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Аннотация
Предмет исследования. В работе экспериментально изучено распределение концентрации адатомов на 
экстремально широких террасах поверхности Si(111), сопоставимых по размерам с длиной диффузии адатомов. 
Метод. Экстремально широкие террасы созданы в процессе in situ экспериментов, проводимых методом 
сверхвысоковакуумной отражательной электронной микроскопии в условиях высокотемпературного отжига 
образцов Si(111) (более 1000 °C) с быстрым охлаждением до 750 °C для формирования доменов сверхструктуры 
7 × 7. Детальный анализ морфологии поверхности террас выполнен методом ex situ атомно-силовой микроскопии  
в атмосферных условиях. Основные результаты. На основе изображений, полученных с помощью атомно-
силового микроскопа, с высоким разрешением (1,2 нм/пиксел) сформированы панорамные топографические 
изображения террас. С использованием цифровой обработки панорамных изображений, экспериментально 
визуализировано распределение концентрации адатомов n. Для террасы, охлажденной от 1070 °С, в центре 
террасы n принимает минимальные значения около 0,13 БС (1 бислой (БС) = 1,56 × 1015 см−2), а вблизи 
ступени, ограничивающей террасу — возрастает до 0,14 БС. Такое радиальное распределение n(r) при 1070 °С 
соответствует коэффициенту диффузии адатомов D = 59 ± 12 мкм2/c. Обнаружено, что для террасы, охлажденной 
от 1090 °С, подход, который предполагает одинаковую длину диффузии адатомов по всей террасе, не описывает 
экспериментальное распределение n(r). Для его анализа использовано решение стационарного уравнения 
диффузии в предположении, что D не является константой. На основе численного решения получена зависимость 
D от экспериментально измеренных значений n. При 1090 °С в предположении, что время жизни адатомов не 
зависит от n, получено, что коэффициент диффузии адатомов уменьшается от 140 мкм2/c при n = 0,093 БС 
(в центральных областях террасы) до 5 мкм2/c при n = 0,118 БС (возле ступени). Практическая значимость. 
Результаты работы экспериментально демонстрируют, что управление концентрацией адатомов может быть 
использовано для существенного изменения диффузионных свойств адсорбционного слоя на поверхности 
кристалла.
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Abstract
The authors experimentally studied the distribution of the adatom concentration on extremely wide terraces of the 
Si(111) surface whose dimensions are comparable with the diffusion length of adatoms. The extremely wide terraces 
were created during in situ experiments carried out by ultrahigh vacuum reflection electron microscopy by high-
temperature annealing of Si(111) samples (more than 1000 °C) followed by rapid cooling to 750 °C to form 7 × 7 
superstructure domains. A detailed analysis of the surface morphology of the terraces was carried out by ex situ atomic 
force microscopy under ambient conditions. Based on high-resolution (1.2 nm/pixel) atomic force microscopy images, 
panoramic topographic images of the terraces were formed. Digital processing of the panoramic images visualized the 
distribution of the adatom concentration n. For a terrace cooled from 1070 °C, central terrace regions show minimum n 
values around 0.13 BL (1 bilayer (BL) = 1.56×1015 cm−2); close to the monatomic step bordering the terrace, n increases 
to about 0.14 BL. The authors determined that this radial distribution n(r) at 1070 °C corresponds to the adatom diffusion 
coefficient D = 59 ± 12 μm2/s. It was found that, for a terrace cooled from 1090 °C, the approach assuming the same 
adatom diffusion length over the entire terrace does not describe the experimental n(r) distribution. For its analysis, the 
authors used the solution of the stationary diffusion equation under the assumption that D is not constant. Based on a 
numerical solution, the dependence of D on the experimentally measured n values was obtained. Under the assumption 
that adatom lifetime does not depend on n at 1090 °C, the adatom diffusion coefficient was found to decrease from 
140 μm2/s at n = 0.093 BL (in the central terrace regions) to 5 μm2/s at n = 0.118 BL (near the step). The results of this 
work experimentally demonstrated that the control over adatom concentration can be used to significantly vary the 
diffusion properties of the adsorption layer on the crystal surface.
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Введение

Изучение процессов сублимации, диффузии, встра-
ивания и выхода адатомов из ступени на поверхности 
кристалла — важные темы фундаментальных иссле-
дований в области физики конденсированного состо-
яния вещества. Эти основные процессы контролиру-
ют концентрацию адатомов на террасах и эволюцию 
морфологии поверхности кристалла [1, 2]. Главным 
является понимание основных механизмов диффузии 
адсорбированных атомов на поверхности кристалла 
при сублимации, адсорбции атомов и эпитаксиальном 
росте, так как процесс диффузии имеет большое прак-
тическое значение для современных полупроводнико-
вых технологий [3, 4].

Поверхность Si(111), которая отжигалась при высо-
ких температурах и затем охлаждалась до комнатной 
температуры, характеризуется наличием сверхструкту-
ры 7 × 7. Реконструкция структуры 7 × 7 поверхности 
кремния (Si) стабильна ниже 830 °С, при повышении 
температуры поверхность Si(111) испытывает фазовый 
переход первого рода в неупорядоченную структуру 
«1×1». Данный переход обратимый, охлаждение по-

верхности ниже 830 °С [5] приводит к восстановле-
нию реконструкции 7 × 7 [6]. В работе [7] показано, 
что элементарная ячейка неупорядоченной структуры 
«1 × 1» имеет более высокую атомную плотность, чем 
элементарная ячейка 7 × 7. Это приводит к образова-
нию избыточных адатомов на поверхности, которые 
группируются в кластеры [8, 9], при процессе перехода 
от структуры «1 × 1» в реконструкцию 7 × 7. То, что 
верхний слой поверхности 7 × 7 состоит из адатомов 
показано в работе Харрисона [10].

В работе [11] выполнен расчет распределения 
концентрации адатомов на основе эксперименталь-
ных данных о кинетике движения ступеней на по-
верхности Si(111). Изменения концентрации на тер-
расе шириной порядка 1 мкм при температуре около 
927 °С составляют порядка 10−5 МС (монослой) 
(1 МС = 7,8 × 1014 см–2). Эти значения слишком малы, 
чтобы их зарегистрировать современными методами. 
Потому неравномерность распределения можно экс-
периментально измерить только на широких террасах, 
размер которых сопоставим с длиной диффузии ада-
томов. В работе [12] показано, что экспериментальное 
изучение распределения концентрации адатомов на 
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террасах в условиях сублимации можно использовать 
для исследования атомных процессов на поверхности 
кристаллов.

Методика проведения эксперимента

Образцы размерами 7 × 1 × 0,38 мм, вырезанные из 
стандартной пластины Si(111) n-типа, имеют удельное 
сопротивление 0,3 Ом∙см и отклонение от кристалло-
графической грани порядка 0,01°. После химической 
очистки образцов петролейным эфиром, следуя мето-
дике, представленной в работе [13], методом травления 
пучком ионов аргона низкой энергии на поверхности 
образцов сформирована лунка. Каждый образец отжи-
гался при температуре 1300 °C в in situ сверхвысокова-
куумном отражательном электронном микроскопе для 
получения атомно-чистой поверхности. Дальнейший 
отжиг при температурах 1090 °C и 1070 °C приводил 
к формированию экстремально широких террас диа-
метром 52 мкм и 70 мкм соответственно. Затем тем-
пература образцов быстро (более 100 °С/с) снижалась 
до 750 °C для формирования доменов сверхструктуры 
7 × 7 на поверхности Si(111). После отжига при 750 °C 
в течение 10 с нагрев отключался, и образцы вынима-
лись из микроскопа.

Морфология поверхности образцов детально ана-
лизировалась методом ex situ атомно-силовой микро-
скопии в атмосферных условиях. В настоящей работе 
использован атомно-силовой микроскоп (АСМ) Bruker 
MultiMode 8 в полуконтактном режиме измерений. 
Осуществлено сканирование отдельных фрагментов ка-
ждой террасы с высоким разрешением (1,2 нм/пиксел) 
и размером изображения 17 × 9 мкм (рис. 1, a). Каждое 
изображение обработано в программе Gwyddion для 
устранения дефектов, вносимых несовершенством си-
стемы сканирования АСМ. Отдельные изображения 
объединялись в панорамное изображение, приведенное 

на рис. 1, b. Эксперименты выполнены на оборудовании 
Центра коллективного пользования «Наноструктуры» 
(г. Новосибирск).

Получение и обработка панорамного  
АСМ-изображения

На панорамном АСМ-изображении террасы Si(111) 
(рис. 1, b) видно, что между треугольными темными 
участками, соответствующими доменам сверхструкту-
ры 7 × 7, есть светлые области, которые соответствуют 
большему значению высоты из-за более высокой по-
верхностной атомной плотности. Эти участки сформи-
ровались в процессе отжига образца при температуре 
750 °C из адатомов, диффундировавших на поверхно-
сти при высоких температурах (около 1090 °C). 

В процессе сверхструктурного перехода первого 
рода адатомы на поверхности Si(111) перераспре-
деляются, образуя области со структурами «1 × 1» 
и 7 × 7, которые имеют различную высоту на АСМ-
изображении. Примем за ноль высоты уровень поверх-
ности со структурой 7 × 7 (темные участки с треуголь-
ной огранкой), на участках с высокой концентрацией 
адатомов преобладает доля структуры «1 × 1», что соот-
ветствует большему значению высоты на изображении. 
Введем обозначение локальной концентрации адатомов, 
соответствующей участкам со сверхструктурой 7 × 7 — 
n_. Известно, что необходимы четыре избыточных ада-
тома из адсорбционного слоя для формирования одной 
сверхструктурной ячейки 7 × 7, площадью 6,26 нм2 
[7]. Получаем, что локальная концентрация адато-
мов, необходимая для формирования ячейки струк-
туры 7 × 7, равна n_ = 4/6,26 нм2 = 0,041 БС (бислой) 
(1 БС = 1,56×1015 см−2) [7]. Используя распределение 
средней высоты h нереконструированных участков по-
верхности и значение концентрации n_, на основе под-
хода, разработанного в работе [12], можно вычислить 

Рис. 1. Экстремально широкая терраса на поверхности Si(111): АСМ-изображение фрагмента террасы вблизи атомной 
ступени (a); панорамное изображение террасы диаметром 52 мкм (b)

Fig. 1. Extremely wide terrace on the Si(111) surface: AFM image of a fragment of a terrace near an atomic step (a); panoramic 
image of a terrace with a diameter of 52 μm (b)
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локальную концентрацию адатомов n, существовавшую 
в рассматриваемой области для сверхструктурного пе-
рехода «1 × 1»→ 7 × 7:

	 n = αh + n_,

где α — нормировочный коэффициент.
Вблизи атомной ступени на поверхности Si(111) 

при температурах выше 830 °C концентрация адатомов 
близка к равновесной n ≈ neq [11]. При температуре 
1090 °C равновесная концентрация составляет 0,21 БС 
[12]. Тогда при α = 1,36 нм–3, локальной концентрации 
n_ = 0,041 БС формула для расчета концентрации ада-
томов принимает вид

	 n = 1,36h + 0,041 БС,	 (1)

где средняя высота нереконструированных участков h 
задается в нм.

Результаты

На рис. 2 приведено АСМ-изображение террасы 
диаметром около 70 мкм, полученной после отжига 
при температуре 1070 °C. Видно, что терраса является 
эллипсоидом, немного вытянутым в вертикальном на-
правлении. В верхней части изображения можно видеть 
дефект морфологии поверхности террасы — двумер-
ный вакансионный островок, сформированный при бы-
стром охлаждении образца. Для анализа распределения 
концентрации адатомов использована часть террасы, 
удаленная от данного дефекта. 

Для качественного представления распределения 
адатомов на ее поверхности, терраса разделена на ква-
дратные участки. Для каждого квадрата вычислено 
значение нормированной площади s участков со струк-
турой «1 × 1» поверхности (рис. 3, a) [12]. Светлые 
области соответствуют участкам с большей долей пло-
щади высокой атомной плотности. Видно, что доля пло-

щади, занятая участками со структурой «1 × 1», мини-
мальна в центре, а вблизи краев достигает максимума. 

Получено распределение средней высоты h(r) для 
данной террасы при разбиении панорамного АСМ-
изображения на кольца (рис. 3, b). Анализируя экс-
периментальные данные, построено радиальное рас-
пределение концентрации адатомов n(r) (рис. 4, a) с 
использованием формулы (1). На графике видно, что 
изменение концентрации между центральными об-
ластями (n = 0,13 БС) и около ступени (n = 0,14 БС) 
составляет порядка 0,01 БС и надежно разрешается с 
учетом случайных отклонений значений от аппрокси-
мации n(r) для случая центральной круглой террасы, в 
которой коэффициент диффузии и время жизни счита-
ются постоянной величиной [11]: 

Рис. 2. АСМ-изображение террасы диаметром 70 мкм, 
полученной после отжига при 1070 °C 

Fig. 2. AFM image of a terrace with a diameter of 70 μm 
obtained after annealing at 1070 °C

Рис. 3. Распределение доли площади участков с высокой атомной плотностью s на террасе с разбиением  
на 50 × 50 квадратов (a), схема разбиения террасы диаметром 52 мкм на 7 колец (b)

Fig. 3. Distribution of the area fraction of areas with a high atomic density s on a terrace with a division into 50 × 50 squares (a), 
scheme of the partition of a terrace with a diameter of 52 μm into 7 rings (b)
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	 n(r) = BiI0(r), 	 (2)

где I0 — функция Бесселя первого рода нулевого по-
рядка; Bi — коэффициент; r = r/xs, xs — среднее пере-
мещение атома в адсорбированном состоянии до де-
сорбции (длина диффузии). На основе аппроксимации 
экспериментального распределения концентрации n(r) 
формулой (2) определена длина диффузии адатомов 
xs = 51 ± 5 мкм, соответствующая температуре под-
ложки 1070 °C.

Для вычисления коэффициента диффузии D необ-
ходимо знать время жизни адатома на террасе τ до де-
сорбции. Экспериментально получено, что зарождение 
каждого нового двумерного островка в центре круглой 
террасы происходило с периодом 136 с, что соответ-
ствует сублимации БС адатомов. Тогда средний поток 
адатомов, с поверхности рассчитываемый по формуле

 	 j = . 

составит величину 0,007 БС/с.
Для концентрации адатомов 0,14 БС вблизи края 

ступени τ = 20 с.
Коэффициент диффузии D находится из формулы 

Эйнштейна для хаотического движения [11]:

	 xs = √Dτ. 	 (3)

Для террасы, охлажденной от 1070 °C, коэффициент 
диффузии адатомов равен 59 ± 12 мкм2/c.

Для образца после отжига при температуре 1090 °C 
сформировалась терраса диаметром 52 мкм. Следуя 
такой же методике получения и обработки АСМ-изо
бражения, экспериментально составлено радиальное 
распределение концентрации адатомов на террасе 
(рис. 4, b). Видно, что n возрастает с увеличением рас-
стояния от центра террасы: минимальная концентрация 
наблюдается в центре террасы (n = 0,09 БС), по мере 
приближения к ступени n увеличивается до 0,21 БС. 
Полученное распределение не описывается формулой 
(1), так как в интервале n = 0,09–0,11 БС длина диффу-

зии, рассчитанная на основе аппроксимации (2), пред-
полагающей постоянный диффузионный коэффициент, 
составила 30 ± 4 мкм, а в интервале n = 0,11–0,18 БС — 
xs = 4 ± 0,2 мкм. Таким образом, длина диффузии ме-
няется в зависимости от концентрации адатомов на 
террасе, и подход, описанный в работе [11], предпола-
гающий D и xs константами, не применим для описания 
распределения концентрации адатомов на экстремально 
широких террасах поверхности Si(111) при 1090 °C.

В формулу (3) длины диффузии xs входят два сомно-
жителя: коэффициент диффузии D и время жизни ада-
тома на террасе τ. Длина диффузии изменяется с 4 до 
30 мкм, почти в 8 раз. Для того чтобы это произошло, 
один из сомножителей должен увеличиться примерно 
в 64 раза. Поскольку энергия сублимации остается 
постоянной, значительное увеличение τ приведет к воз-
растанию энергии десорбции адатома и к уменьшению 
n вблизи ступени. Это не соответствует реальности, 
наблюдаемой в эксперименте, поэтому изменением τ на 
террасе можно пренебречь. Для дальнейшего анализа 
n(r) решено стационарное уравнение диффузии в пред-
положении, что D не является постоянной величиной:

	 (D n) –  = 0,

где  — оператор градиента.
Перенесем второй член уравнения в правую часть 

и проинтегрируем полученное выражение по радиусу:

	 ∫
r

0
(D n)dr = ∫

r

0
  dr.

В правой части уравнения перейдем от интегриро-
вания к суммированию по участкам поверхности, для 
которых из экспериментальных данных рассчитаны 
ni (численное значение концентрации адатомов в i-ом 
кольце) и ri (средний радиус точек i-го кольца).

	 Dj nj = ∑
j

i=0
.

Рис. 4. Радиальное распределение концентрации адатомов на террасе диаметрами: 70 мкм (a); 52 мкм (b)
Fig. 4. Radial distribution of adatom concentration on a terrace with a diameter: 70 μm (a); 52 μm (b)
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Выразим коэффициент диффузии в j-ом кольце:

	 Dj = 

∑
j

i=0

nj
.	 (4)

На основе выражения (4) построено радиальное 
распределение коэффициента диффузии D, обозначен-
ное черными квадратами на рис. 5, а. Видно, что в цен-
тральной области круглой террасы D увеличивается и 
достигает максимального значения 140 мкм2/c, а вблизи 
ступени — уменьшается до 5 мкм2/c.

Построена зависимость коэффициента диффузии 
D от локальной концентрации адатомов n в логариф-
мическом масштабе (рис. 5, b). Физической причиной 
такого сильного изменения D может быть изменение 
концентрации адатомов. В рамках классических те-
оретических подходов [14] поверхностная диффузия 
рассматривается как диффузия невзаимодействующих 
частиц. В условиях, когда концентрация адатомов мо-
жет достигать 0,2 БС, взаимодействие частиц может 
привести к уменьшению коэффициента диффузии. 
Оценим концентрацию адатомов, при которой может 
наблюдаться данный эффект. Известно, что адатом об-
разует с поверхностью Si(111) три ковалентные связи 
[15]. Чтобы насытить все оборванные связи на поверх-
ности Si(111) концентрация адатомов должна достиг-
нуть 1/3 МС ≈ 0,167 БС. Тогда диффузия адатомов с 
концентрацией, близкой к 0,167 БС и выше, должна 
отличаться от диффузии адатомов с концентрацией 
n ≤ 0,167 БС из-за принципиального изменения свойств 
адсорбционного слоя при концентрации 0,167 БС. 

В предположении, что время жизни адатома на тер-
расе τ можно считать постоянным, радиальное распре-
деление xs ведет себя аналогично D (рис. 5, a). Вблизи 
центра террасы длина диффузии xs достигает макси-

мального значения 64 мкм, около ступени xs умень-
шается до 10 мкм. На рис. 5, b приведена зависимость 
длины диффузии от концентрации адатомов в логариф-
мическом масштабе. Аналогично зависимости D(n), xs 
быстро растет при уменьшении n, и наоборот, уменьша-
ется при ее высоких значениях n возле ступени.

Заключение

Экспериментально получены радиальные рас-
пределения концентрации адатомов n для террас на 
поверхности Si(111) диаметром 70 и 52 мкм, быстро 
охлажденных от температур 1070 °С и 1090 °С, соот-
ветственно. При 1070 °С в центре террасы n принимает 
минимальные значения около 0,13 БС, по мере при-
ближения к атомной ступени n возрастет до 0,14 БС. 
Полученная зависимость n(r) описывается теорети-
ческим подходом, предполагающим постоянный ко-
эффициент диффузии. Получено, что коэффициент 
поверхностной диффузии адатомов на поверхности 
Si(111) при 1070 °С равен 59 ± 12 мкм2/c. Показано, что 
при 1090 °С подход, который предполагает одинаковую 
длину диффузии адатомов по всей террасе, не описыва-
ет экспериментальное распределение n(r). 

Разработан подход для анализа неоднородности 
коэффициента диффузии на круглых террасах поверх-
ности Si(111), основанный на анализе радиального рас-
пределения концентрации адатомов n(r), измеряемого 
экспериментально с использованием атомно-силовой 
микроскопии. Показано, что коэффициент диффу-
зии адатомов зависит от их локальной концентрации 
n. В предположении независимости времени жизни 
адатомов от n получено, что при 1090 °С коэффици-
ент диффузии адатомов уменьшается от 140 мкм2/c 
при n = 0,093 БС в центральных областях террасы до 
5 мкм2/c при n = 0,118 БС вблизи ступени.

Рис. 5. Радиальное распределение коэффициента диффузии D и длины диффузии xs (a) и их зависимость от концентрации 
адатомов (b)

Fig. 5. Radial distribution of the diffusion coefficient D and diffusion length xs (a), their dependence on the concentration of adatoms (b)
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