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Влияние электромиграции на зарождение вакансионных островков

на поверхности Si(100) при сублимации
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С применением метода in situ сверхвысоковакуумной отражательной электронной микроскопии исследо-

ван процесс зарождения вакансионных островков на широких террасах поверхности Si(100). Определена
температурная зависимость смещения центра зарождения вакансионного островка при нагреве образца

постоянным электрическим током. На основе теоретической модели проведена оценка эффективного

электрического заряда аддимеров в направлении поперек димерных рядов атомов поверхности. Эффективный

заряд имеет положительный знак и не превышает 15 единиц элементарного заряда в температурном

интервале 1020−1120◦С.
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1. Введение

Управление процессами формирования наноструктур

с заданными свойствами является актуальной задачей

для современных нанотехнологий, основанных на методе

молекулярно-пучковой эпитаксии. Кроме естественных

параметров: температуры и потока веществ, перспектив-

ными кандидатами для контролируемого воздействия на

атомные процессы на поверхности кристаллов являются

градиент температуры, электрическое поле и измене-

ние первоначальной морфологии поверхности подложки.

Электрическое поле может воздействовать на диффун-

дирующую частицу прямым и косвенным образом за

счет передачи импульса частицы при столкновении с

носителями заряда, и коэффициент пропорционально-

сти результирующего воздействия электрического по-

ля называется эффективным электрическим зарядом.

Первоначально процесс электромиграции обнаружен в

металлах и их сплавах [1], и измеренный эффективных

заряд адсорбированных атомов на поверхности может

достигать нескольких десятков элементарных зарядов

электрона, что обусловлено высокой концентрацией

электронов, мигрирующих в электрическом поле [2]. Для
описания диффузии атомов по поверхности в электриче-

ском поле необходимо учитывать несколько факторов.

Во-первых, присутствие локализованных электронных

состояний (состояния Тамма), которые влияют на про-

водимость вдоль поверхности [3]. Во-вторых, наличие

сверхструктурной реконструкции, которая в значитель-

ной степени определяет процесс диффузии адсорбиро-

ванных частиц [4,5]. В-третьих, присутствие атомных

ступеней, которые, являясь источником и стоком для

адсорбированных атомов, не только изменяют концен-

трацию адсорбированных атомов, но и сами переме-

щаются в процессе высокотемпературных отжигов или

эпитаксиального роста [6,7]. Перечисленные особенно-

сти поверхности кристаллов осложняют не только опре-

деление эффективного заряда адсорбированных частиц,

но и основных параметров: диффузионного барьера,

равновесной концентрации адсорбированных частиц и

энергии десорбции с поверхности.

В данной работе предложен метод изучения влияния

электрического поля на распределение димеров адато-

мов (аддимеров) на поверхности Si(100) со сверхструк-

турной реконструкцией (1× 2). Использование искус-

ственно созданных широких террас позволило умень-

шить влияние атомных ступеней и увеличить влияние

эффекта электромиграции на распределение адсорбиро-

ванных частиц. На основе анализа экспериментальных

данных и численного моделирования оценен эффектив-

ный электрический заряд для аддимеров.

2. Методика эксперимента

Основные исследования проводились in situ мето-

дом сверхвысоковакуумной отражательной электронной

микроскопии (СВВ ОЭМ), который позволяет визуали-

зировать морфологию поверхности кристалла кремния

вплоть до отдельных атомных ступеней в процессах

высокотемпературной сублимации и эпитаксиального

роста [6,8]. Дополнительные ex situ исследования про-

водились с применением метода атомно-силовой микро-

скопии на воздухе.

Образцы размером 8× 1.1× 0.4мм вырезались

из пластины кремния, легированной фосфором

(0.5Ом · см), с отклонением от кристаллографической

грани (100) менее 0.1◦. Методом бомбардировки низко-

энергетическими (5 кэВ) ионами аргона на поверхности
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образца формировалось углубление диаметром ∼ 1мм

и глубиной ∼ 1мкм. Далее в течение 10мин образец

отжигался при температуре 1350◦С в камере СВВ ОЭМ,

нагрев осуществлялся прямым пропусканием через

образец переменного тока. После этого температура

понижалась до 1100◦С для восстановления ступенчатой

морфологии поверхности с чередующимися на соседних

террасах реконструкциями (1× 2) и (2× 1). При темпе-

ратурах выше 1180◦С сверхструктура (1× 2) разруша-

ется и происходит разупорядочение поверхности [9].

В процессе отжига на дне углубления формировалась

система концентрических атомных ступеней, разделя-

ющих террасы со сверхструктурой (1× 2) и (2× 1),
области темного и светлого контраста соответствен-

но (рис. 1). Отметим, что из-за малого угла падения

электронного пучка на поверхность исследуемого об-

разца ОЭМ-изображения имеют различное увеличение

в вертикальном и горизонтальном направлениях [6].
В процессе сублимации ступени двигаются в сторону

вышележащих террас от центра структуры, при достиже-

нии нижней террасой критического размера в ее центре

зарождается вакансионный островок (рис. 1) [10]. Такой
же процесс наблюдается на поверхности Si(111) [11].

При прогреве образца переменным током зарожде-

ние нового вакансионного островка происходит в цен-

тральной области террасы, а при прогреве постоянным

электрическим током происходит смещение центра за-

рождения преимущественно в направлении электриче-

ского поля (рис. 1). Стоит отметить, что при прогреве

постоянным током и напряженности поля 7−10 В/см с

высокой вероятностью происходит не одно зарождение,

а несколько (нестационарный режим). Сначала зарожда-

ется островок в стороне от центра, он увеличивается

в размерах несимметрично относительно центра, и в

результате формируется широкая терраса, на которой

зарождается новый островок (рис. 2). Далее островки

растут и коалесцируют, формируя единую террасу. Экс-

периментально установлено, что с уменьшением темпе-

ратуры вероятность таких событий увеличивается.

Рис. 1. Серия ОЭМ-изображений поверхности Si(100) с сфор-
мированной на дне углубления системой концентрических

ступеней. Террасы со сверхструктурой (1× 2) имеют светлый

контраст, (2× 1) — темный. Температура образца 1025◦С.

Рис. 2. Серия последовательных ОЭМ-изображений, иллю-

стрирующая нестационарный режим зарождения. Время между

кадрами указано на изображениях в верхнем в левом углу.

Температура образца 1025◦С.

Описать систему с двойным зарождением теоретиче-

ской моделью сложно, поэтому предложен метод эф-

фективного уменьшения напряженности электрического

тока. Для этого образец нагревался током с формой

сигнала в виде знакопеременного меандра с различной

скважностью. Согласно нашим оценкам, при частоте

меандра 600 Гц его период на несколько порядков мень-

ше времени жизни адатома на поверхности при экспе-

риментальных температурах и, соответственно, длина

миграции адсорбированной частицы за один период

меандра значительно меньше длины диффузии. Это поз-

воляет пренебречь перераспределением концентрации

адсорбированных частиц на террасе за один период.

Действующее поле E определяется как разность времен

положительного и отрицательного сигнала, деленная на

период меандра и умноженная на амплитуду сигнала.

В эксперименте можно плавно изменять E от посто-

янного отрицательного до постоянного положительного

поля, варьируя скважность меандра.

На поверхности Si(100) реконструкция (1× 2) сфор-

мирована за счет образования димерных пар, при этом

процесс диффузионного массопереноса вдоль димерных

рядов происходит быстрее, чем поперек [5,12]. Отноше-

ние соответствующих диффузионных коэффициентов по

литературным данным варьируется в диапазоне от 4 до

1000 и зависит от температуры [13,14]. Концентрация
адсорбированных частиц в центре широкой террасы

в основном определяется процессом диффузии вдоль

димерных рядов. Однако смещение минимума концен-

трации адатомов за счет электромиграции определяется

процессом диффузии вдоль направления электрического

поля. В дальнейшем измерения смещения центра зарож-

дения вакансионных островков проводились на террасах

со сверхструктурой со светлым контрастом.

Были проведены измерения среднего смещения по-

ложения зародившегося вакансионного островка от-

носительно центра террасы в интервале температур

1000−1110◦С (рис. 3). Видно, что с увеличением

температуры dL уменьшается. Согласно литературным

данным [15], зарождение островка в условиях гомо-

эпитаксиального роста при отсутствии электрическо-

го поля происходит в широком диапазоне отношений

Физика и техника полупроводников, 2019, том 53, вып. 6



Влияние электромиграции на зарождение вакансионных островков на поверхности Si(100)... 807

1020 1040 1060 1080 1120

d
L

,
m

m

0

0.05

0.15

0.20

0.25

1100
T, °C

0.10

C
o
u
n
ts

0

5

10

0 0.5– .50
dL, mm

Рис. 3. Температурная зависимость среднего смещения по-

ложения зародившегося вакансионного островка относительно

центра террасы. На вставке представлены результаты измере-

ния dL при температуре 1025◦С.

dL < Dcrit < 0.25, при этом Dcrit имеет достаточно ши-

рокий статистический разброс. Результаты наших иссле-

дований зарождения вакансионных островков показыва-

ют, что гистограмма распределения значений dL имеет

широкий разброс значений (см. вставку на рис. 3).

3. Анализ и обсуждение результатов

Для более подробного описания и анализа результатов

рассмотрим атомные процессы на поверхности образца

в рамках расширенной теории Бартона−Кабреры−Фран-

ка [16,17] и атомистической теории зарождения остров-

ков [18]. Формирование вакансионного островка про-

исходит за счет объединения одиночных вакансий в

зародыш островка. При повышенных температурах на

поверхности Si(100) адатомы обладают высокой по-

движностью по террасе и активно взаимодействуют с

поверхностными вакансиями и аннигилируют с ними.

При этом эффективным источником адатомов на террасе

является атомная ступень. Поэтому при повышенных

температурах высокая концентрация вакансий может

формироваться только вдали от ступени, где за счет

процесса десорбции понижается концентрация адато-

мов. В результате зарождение вакансионного островка

происходит вблизи минимума концентрации адатомов.

Постоянный электрический ток приводит к перераспре-

делению концентрации адатомов по террасе и смешению

ее минимума в направлении электрического тока, и, как

следствие, центр зарождения вакансионного островка

смещается в ту же сторону [11]. Некоторые теорети-

ческие работы показывают, что по поверхности Si(100)
более энергетически выгоднее диффундировать не от-

дельным адатомам, а адсорбированным димерам (адди-
мерам). Ab initio расчеты показывают, что у аддимеров

меньше как энергия в адсорбированном состоянии, так и

барьер на диффузию по сравнению с двумя отдельными

адатомами [5]. При дальнейшем теоретическом рассмот-

рении будем считать, что по поверхности диффундируют

аддимеры.

В модели будем рассматривать только аддимеры,

а концентрацию вакансии можно считать значительно

меньшей, чем концентрация аддимеров, и слабо влия-

ющей на распределение последних по террасе. Стаци-

онарное диффузионное уравнение для аддимеров будет

иметь следующий вид [19]:

Dρ1ρ −
ρ

τρ
− Dρ

qeffE
kBT

∂ρ

∂x
= 0, (1)

где Dρ — диффузионный коэффициент, ρ — концен-

трация, τρ — время жизни, обусловленное процессом

десорбции с террасы, E — электрическое поле, qeff —

эффективный заряд, kB — постоянная Больцмана, T —

температура. Из-за достаточно больших размеров тер-

расы в эксперименте (> 2 мкм), на которой происходит

зарождение, можно пренебречь кривизной ступени и

с высокой точностью решать уравнения (1) в виде

одномерной задачи в декартовых координатах. Гранич-

ными условиями для уравнения (1) являются равенства

диффузионного потока атомов по террасе и потока, ге-

нерируемого этой ступенью. Граничные условия имеют

следующий вид:

(

−Dρ

dρ
dx

+ Dρ

qeffE
kBT

ρ

)

∣

∣

∣

∓R
= ±κ[ρ0 − ρ(∓R)], (2)

где R — радиус террасы, κ — кинетический коэффи-

циент отрыва аддимеров от ступени, ρ0 — равновесная

концентрация аддимеров. Уравнение (1) с граничными

условиями (2) имеет аналитическое решение [19], оно
имеет громоздкий вид и поэтому не приводится в статье.

Для определения координаты минимума концентрации

аддимеров dL необходимо решить уравнение

dρ
dx

(x) = 0, (3)

относительно x это возможно сделать только численно.

Анализ зависимости решения уравнения (3) показал, что
dL с высокой точностью линейно зависит от напряжен-

ности электрического поля E и квадратичным образом

от Dcrit (рис. 4). С учетом того что в эксперименте из-

меряемый критический размер террасы имеет широкий

статистический разброс (±20% от среднего значения),
как и в работе [15], то для уменьшения статистической

ошибки целесообразно усреднять не dL, а dL/(D2
crit · E),

вычисленное для каждого измерения.

С уменьшением температуры измеряемое Dcrit в экс-

перименте экспоненциально увеличивается с эффектив-

ной энергией активации 1.3± 0.1 эВ. С учетом квадра-

тичной зависимости dL от Dcrit смещение становится

существенным, что приводит к зарождению второго ост-

ровка на нижней террасе. Это объясняет наблюдаемое в

эксперименте увеличение вероятности нестационарного

зарождения с понижением температуры (рис. 2).
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Рис. 4. Расчетная зависимость смещения центра зарождения

от критического диаметра террасы и величины электрического

поля.
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Рис. 5. Температурная зависимость эффективного заряда,

расcчитанная по экспериментальным данным. Черная линия —

линейная аппроксимация данных с эффенктивно энергией

активации 2.2± 0.4 эВ.

С помощью метода наименьших квадратов, адапти-

рованного для численного решения неявного уравне-

ния (3), определялся эффективный электрический за-

ряд аддимера, соответствующий экспериментально из-

меренной величине dL/(D2
crit · E). Для расчетов исполь-

зовались экспериментальные параметры: температура,

критический размер террасы, эффективная напряжен-

ность поля и литературные данные: диффузионный ба-

рьер аддимера 1 эВ [20], энергия образования аддиме-

ра 0.35 эВ [21], энергия сублимации 4.1 эВ [22], кине-

тический коэффициент отрыва аддимеров от ступени

κ = 1.9 · 103 см/с [10]. На рис. 5 представлена темпе-

ратурная зависимость эффективного заряда аддимера.

С увеличением температуры эффективный заряд адато-

мов возрастает с 5 до 15 единиц элементарного заряда,

с эффективной энергией активации 2.2± 0.4 эВ.

Классическое представление об эффективном заряде

адсорбированных частиц предполагает наличие двух со-

ставляющих Zel электростатической и Zw электронного

ветра [2]. Первая обусловлена прямым взаимодействием

электрического поля с адсорбированной частицей, вто-

рая — передачей импульса частице в сторону дрейфа

электронов в поле за счет их столкновения с частицей.

Zel лежит в пределах от нуля до валентности атома или

частицы и зависит от экранирования носителями заряда

и положения атомов или частицы. Zw определяется как

±nλqσq, где знак выражения определяется типом ос-

новного носителя заряда, n — концентрация носителей

заряда, λq — длина их свободного пробега, σq — сече-

ние взаимодействия частицы (аддимера) с носителями

заряда. Для кремния электростатическая составляющая

эффективного заряда для аддимера не может быть боль-

ше 8, а с учетом того что экспериментальные образцы

n-типа, то Zw < 0. В соответствии с вышесказанным

полученные экспериментальные значения эффективного

электрического заряда не могут быть объяснены в рам-

ках этой теории. Однако в работе Curiotto и др. [12] на
основе дрейфа двумерных островков и макровакансий

проведены оценки эффективного электрического заряда

для аддимеров в интервале 7−25 единиц элементарного

заряда электрона. Авторы ссылаются на возможную

неточность в определении qeff из-за сильной зависимости

его значения от величины Dρρ. Однако в наших расчетах

варьирование этой величины, а также других кинетиче-

ских и энергетических параметров модели, принятых на

основе литературных данных, приводит к погрешности в

определении qeff меньше 10%.

Возможным объяснением большого значения qeff явля-

ется не учет в модели того факта, что вакансии, концен-

трация которых становится существенной при высоких

температурах [22], также могут иметь эффективный

заряд. Если он положительный, то вакансии будут дрей-

фовать в направлении электрического поля, тем самым

увеличивая измеряемое в эксперименте dL. Это может

вносить систематическую ошибку в определения qeff.

Таким образом, полученные значения qeff (рис. 5) явля-

ются оценкой сверху для значения эффективного заряда

аддимера. Эффективная энергия активации 2.2± 0.4 эВ

может быть обусловлена не только электростатической

составляющей эффективного заряда, но и процессами

взаимодействия вакансий и аддимеров. Рассмотрение

модели с учетом поверхностных вакансий не представ-

ляется возможным из-за включения в модель многих

неизвестных в литературе параметров для вакансий:

энергии образования, взаимодействия с аддимерами и

взаимодействия с атомной ступенью.

4. Заключение

В результате in situ исследований процессов зарож-

дения вакансионных островков на широких террасах

поверхности Si(100) при нагреве образца постоянным
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током была определена температурная зависимость сме-

щения центра зарождения вакансионного островка в

направлении электрического поля. Применение одно-

мерной модели к описанию полученных результатов поз-

волило оценить эффективный заряд аддимеров в темпе-

ратурном интервале 1020−1120◦С. Из анализа литера-

турных данных показано, что полученная температурная

зависимость эффективного заряда аддимера является

оценкой сверху. Обнаружено увеличение вероятности

нестационарного зарождения (зарождение более одного

вакансионного островка) с понижением температуры,

что объясняется квадратичной зависимостью смещения

центра зарождения от критического диаметра террасы.

Работа выполнена при финансовой поддержке РФФИ

(грант № 16-32-60199
”
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”
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Electromigration effect on vacancy islands
nucleation on Si(100) surface during
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Abstract The vacancy island nucleation on wide terraces of

Si(100) surface is investigated by means of in situ ultrahigh vac-

uum reflection electron microscopy. The temperature dependence

of displacement of the nucleation center is determined during

direct electric current heating. Addimers effective electric charge

across of dimer rows is estimated in framework on the theoretical

model. The effective charge has a positive sign and is less than

15 units of elementary charge in temperature range 1020−1120◦C.
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