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摘要: 利用分子动力学模拟方法对Cu13团簇在Fe(001)表面上沉积薄膜进行了研究，分析了不同沉积条件

对薄膜生长模式的影响，对比分析了不同沉积条件下表面粗糙度、缺陷分布和外延度等薄膜性质的差异。

Cu13团簇的初始沉积能量范围为 0.1∼10.0 eV/atom，沉积率为1.0 clusters/ps，衬底温度分别为300, 700

和 1 000 K。模拟结果表明：团簇初始沉积能量主要影响薄膜生长模式，当初始沉积能量为 7.5 eV/atom

的Cu13团簇沉积到温度为 300 K的Fe(001)表面时，可形成表面光滑、内部缺陷少和较好外延度的高质

量Cu薄膜。
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1 引言

Fe/Cu磁性多层膜材料因具有显著的巨磁电阻效

应，可使器件小型化、廉价化，而被广泛应用于高密度

读出磁头、磁传感器以及随机存储器
[1–5]
等方面，使得

关于Fe/Cu磁性多层膜的研究一直是材料科学研究热

点之一，实验上关于Fe/Cu磁性多层膜性能方面的研

究工作已有大量报道
[1–11]

。在薄膜材料制备过程中，薄

膜的结构已经形成，薄膜结构决定了薄膜材料的性能。

目前，Fe/Cu磁性多层膜材料制备方法使用最为广泛的

是磁控溅射方法
[1–9]
，在磁控溅射方法中，气相成分中

常存在大量等离子体尘埃颗粒，同时在粒子输送到衬

底的过程中，许多原子也将结合形成液滴，这些低能团

簇的存在将对薄膜质量产生严重影响。因此，团簇沉积

在Fe/Cu磁性多层膜材料制备过程中对薄膜的结构和

质量有着重要影响，研究团簇沉积薄膜的生长机制和薄

膜性质将为实验上制备特定质量Fe/Cu磁性多层膜提

供参考。

由于目前实验技术和条件的限制，无法从实验上直

接观察到薄膜形成的微观过程，限制了人们对薄膜微

观结构形成机制的理解，因此，关于薄膜结构形成机

制方面的实验研究很少被报道。然而，在原子水平上

的分子动力学 (Molecular Dynamics, MD)
[12]
模拟方法

可以重现薄膜形成的微观动态物理过程，有助于详细

分析薄膜的生长机制和薄膜结构形成机制。自 1987年，

Müller
[13]
首次利用二维分子动力学方法来模拟离子束

辅助沉积生长薄膜过程之后，人们已利用分子动力学方

法在团簇沉积薄膜方面做了大量模拟研究工作
[14–21]

。

Hong等
[18]
利用MD模拟了低能Co10团簇和Fe10团簇

在Cu(001)表面沉积成膜，探究团簇初始沉积能量和衬

底温度对薄膜结构的影响，模拟结果表明，随着团簇初

始沉积能量的增加，薄膜表面粗糙度减小并且团簇原子

与衬底在界面处混合程度增强。Hwang
[19]
等进行了Cu

团簇在 Si(001)表面沉积成膜的MD模拟，探究团簇初

始沉积能量、衬底温度等沉积条件对团簇沉积薄膜的影

响。研究发现，更小尺寸的团簇有助于沉积更加光滑的

薄膜表面，衬底温度的升高能减小沉积薄膜的表面粗糙

度。团簇初始沉积能量低时薄膜为类外延生长，当团簇

初始沉积能量达到一定值，开始出现原子溅射现象。

课题组目前已完成了对单个Cu团簇沉积到Fe(001)

表面的MD模拟研究工作
[22–25]

，全面理解了单个Cu

团簇与Fe(001) 表面相互作用的微观机制，详细讨

论了不同沉积条件对团簇沉积效果的影响。但关于

Cu团簇在Fe(001)表面沉积薄膜的MD模拟研究工作

很少被报道，因此，本文在原有的研究工作基础之

上，利用自开发的MD模拟程序对初始沉积能量范

围 0.1∼10.0 eV/atom的Cu13团簇分别在衬底温度为
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300, 700和 1000 K的Fe(001)表面沉积薄膜进行模拟研

究，重现不同沉积条件下Cu13团簇在Fe(001)表面沉

积薄膜的微观动态过程，探究不同沉积条件下Cu13团

簇在Fe(001)表面沉积薄膜的生长机制和演化规律，通

过分析不同沉积条件下表面粗糙度、缺陷分布和外延度

等薄膜性质的模拟计算结果，探究团簇初始沉积能量和

衬底温度对Cu13团簇在Fe(001)表面形成薄膜性质的

影响。

2 分子动力学模型

图 1为Cu13团簇在Fe(001)表面沉积薄膜的三维模

型图。Fe衬底为 bcc结构，尺寸为 37a× 37a× 10a (晶

格常数 a = 2.960 7 Å)，共包含 27 380个Fe原子。衬底

质心位置为模拟体系的坐标原点，衬底在X和Y 方向

上采用周期性边界条件，Z方向未采用周期性边界条

件。衬底Z方向共包含 20个原子层，其中衬底最底下

两个原子层 (绿色小球)为固定层，用于防止在团簇沉

积过程中模拟体系的坐标原点发生移动。固定层之上

的六个原子层 (橙色小球)为热控层，在模拟体系演化

过程中，利用Nosé-Hoover控温
[26]
方法来对该层原子

的速度进行重新调整，以保证整个衬底温度恒定为预

设温度。靠近衬底表面的 12个原子层 (蓝色小球)为自

由表面层，该层原子除了受原子间相互作用力外，没有

其他约束条件的限制，能够在团簇沉积过程中使团簇

原子自由地与衬底原子进行能量交换，而尽量减少其

他约束条件的影响。Cu13团簇采用单层正二十面体结

构
[27]
，Cu13团簇初始位置随机分布在衬底XY 平面范

围内，Z方向距离衬底Fe(001)表面上方 42 Å，团簇初

始沉积方向为垂直衬底 (001)表面，如图 1所示。

图 1 (在线彩图)Cu13团簇在Fe(001)表面沉积薄膜的

三维模型图

本文采用自开发的MD 模拟程序对Cu13 团簇

在Fe(001)表面沉积薄膜进行模拟研究，模拟程序中

采用Ackland等
[28]
提出的Finnis-Sinclair形式的多体

势函数来描述模拟体系中Fe-Fe, Cu-Cu以及Fe-Cu原

子间相互作用，并采用Verlt-元胞链接列表法
[28]
来提高

计算效率；采用速度Verlet算法
[29–30]

来求解牛顿运动

方程，积分时间步长为 1.0 fs。衬底温度分别选取 300,

700和 1 000 K，衬底原子的初始速度由相应温度下

的Maxwell-Boltzmann分布
[31]
求得，在团簇沉积前，

衬底在预设的温度下弛豫 30 ps以达到系统稳定。在团

簇沉积前，Cu13团簇在 0 K下弛豫 20 ps，团簇初始沉

积能量范围 0.1∼10.0 eV/atom，分别选取 0.1, 2.5, 5.0,

7.5, 10.0 eV/atom五个能量值为团簇初始沉积能量，团

簇原子初始沉积速度由对应的初始沉积能量决定。对

于每个模拟事件共沉积 1 000个Cu13团簇，沉积团簇原

子数目相当于 10个单分子层 (Monolayers，ML)的Cu

原子数目，团簇沉积率为 1.0 clusters/ps，模拟总时间

为 1 100 ps，其中最后 100 ps用于团簇沉积完成后模拟

体系的驰豫。

3 结果分析

3.1 生长模式

薄膜生长模式对薄膜结构、界面的形成和薄膜

性能有着重要影响，主要有岛状生长 (Volmer-Weber

mode)
[32]
，层状生长 (Frank-van der Merwe mode)

[33]

和层岛混合生长 (Stranski-Krastanov mode)
[34]
三种生

长模式。图 2为不同初始沉积能量的Cu13团簇在衬底

温度为 300 K的Fe(001)表面沉积 1, 5和 10 ML薄膜

时，衬底表面之上原子的高度分布图。当沉积薄膜厚度

为 1 ML时，团簇初始沉积能量为 0.1 eV/atom时，衬

底表面之上原子形成明显的岛状结构，随着团簇初始

沉积能量的增加，团簇与衬底表面相互作用时完全失

去团簇初始结构，团簇原子在衬底表面附近实现完全

重构，形成相对比较扁平的结构，使岛状结构逐渐减

少，团簇初始沉积能量为 7.5和10.0 eV/atom时，岛状

结构几乎完全消失，衬底表面上原子相对均匀地分布

在衬底表面之上。当沉积薄膜厚度为 5 ML时，团簇初

始沉积能量为 0.1 eV/atom时，衬底表面之上原子高度

梯度差异较大，且具有较多孔洞，已形成明显的岛状结

构，随着团簇初始沉积能量的增加，衬底表面之上原

子高度梯度差异逐渐减小，且孔洞逐渐消失，团簇初

始沉积能量为 7.5和 10.0 eV/atom时，岛状结构完全消

失，衬底表面上原子高度梯度较小，形成相对平坦的薄

膜。当沉积薄膜厚度为 10 ML时，团簇初始沉积能量

为 0.1 eV/atom时，与沉积薄膜厚度为 5 ML时相比孔

洞较少，但仍有明显的孔洞存在，且原子高度梯度差异

仍较大，具有明显的岛状结构；随着团簇初始沉积能量

的增加，衬底表面之上原子高度梯度差异逐渐减小，团

簇初始沉积能量为 7.5和 10.0 eV/atom时，形成原子高
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图 2 (在线彩图)不同初始沉积能量：(a) 0.1 eV/atom，(b)2.5 eV/atom，(c) 5.0 eV/atom，(d) 7.5 eV/atom和 (e)

10.0 eV/atom，Cu13团簇在衬底温度为 300 K的Fe(001)表面沉积 1, 5和 10 ML薄膜时，衬底表面之上原子的

高度分布图

度梯度差异较小的平坦薄膜。因此，当团簇初始沉

积能量为 0.1 eV/atom时，Cu13团簇在温度为 300 K

的Fe(001)表面沉积薄膜以岛状生长模式为主，当团簇

初始沉积能量为 7.5和 10.0 eV/atom时，Cu13团簇在

温度为 300 K的Fe(001)表面沉积薄膜以层状生长模式

为主，当团簇初始沉积能量为 2.5和 5.0 eV/atom时，

衬底表面之上原子结构由岛状结构向层状结构过渡，此

时Cu13团簇在温度为 300 K的Fe(001)表面沉积薄膜

以层岛混合生长模式为主。

随着衬底温度的增加，使得表面原子扩散能力增

强，衬底表面之上原子形成的薄膜结构在不同温度下有

一定差异，尤其在团簇初始沉积能量较低时差异明显，

如图 3所示。但温度的变化不足以改变不同团簇初始沉

积能量下团簇沉积薄膜的生长模式，因此，Cu13团簇

在 Fe(001)表面沉积薄膜的生长模式主要由团簇初始沉

积能量决定。
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图 3 (在线彩图)不同初始沉积能量：(a) 0.1 eV/atom，(b)2.5 eV/atom，(c) 5.0 eV/atom，(d) 7.5 eV/atom和 (e)

10.0 eV/atom，Cu13团簇在衬底温度为 300, 700, 1 000 K的Fe(001)表面沉积 10 ML薄膜时，衬底表面之上原

子的高度分布图

3.2 表面粗糙度

本文采用RMS
[19]
来表征Cu13团簇沉积薄膜的表面

粗糙度，其表达式为

Rq =

√√√√√ N∑
i=1

(
Zi−Z

)2
N

， (1)

式 (1)中N 为原子数，Zi为原子 i的高度值，Z为表面

原子平均高度值。RMS值越小表示沉积薄膜的表面越

光滑。图 4为模拟结束时，Cu13团簇在衬底温度为 300,

700, 1 000 K的Fe(001)表面沉积薄膜的表面粗糙度随

团簇初始沉积能量变化曲线。在团簇的初始沉积能量范

围为 0.1 ∼ 5.0 eV/atom时，Cu13团簇在Fe(001)表面

沉积薄膜的表面粗糙度随团簇初始沉积能量的增加迅

速减小；当团簇初始沉积能量大于 5.0 eV/atom时，沉

积薄膜的表面粗糙度随团簇初始沉积能量的增加而缓
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慢减小。随着团簇初始沉积能量的增加，薄膜生长模式

由岛状生长逐渐向层状生长演变，沉积薄膜内孔洞逐渐

消失，薄膜表面上的原子高度差异逐渐减小；因此在相

对较高的团簇初始沉积能量时形成的薄膜表面更加光

滑。当团簇初始沉积能量为 0.1 eV/atom时，薄膜表面

粗糙度随衬底温度的升高而显著减小，当团簇沉积能

量达到 2.5 eV/atom后，薄膜表面粗糙度随衬底温度的

升高而增大，如图 4所示。在团簇初始沉积能量为 0.1

eV/atom时，薄膜以岛状生长为主，衬底温度的增加有

助于表面原子热扩散，因此，在团簇初始沉积能量较低

时，衬底温度对薄膜表面粗糙度有较大影响。当团簇初

始沉积能量达到 2.5 eV/atom时，团簇开始对衬底表面

结构产生破坏，由于衬底温度的升高，衬底原子间结合

能下降，相同团簇初始沉积能量时，对温度较高的衬底

破坏更加严重，使得温度较高的衬底上沉积薄膜的表面

粗糙度更大，但温度对薄膜表面粗糙度的影响没有在团

簇初始沉积能量为 0.1 eV/atom时那么显著，如图 4所

示。因此衬底温度对薄膜表面粗糙度的影响趋势在不同

团簇初始沉积能量时表现不同。

图 4 (在线彩图)模拟结束时，Cu13团簇在衬底温度

为 300, 700, 1 000 K的Fe(001)表面沉积薄膜的表面

粗糙度随团簇初始沉积能量变化曲线

3.3 缺陷分布

薄膜内缺陷的存在对薄膜性质有着重要影响，本文

采用魏格纳-塞兹 (Winger-seitz)
[35]
原胞对沉积薄膜内

缺陷数目进行统计，其中统计的缺陷类型为空位缺陷和

间隙原子。图 5为模拟结束时，Cu13团簇在衬底温度

为 300, 700, 1 000 K的Fe(001)表面沉积薄膜内缺陷数

目随团簇初始沉积能量变化曲线。当团簇初始沉积能

量为 0.1 eV/atom时，衬底温度为 700和 1 000 K时与

衬底温度为 300 K时相比，沉积薄膜内缺陷数目明显减

少，这是由于在团簇初始沉积能量低时，薄膜以岛状生

长模式为主，此时薄膜内存在大量的孔洞，导致薄膜内

缺陷较多，增加衬底温度可促进表面原子热扩散，使薄

膜内缺陷数目减少。随着团簇初始沉积能量的增加，沉

积薄膜内孔洞逐渐减小，薄膜内缺陷数目随团簇初始沉

积能量的增加明显减少。但随着团簇初始沉积能量的增

加，团簇对衬底表面的破坏程度增大，使得团簇初始沉

积能量达到一定值后，沉积薄膜内缺陷数目开始增加，

而且随着温度的增加，团簇对衬底的破坏能力增强，这

种变化趋势随衬底温度的增加而表现得更加明显。因

此，随着衬底温度的升高薄膜内缺陷数目最小时所对应

的团簇初始沉积能量减小，如图 5所示。

图 5 (在线彩图)模拟结束时，Cu13团簇在衬底温度

为 300，700，1 000 K的Fe(001)表面沉积薄膜内缺

陷数目随团簇初始沉积能量变化曲线

3.4 外延度

外延度是描述沉积薄膜结构与衬底结构的相似程

度的参数，本文采用薄膜的结构常数
[35]
来表征Cu13团

簇在Fe(001)表面沉积薄膜的整体外延度，结构常数

越大，表明沉积薄膜结构与衬底结构越接近。图 6模

拟结束时，Cu13团簇在衬底温度为 300, 700, 1 000 K

的Fe(001)表面沉积薄膜的外延度随团簇初始沉积能量

变化曲线。当团簇初始沉积能量为 0.1 eV/atom时，团

簇初始沉积能量不足以破坏团簇初始结构，只有靠近衬

底表面的团簇原子实现部分重构，团簇上半部原子仍保

持团簇的初始结构，使得此时团簇沉积薄膜的结构常

数较小。当衬底温度升高，加剧原子热运动，即使在团

簇初始沉积能量为 0.1 eV/atom时，也能实现较大程度

的团簇原子重构，且温度越高团簇原子的重构程度越

大，使得在温度较高时，沉积薄膜也具有较好的外延程

度
[23]
，如图 6所示。随着团簇初始沉积能量的增加，团

簇原子具有足够的能量实现团簇整体重构，因此当团簇

初始沉积能量增加到 2.5 eV/atom时，沉积薄膜已具有

较好的外延度，且随着团簇初始沉积能量的继续增加，

沉积薄膜的外延度没有较大的变化，并且当团簇初始沉
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积能量较高时，沉积薄膜均可具有较高的外延度。但温

度的增加会加剧原子热运动，使原子间相对位置波动较

大，导致沉积薄膜的外延程度随衬底温度的增加而降

低。因此，当团簇初始沉积能量区间为 2.5∼10.0 eV时，

团簇沉积能量足以使团簇在衬底表面发生完全重构，在

此沉积能量范围内沉积的薄膜外延度会随衬底温度的增

加而减小，如图 6所示。

图 6 (在线彩图)模拟结束时，Cu13团簇在衬底温度

为 300, 700, 1 000 K的Fe(001)表面沉积薄膜的外延

度随团簇初始沉积能量变化曲线

4 总结

本文利用分子动力学模拟方法对初始沉积能量范

围为 0.1∼10.0 eV/atom的Cu13团簇分别在衬底温度

为 300, 700和 1 000 K的Fe(001)表面上沉积薄膜进行

了研究。分析了不同沉积条件对薄膜生长模式的影响，

对比分析了不同沉积条件下沉积薄膜的表面粗糙度、缺

陷分布和外延度等薄膜性质差异。模拟结果表明，团簇

初始沉积能量和衬底温度对薄膜生长过程均有一定影

响，但团簇初始沉积能量是影响薄膜生长模式的主要

因素。在团簇初始沉积能量较低时，薄膜以岛状生长模

式为主；随着团簇初始沉积能量的增加，薄膜主要生长

模式由岛状生长逐渐演变成层岛混合生长；当团簇初

始沉积能量达到一定能量值后，薄膜开始以层状生长

模式为主。由于薄膜生长模式的差异，导致不同薄膜生

长模式下，薄膜的性质有较大差异。当薄膜以岛状生

长模式为主时，薄膜表面粗糙，存在较多孔洞，且外延

程度较低；而当薄膜以层状生长模式为主时，薄膜内

孔洞基本消失，表面比较光滑，且具有较高的外延度。

综合考虑不同沉积条件下薄膜性质，可知，当初始沉

积能量为 7.5 eV/atom的Cu13团簇沉积到温度为 300 K

的Fe(001)表面时，可形成表面光滑、内部缺陷少和较

好外延度的高质量Cu薄膜。
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Molecular Dynamics Simulation Study on the Film Formation
by Low Energy Cu13 Clusters Deposition

ZHANG Shixu1,2, LIU Huiwei1, HE Yiwen1, ZHANG Meiling1, LI Gongping1,2,†

( 1. School of Nuclear Science and Technology, Lanzhou University, Lanzhou 730000, China;

2. Key Laboratory of Design of Special Function Materials and Structures Ministry of Education,

Lanzhou University, Lanzhou 730000, China )

Abstract: The formation of Cu film on Fe (001) surface by depositing Cu13 clusters was investigated via the

molecular dynamics simulation. The incident energy range of Cu13 clusters was from 0.1 to 10.0 eV/atom, and

the deposition rate was 1 clusters/ps. The temperature of substrate was 300, 700 and 1 000 K, respectively. The

effects of incident energy of cluster and substrate temperature on the growth mode, surface roughness, defects

distribution and epitaxy degree of film were studied. The simulation results show that the incident energy of Cu13

clusters plays a dominant role in the growth mode of film. In addition, when the incident energy of Cu13 clusters

is 7.5 eV/atom and the substrate temperature is 300 K, the Cu film formed on Fe(001) surface is smoother, few

defects and better epitaxy degree.

Key words: molecular dynamics simulation; film formation deposited by clusters deposition; Cu13 cluster;

Fe(001) surface
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