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摘要　使用分子动力学方法计算了 Ｍｏ、Ｓｉ原子发生反射和再溅射的概率，以及原子的反射、再溅射角度和能量分

布。考虑了四种碰撞：Ｍｏ原子与 Ｍｏ基底碰撞、Ｍｏ原子与Ｓｉ基底碰撞、Ｓｉ原子与Ｓｉ基底碰撞、Ｓｉ原子与 Ｍｏ基底

碰撞。模拟发现，当沉积原子传递给基底的能量降低时，发生反射的概率增加，但是发生再溅射的概率降低。此

外，入射角度对反射概率、再溅射概率的影响与沉积原子和基底原子的种类有关；然而，入射能量越高越容易发生

反射、再溅射。最后，进行了磁控溅射实验，在具有不同倾斜角度的基底上制备了 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜样片，实验结论验

证了仿真结果。研究结果可以用于模拟磁控溅射镀膜过程，优化镀膜工艺。

关键词　原子与分子物理学；分子动力学；反射；再溅射；Ｍｏ／Ｓｉ原子；角度分布；能量分布

中图分类号　Ｏ５６２．５　　　文献标志码　Ａ　　 ｄｏｉ：１０．３７８８／ＡＯＳ２０２０４０．１１０２００１

Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ａｎｄ　Ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｏｆ　Ｍｏ／Ｓｉ　Ａｔｏｍｓ　Ｄｕｒｉｎｇ
Ｈｉｇｈ－Ｅｎｅｒｇｙ　Ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ

Ｓｕｎ　Ｓｈｉｚｈｕａｎｇ１，２，Ｊｉｎ　Ｃｈｕｎｓｈｕｉ　１＊，Ｙｕ　Ｂｏ１＊＊，Ｇｕｏ　Ｔａｏ１，

Ｙａｏ　Ｓｈｕｎ１，Ｌｉ　Ｃｈｕｎ１，Ｄｅｎｇ　Ｗｅｎｙｕａｎ１
１　Ｃｈａｎｇｃｈｕｎ　Ｉｎｓｔｉｔｕｔｅ　ｏｆ　Ｏｐｔｉｃｓ，Ｆｉｎｅ　Ｍｅｃｈａｎｉｃｓ　ａｎｄ　Ｐｈｙｓｉｃｓ，Ｃｈｉｎｅｓｅ　Ａｃａｄｅｍｙ　ｏｆ　Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，

Ｃｈａｎｇｃｈｕｎ，Ｊｉｌｉｎ　１３００３３，Ｃｈｉｎａ；
２　Ｕｎｉｖｅｒｓｉｔｙ　ｏｆ　Ｃｈｉｎｅｓｅ　Ａｃａｄｅｍｙ　ｏｆ　Ｓｃｉｅｎｃｅｓ，Ｂｅｉｊｉｎｇ１０００４９，Ｃｈｉｎａ

Ａｂｓｔｒａｃｔ　Ｗｉｔｈ　ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　ｄｙｎａｍｉｃｓ　ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎｓ，ｗｅ　ｃａｌｃｕｌａｔｅ　ｔｈｅ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ　ａｓ　ｗｅｌｌ　ａｓ　ｔｈｅ　ａｎｇｌｅ　ａｎｄ　ｅｎｅｒｇｙ
ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｗｈｅｎ　ｔｈｅ　ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｏｆ　Ｍｏ／Ｓｉ　ａｔｏｍｓ　ｏｃｃｕｒ．Ｆｏｕｒ　ｔｙｐｅｓ　ｏｆ　ｃｏｌｌｉｓｉｏｎｓ　ａｒｅ　ｃｏｎｓｉｄｅｒｅｄ：
Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ，Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ，Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ，ａｎｄ　Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ．Ｗｅ　ｆｉｎｄ　ｔｈａｔ　ｔｈｅ　ｌｏｗｅｒ　ｔｈｅ　ａｍｏｕｎｔ　ｏｆ　ｅｎｅｒｇｙ　ｔｒａｎｓｆｅｒｒｅｄ　ｔｏ　ｔｈｅ
ｓｕｂｓｔｒａｔｅ　ｉｓ，ｔｈｅ　ｍｏｒｅ　ｌｉｋｅｌｙ　ｉｔ　ｉｓ　ｆｏｒ　ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ｔｏ　ｏｃｃｕｒ，ｂｕｔ　ｔｈｅ　ｌｅｓｓ　ｌｉｋｅｌｙ　ｆｏｒ　ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ．Ｍｏｒｅｏｖｅｒ，ｔｈｅ　ｅｆｆｅｃｔ　ｏｆ
ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅ　ｏｎ　ｔｈｅ　ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓ　ｉｓ　ｒｅｌａｔｅｄ　ｔｏ　ｔｈｅ　ｔｙｐｅｓ　ｏｆ　ｓｐｕｔｔｅｒｅｄ　ａｔｏｍｓ　ａｎｄ　ｓｕｂｓｔｒａｔｅ
ａｔｏｍｓ．Ｈｏｗｅｖｅｒ，ｔｈｅ　ｈｉｇｈｅｒ　ｔｈｅ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ｅｎｅｒｇｙ　ｉｓ，ｔｈｅ　ｈｉｇｈｅｒ　ｔｈｅ　ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｉｅｓ　ａｒｅ．
Ｆｉｎａｌｌｙ，ｂｙ　ｔｈｅ　ｍａｇｎｅｔｒｏｎ　ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔ，ｗｅ　ｆａｂｒｉｃａｔｅ　ｔｈｅ　Ｍｏ／Ｓｏ　ｍｕｌｔｉｌａｙｅｒ　ｓａｍｐｌｅｓ　ｏｎ　ｓｕｂｓｔｒａｔｅｓ　ｗｉｔｈ
ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｌｉｎａｔｉｏｎ　ａｎｇｌｅｓ，ａｎｄ　ｔｈｅ　ｅｘｐｅｒｉｍｅｎｔａｌ　ｒｅｓｕｌｔ　ｖｅｒｉｆｉｅｓ　ｔｈｅ　ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ　ｒｅｓｕｌｔ．Ｔｈｉｓ　ｓｔｕｄｙ　ｓｈｏｕｌｄ　ｂｅ　ｈｅｌｐｆｕｌ
ｉｎ　ｓｉｍｕｌａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｍａｇｎｅｔｒｏｎ　ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ　ａｎｄ　ｔｈｅ　ｏｐｔｉｍｉｚａｔｉｏｎ　ｏｆ　ｄｅｐｏｓｉｔｉｏｎ　ｐｒｏｃｅｓｓ．
Ｋｅｙ　ｗｏｒｄｓ　ａｔｏｍｉｃ　ａｎｄ　ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　ｐｈｙｓｉｃｓ；ｍｏｌｅｃｕｌａｒ　ｄｙｎａｍｉｃｓ；ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ；ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ；Ｍｏ／Ｓｉ　ａｔｏｍｓ；ａｎｇｌｅ
ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ；ｅｎｅｒｇｙ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎ
ＯＣＩＳ　ｃｏｄｅｓ　０２０．２０７０；３４０．７４８０

　　收稿日期：２０１９－１２－０３；修回日期：２０２０－０２－２３；录用日期：２０２０－０２－２７
基金项目：国家自然科学基金（６１６０５２０１，２１６０３２１１）

　＊Ｅ－ｍａｉｌ：ｊｉｎｃｓ＠ｓｋｌａｏ．ａｃ．ｃｎ；＊＊Ｅ－ｍａｉｌ：ｙｕｂｏｄｉｓａｎ＠１２６．ｃｏｍ

１　引　　言

Ｍｏ／Ｓｉ多层膜的制备是极紫外光刻系统中的重
要技术之一。在极紫外光刻反射元件表面上制作的

Ｍｏ／Ｓｉ多层膜能够显著提高极紫外光的反射率［１－４］。

Ｍｏ／Ｓｉ多层膜结构是 Ｍｏ、Ｓｉ原子交替沉积的周期

性结构。当膜的周期厚度满足布拉格衍射条件时，
每一层膜界面上的反射光会相干叠加，膜的反射率
得到提高。反射率受膜的周期厚度、膜的质量、表面
粗糙度等参数的影响。这些参数与 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜
的制作工艺相关［５－６］。因此提升 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜的制
作工艺对极紫外光刻输出功率的提升至关重要。
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Ｍｏ／Ｓｉ多层膜的制作工艺已经得到广泛研
究［７－１０］。Ｂａｒｂｅｅ［７］设计了一种 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜结构
衍射光栅，可以有效地衍射Ｘ射线波段的紫外光，
光栅的衍射效率高达３３％。Ｆｅｉｇｌ等［８］制作了膜
厚度在横向和纵向呈梯度变化的多层膜结构，该
结构对极紫外光的反射率接近了７０％，非常接近
理论反射率（７５％）。此外，Ｙｕ等［９－１０］提出了一种
在非球面反射镜上膜厚度呈横向、纵向梯度变化
的 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜结构，该结构对极紫外光的最大
反射率达到６９％。
为了进一步提升 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜镀膜工艺，需要

深度研究 Ｍｏ／Ｓｉ原子的沉积过程。依据动力学蒙
特卡罗和分子动力学方法可以实现原子沉积的仿

真。Ｙａｎｇ等［１１］使用动力学蒙特卡罗方法模拟了镍
薄膜的生长过程。Ｓｃｈｎｅｉｄｅｒ等［１２］使用分子动力学
方法成功地模拟了高能量原子入射的过程，并依据
该方法实现了薄膜密度的提升。
动力学蒙特卡罗方法适用于热扩散过程的仿

真。然而在 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜沉积的过程，部分粒子的
入射能量大于１０ｅＶ，这会使 Ｍｏ、Ｓｉ原子发生反射、
再溅射等物理过程，这些物理过程会直接影响膜的
质量［１３］。因此，研究沉积原子的高能量沉积过程至
关重要。本文使用ＬＡＭＭＰＳ软件［１４］，依据分子动
力学方法计算了 Ｍｏ、Ｓｉ原子发生反射、再溅射的概
率，以及反射、再溅射原子的角度和能量分布。针对

Ｍｏ／Ｓｉ多层膜镀膜过程分析了四种碰撞：Ｍｏ原子
与 Ｍｏ基底碰撞（Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ）、Ｍｏ原子与Ｓｉ基底碰
撞（Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ）、Ｓｉ原子与 Ｍｏ基底碰撞（Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ）、

Ｓｉ原子与Ｓｉ基底碰撞（Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ）。
为了进一步验证仿真结果，本文开展了磁控溅

射实验，在多个具有不同倾斜角度的基底上沉积

Ｍｏ／Ｓｉ多层膜样片。使用投射电子显微镜（ＴＥＭ）
测量了多层膜的截面结构，测量得到的多层膜结构
验证了理论仿真结论。

２　原子反射

当原子入射到基底表面时，会与基底发生碰撞
并脱离基底的束缚，这种物理过程称为反射［１３］，建
立图１所示的ｘｙｚ坐标系，其中θ为入射角度；θ１
为原子的反射角度；θ２ 为原子反射时的方位角；ｄＴ
为在分子动力学模拟过程中为了控制基底温度而设

定的原子层厚度；ｄ０ 为在分子动力学模拟过程中设
定的固定原子层的厚度。

图１ 反射过程（入射粒子从基底反射）

Ｆｉｇ．１ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ｐｒｏｃｅｓｓ（ｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐａｒｔｉｃｌｅｓ

ａｒｅ　ｒｅｆｌｅｃｔｅｄ　ｆｒｏｍ　ｓｕｂｓｔｒａｔｅ）

Ｍｏ、Ｓｉ原子有着不同的原子晶格结构以及相对
原子质量：Ｍｏ为体心立方结构（ＢＣＣ）；Ｓｉ为金刚石
结构晶格；Ｍｏ、Ｓｉ原子的相对原子质量分别为

９５．９４、２８．０８６。因此它们的碰撞现象有很大的区
别。由于原子的种类和特性，以及基底的晶格结构
和入射面是已知的，因此本节主要研究沉积原子的
入射角度与能量对原子反射的影响。

２．１　反射概率分布
图２为反射概率与入射角度之间的关系，其中

Ｅ０ 为入射能量，Ｙ 为反射概率，Ｅ 为原子的反射能
量。可以得到以下结论。

１）对于 Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ，当入射角度小于４０°时，几
乎不会发生反射。然而当入射角度大于４０°且小于

图２ 反射概率随入射角的变化。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

Ｆｉｇ．２ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ　ｖｅｒｓｕｓ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ
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７０°时，反射概率随着入射角度的增加而增加。其原
因是：当入射角度增加时，垂直于基底方向的动量减
小，原子进入到基底的深度减小，传递给基底的能量
减少；另一方面，平行于基底方向的动量增加，原子
更容易发生反射。当入射角度大于７０°时，反射概
率开始下降。这是因为此时原子垂直于基底方向的
动量太小，很难脱离基底的束缚。

２）与 Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ相比，Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ时反射概率大
幅度减小。这是因为Ｓｉ原子晶格的占空比小于 Ｍｏ
原子，入射的Ｓｉ原子更容易进入到基底的内部，从
而损失大量的动能。Ｓｉ原子的反射概率随着入射
角的增加而增加。这是因为随着入射角增加，垂直
于基底方向的动量减小，Ｓｉ原子动能的损耗减少，
更容易脱离基底。

３）当Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ时，反射概率几乎不随入射角

的变化而变化，并且反射概率一直保持约为７５％。
这是因为Ｓｉ的相对原子质量远小于 Ｍｏ的相对原
子质量，Ｓｉ原子损失很少的动能。因此在这种情况
下，非常容易发生反射。

４）当 Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ时，几乎没有观察到反射。这
是因为 Ｍｏ原子的相对原子质量远大于Ｓｉ原子，

Ｍｏ原子将大量的动能都传递给Ｓｉ基底，因此在这
种情况下几乎不发生反射。
图３为反射概率与入射能量之间的关系。可以

看到：在所有碰撞中，反射概率都会随着入射能量的
增加而增加。然而，当Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ时，反射概率分布
有一个峰值，反射概率先增大，然后在１８ｅＶ入射能
量处开始减小，最后又在２５ｅＶ入射能量处增加。
这是因为此时入射的Ｓｉ原子能量损耗较少，发生了
二次反射。

图３ 反射概率随入射能量的变化。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

Ｆｉｇ．３ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ　ｖｅｒｓｕｓ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ｅｎｅｒｇｙ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

　　根据模拟计算得到的特定入射角度和能量下的
反射概率，可以进一步推导出任意入射角度和入射
能量下的反射概率的计算公式。以 Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ为
例，从图２（ａ）拟合得到，随角度变化的 Ｍｏ原子反
射概率Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ）的计算公式为

Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ）＝ａ１×ｅｘｐ －
１
２
θ－ａ２
ａ３（ ）２［ ］，（１）

式中：ａ１，ａ２，ａ３ 为拟合常数，ａ１＝０．５１，ａ２＝７０．１１，

ａ３＝９．３０。
从图３（ａ）拟合得到，随能量变化的 Ｍｏ原子反

射概率Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０）的计算公式为

Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０）＝

ｍａｘ　０，１－ｅｘｐ －
Ｅ０－ａ４
ａ５（ ）ａ６［ ］｛ ｝， （２）

式中：ａ４，ａ５，ａ６ 为拟合常数，ａ４＝１３．８４，ａ５＝４７．８０，

ａ６＝２．５１。

Ｍｏ原子的反射概率Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０，θ）可以近似
地表示为

Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０，θ）＝

Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ）
Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０）

Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０＝５０ｅＶ，θ＝７５°）
，（３）

式中：Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０＝５０ｅＶ，θ＝７５°）为在５０ｅＶ入射
能量和７５°入射角度条件下 Ｍｏ原子的反射概率。
根据模拟计算的结果可知，Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０＝５０ｅＶ）＝
Ｙｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ＝７５°），其中ｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ　Ｙ（Ｅ０＝５０ｅＶ）为
入射能量为５０ｅＶ时随入射角度变化的 Ｍｏ原子反
射概率，ｒｆ＿Ｍｏ＿Ｍｏ　Ｙ（θ＝７５°）为入射角度为７５°时
随入射能量变化的 Ｍｏ原子反射概率。因此可以利
用（３）式计算任意入射角度和能量下的反射概率。

２．２　反射角分布
图４和图５分别为反射角的分布随入射角和入

射能量的变化，其中θ１ 为反射角，Ｅ′０为反射能量，

ρ（θ１）为归一化的原子反射角分布，ρ（Ｅ０）为归一化
的反射原子能量分布。可以看到：在所有情况下，大
部分原子的反射角比入射角大，这说明在反射过程
中发生了散射。反射角分布的峰值随着入射角的变
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化而变化，但不随入射能量的变化而变化。

２．３　反射原子能量分布
图６和图７分别为不同入射角度和不同入射能

量下的反射原子的能量分布。可以看出：反射能量
分布的峰值随入射角的增加而增加（图６），并且入
射能量分布与反射能量分布的峰位之差（即能量损

失）减小。能量损失减少的原因是，随着入射角的增
加，入射原子在垂直方向上的动量减小，入射原子穿
透基底的深度减小，传递到基底的能量减少。此外，
能量分布的峰位随着入射能量的增加而增加（图

７），并且随着入射能量的增加，能量损失几乎保持
不变。

图４ 不同入射角度下的反射角分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

Ｆｉｇ．４ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ａｎｇｌｅ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

图５ 不同入射能量下的反射角度分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

Ｆｉｇ．５ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ａｎｇｌｅ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ｅｎｅｒｇｉｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

图６ 不同入射角度下的反射能量分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

Ｆｉｇ．６ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ｅｎｅｒｇｙ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

图７ 不同入射能量下的反射能量分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ

Ｆｉｇ．７ Ｒｅｆｌｅｃｔｉｏｎ　ｅｎｅｒｇｙ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ｅｎｅｒｇｉｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ；（ｃ）Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ
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３　原子再溅射

当入射原子与基底发生碰撞，被碰撞的基底原
子脱离基底束缚溅射出去（图８），这种物理过程被
称为再溅射［１３］，其中θ４ 为原子的再溅射角度，θ５ 为
原子再溅射时的方位角。本文研究了沉积原子的入
射角度与能量对原子再溅射的影响。

图８ 再溅射过程

Ｆｉｇ．８ Ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐｒｏｃｅｓｓ

３．１　再溅射概率分布
图９和图１０分别为再溅射概率与入射角、入射能

量的关系，其中Ｙ′为再溅射概率。可以得到如下结论。

１）仅在 Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ以及 Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ这两种情况
才发生再溅射。对于Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ，由于Ｓｉ的相对原子
质量比 Ｍｏ的相对原子质量小得多，并且碰撞是弹
性碰撞，因此几乎没有能量转移到基底，因此很难发
生再溅射。对于Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ，晶格占空比小。因此，沉
积的原子可以更深地穿透基底，能量损失大，几乎没
有基底原子发生再溅射。

２）再溅射概率随入射角度的分布都有一个峰
（图９），且再溅射概率随着入射能量的增加而单调
增加（图１０）。

３）在 Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ的情况下，对于大于７０°的入射
角，再溅射的概率几乎不变［图１０（ｂ）］。这是因为，
虽然垂直方向上的能量减少，但是水平方向上的能
量增加。因此，两者平衡，再溅射的概率保持不变。

４）与反射概率相比，再溅射概率要低很多。

图９ 再溅射概率随入射角变化。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

Ｆｉｇ．９ Ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ　ｖｅｒｓｕｓ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

图１０ 再溅射概率随入射能量变化。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

Ｆｉｇ．１０ Ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ｐｒｏｂａｂｉｌｉｔｙ　ｖｅｒｓｕｓ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ｅｎｅｒｇｙ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

　　与反射概率的推导方式一致，Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ再溅射概
率分布随入射角度和能量变化的计算方式如下。

Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ）＝

ａ′１×ｅｘｐ －
１
２
θ－ａ′２
ａ′３（ ）２［ ］， （４）

式中：Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ）为入射能量为５０ｅＶ时随着入射
角度变化的 Ｍｏ原子的再溅射概率；ａ′１，ａ′２，ａ′３为拟
合常数，ａ′１＝２９．８３，ａ′２＝８．１５，ａ′３＝０．０７９。

Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０）＝ ｍａｘ　０，１－ｅｘｐ－
Ｅ０－ａ′４
ａ′５（ ）ａ′６［ ］｛ ｝，

（５）
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式中：Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０）为入射角度为３０°时随着入射能
量变化的 Ｍｏ原子的再溅射概率；ａ′４，ａ′５，ａ′６为拟合
常数，ａ′４＝－１８．５１，ａ′５＝８５．６７，ａ′６＝１０．６６。

Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０，θ）＝

Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（θ）
Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０）

Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０＝５０ｅＶ，θ＝３０°）
，（６）

式中：Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０，θ）为随着入射能量和入射角度
变化的 Ｍｏ原子的再溅射概率；Ｙｒｅｓ＿Ｍｏ＿Ｍｏ（Ｅ０ ＝
５０ｅＶ，θ＝３０°）为在５０ｅＶ入射能量和３０°入射角度

条件下 Ｍｏ原子的再溅射概率。

３．２　再溅射原子的角度分布
图１１和图１２分别为再溅射角与入射角、入射

能量的关系。可以看到：在所有再溅射角的分布中，
再溅射角度分布的峰位远大于入射角，这表明在再
溅射过程中，垂直方向上的动量比水平方向上的动
量减小得更多。此外，当入射角增加时，再溅射角峰
位稍微向右移动（图１１）；然而，随着入射能量的变
化，再溅射角峰位保持不变（图１２）。

图１１ 不同入射角下的再溅射角分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

Ｆｉｇ．１１ Ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ａｎｇｌｅ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

图１２ 不同入射能量下的再溅射角分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

Ｆｉｇ．１２ Ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｉｎｇ　ａｎｇｌｅ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

３．３　再溅射原子的能量分布
图１３和图１４分别为再溅射原子的能量分布与

入射角、入射能量的关系，其中Ｅ″０为再溅射原子的
能量。可以看出：能量分布的峰位随着入射角的增

加而减小，这是因为当入射角增大时，入射原子在垂
直方向上的动量减小，传递给再溅射原子的能量减
少。另一方面，能量分布的峰位随着入射能量的增
加而增加，这意味着当入射原子具有更多能量时，更

图１３ 不同入射角下的再溅射原子的能量分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

Ｆｉｇ．１３ Ｅｎｅｒｇｙ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｏｆ　ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｅｄ　ａｔｏｍｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ａｎｇｌｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ
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图１４ 不同入射能量下的再溅射原子的能量分布。（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

Ｆｉｇ．１４ Ｅｎｅｒｇｙ　ｄｉｓｔｒｉｂｕｔｉｏｎｓ　ｏｆ　ｒｅｓｐｕｔｔｅｒｅｄ　ａｔｏｍｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｉｎｃｉｄｅｎｔ　ｅｎｅｒｇｉｅｓ．（ａ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ；（ｂ）Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ

多的能量被转移到再溅射原子上。

４　实验验证

本文利用磁控溅射镀膜机，在基底倾斜角度为

０°，５０°，７０°的条件下，制备了Ｍｏ／Ｓｉ多层膜样片。

Ｍｏ、Ｓｉ靶的直径为１０ｃｍ，靶到基底的距离为１２ｃｍ，
环境温度为３００Ｋ，Ｍｏ、Ｓｉ原子的沉积速率相同。在
上述三个基底倾斜角度的条件下，使用ＴＥＭ测量得
到的 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜结构如图１５所示，其中黑色部分
为 Ｍｏ层，灰色部分为Ｓｉ层。可以得到如下结论。

图１５ 不同基底倾斜角度下的 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜ＴＥＭ图像。（ａ）０°；（ｂ）５０°；（ｃ）７０°

Ｆｉｇ．１５ ＴＥＭ　ｉｍａｇｅｓ　ｏｆ　Ｍｏ／Ｓｉ　ｍｕｌｔｉｌａｙｅｒｓ　ｕｎｄｅｒ　ｄｉｆｆｅｒｅｎｔ　ｓｕｂｓｔｒａｔｅ　ｉｎｃｌｉｎａｔｉｏｎ　ａｎｇｌｅｓ．（ａ）０°；（ｂ）５０°；（ｃ）７０°

　　１）在基底倾斜角度为０°时，实验中Ｍｏ、Ｓｉ原子
沉积时间分别设定为２０ｓ和２９ｓ，那么根据沉积时
间应该是 Ｍｏ层比Ｓｉ层厚度小。然而，实际中 Ｍｏ
层的厚度大于Ｓｉ层的厚度［图１５（ａ）］，这表明Ｓｉ原
子在沉积过程中发生了反射，沉积形成的Ｓｉ膜厚度
减小。这与图２的反射概率与入射能量的仿真结论
一致，即原子入射角度接近０°时，只有Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ时
有一定的概率发生反射，从而降低了Ｓｉ层的厚度。

２）当基底倾斜角度为５０°时，在Ｓｉ层上方，Ｍｏ、

Ｓｉ层的界面明显变得模糊［图１５（ｂ）］。这说明部分

Ｍｏ原子与Ｓｉ基底碰撞发生再溅射，入射的 Ｍｏ原
子取代该位置的处Ｓｉ原子，因此Ｍｏ、Ｓｉ层之间的界
面变模糊。当原子入射角度为５０°时，Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ具
有较高的再溅射概率，与图９（ｂ）的模拟结果吻合。

３）当基底倾斜角度为７０°时，Ｍｏ、Ｓｉ原子几乎
不形成周期性的膜结构［图１５（ｃ）］，Ｍｏ层和Ｓｉ层
之间很难找到清晰的界面。这说明此时反射、再溅
射这两种现象发生的几率上升，破坏了膜的界面结
构。从仿真结果（图２和图９）可以看到，在入射角
度增到７０°时，Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ，Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ和Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ的

反射概率，以及 Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ的再溅射概率大幅增加，
与实验结论一致。

５　结　　论

研究了原子沉积过程中，沉积原子与基底发生
碰撞时原子的反射和再溅射现象。分析了四种碰
撞：Ｍｏ－ｏｎ－Ｍｏ，Ｓｉ－ｏｎ－Ｍｏ，Ｍｏ－ｏｎ－Ｓｉ以及Ｓｉ－ｏｎ－Ｓｉ。
使用分子动力学方法对整个碰撞过程进行了模拟计

算，同时重点研究了入射角和入射能量对原子反射
和再溅射的影响。主要结论如下。随着传递到基底
上的能量的降低，发生反射的概率增加，但是发生再
溅射的概率降低。总体上再溅射概率明显小于反射
概率。四种碰撞的反射和再溅射都会导致散射的发
生。入射角对反射概率和再溅射概率的影响与溅射
原子的特性及基底结构有关。此外，入射能量对反
射和再溅射概率都具有正向影响。再溅射时，入射
角的增加使再溅射角分布的峰位右移，入射能量不
影响反射和再溅射角度分布的峰位。随着入射角的
增加，大部分反射原子能量增加，并使得大部分再溅
射原子的能量减小。利用磁控溅射镀膜机，在基底
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倾斜角度为０°，５０°，７０°的条件下制备了 Ｍｏ／Ｓｉ多
层膜样片，并利用ＴＥＭ 测量得到了多层膜的界面
结构，实验结果证明了仿真结果的准确性。仿真结
论可用于 Ｍｏ、Ｓｉ膜层之间原子扩散的研究，以及磁
控溅射法沉积 Ｍｏ／Ｓｉ多层膜的物理建模。
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