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ВЛИЯНИЕ ВАКАНСИЙ НА РАСПРЕДЕЛЕНИЕ АТОМНЫХ СТУПЕНЕЙ  
НА ПОВЕРХНОСТИ КРЕМНИЯ (111) ∗

Методом in situ сверхвысоковакуумной отражательной электронной микроскопии исследованы структурные и 
морфологические трансформации поверхности кремния (111) в условиях повышенной концентрации поверхност-
ных вакансий, сформированных в процессе термического травления кремния молекулярным кислородом. Измере-
ны скорости смещения атомных ступеней при различных давлениях кислорода в сверхвысоковакуумной камере. 
Проанализировано влияние поверхностных вакансий на диффузию адатомов по поверхности кристалла в услови-
ях воздействия внешнего электрического поля. 

Введение

ÔÈÇÈÊÀ ÒÂÅÐÄÎÃÎ ÒÅËÀ, ÏÎËÓÏÐÎÂÎÄÍÈÊÎÂ, ÍÀÍÎÑÒÐÓÊÒÓÐ

Понимание основных механизмов диффу-
зии собственных точечных дефектов (адсорби-
рованных атомов и поверхностных вакансий) 
на поверхности кристалла при сублимации, 
эпитаксиальном росте и адсорбции чужерод-
ных атомов является важным, поскольку диф-
фузия имеет большое практическое значение 
для современных полупроводниковых тех-
нологий [1]. С развитием техники молеку-
лярно-лучевой эпитаксии значительное вни-
мание уделялось исследованию физических 
свойств адатомов на поверхности кристалла, 
в то же время наличие на поверхности вакан-
сий в большинстве случаев не рассматрива-
лось, что связано, по-видимому, с трудностью 
проведения экспериментов в условиях генера-
ции термических вакансий. Однако для опи-
сания ряда физических процессов, таких как 
сублимация, плавление и травление кристал-
ла, наличие поверхностных вакансий необхо-
димо учитывать. 

Существенная роль поверхностных вакан-
сий в процессах формирования морфологии 
поверхности кремния – базового материала в 
современных полупроводниковых технологи-
ях, была отмечена в ряде работ, посвященных 

исследованию термического травления повер-
хности кремния в атмосфере кислорода [2–8]. 
Взаимодействие кислорода с поверхностью 
кремния представляет интерес как для тех-
нологических применений, поскольку форми-
рование диэлектрических слоев окисленного 
кремния является одной из важнейших стадий 
в производстве современных полупроводни-
ковых устройств, так и с фундаментальной 
точки зрения – для понимания атомных меха-
низмов формирования поверхности и границ 
раздела полупроводник – диэлектрик. 

Элементарные атомные процессы, про-
текающие на поверхности полупроводника 
при взаимодействии с молекулами газовой 
атмосферы, определяются механизмами вза-
имодействия продуктов реакции с поверх-
ностными стоками. При взаимодействии кис-
лорода с поверхностью кремния продуктами 
реакции могут быть как молекулы диокси-
да кремния, так и газообразного моноокси-
да кремния [9; 10]. При низких температу-
рах и / или высоких давлениях окислителя 
на поверхности формируются зародыши ди-
оксида кремния, в то время как при повы-
шенных температурах и низких давлениях 
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кислорода реакция окисления кремния про-
исходит преимущественно с образованием 
газообразного монооксида кремния. В этих 
условиях происходит термическое травле-
ние поверхности кремния кислородом за 
счет переноса кремния из кристаллическо-
го состояния в пар.

Несмотря на значительное количество ра-
бот, посвященных изучению начальных стадий 
термического окисления поверхности крем-
ния кислородом, в литературе мало внима-
ния уделяется исследованию процессов транс-
формации морфологии поверхности кремния 
при термическом травлении кремния кислоро-
дом. В частности, остаются невыясненными 
механизмы формирования, диффузии и взаи-
модействия поверхностных вакансий с атом-
ными ступенями, дислокациями, двумерными 
островками на поверхности кристалла.

Применение методов электронной мик-
роскопии для in situ анализа структурных и 
морфологических трансформаций поверх-
ности кремния позволяет получать инфор-
мацию о взаимодействии точечных дефек-
тов с поверхностными стоками. В данной 
работе описываются особенности поведения 
атомных ступеней на поверхности кремния 
(111) в процессах сублимации и термичес-
кого травления кремния молекулярным кис-
лородом с учетом влияния ансамбля повер-
хностных вакансий.

Методика эксперимента
В настоящее время электронная микро-

скопия является хорошо зарекомендовавшим 
себя методом исследования в физике твердо-
го тела, так как обладает высоким пространс-
твенным разрешением, достигающим величин 
атомных и субатомных размеров. Для иссле-
дования структуры и морфологии поверхнос-
ти был применен метод сверхвысоковакуум-
ной отражательной электронной микроскопии 
(СВВ-ОЭМ) [11]. Этот метод позволяет ви-
зуализировать такие элементы рельефа атом-
но-чистой поверхности, как атомные ступе-
ни, высота которых на грани кремния (111) 
составляет 0,31 нм, сверхструктурные доме-
ны, дислокации, двумерные и трехмерные ос-
тровки роста [12]. В отличие от просвечиваю-
щей электронной микроскопии и микроскопии 
медленных электронов, в методе отражатель-
ной электронной микроскопии диагностиру-
ющий пучок высокоэнергетичных электронов 
направляется на исследуемую поверхность под 

малым углом (порядка брэгговского). С одной 
стороны, это позволяет исследовать поверх-
ности объемных материалов и избежать слож-
ной процедуры подготовки тонких образцов, 
используемых в просвечивающей электрон-
ной микроскопии. С другой стороны, сколь-
зящее падение электронного пучка приводит 
к возникновению двух различных масштабов 
увеличения вдоль и перпендикулярно направ-
лению падения пучка, отличающихся в 30–50 
раз, что необходимо учитывать при анализе  
ОЭМ-изображений. Высокая чувствитель-
ность метода к структуре поверхностных сло-
ев исследуемого кристалла требует создания 
вблизи образца сверхвысоковакуумных усло-
вий, необходимых для приготовления и сохра-
нения атомно-чистых поверхностей. Сверх-
высоковакуумные условия обеспечивались 
с помощью устройства дифференциальной 
криогенной откачки, разработанного в ИФП 
СО РАН [13].

Для исследований структурных и морфо-
логических изменений поверхности крис-
талла при экспозиции в газовой атмосфере 
была разработана и адаптирована к сверхвы-
соковакуумной камере электронного микро-
скопа система прецизионного напуска газов. 
Система конструктивно состоит из баллона 
с газом (кислород), адсорбционного насо-
са для откачки остаточной атмосферы, ва-
куумных клапанов и прецизионного нате-
кателя с электронным блоком управления. 
Для создания малых давлений кислорода в 
сверхвысоковакуумной камере электронно-
го микроскопа использовался твердотельный 
источник кислорода на основе двуокиси ба-
рия. Твердотельный источник представляет 
собой трубку из тонкостенного металла, за-
полненную двуокисью бария и закреплен-
ную в держателе с контактными площадка-
ми из тантала. Нагрев источника кислорода 
осуществлялся пропусканием постоянного 
электрического тока.

Результаты

Поверхность кремния (111) при сублима-
ции. Исходная атомно-чистая поверхность 
кремния (111) была получена в процессе тер-
мического отжига подложки при температуре 
1 300 ºС в сверхвысоковакуумных условиях в 
течение нескольких минут. После отжига по-
верхность кристалла содержала систему регу-
лярно расположенных атомных ступеней, пред-
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ставленных на ОЭМ-изображении (рис. 1, а), 
в виде тонких извилистых линий темного кон-
траста. Атомные ступени, высота которых на 
(111) поверхности кремния составляет 0,31 нм, 
ограничивают области более светлого конт-
раста, представляющие собой сингулярные 
террасы. При температурах подложки выше 
830 ºС наблюдалось перемещение атомных 
ступеней по поверхности кристалла в направ-
лении вышележащих террас. На рис. 1, а это 
соответствует направлению из левого нижне-
го в правый верхний угол изображения. Пере-
мещение атомных ступеней обусловлено про-
цессом сублимации кристалла, при котором 
происходит удаление атомов с поверхности 
кристалла в пар. Механизм удаления атомов 

можно представить в виде последовательно-
го отрыва атома из края ступени, диффузией 
по террасе и последующей десорбции атома 
кремния в газовую фазу [14; 15].

Экспериментально обнаружено, что ско-
рость перемещения атомных ступеней в про-
цессе сублимации кристалла зависит от тем-
пературы и расстояния между атомными 
ступенями [16; 17]. Температурная зависи-
мость скорости движения ступеней описы-
вается экспоненциальным законом с энерги-
ей активации 4,2 ± 0,2 эВ, величина которой 
близка к энтальпии сублимации кремния [18]. 
Детальные исследования морфологии повер-
хности кремния при повышенных температу-
рах показали, что распределение ступеней на 
поверхности кристалла не всегда оказывает-
ся равномерным. Было обнаружено, что в ус-
ловиях нагрева кристалла кремния пропус-
канием постоянного электрического тока при 
определенных температурах на поверхности 
нарушается регулярное расположение атом-
ных ступеней и формируется система эшело-
нов ступеней [19]. 

Эшелон ступеней представляет собой об-
ласть на поверхности кристалла, содержащую 
скопление близкорасположенных атомных 
ступеней. На рис. 1, б представлено ОЭМ-
изображение начальных стадий образования 
эшелонов атомных ступеней на поверхности 
кремния (111). Следует отметить, что в резуль-
тате сближения атомных ступеней на поверх-
ности кристалла сформировались участки с 
малой плотностью атомных ступеней и, соот-
ветственно, большими террасами (ср. рис. 1, 
а и б). В работах [19; 20] показано, что фор-
мирование эшелонов атомных ступеней при 
нагреве кристалла пропусканием постоянного 
электрического тока наблюдается в определен-
ных температурных интервалах. Так, при про-
пускании электрического тока в направлении 
нижележащих террас эшелонирование атом-
ных ступеней происходит в интервалах тем-
ператур подложки 830–1 050 и 1 250–1 350 ºС. 
При изменении полярности приложенного к 
кристаллу напряжения (смене направления 
протекания электрического тока) формирова-
ние эшелонов наблюдается при температурах  
1 050–1250 ºС и выше 1 350 ºС. 

Для объяснения наблюдаемых перестроек 
атомных ступней на поверхности кристалла 
обычно используется два подхода. Первый из 
них включает в рассмотрение существование 
эффективного заряда адатома кремния [16]. 

Рис. 1. ОЭМ-изображения поверхности кремния (111) 
с системой регулярных ступеней (а) и эшелонов сту-

пеней (б) после высокотемпературного отжига  
в сверхвысоковакуумной камере при 900 ºС

б

а
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Влияние электрического тока на распределе-
ние атомных ступеней на поверхности крис-
талла указывает на существование дрейфа ада-
томов по поверхности полупроводника под 
действием электрического поля. Первое теоре-
тическое обоснование эффекта кинетической 
нестабильности морфологии поверхности при 
резистивном нагреве кристалла электрическим 
током было предложено С. Стояновым [21; 22]. 
Он включил в классическую теорию Бартона, 
Кабреры, Франка (БКФ) [14] внешнюю силу, 
действующую на эффективный заряд адато-
мов. Другой подход основан на предположе-
нии об изменении свойств атомной ступени. 
Предполагается, что при определенных тем-
пературах не все адатомы, достигающие сту-
пень в процессе диффузионного массопере-
носа, встраиваются в ступень [23; 24]. Часть 
адатомов может пересекать ступень, не взаи-
модействуя с ней. Теоретические расчеты по-
казывают, что такой переход к нелокальному 
транспорту может привести к возникновению 
нестабильности атомных ступеней в процес-
се сублимации кристалла.

С. Мисбах и др. [2] указывают на возможное 
влияние поверхностных вакансий на процес-
сы эшелонирования атомных ступеней. Авторы 
этой теоретической работы включили поверх-
ностные вакансии в рассмотрение процесса суб-
лимации кристалла, нагреваемого постоянным 
электрическим током. Основываясь на гипоте-
зе существования эффективного заряда повер-
хностных вакансий, исследователи предполо-
жили, что в приложенном электрическом поле 
вакансии будут двигаться в направлении, про-
тивоположном направлению движения адато-
мов. На основании сделанных предположений 
было показано, что изменение распределения 
атомных ступеней на поверхности кристалла, 
наблюдаемое при смене направления нагрева-
ющего электрического тока, обусловлено элек-
тромиграцией поверхностных вакансий. Не-
смотря на повышенный интерес к проблеме 
эшелонирования атомных ступеней на повер-
хности кремния, на данный момент нет экспе-
риментальных подтверждений или опровер-
жений влияния поверхностных вакансий на 
процессы эшелонирования атомных ступеней. 
Это, по-видимому, обусловлено трудностями в 
формировании и управлении ансамблем вакан-
сий на поверхности кристалла.

Следует отметить, что термическое травле-
ние кремния в малых потоках кислорода может 
приводить к существенному изменению морфо-

логии поверхности [3; 25–27]. Основные осо-
бенности взаимодействия кислорода с повер-
хностью кремния рассмотрены в работах [9; 
10]. Интересные результаты анализа транс-
формаций поверхности кремния на начальных 
стадиях травления кислородом чистых повер-
хностей кремния были получены методами 
сверхвысоковакуумной электронной микро-
скопии [4–8; 28] и сканирующей туннельной 
микроскопии (см., например: [29; 30]). С по-
мощью метода СВВ-ОЭМ Шимузу и др. [26] 
показали, что при температуре выше 500 ºС 
напуск кислорода в камеру электронного мик-
роскопа приводит к смещению атомных сту-
пеней в направлении вышележащих террас и 
образованию отрицательных островков – ямок 
травления глубиной в одно межплоскостное 
расстояние. Это было связано с формировани-
ем поверхностных вакансий в результате уда-
ления атомов кремния с поверхности в виде 
монооксида кремния SiO.

В работе [7] авторы использовали процесс 
термического травления для получения тон-
ких кремниевых пленок в просвечивающем 
электронном микроскопе. Толщина получен-
ных пленок кремния (111) составила 10–20 нм 
после травления поверхности кислородом при 
температуре 750–800 ºС. Исследования взаимо-
действия кислорода с поверхностью кремния 
(100) [3; 6] показали формирование на терра-
сах отрицательных островков эллиптической 
формы. Соотношение больших и малых осей 
эллипса составило примерно 1 : 7. На соседних 
террасах большие оси эллипсов были направ-
лены перпендикулярно. Такая форма остров-
ков и их относительное расположение объяс-
няются анизотропией диффузии вакансий на 
поверхности кремния (100), связанной с на-
личием поверхностной реконструкции (1 × 2). 
Формирование похожих островков также на-
блюдалось при травлении поверхности крем-
ния (111) атомами группы галогенов (Br, Cl, I) 
[31] и при бомбардировке поверхности крем-
ния атомами Xe [32; 33]. Несмотря на разные 
способы формирования поверхностных вакан-
сий (химические реакции, ионное облучение), 
существенное влияние вакансий на морфоло-
гию поверхности кремния очевидно и требу-
ет детального исследования.

Адсорбция кислорода на грани кремния (111). 
Напуск кислорода в сверхвысоковакуумную 
камеру при значениях давления кислорода 
меньше некоторого критического Pcr не при-
водил к заметному изменению интенсивности 
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как основных, так и сверхструктурных диф-
ракционных рефлексов [34]. На ОЭМ-изобра-
жениях поверхности кремния не происходи-
ло изменения электронно-микроскопического 
контраста, но наблюдалось направленное пе-
ремещение атомных ступеней в сторону вы-
шележащих террас.

На рис. 2 представлена серия ОЭМ-изобра-
жений, являющихся фрагментами видеозапи-
си, процесса термического травления поверх-
ности кремния (111) при 920 ºС и различных 
давлениях кислорода. Нагрев кристалла осу-
ществлялся пропусканием постоянного элек-
трического тока в направлении вниз по сту-
пеням. Такое направление было выбрано для 
создания условий эшелонирования атомных 
ступеней на поверхности кремния. При на-
пуске кислорода в камеру образца было за-
регистрировано смещение атомных ступеней 
в результате термического травления повер-
хности кремния. Увеличение давления кис-
лорода приводило к увеличению скорости 
смещения атомных ступеней и уменьшению 
размеров террас. Из измерений скорости сме-
щения атомных ступеней по поверхности крем-
ния и среднего расстояния между ступенями 
были определены скорости травления повер-

хности, которые составили 0,05 (a), 0,12 (б), 
0,16 (в) и 0,25 МС/c (г). Смена направления, 
нагревающего кристалл постоянного электри-
ческого тока, как и в случае эшелонирования 
при сублимации, приводила к трансформации 
системы эшелонов в систему регулярно рас-
положенных ступеней.

Эксперименты показывают, что в процессе 
термического травления поверхности крем-
ния по ступенчато-слоевому механизму эше-
лонирование ступеней в интервале темпе-
ратур 850–1 050 ºС происходит при том же 
направлении электрического тока, что и в 
случае сублимации (см. рис. 2). Иными сло-
вами, при напуске кислорода эшелоны сту-
пеней на поверхности кремния сохранялись 
в условиях нагрева кристалла пропусканием 
постоянного электрического тока в направле-
нии нижележащих террас, а система регуляр-
ных ступеней формировалась в случае, когда 
электрический ток протекал в противополож-
ном направлении. Более того, исследования 
морфологии поверхности кремния во втором 
(1 050–1 250 ºС) и третьем (1 250–1 350 ºС) 
температурных интервалах эшелонирования, 
проведенные в условиях адсорбции кислоро-
да, также не показали значительных измене-

Рис. 2. Серия ОЭМ-изображений поверхности кремния (111) при температуре 920 ºС в условиях термического  
травления при различных давлениях кислорода P1 (а) < P2 (б) < P3 (в) < P4 (г)

ба

гв
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ний в распределении атомных ступеней по 
сравнению со случаем сублимации. Однако 
следует заметить, что в случае, когда на по-
верхности изначально были сформированы 
маленькие эшелоны, состоящие из трех-пяти 
ступеней, напуск кислорода при температуре 
подложки 900 ºС приводил к исчезновению 
эшелонов и формированию системы регуляр-
но расположенных ступеней [35].

Важными параметрами, характеризующими 
процессы изменения морфологии поверхнос-
ти кремния при термическом отжиге и трав-
лении, являются равновесный поток атомов 
кремния с поверхности кристалла j0, который 
может быть вычислен из данных по равновес-
ному давлению пара кремния P0, и поток моле-
кул газа на поверхность кремния z0, зависящий 
от давления газа P в камере образца. Расчеты, 
проведенные с помощью молекулярно-кине-
тической теории, показывают, что в процессе 
термического травления кремния кислородом 
при температурах менее 850 ºС и давлениях 
газа более 1,0 × 10–9 мм рт. ст. количество ато-
мов кремния, испаряющихся с единицы пло-
щади поверхности в единицу времени, будет 
меньше количества молекул кислорода, испы-
тывающих соударение с поверхностью крис-
талла. Это означает, что если все молекулы 
кислорода, соударяющиеся с поверхностью 
кремния, прореагируют с кремнием, то ско-
рость травления поверхности будет превы-
шать скорость испарения кристалла уже при 
давлении 10–9 мм рт. ст. 

С увеличением давления кислорода в сверх-
высоковакуумной камере следует ожидать уве-
личения плотности поверхностных вакансий и 
соответственно более высоких скоростей трав-
ления поверхности. Это подтверждается про-
веденными измерениями скоростей движения 
атомных ступеней при термическом травлении 
поверхности кремния кислородом при различ-
ных давлениях газа (рис. 3). Нестабильность 
эшелонов, состоящих из небольшого количес-
тва ступеней, связывается с наблюдаемым в 
экспериментах уменьшением размеров тер-
рас. Изменение размеров террас, расположен-
ных между эшелонами ступеней (см. рис. 2), 
по-видимому, обусловлено уменьшением эф-
фективной длины миграции адатома кремния 
вследствие появления дополнительных стоков 
в виде поверхностных вакансий. Заметим, что 
среднее расстояние между атомными ступе-
нями на атомно-чистой поверхности кремния 
при сублимации, согласно работе [36], зависит 

от температуры. С увеличением температуры 
от 1 050 до 1 200 ºС расстояние между ступе-
нями уменьшалось, что было связано с фор-
мированием вакансий на поверхности в про-
цессе сублимации кремния. 

Совокупность полученных эксперимен-
тальных данных, характеризующих поведе-
ние атомных ступеней при взаимодействии с 
кислородом, позволяет предположить, что в 
рассматриваемом вакансионном механизме 
термического травления присутствие на повер-
хности кристалла ансамбля вакансий не вли-
яет на механизмы эшелонирования атомных 
ступеней, однако может приводить к уменьше-
нию диффузионной длины адатомов кремния. 
Это может быть объяснено либо отсутствием 
заряда поверхностной вакансии во всем ис-
следованном интервале температур подложки 
850–1 260 °С, либо тем фактом, что механизм 
травления поверхности не связан с образова-
нием поверхностных вакансий, и наблюдае-
мые эффекты обусловлены диффузией и вза-
имодействием адатомов кислорода с атомами 
ступени. Для выяснения наиболее вероятно-
го механизма термического травления повер-
хности кремния кислородом необходимы до-
полнительные исследования.

Расчет концентрации вакансий и адато-
мов в рамках БКФ. Поверхностная диффу-
зия детально рассмотрена в теории Бартона, 
Кабреры, Франка (БКФ) [14]. Согласно этой 
теории, движение атомных ступеней по по-
верхности сублимирующего кристалла обус-
ловлено процессами испарения атомов с по-
верхности кристалла. Процесс испарения 
атомов можно представить в виде несколь-
ких последовательных стадий: отрыв атома 

Рис. 3. Экспериментальные зависимости  
скорости смещения атомных ступеней V  

на поверхности кремния (111) от размеров  
террас d при различных давлениях кислорода  

(P1 < P2 < P3 < P4 < P5)
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из излома ступени и диффузия вдоль ступе-
ни, затем отрыв атома от ступени и диффу-
зия по террасе и, наконец, испарение с тер-
расы в пар. Учет влияния поверхностных 
вакансий на диффузионные процессы, про-
текающие на поверхности кристалла, приво-
дит к появлению системы нелинейных диф-
ференциальных уравнений второго порядка 
[37]. Эти уравнения описывают изменение 
концентрации адатомов и вакансий на тер-
расе между атомными ступенями. Для уче-
та процессов генерации вакансий, иниции-
рованных адсорбцией атомов кислорода, а 
также диффузии вакансий в объем кристал-
ла, введем в систему уравнений дополни-
тельные члены, учитывающие эти процес-
сы. Внешний источник вакансий постоянной 
мощности эквивалентен добавлению в пра-
вую часть диффузионного уравнения для ва-
кансий константы F:

 
∂ρ
∂t  = D 2ρ – 

ρ
τρ

 – Kρσ + Kρ0σ0 , (1)

 
∂σ
∂t  = Λ 2σ – 

σ
τσ

 – Kρσ + Kρ0σ0 + F , (2)

где ρ, σ – соответственно, концентрации ада-
томов и вакансий; ρ0, σ0 – равновесные кон-
центрации адатомов и вакансий; D, Λ – коэф-
фициенты поверхностной диффузии адатома 
и вакансии; τρ, τσ – времена жизни адатома и 
вакансии в состоянии адсорбции на террасе; 
K – коэффициент, учитывающий процессы ге-
нерации и аннигиляции адатомов и вакансий 
на террасе. Поясним некоторые члены систе-
мы уравнений (1), (2): D 2ρ, Λ 2σ – диффузи-
онные члены, описывающие поверхностную 
диффузию адатомов и вакансий; Kρ0σ0, Kρσ – 
скорости генерации и аннигиляции пар ада-
том – вакансия на террасе; –ρ/τρ, –σ/τσ – чле-
ны, учитывающие испарение адатома и уход 
вакансии в объем, соответственно.

Следует отметить, что в системе нелиней-
ных дифференциальных уравнений (1), (2) не 
учитывается образования кластеров вакансий 
и адатомов. Однако даже при таком упрощении 
система уравнений трудна для аналитического 
решения. Рассмотрим случай, когда скорость 
испарения адатомов с поверхности кристалла 
не велика. Тогда можно предположить незна-
чительные изменения плотности адатомов и 
вакансий. Введем величины δρ и δσ, малые по 
сравнению с равновесными значениями кон-
центрации адатомов и вакансий:

 ρ = ρ0 + δρ, (3)

 σ = σ0 + δσ. (4)

Линеаризуем дифференциальные уравне-
ния, подставив выражения (3), (4) в уравне-
ния (1) и (2):

 

∂(δρ)
∂t  =D 2δρ – ( 1

τρ
 + Kσ0)� δρ – 

– Kρ0δσ + (– 
ρ0

τρ
),  (5)

 

∂(δσ)
∂t  =Λ 2δσ – ( 1

τσ

 + Kρ0)� δσ – 

– Kσ0δρ + (– 
σ0

τσ ) + F.  (6)

В случае, когда скорость движения ступе-
ни по поверхности кристалла мала по сравне-
нию с темпами диффузии адатомов и вакан-
сий (т. е. ситуация, близкая к равновесию), 

значения производных ∂(δρ)
∂t

,  ∂(δσ)
∂t

 можно 

приравнять к нулю. Тогда линеаризованные 
уравнения примут вид:

 

D 2δρ – ( 1
τρ

 + Kσ0)� δρ – Kρ0δσ = ρ0

τρ
,

 (7)

 

Λ 2δσ – ( 1
τσ

 + Kρ0)� δσ – 

– Kσ0δρ + F = 
σ0

τσ
.  (8)

Получим систему линейных неоднородных 
дифференциальных уравнений второго по-
рядка. Граничные условия, в соответствии с 
данными работы [37], запишем таким обра-
зом, чтобы на ступенях концентрация адато-
мов и вакансий была равновесной:
 ρ(±l/2) = ρ0, (9)

 σ(±l/2) = σ0. (10)
Тогда решения системы уравнений (5), (6) 

для относительного изменения концентра-
ций адатомов и вакансий в случае различных 
скоростей генерации вакансий из внешне-
го источника будут выглядеть, как показа-
но на рис. 4. График распределения относи-
тельного изменения концентраций адатомов 
δρ(x) (пунктирные линии) и вакансий δσ(x) 
(сплошные линии), в условиях, близких к 
равновесным, также представлен на рис. 4. 
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Расстояние между ступенями l = 200, где за 
единицу длины принято расстояние меж-
ду соседними положениями адсорбции для 
адатома на поверхности кремния (111). На 
ступенях выполняются граничные условия 
(9), (10), соответствующие поддержанию рав-
новесных концентраций. В середине терра-
сы (x = 0) наблюдается уменьшение концент-
рации адатомов и увеличение концентрации 
вакансий за счет испарения и аннигиляции 
пар адатом – вакансия.

Сравнение расчетных значений с эк-
спериментальными данными. Приведем 
оценки некоторых параметров, используе-
мых в диффузионных уравнениях (7), (8).  
Согласно экспериментальным данным [38; 
39], вблизи температуры сверхструктурного 
перехода на поверхности кремния (111) равно-
весная концентрация адатомов кремния ρ0 со-
ставляет величину порядка 0,2 МС. Свободная 
энергия адатома составляет Es = 0,15 эВ. Следо-
вательно, энергия испарения адатома с террасы 
Ws, равная разнице полной энергии испарения 
W и свободной энергии адатома Es, составляет 
4,05 эВ. Тогда время жизни адатома до испа-
рения в пар τρ = 1,4 × 104 c. Коэффициент диф-
фузии D = 2 × 10–8 см2 с–1 определяется через 
энергию активации поверхностной диффузии 
Us, которая, согласно данным работ [40; 41], 
составляет порядка 1,3 эВ. В работе [42] сооб-
щается, что энергия активации диффузии ва-
кансии в объеме кремния порядка 4,1 эВ. Тогда 
характерное время жизни вакансии на терра-
се, определяемое процессом стока вакансии 

в объем кристалла, составляет τσ = 2,2 × 104 c.  
Скорость испарения в наших условиях оп-
ределяется как отношение равновесной кон-
центрации адатомов к времени жизни адато-
ма ρ0/τρ = 10–5 с–1. 

Согласно классическим представлениям, 
равновесные концентрации адатомов и ва-
кансий на поверхности кристалла, определя-
емые через свободные энергии образования 
адатомов и вакансий, в условиях равновесия 
одинаковы – ρ0 = σ0. Однако это справедливо 
только при условии малости ρ0 и σ0 по сравне-
нию с поверхностной плотностью атомов n0, 
т. е. когда адатомы можно рассматривать как 
идеальный газ. Поясним это на простом при-
мере, рассматривая формирование адатома и 
вакансии на поверхности кристалла в модели 
Косселя. Образование адатома можно пред-
ставить как перемещение атома из положе-
ния адсорбции в изломе на ступени в поло-
жение адсорбции на террасе. В этом процессе 
необходимо разорвать три связи, образован-
ные атомом в изломе с ближайшими сосед-
ними атомами кристалла, и образовать одну 
связь с атомом террасы. Таким образом, пол-
ностью разрываются только две связи. Ана-
логичным образом образование поверхност-
ной вакансии может быть представлено как 
отрыв атома из террасы и встраивание в из-
лом на ступени. При этом разрываются пять 
связей атома террасы с соседними атомами 
кристалла, и формируются три связи в по-
ложении адсорбции на изломе. Суммарное 
изменение количества полностью разорван-
ных связей составляет опять только две связи.  
Следовательно, в рамках такой простой моде-
ли равновесные концентрации адатомов и ва-
кансий должны быть равны.

Следует заметить, что экспериментальные 
работы [38; 39] показывают наличие значи-
тельного количества адатомов на поверхнос-
ти кремния при температурах около 900 ºС, 
в то время как при более высоких темпера-
турах (вблизи температуры плавления крем-
ния) отмечается увеличение концентрации 
вакансий [19; 43]. Это свидетельствует о раз-
личных энергиях формирования адатомов и 
вакансий на поверхности кремния. По-ви-
димому, для более точного расчета энергии 
формирования точечных дефектов необходи-
мо учитывать энергию релаксации решетки 
вокруг дефекта, а также принимать во внима-
ние эффекты, обусловленные не только бли-
жайшими к дефекту соседями, но и атомами, 

Рис. 4. Результаты расчетов  
относительных изменений концентраций адатомов 

δρ(x) (пунктирная линия) и поверхностных вакансий 
δσ(x) (сплошная линия) на террасе между атомными 

ступенями для различных скоростей генерации  
вакансий (F1 < F2 < F3)
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расположенными во второй и третьей коор-
динационных сферах. Анализ литературных 
источников показывает, что эксперименталь-
ное определение равновесной плотности по-
верхностных вакансий не проводилось, что 
связано, по-видимому, с трудностями регист-
рации малых концентраций вакансий. Тем не 
менее оценить величину равновесной концен-
трации поверхностных вакансий можно, ана-
лизируя скорость перемещения атомных сту-
пеней по поверхности кристалла.

В случае травления поверхности кремния 
кислородом, скорость генерации вакансий из 
внешнего источника можно выразить через 
давление газа. Если предположить, что в на-
ших экспериментальных условиях все моле-
кулы кислорода реагируют с атомами кремния 
с образованием пары вакансий и что коэффи-
циент прилипания молекулы кислорода к по-
верхности равен единице, то скорость генера-
ции вакансий на поверхности кремния будет 
равна удвоенному количеству молекул кисло-
рода, адсорбирующихся на единицу площади 
поверхности кристалла в единицу времени: 

F = 3,51 · 1022 · 
2P

(MT)½,

где P – давление газа над поверхностью, М – 
относительная молекулярная масса газа, Т – 
термодинамическая температура газа. С уве-
личением скорости генерации вакансий F на 
поверхности наблюдается увеличение концен-
трации вакансий σ и уменьшение концентра-
ции адатомов ρ в центре террасы. Очевидно, 
с увеличением концентраций поверхностных 

вакансий и адатомов увеличивается поток то-
чечных дефектов к атомным ступеням. В рам-
ках рассматриваемой модели скорость пе-
ремещения атомной ступени определяется 
потоками атомов и вакансий к ступени. Ско-
рость движения ступени, согласно [37], мож-
но выразить через градиенты концентраций 
по формуле:

V = 2D 
ρ0

n0
 

∂ρ
∂x

(l/2) – 2Λ
σ0

n0

∂σ
∂x

(l/2).

На рис. 5 представлены графики зависи-
мости скорости ступени от скорости генера-
ции F для террас различной ширины (а) и от 
размеров террасы для различных значений F 
(б). Полученные расчетные зависимости ка-
чественно описывают экспериментальные 
данные по скорости смещения атомных сту-
пеней на поверхности кремния (111) при раз-
личных давлениях кислорода P и размерах 
террас d (см. рис. 5). С увеличением скоро-
сти генерации вакансий F наблюдается уве-
личение скорости смещения атомной ступени. 
Причем для ступеней с большими террасами 
скорость смещения ступеней больше при пос-
тоянном значении F. 

Для рассматриваемого случая малых от-
клонений концентраций от равновесных зна-
чений скорость ступени зависит от величин 
равновесной концентрации адатомов и вакан-
сий ρ0, σ0. Совпадение расчетной и экспери-
ментально измеренной скорости движения 
ступени достигается при значениях σ0 = 0,023. 
Иными словами, равновесная концентрация ва-
кансий при этих температурах должна быть на 

Рис. 5. Результаты расчетов зависимости скорости ступени V от скорости генерации вакансий F  
для террас различной ширины (б) и размеров террасы d при различных значениях скорости  
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порядок меньше равновесной концентрации 
адатомов, что согласуется с эксперименталь-
ными данными, полученными другими авто-
рами. В частности, это объясняет тот факт, что 
при быстром охлаждении кремния от 900 ºС до 
комнатной температуры на поверхности (111) 
наблюдается образование двумерных «поло-
жительных» островков, в то время как скоп-
лений вакансий не формируется. 

Заключение

В заключение отметим, что проведенные 
исследования указывают на влияние адсорб-
ции молекулярного кислорода на распределе-
ние атомных ступеней на поверхности крем-
ния в условиях резистивного нагрева подложки 
пропусканием электрического тока. Получен-
ные экспериментальные и расчетные данные 
позволяют провести оценки равновесных кон-
центраций поверхностных вакансий на повер-
хности кремния.
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