рис.1.16).

При пiдвищених значення тиску всерединi камери, що вiдповiдає бiльшим

значенням коефiцiєнту адсорбцiї α (точка B на рис.1.14), на однорiдному суб-

стратi, що вiдповiдає пiдкладцi, яка складається з атомiв одного сорту, адатоми
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будуть самоорганiзовуватися у у перколюючу матрицю з вiдокремленими отво-

рами (див. рис.1.15б для випадку ∆ = 0. Врахування ненульового ступеня роз-

упорядкованостi пiдкладки ∆ 6= 0 приводить до реалiзацiї розгалуженої стру-

ктури кластерiв адсорбату на поверхнi (див. рис.1.15б для випадку ∆ = 0.05).

Тут формуються як i вiдокремленi структури адсорбату, так i структури ва-

кансiй (отвори) неправильної форми. Збiльшення ступеня розупорядкованостi

пiдкладки приводить до морфологiчного переходу в структурi поверхнi вiд кон-

фiгурацiї з вiдокремленими отворами в матрицi адсорбату до конфiгурацiї з

вiдокремленими структурами адсорбату на пiдкладцi (перехiд вiд ∆ = 0 до

∆ = 0.1 на рис.1.15б). Критичне значення ступеня розупорядкованостi ∆t, яке

визначає тип поверхневих структур (нано-острови чи нано-отвори) вiдповiдає

перетинанню покриттям значення 1/2 (див. криву з пустими квадратами на

рис.1.16): коли покриття пiдкладки адсорбатом бiльше за 1/2 будуть форму-

ватися вiдокремленi структури вакансiй в матрицi адсорбату (нано-отвори); у

протилежному випадку будуть реалiзовуватись вiдокремленi структури адсор-

бату на поверхнi субстрату. Подальше збiльшення ступеню розупорядковано-

стi пiдкладки приводить до ефектiв, аналогiчних для випадку малих α (див

рис.1.15а).

Найбiльш цiкавий випадок з точки зору теорiї самоорганiзацiї реалiзується

при пiдвищених значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α, а саме, поза областю па-

раметрiв системи, коли при конденсацiї на однорiдну пiдкладку (чистий мате-

рiал з одним сортом атомiв) формування структур є неможливим (точка C на

рис.1.14). Типовий приклад просторового розподiлу адсорбату на однорiднiй

пiдкладцi у квазi-стацiонарному режимi наведено на рис.1.15в при α = 0.25

та ∆ = 0. Тут в iзотропнiй системi адсорбат рiвномiрно покриває пiдклад-

ку, що приводить до формування майже гладкої поверхнi першого шару з по-

криттям рiвним 1 (див криву з кружками на рис.1.16). Такий сценарiй при

багато-шаровiй конденсацiї приведе до монотонного пошарового росту товщи-

ни покриття. При цьому Врахування неоднорiдностi пiдкладки при фiксованих

значеннях iнших параметрiв системи приводить до реалiзацiї стiйких структур

отворiв в матрицi адсорбату (див рис.1.15в при ∆ = 0.05). Таким чином, нео-



42

0.0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5
0.0

0.2

0.4

0.6

0.8

1.0

t

 (A),  = 0.07
 (B),  = 0.15
 (C),  = 0.25

П
ок
ри
тт
я



Рисунок 1.16 — Залежностi покриття адсорбатом пiдкладки вiд ступеня
розупорядкованостi пiдкладки ∆ при рiзних значеннях коефiцiєнта адсорбцiї α.

днорiднiсть пiдкладки (наявнiсть декiлькох типiв атомiв в структурi поверхнi

субстрату) iндукує процеси структуроутворення при конденсацiї. Iз подальшим

збiльшенням ступеня розупорядкованостi пiдкладки ∆ реалiзується сценарiй

подiбний до випадку α = 0.15, що представлено на рис.1.15б. Проте критичне

значення ступеня розупорядкованостi пiдкладки ∆t, що вiдповiдає за морфо-

логiчний перехiд в структурi поверхнi, та значення покриття пiдкладки адсор-

батом збiльшуються з ростом коефiцiєнта адсорбцiї α (пор. кривi з квадратами

та кружками на рис.1.16).

Бiльш детально динамiку процесiв упорядкування та структуроутворення

можна проаналiзувати, дослiджуючи еволюцiю двох перших статистичних мо-

ментiв поля просторового розподiлу концентрацiї адсорбату, а саме, середньої

концентрацiї адсорбату на пiдкладцi, визначеної у стандартний спосiб, 〈x〉(t) та
дисперсiю поля концентрацiї адсорбату 〈(δx)2〉 = 〈x2〉 − 〈x〉2. Величина 〈(δx)2〉
вiдiграє роль параметра порядку у задачах фазового розшарування та структу-

роутворення. Як i у попередньому роздiлi динамiка параметра порядку 〈(δx)2〉
визначає динамiку просторового упорядкування адсорбату на пiдкладцi.

Розглянемо найбiльш цiкавий випадок змiни морфологiї поверхнi при ва-
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Рисунок 1.17 — Еволюцiя (а) середньої концентрацiї адсорбату та (б) дисперсiї поля
концентрацiї адсорбату при рiзних значеннях ступеня розупорядкованостi пiдкладки ∆ та:

α = 0.25, ε = 3.5.

рiюваннi ступеню розупорядкованостi пiдкладки за пiдвищених значень кое-

фiцiєнту адсорбцiї α = 0.25 (див. рис.1.15в). Часовi залежностi середньої кон-

центрацiї адсорбату 〈x〉 та параметра порядку 〈(δx)2〉 наведено на рис.1.18а та

рис.1.18б, вiдповiдно. Спочатку розглянемо випадок конденсацiї на однорiдну

пiдкладку, що представляє матерiал з одним типом атомiв зi ступенем розупо-

рядкованостi ∆ = 0. Вiдповiднi залежностi середньої концентрацiї адсорбату та

параметра порядку наведено пунктирними кривими на рис.1.18а та рис.1.18б,

вiдповiдно. З рисункiв видно, що на початкових стадiях конденсацiї середня

концентрацiя адсорбату зростає з часом. При цьому швидкiсть росту концен-
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Рисунок 1.18 — Залежностi (а) стацiонарного значення середньої концентрацiї адсорбату
〈x〉st, (б) стацiонарного значення параметра порядку 〈(δx)2〉st та (в) тривалостi

iнкубацiйного перiоду tc, необхiдного для початку реалiзацiї структуроутворення, вiд ∆ та:
α = 0.25, ε = 3.5.

трацiї адсорбату, визначеної у стандартний спосiб: dt〈x〉, зростає (див. вставку

на рис.1.18а). Параметр порядку 〈(δx)2〉 приймає нульовi значення упродовж

iнкубацiйного перiоду tc (див. пунктирну криву на рис.1.18б). Останнє є свiд-

ченням однорiдного розподiлу адсорбату на пiдкладцi. При подальшому оса-

дженнi середня концентрацiя адсорбату продовжує зростати з часом, тодi як

швидкiсть росту набуває свого максимального значення у момент часу t = tc.

При цьому параметр порядку починає зростати з моменту часу t = tc (див.

пунктирну криву на рис.1.18б). Зростання параметра порядку свiдчить про ре-

алiзацiю процесiв структурування адсорбату з формуванням областей щiльної

та розбавленої (збiдненої на адсорбат) фаз. При тривалому осадженi (t > tc) се-

редня концентрацiя адсорбату поступово досягає свого стацiонарного значення

〈x〉st ' 0.9 (див. пунктирну криву на рис.1.18а), а швидкiсть росту концентра-

цiї адсорбату спадає до нуля. При цьому параметр порядку 〈(δx)2〉 при t > tc

зростає з часом, набуває максимального значення та спадає до нуля (див. пун-

ктирну криву на рис.1.18б). Така часова поведiнка параметра порядку означає

формування лише тимчасових (перехiдних) структур з пiдвищенням концен-

трацiї адсорбату у наступний спосiб: 1) формування вiдокремлених областей

фази збагаченої на адсорбат в розбавленiй матрицi; 2) формування вiдокрем-

лених областей фази, збiдненої на адсорбат, у щiльнiй матрицi; 3) однорiдний

розподiл адсорбату з високою концентрацiєю на всiй пiдкладцi у стацiонарному

режимi.

Порiвнюючи часовi залежностi середньої концентрацiї адсорбату при рi-



45

зних значеннях ступеня розупорядкованостi пiдкладки ∆ можна бачити, що

збiльшення ∆ приводить до прискорення переходу системи в стацiонарний ре-

жим та зменшення значення стацiонарної концентрацiї адсорбату 〈x〉st . При

цьому, стацiонарне значення параметра порядку 〈(δx)2〉st зростає з часом (див.

рис.1.18в посерединi), означаючи формування бiльш впорядкованої структури

адсорбату при пiдвищених значеннях ступеня розупорядкованостi пiдкладки:

концентрацiя адсорбату в областях щiльної фази прямує до одиницi, тодi як в

областях розбавленої фази — до нуля. Крiм того, збiльшення ступеня розупо-

рядкованостi пiдкладки ∆ приводить до зменшення iнкубацiйного часу tc (див.

рис.1.18в справа), а отже, до прискорення процесiв структурування адсорбату

на поверхнi.

Далi, проаналiзуємо вплив ступеня розупорядкованостi пiдкладки на ста-

тистичнi властивостi стацiонарної просторової конфiгурацiї адсорбату. Отри-

манi поверхневi структури адсорбату при пiдвищених значеннях коефiцiєнту

адсорбцiї α та ступеня розупорядкованостi ∆ мають негладку структуру (див.

рис.1.15б та рис.1.15в при ∆ > 0.1). Такi покриття є типовим прикладом фра-

ктальних об’єктiв, що характеризуються фрактальною розмiрнiстю, вiдмiнною

вiд топологiчної (у даному випадку для моношару топологiчна розмiрнiсть

простору 2). Для дослiдження впливу ступеня розупорядкованостi пiдкладки

на фрактальну розмiрнiсть поверхнi будемо аналiзувати геометричну розмiр-

нiсть (або розмiрнiсть Хаусдорфа D0) та кореляцiйну розмiрнiсть D2 отрима-

них структур при α = 0.15 та α = 0.25 та рiзних значеннях ∆.

Для розрахунку розмiрностi Хаусдорфа D0 будемо використовувати стан-

дартний алгоритм покриття поверхнi квадратами рiзною довжиною сторони

l та пiдраховувати кiлькiсть таких квадратiв N(l), необхiдних для покриття

всього адсорбату на поверхнi пiдкладки. У такому разi геометрична розмiр-

нiсть Хаусдорфа знаходиться як кут нахилу залежностi logN(l) вiд log(1/l)

при змiнi довжини сторони квадратiв l, що математично виражається форму-

лою:

D0 = lim
l→0

logN(l)/ log(1/l).

Кореляцiйна фрактальна розмiрнiсть D2 може бути розрахована дослiджуючи
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Рисунок 1.19 — Геометрична фрактальна розмiрнiсть (розмiрнiсть Хаусдорфа) D0 та
кореляцiйна фрактальна розмiрнiсть D2 отриманих поверхонь при змiнi ступеня

розупорядкованостi пiдкладки ∆ при ε = 3.5 та: a) α = 0.15, б) α = 0.25.

парну просторову є кореляцiйну функцiю Cp, визначену у наступний спосiб:

Cp(r, t) = 〈x(r + r′, t)x(r, t)〉.

За умови вiдсутностi характерного просторового масштабу, кореляцiйна фун-

кцiя Cp(r) має поводити себе алгебраїчним чином, тобто, Cp(r) ∝ 1/rβ, де

степеневий показник β пов’язаний iз кореляцiйною фрактальною розмiрнiстю

D2 та топологiчною розмiрнiстю поверхнi d = 2 наступним чином: β = d−D2.

Таким чином, величини D0 < d та D2 < d характеризують фрактальнiсть по-

верхнi, що аналiзується. Розрахованi значення геометричної та кореляцiйної

фрактальних розмiрностей отриманих поверхонь при змiнi ступеня розупоряд-

кованостi пiдкладки ∆ наведено на рис.1.19a та рис.1.19б при α = 0.15 та

α = 0.25, вiдповiдно.

Розглянемо спочатку випадок помiрних значень коефiцiєнту адсорбцiї, α =

0.15, коли при адсорбцiї на однорiдну пiдкладку ∆ = 0 формуються вiдокрем-

ленi отвори в матрицi адсорбату (див. рис.1.15б). З рис.1.19a видно, що за умови

однорiдного складу пiдкладки (при ∆ = 0) фрактальна розмiрнiсть поверхнi
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D0 ' D2 збiгається з топологiчною розмiрнiстю простору d = 2. Останнє свiд-

чить про формування добре структурованої поверхнi зi структурами, що ма-

ють регулярну (гладку) структуру. При цьому малi вiдхилення значень кожної

розрахованої фрактальної розмiрностi вiд топологiчної d = 2 у випадку ∆ = 0

спостерiгаються завдяки наявностi адитивних флуктуацiй у дослiджуванiй си-

стемi, та знаходяться в рамках похибки обчислень. При збiльшеннi ступеня

розупорядкованостi поверхнi ∆ значення як геометричної фрактальної розмiр-

ностi D0, так i кореляцiйної фрактальної розмiрностi D2 зменшується. Це є

свiдченням формування негладкої структури покриття пiдкладки — реалiзацiї

фрактальної структури просторового розподiлу адсорбату пiд час конденса-

цiї. Варто вiдзначити, що у випадку помiрних значень коефiцiєнту адсорбцiї,

α = 0.15, незалежно вiд значення ступеня розупорядкованостi значення гео-

метричної фрактальної розмiрностi D0 збiгається зi значенням кореляцiйної

фрактальної розмiрностi D2 (див. рис.1.19a). У випадку D0 ' D2 дослiджува-

ний об’єкт є типовим прикладом монофракталiв, якi характеризуються єдиним

значенням фрактальної розмiрностi [55].

Далi проаналiзуємо змiну фрактальних властивостей поля адсорбату при

пiдвищених значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α = 0.25. Тут в системi з iзотро-

пною поверхневою дифузiєю (при ∆ = 0) адсорбат однорiдно покриває всю

пiдкладку (див. рис.1.15в при ∆ = 0), i для сформованого, в результатi кон-

денсацiї, моношару адсорбату маємо D0 = D2 = 2 (див. рис.1.19б). Збiльше-

ння ступеня розупорядкованостi пiдкладки ∆ приводить до структурування

поля адсорбату на пiдкладцi з формуванням структур з негладкою межею. Та-

кi структури характеризуються фрактальними властивостями, оскiльки як D0

так i D2 мають значення меншi за топологiчну розмiрнiсть простору d = 2.

При цьому для не досить великих значень ступеня розупорядкованостi поверх-

нi ∆ < 0.2 реалiзується ситуацiя, аналогiчна до випадку помiрних значень

коефiцiєнту адсорбцiї α = 0.15, коли D0 ' D2. При досить сильнiй анiзотро-

пiї поверхневої дифузiї адсорбату, викликаної пiдвищеним значенням ступеня

розупорядкованостi пiдкладки ∆ ≥ 0.2, реалiзується ситуацiя, коли кореляцiй-

на фрактальна розмiрнiсть дослiджуваної поверхнi приймає значення меншi
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Рисунок 1.20 — Розподiли концентрацiї адсорбату за значеннями для квазi-стацiонарної
просторової конфiгурацiї структурованого моношару при ∆ = 0.45 та рiзних значеннях

коефiцiєнту адсорбцiї α.

нiж геометрична фрактальна розмiрнiсть (2 > D0 > D2 на рис.1.19б). Останнє

свiдчить про наявнiсть спектру фрактальних розмiрностей для такої поверхнi,

що є типовим прикладом мультифракталiв [55].

Для детального аналiзу фрактальних властивостей просторового розподi-

лу адсорбату на пiдкладцi з високим ступенем розупорядкованостi ∆ > 0.2

розглянемо залежностi розподiлу концентрацiї адсорбату на пiдкладцi при фi-

ксованому ∆ = 0.45 за рiзних значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α за значен-

нями, показанi на рис.1.20. Тут перший пiк, який знаходиться при x ' 0.1,

вiдповiдає за формування розбавленої фази, збiдненої на адсорбат (темнi дi-

лянки на рис.1.15б,в). Другий пiк в розподiлi φ(x) при x→ 1 вiдповiдає щiльнiй

фазi з високою концентрацiєю адсорбату, що представляється вiдокремленими

структурами адсорбату. При аналiзi фрактальних властивостей просторового

розподiлу адсорбату важливу роль вiдiграє розподiл φ(x) в околi x → 1 (див.

вставку на рис.1.20). Порiвнюючи результати для α = 0.15 (штрихова крива)

та α = 0.25 (суцiльна крива) видно, що дисперсiя розподiлу φ(x) у границi

великих значень концентрацiї адсорбату x збiльшується зi збiльшенням значе-
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ння коефiцiєнту адсорбцiї α. Останнє свiдчить про те, що поверхня структур

адсорбату при пiдвищених α = 0.25 стає бiльш негладкою (фрактальною), що

дає додатковий внесок до кореляцiйної розмiрностi D2. Таким чином, при пiд-

вищених значеннях коефiцiєнту адсорбцiї збiльшення ступеня розупорядкова-

ностi пiдкладки приводить до морфологiчного переходу в структурi поверхнi

вiд монофракталу при ∆ < 0.2 до мультифракталу при ∆ ≥ 0.2.

Далi проаналiзуємо статистичнi властивостi просторового розподiлу ад-

сорбату на пiдкладках з рiзним ступенем розупорядкованостi ∆, дослiджую-

чи кiлькiсть вiдокремлених островiв адсорбату та їх середнiй розмiр у квазi-

стацiонарному режимi. Аналогiчно до попереднього роздiлу для розрахунку

кiлькостi структур N та розмiру R кожної структури будемо використовувати

алгоритм перколюючого кластера, визначаючи R як радiус кола з площею S,

що вiдповiдає площi, зайнятої вiдповiдним кластером адсорбату. Розрахованi

залежностi N(∆) та 〈R〉(∆) = N−1
∑N

i R(∆) при рiзних значеннях коефiцiєн-

ту адсорбцiї α наведено на рис.1.21а та рис.1.21б, вiдповiдно. Тут розрахунки

проводились при ∆ ≥ 0.15, коли для обох випадкiв поверхня характеризується

наявнiстю вiдокремлених структур адсорбату (див. рис.1.15а,б).

Проаналiзуємо спочатку вплив сили анiзотропiї поверхневої дифузiї адсор-

бату на змiну кiлькостi структур (див. рис.1.21а). Видно, що при невеликому

ступенi розупорядкованостi пiдкладки ∆ < 0.25 збiльшення коефiцiєнту ад-

сорбцiї α приводить до зменшення кiлькостi структур. Цей ефект пояснюється

тим, що при пiдвищених значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α = 0.25 структуру-

вання поверхнi реалiзується лише за наявностi анiзотропiї поверхневої дифузiї

адсорбату (∆ > 0), порiвняно iз випадком α = 0.15. При збiльшеннi ступе-

ня розупорядкованостi поверхнi кiлькiсть структур адсорбату монотонно зро-

стає. При цьому, для пiдкладок iз сильною анiзотропiєю поверхневої дифузiї (з

∆ > 0.25) бiльшi значення коефiцiєнту адсорбцiї iндукують формування бiль-

шої кiлькостi вiдокремлених структур адсорбату на пiдкладцi (див. рис.1.21а).

Далi розглянемо залежностi середнього лiнiйного розмiру структур ад-

сорбату 〈R〉 в одиницях дифузiйної довжини LD вiд ступеня розупорядко-

ваностi пiдкладки ∆ при рiзних значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α, наведе-
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Рисунок 1.21 — Залежностi кiлькостi N вiдокремлених структур адсорбату (а) та
середнього лiнiйного розмiру 〈R〉 структур адсорбату (б) вiд ступеня розупорядкованостi

пiдкладки ∆ при ε = 3.5 та рiзних значеннях коефiцiєнту адсорбцiї α.

нi на рис.1.21б. При цьому для iлюстрацiї певної унiверсальностi залежностi

〈R(∆)〉 на рисунку по осi ординат вiдкладено ln(〈R(∆)〉). Таке представлення

надає змогу провести апроксимацiю числових даних (представлених символа-

ми) аналiтичними кривими, що вiдповiдають експоненцiальним залежностям

〈R〉 ∝ exp(−∆/∆c) (суцiльнi прямi). З отриманих результатiв видно, що не-

залежно вiд коефiцiєнту адсорбцiї α обидвi залежностi добре узгоджуються з

апроксимацiйними кривими. Бiльш того, параметр апроксимацiї ∆simeq0.27 не

залежить вiд коефiцiєнту адсорбцiї.

Використовуючи iнформацiю про лiнiйний розмiр кожної iз структур ад-

сорбату у квазi-стацiонарному режимi при фiксованих значеннях параметрiв

системи можна встановити розподiл структур адсорбату за розмiрами. Типо-

вий розподiл структур за розмiрами наведено на рис.1.22 у подвiйному логари-

фмiчному масштабi. З рисунка видно, що з отриманого чисельного розподiлу

(показаного символами) модна видiлити iнтервал розмiрiв, де розподiл є унi-

версальним i характеризується степеневою асимптотикою ∼ R−δ. При цьому,

збiльшення ступеня розупорядкованостi пiдкладки (сили анiзотропiї поверхне-
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Рисунок 1.22 — Типовий розподiл структур адсорбату за розмiрами та залежнiсть
показника δ вiд ступеня розупорядкованостi пiдкладки ∆ (на вставцi) при ε = 3.5 та

α = 0.25.

вої дифузiї адсорбату) приводить до квазi-лiнiйного збiльшення значення по-

казника ступеня δ, як це показано на вставцi до рис.1.22.

1.5 Формування перколюючих кластерiв адсорбату в системi з

анiзотропною дифузiєю, викликаною ефектами електромi-

грацiї

У цьому роздiлi нами буде проаналiзовано процеси формування видовже-

них кластерiв адсорбату дослiджуючи конденсацiю моношару на пiдкладку,

до якої пiдведене електричне поле. У випадку, коли до пiдкладки прикладене

зовнiшнє електричне поле у горизонтальному напрямку, то результуючi змi-

ни у внутрiшньому локальному електричному полi приводять до виникнення

направленої iндукованої сили Fel = eZE. Тут e це заряд електрона, а напру-

женiсть прикладено до матерiалу електричного поля E визначається рiзнiстю



52

потенцiалiв φ = Φ1 − Φ2 у виглядi E = −φ/L, де L це вiдстань мiж анодом

i катодом (у даному випадку, лiнiйний розмiр пiдкладки). Величина i напрям

сили виражається ефективної валентнiстю Z, яка є негативною для бiльшостi

металiв, так що атоми рухаються у напрямку, протилежному електричному

полю, тобто, в напрямку потоку електронiв.

Таким чином, iз наведеного випливає, що наявнiсть рiзницi потенцiалiв

на протилежних сторонах пiдкладки буде iндукувати додатковий направлений

рух адатомiв вздовж пiдкладки. Цей ефект може приводити до змiни морфо-

логiї покриття у порiвняннi iз iзотропним випадком осадження без наявностi

зовнiшнього поля. Для проведення числового моделювання процесiв форму-

вання та росту поверхневих структур при конденсацiї з урахуванням ефектiв

електромiграцiї скористаємося моделлю одношарового осадження з урахувван-

ням наявностi другого шару, наведеною у попередньому роздiлi. Будемо вважа-

ти, що пiдкладка складається з атомiв одного сорту виключаючи анiзотропiю

пiдкладки. При моделюваннi на квадратнiй ґратцi ефекти електромiграцiї вра-

хуємо у такий спосiб, що поверхнева дифузiя адатомiв визначається iзотропною

дифузiєю з коефiцiєнтом D0
↔ та iндукованим електричним полем направленим

рухом адатомiв в одному з напрямкiв з коефiцiентом дифузiї Dem. Враховую-

чи, що такий рух адатомiв можливий лише на вiльнi вiд адсорбату мiсця, то

для дискретного представлення потоку невзаємодiючих адатомiв покладемо:

J0 = −D↔∇x(r) ± Dem∇xx(r), враховуючи що електричне поле направлене

вздовж напрямку x; знак ± визначається напрямком електричного поля (вза-

ємним розташуванням катоду та аноду).

Для проведення числового моделювання процесiв формування вiдокремле-

них структур адсорбату при наявностi додаткового, iндукованого електричним

полем, направленого поверхневого потоку адсорбату зафiксуємо основнi пара-

метри системи: ε = 4, α = 0.06, k|| = 0.1 (див. рис.1.14а та позначену на ньому

точку). Типовi знiмки просторового розподiлу адсорбату у квазi-стацiонарному

режимi при рiзних значеннях коефiцiєнту iндукованої направленої дифузiї Dem

наведено на рис.1.23. Тут електричне поле направлене злiва направо. З рисунка

видно, що у випадкуDem = 0 при фiксованих iнших параметрах системи, у ква-
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Рисунок 1.23 — Типовi знiмки просторового розподiлу адсорбату у квазi-стацiонарному
режимi при рiзних значеннях коефiцiєнту iндукованої направленої дифузiї Dem та ε = 4,

α = 0.06, k|| = 0.1 (див. рис.1.14а та позначену на ньому точку).

зiстацiонарному випадку на поверхнi пiдкладки при конденсацiї формуються

вiдокремленi структури адсорбату, переважно симетричної круглої форми. При

цьому переважна бiльшiсть структур адсорбату характеризується певним роз-

мiром (площею, яку займає структура на поверхнi пiдкладки S), який визна-

чається основними параметрами системи (див. розподiл структур адсорбату за

площею S/〈S〉 на рис.1.24а). Збiльшення коефiцiєнту iндукованої направленої

дифузiї Dem (рис.1.23 при Dem = 2), який є пропорцiйним до напруженостi

пiдведеного до пiдкладки електричного поля, приводить до реалiзацiї ефектiв

електромiграцiї, i, як наслiдок, до формування видовжених структур адсорбату

у напрямку, паралельному до напрямку електричного поля. При цьому, варто

вiдзначити, що лiнiйний розмiр видовжених структур адсорбату у напрямку,

перпендикулярному до прикладеного електричного поля, залишається незмiн-

ним порiвняно iз випадком Dem. Вiдповiдний розподiл структур адсорбату за

площею S/〈S〉 приDem = 2 наведено на рис.1.24б. Тут реалiзується дво-пiковий

розподiл, який свiдчить про два найбiльш iмовiрних розмiри структур адсорба-

ту: рiвновiснi (iзотропнi) та видовженi структури. Для невеликих значень кое-

фiцiєнта направленої дифузiї пiк при S < 〈S〉 є бiльшим за iнший. З подальшим

збiльшенням напруженостi пiдведеного до пiдкладки електричного поля ймо-

вiрнiсть реалiзацiї рiвновiсних структур стає малою i всi структури адсорбату

характеризуються двома рiзними лiнiйними розмiрами Rx та Ry, у напрямку

паралельному та перпендикулярному до напрядку пiдведеного електричного

поля, вiдповiдно (див. рис.1.23 при Dem = 4); вiдповiдний розподiл структур за
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Рисунок 1.24 — Розподiли структур адсорбату за площею S/〈S〉 для структур, наведених
на рис.1.23 при Dem = 0, 2, 4.

площею має один пiк (див. рис.1.24в). Тут реалiзується ситуацiя, коли у двопi-

ковому розподiл пiк при S > 〈S〉 є вищим за iнший. З рисунка 1.23 при Dem = 4

видно, що тут формуються як вiдокремленi структури адсорбату на пiдкладцi,

так i перколюючий кластер адсорбату, який з’єднує лiвий та правий край пiд-

кладки. Варто вiдзначити, що перколюючi кластери адсорбату також можуть

реалiзовуватись i в iзотропнiй моделi конденсацiї без зовнiшнього поля, напри-

клад при пiдвищеннi коефiцiєнту адсорбцiї α [42]; а також в моделi конденсацiї

з флуктуацiями поверхневого потоку адсорбату [52]. Проте, в таких моделях

збiльшення вiдповiдного параметру приводить до формуванням одного перко-

люючого кластеру адсорбату з подальшим формуванням матрицi адсорбату з

вiдокремленими структурами отворiв у нiй. У данiй моделi направленої дифузiї

вiдокремленi перколюючi кластери адсорбату не об’єднуються, а залишаються

стiйкими зi збiльшенням значення керуючого параметра, коефiцiєнту направ-

леної дифузiї, що зводиться до напруженостi пiдведеного електричного поля

(див. рис.1.23 при Dem = 6 та вiдповiдний розподiл структур адсорбату за

площею S/〈S〉 на рис.1.24г). Варто також вiдмiтити, що збiльшення напруже-

ностi електричного поля, що iндукує формування перколюючих кластерiв, не

приводить до зменшення концентрацiї адсорбату на поверхнi пiдкладки (пор.

знiмки на рис.1.23). Залежнiсть стацiонарного значення середньої концентра-

цiї адсорбату на першому шарi 〈x〉st вiд коефiцiєнту направленої дифузiї Dem

наведено на рис.1.25а кружками. Крiм того, збiльшення анiзотропiї у поверх-

невому потоцi адсорбату не впливає на значення дисперсiї поля концентрацiї

〈(δx)2〉st у стацiонарному режимi (див. квадрати на рис.1.25а), що вказує на
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Рисунок 1.25 — Залежнiсть загальної кiлькостi структур адсорбату на поверхнi пiдкладки
Ntot (лiва вiсь) та кiлькостi перколюючих кластерiв адсорбату Nperc (права вiсь) вiд

коефiцiєнту iндукованої електричним полем направленої поверхневої дифузiї адсорбату
Dem при ε = 4, α = 0.06, k|| = 0.1.

незмiннiсть порядку у розподiлi адсорбату, тобто межа мiж островом адсор-

бату та пiдкладкою залишається чiткою, аналогiчно до iзотропного випадку з

Dem = 0. Така ситуацiя суттєво вiдрiзняється вiд дослiдженого у попередньому

роздiлi випадку анiзотропної поверхневої дифузiї адсорбату на розупорядкова-

нiй пiдкладцi, де ступiнь розупорядкованостi суттєво визначав як морфологiю

поверхнi, так i стацiонарнi значення середньої концентрацiї адсорбату та па-

раметра порядку. У данiй моделi, середня концентрацiя адсорбату, значення

параметра порядку (дисперсiї поля концентрацiї), кiлькiсть перколюючих кла-

стерiв та їх середнiй розмiр у напрямку, перпендикулярному до електричного

поля, визначається коефiцiєнтом адсорбцiї α, енергiєю взаємодiї адсорбату ε та

коефiцiєнтом iзотропної дифузiї мiж шарами k||. Залежнiсть загальної кiлько-

стi структур адсорбату на поверхнi пiдкладки Ntot вiд коефiцiєнту iндукованої

електричним полем направленої поверхневої дифузiї адсорбату Dem наведено

на рис.1.25б пустими кружками (лiва вiсь).

З рисунка видно, що зi збiльшенням коефiцiєнту дифузiї Dem загальна

кiлькiсть островiв адсорбату Ntot у стацiонарному режимi швидко зменшується

вiд 225 до 50 при Dem < 3 внаслiдок реалiзацiї все бiльшої кiлькостi видовже-

них, у напрямку пiдведеного поля, структур (див. пустi квадрати та значення
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Ntot на лiвiй вiсi). При Dem = Dc
em починають формуватися перколюючi кла-

стери адсорбату, кiлькiсть яких, Nperc, наведено затушованими кружками на

рис.1.25б; вiдповiднi значення вiдкладено на правiй вiсi. Поява перколюючих

кластерiв суттєво уповiльнює зменшення загальної кiлькостi структур адсор-

бату зi збiльшенням Dem. Кiлькiсть перколюючих кластерiв адсорбату квазi-

лiнiйно зростає з ростом коефiцiєнту iндукованої дифузiї при Dem < 6 з 1 до

6. Подальше збiльшення напруженостi пiдведеного електричного поля не має

суттєвого впливу нi на загальну кiлькiсть островiв адсорбату (Ntot ' 20), нi на

кiлькiсть перколюючих кластерiв (Nperc).

Критичне значення коефiцiєнту iндукованої електричним полем направле-

ної поверхневої дифузiї адсорбату Dc
em, яке визначає певний порiг перколяцiї,

залежить вiд основних параметрiв системи. При цьому, iснують критичнi зна-

чення параметрiв. коли взагалi можливим є формування структур на поверхнi,

що було визначено у роздiлi 1.4 в рамках аналiзу стiйкостi однорiдного стану до

просторових збурень (див. рис.1.14а). Розраховану залежнiсть критичного зна-

чення порогового значення Dc
em вiд коефiцiєнту адсорбцiї α, вiдрахованого вiд

критичного значення αci , i = 1, 2, що визначає мiнiмальне значення коефiцiєнту

адсорбцiї при фiксованих iнших параметрах системи, коли можливим є стру-

ктурування, наведено на рис.1.26 при рiзних значеннях коефiцiєнту iзотропної

вертикальної дифузiї k||. Перколяцiйнi кластери реалiзуються при значеннях

Dem та α вище вiдповiдної кривої. Так, при бiльших значеннях коефiцiєнту ад-

сорбцiї перколюючиi кластери починають формуватися при менших значеннях

коефiцiєнту направленої дифузiї. Цей ефект пов’язаний зi збiльшенням кон-

центрацiї адсорбату на пiдкладцi зi збiльшенням коефiцiєнту адсорбцiї α. При

досить великих α навiть при Dem iснує перколюючий кластер адсорбату, проте

цей ефект пов’язаний з морфологiчним перетворенням в структурi покриття:

вiд вiдокремлених структур адсорбату до вiдокремлених отворiв в матрицi ад-

сорбату через лабiринтно-подiбну структуру перколюючого кластеру адсорба-

ту. Збiльшення коефiцiєнту вертикальної дифузiї k|| потребує бiльших значень

коефiцiєнту направленої поверхневої дифузiї Dem для виникнення перколюю-

чих кластерiв адсорбату при фiксованому коефiцiєнтi адсорбцiї α. Цей ефект
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Рисунок 1.26 — Залежнiсть критичного значення порогового значення Dc
em вiд коефiцiєнту

адсорбцiї α, вiдрахованого вiд критичного значення αc
i , i = 1, 2, при ε = 4 та рiзних

значеннях коефiцiєнту iзотропної вертикальної дифузiї k||.

пов’язаний зi зменшенням концентрацiї адсорбату на першому шарi зi збiль-

шенням коефiцiєнту вертикальної дифузiї, оскiльки з другого шару, де кон-

центрацiя адсорбату менша нiж на першому шарi, на перший шар приходить

адсорбату менше, нiж з першого шару iде на другий. Таким чином, варiюючи

напруженiсть пiдведеного до пiдкладки електричного поля у напрямку вздовж

пiдкладки, можна контролювати формою поверхневих структур адсорбату, їх

розмiром та можливiсть формування перколюючих кластерiв адсорбату, що

з’єднують протилежнi краї пiдкладки, у напрямку, паралельному, до прикла-

деного електричного поля.
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1.6 Багатошарове подання результатiв одношарового наближе-

ння

Представленi результати вiдповiдають процесам формування структур на

промiжному n-му шарi системи з N шарiв. Згiдно з побудованою моделлю ши-

рина тераси багатошарової пiрамiдальної структури, побудованої з усiх вiд-

окремлених структур, визначається параметром ∆, який для фактичного ви-

падку обчислювальної сiтки лiнiйного розмiру L0 = 256 i фiксованого β = 0.1

дає ∆ = 13 в одиницях сiтки. Для визначення значення ширини тераси d для

кожної пiрамiдальної багатошарової структури (див. рис.1.1) в одиницях об-

числювальної сiтки будемо дiяти у наступний спосiб. Згiдно з визначенням

загальної площi, займаної адсорбатом на n-му шарi Sn = πr2n, для вiдповiдної

загальної площi на попередньому (n−1)-му шарi маємо Sn−1 = πr2n−1, причому

rn−1 = rn + ∆. Це дає:

Sn−1 = Sn + 2∆
√
πSn + π∆2. (1.15)

З iншого боку, лiнiйний розмiр кожної i-ої пiрамiдальної структури rni зменшу-

ється з ростом номеру шару n на величину ширини тераси d наступним чином:

rn−1,i = rn,i+d (див. рис.1.1). Таким чином, площа, яку займає кожна i-та стру-

ктура на (n−1)-ому рiвнi визначається з рiвняння: sn−1,i = sn,i+2d
√
πsn,i+πd

2.

Беручи суму за всiма M структурами отримуємо:

Sn−1 = Sn + 2d
M∑
i

√
πsni +Mπd2. (1.16)

Розв’язуєчи рiвняння (1.15,1.16) можна встановити ширину тераси кожної пi-

рамiдальної структури d як розв’язок квадратного рiвняння:

d =
1

πM


( M∑

i=1

√
πsni

)2

+ πM
(

2∆
√
πSn + π∆2

)]1/2
−

M∑
i=1

√
πsni

}
.

(1.17)

Таким чином, використовуючи обчисленi значення площ кожної структури

sni та загальне число структур M , можна встановити значення ширини тераси
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Рисунок 1.27 — Типовi iлюстрацiї поверхневих структур при L0 = 226, β = 0.1, α = 0.15,
ε = 3.2, σ2 = 0 та: а) uE = 0.4, б) uE = 0.5 та в) uE = 0.6. Верхнiй рядок — двовимiрнi
структури на n-тому шарi багатошарової системи; нижнiй рядок — сконструйованi

багатошаровi структури в системi з загальною кiлькiстю N шарiв.

d в одиницях розмiру обчислювальної сiтки L0 i побудувати багатошарову си-

стему N шарiв, де лiнiйний розмiр кожної i-й структури зменшується на d зi

зростанням номеру шару n. Для дослiджуваного випадку L0 = 256 i β = 0.1 з

рiвняння (1.17) отримуємо d = 1. При вiдтвореннi багатошарової структури бу-

демо враховувати, що перший шар повнiстю зайнятий адсорбатом, а найвищий

шар характеризується структурами адсорбату з лiнiйним розмiром, рiвним ши-

ринi тераси d. Типовi результати для двомiрних структур на промiжному n-му

шарi та вiдповiдних побудованих N -шарових структур з шириною тераси d = 1

при рiзних значеннях сили анiзотропiї uE наведено на рис.1.27. Таким чином,

варiюючи параметри моделi можна отримати багато-шаровi отвори в матрицi

адсорбату (рис.1.27а), лабiринтно-подiбнi структури (рис.1.27б) та вiдокремле-

нi конусо-подiбнi структури адсорбату (рис.1.27в).

Для проведення оцiнки отриманих даних щодо лiнiйного розмiру поверх-

невих структур використаємо формулу для визначення дифузiйної довжини

LD =
√
k↔/k0d = a2 exp([Ed − ED]/T ) та вiдомi експериментальнi данi [56]:

ED = 0.24 еВ та Ed = 0.44 еВ. Для реальних значень температури всереди-

нi камери T = 773 K отримуємо LD ' 50 нм. Таким чином, для результатiв
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щодо лiнiйного розмiру структур адсорбату/отворiв на рис.1.10а маємо 〈Ra〉 ∈
(63 ÷ 90) нм (для вiдокремлених кластерiв адсорбату) та 〈Rv〉 ∈ (40 ÷ 90) нм

(для вiдокремлених отворiв всерединi матрицi адсорбату) на приблизно поло-

винi висоти зростаючої поверхнi. Для результатiв щодо лiнiйного розмiру стру-

ктур з рис.1.13б маємо R ∈ (28÷ 35) нм. Отриманi данi добре узгоджуються з

експериментально спостережуваними величинами щодо розмiрiв поверхневих

структур при конденсацiї [24, 56–58].
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ВИСНОВКИ

Проведено вивчення впливу флуктуацiй напруженостi пiдведеного до пiд-

кладки електричного поля на динамiку упорядкування адсорбату на поверхнi

та статистичнi властивостi поверхневих структур у системах при конденсацiї,

та виявлено вплив анiзотропiї поверхневої дифузiї адатомiв на пiдкладцi, що

являє собою високоентропiйний сплав, на просторовий розподiл адсорбату на

першому шарi системи газ-конденсат.

В рамках дослiдження впливу флуктуацiй на динамiку структуроутво-

рення та статистичнi властивостi структур адсорбату можна зробити наступнi

висновки. При фiксованих значеннях середньої iнтенсивностi напруженостi еле-

ктричного поля поблизу пiдкладки флуктуацiї iндукують упорядкування ад-

сорбату на пiдкладцi, приводячи до утворення окремих нанорозмiрних островiв

адсорбату. Збiльшення iнтенсивностi флуктуацiй призводить до морфологiчно-

го перетворення поверхнi з роздiлених островiв адсорбату через перколяцiйну

структуру адсорбату до вiдокремлених наноотворiв всерединi матрицi адсор-

бату; прискорення процесiв упорядкування; (iii) збiльшення просторового по-

рядку зростаючої поверхнi. Сильнi флуктуацiї стабiлiзують систему, приводя-

чи до гомогенiзацiї поля покриття. У разi кореляцiй мiж середнiм значенням

напруженостi електричного поля та iнтенсивнiстю її флуктуацiй при форму-

ваннi вiдокремлених структур адсорбату збiльшення вiдношення iнтенсивностi

шуму до середнього значення напруженостi електричного поля приводить до

прискорення процесiв структуроутворення; забезпечує формування добре впо-

рядкованих структур; приводить до аномальної динамiки середнього розмiру

острiвцiв адсорбату.

При аналiзi процесiв самоорганiзацiї адсорбату на поверхнi пiдкладки, що

представляє модель високоентропiйного сплаву, отримано наступнi результати.

Показано, що анiзотропiя поверхневої дифузiї адатомiв iндукує формування

вiдокремлених отворiв на першому шарi. Збiльшення мiри розупорядкованостi

пiдкладки приводить до зниження концентрацiї адсорбату на шарi; морфологi-

чного перетворення поверхнi з реалiзацiєю вiдокремлених структур адсорбату;
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прискорення процесiв формування структури; реалiзацiї добре структурова-

ної поверхнi. При пiдвищених значеннях мiри розупорядкованостi пiдкладки

видiляються нанорозмiрнi острови адсорбату, якi характеризуються дробовою

фрактальною розмiрнiстю та степеневим розподiлом за розмiрами.

Проводячи дослiдження процесiв росту структур адсорбату на поверхнi

пiдкладки в умовах коли до неї пiдведене електричне поле вздовж пiдклад-

ки встановлено, що збiльшення напруженостi поля приводить до формування

видовжених у напрямку поля структур адсорбату; при перевищеннi напруже-

нiстю порогового значення. яке залежить вiд основних параметрiв системи,

формуються перколюючi кластери адсорбату, якi поєднують протилежнi краї

пiдкладки. Такi перколюючi кластери є стiйкими, а їх кiлькiсть визначається

напруженiстю поля. Встановлено, що збiльшення коефiцiєнту адсорбцiї приво-

дить до зменшення порогового значення напруженостi поля для виникнення

перколюючого кластеру, тодi як збiльшення коефiцiєнту вертикальної дифузiї

адатомiв мiж шарами навпаки збiльшує його.

Проводячи оцiнку результатiв щодо лiнiйного розмiру поверхневих стру-

ктур показано, що для iзотропної дифузiї (осадження на пiдкладку з одного

сорту атомiв) вiдокремленi кластери адсорбату у квазi-стацiонарному режи-

мi характеризуються розмiрами вiд 60 до 90 нм; тодi як вiдокремленi отвори

всерединi матрицi адсорбату мають розмiри вiд 30 до 90 нм (на приблизно

половинi висоти зростаючої поверхнi). У випадку анiзотропної поверхневої ди-

фузiї адсорбату на пiдкладцi збiльшення мiри розупорядкованостi приводить

до зменшеннi розмiру структур адсорбату на першому шарi вiд 45 до 16 нм.

Отриманi данi добре узгоджуються з експериментально спостережуваними ве-

личинами щодо розмiрiв поверхневих структур при конденсацiї.

Побудованi моделi дозволяють проводити якiсний аналiз динамiки форму-

вання поверхневих структур при конденсацiї, а отриманi у роботi результати

надають можливiсть прогнозувати морфологiю поверхнi та виробити рекомен-

дацiї щодо її керуванням за рахунок додаткових чинникiв.

Роботу виконано в строк та в повному обсязi.
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