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Resumo

PEREIRA, Anderson de Jesus, M. Sc., Universidade Federal de Vicosa, Julho de 2012. Efeito
de uma barreira cinética em modelos de crescimento de interfaces com mobilidade limi-
tada. Orientador: Sidiney Geraldo Alves. Coorientadores: Silvio da Costa Ferreira Junior e
Marcelo Lobato Martins.

No crescimento de filmes finos, a morfologia é uma das mais importantes caracteristicas.
Em particular, o aparecimento de estruturas tridimensionais auto-arranjadas, caracterizada por
morros, com origem atribuida a barreiras que causam um desequilibrio entre o fluxo de particulas
ascendente e descendente em superficies com degraus. Nessa dissertacdo estudamos os efei-
tos da introdu¢@o de uma barreira cinética que aparece quando incluimos a difusdao normal ao
substrato na migracao entre planos diferentes nos modelos de Wolf-Villain (WV) e Das Sarma-
Tamborenea (DT). O objetivo € investigar as alteragdes morfoldgicas e a dindmica de cresci-
mento de interfaces devido a essa barreira em substratos unidimensionais e bidimensionais. Em
nossas simulacdes observamos inferfaces com estruturas caracterizadas pela presenca de mor-
ros, com padrdes morfoldgicos tipicos observados em filmes com estruturas tridimensionais
auto-arranjadas o que ndo € observado para os modelos WV e DT, sem a barreira cinética. Nos
modelos WV e DT com barreira cinéticaemd = 1+ 1 e d = 2 + 1 dimens&es, encontramos
que o expoente de crescimento /3 vai para 1/2 no limite assinttico. Calculamos a corrente as-
cendente e descendente entre terracos e determinamos o fluxo médio de particulas nos degraus
por sitio. Observamos uma corrente descendente nos degraus para ambos os modelos, que se
aproxima de um valor nulo ap6s um tempo longo, onde esperamos um equilibrio entre o fluxo

de particulas ascendentes e descendentes e além disso, a saturac@o da largura da interface.
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Abstract

PEREIRA, Anderson de Jesus, M. Sc., Universidade Federal de Vigosa, July, 2012. Effect of
a kinetic barrier in limited mobility interface growth models. Adviser: Sidiney Geraldo
Alves. Co-Advisers: Silvio da Costa Ferreira Junior e Marcelo Lobato Martins.

In thin film growth, morphology is one of the most important characteristics. In particu-
lar, the appearance of self-assembled three-dimensional structures, characterized by mounds,
with origin attributed to barriers that cause an imbalance between up- and downhill currents in
stepped surfaces. In this dissertation we study the effects of the introdution of a kinetic barrier
that appears when we include the normal diffusion to the substrate in the migration between
different planes in the models of Wolf-Villain and Das Sarma-Tamborenea. The aim is to inves-
tigate the morphological changes and growth dynamics of interfaces due to this barrier in one
and two-dimensional substrates. In our simulations simulations, we observed interfaces with
structures characterized by the presence of mounds, with typical morphological patterns obser-
ved in films with self-assembled three-dimensional structures, not observed for the WV and DT
models without the kinetic barrier. In the WV and DT models with kinetic barrierind = 1 + 1
and d = 2 + 1 dimensions, we find that the growth exponent /5 goes to 1/2 in the asymptotic
limit. We calculate the ascendent and descendent currents between terraces and determine the
average flow of particles in steps per site. We observe a descendent current in the steps for both
models, approaching an zero value after a long time, where we would expect a balance between

upward and downward particle flow and also saturating the width interface.
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Capitulo 1

Introducao

O desenvolvimento dos filmes finos foi um importante passo cientifico-tecnolégico que pos-
sibilitou o desenvolvimento de dispositivos e estruturas inovadoras. Estes podem ser conduto-
res, semicondutores e isolantes, normalmente crescidos termicamente ou depositados a partir
da fase vapor. Dentre esses, os semicondutores tem se destacado devido ao vasto campo de
utilizagdo, como células fotovoltaicas, detectores de raio X, raios gama e infravermelho, além
de dispositivos eletronicos como transistores, diodos, lasers, chips usados em diversos apare-
lhos como microondas, radios, televisores, telefones, calculadoras, computadores, etc. Varios
materiais sdo utilizados na fabricagcdo desses filmes, entre eles podemos citar GaAs, InAs, InP,
GaN, Si, Ge, ZnSe, CdSe, ZnTe, PbTe, PbSe [1].

Dentre as diversas técnicas disponiveis para obtencdo desses filmes, pode-se destacar a
técnica de epitaxia por feixe molecular (MBE-molecular beam epitaxy) que € reconhecida por
produzir filmes de excelente qualidade. O sucesso dessa técnica se deve ao ajuste fino de di-
versos parametros importantes para o crescimento de um filme como a taxa de deposicao, tem-
peratura do substrato, dopagem e composicao do filme, entre outros [2, 3, 4]. As condi¢des de
alto-vécuo e temperatura durante o processo de crescimento por MBE fazem com que o cresci-
mento do filme ocorra longe do equilibrio termodinamico, e dessa forma os processos cinéticos
na superficie do filme sdo os responséveis pelo ordenamento atdmico resultante, gerando inter-
faces com diversos arranjos morfoldgicos.

A morfologia, uma das mais importantes caracteristicas na produgao de filmes finos, € por-
tanto diretamente influenciada por difusao [5, 6], deposicao [7], temperatura [8, 9]], entre outros
fatores. Em particular, o aparecimento de estruturas tridimensionais auto-arranjadas, com mor-
fologia caracterizada por morros tem sido observado durante o crescimento de uma ampla di-
versidade de filmes, por exemplo em metais [10, 11, [12], materais semicondutores inorganicos

[9,[13] e organicos [[14}15]], entre outros.
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O surgimento dessas estruturas tridimensionais observadas durante o crescimento epitaxial
¢ frequentemente associado a presenca de barreiras nas bordas dos terracos dificultando a di-
fusdo entre camadas [16} [17]. A explicacdo para essa barreira é fundamentada na observacao
experimental na qual as particulas sdo refletidas nas bordas do terraco com mais frequéncia do
que as particulas mudam para uma camada inferior.

Sabe-se que, para a obten¢do de dispositivos com alta qualidade e eficiéncia, € necesséria a
utilizagcdo de filmes semicondutores com propriedades morfoldgicas adequadas. Isto tem mo-
tivado pesquisas que buscam desenvolver ferramentas que possibilitem a compreensao desses
processos que ocorrem durante o crescimento. Existem diversos trabalhos tedricos [, 6, [18,
19, 20] que propdem modelos computacionais de crescimento para investigar os mecanismos
essenciais presentes durante o crescimento de filmes finos. Tais modelos buscam incorporar os
fatores que influenciam o crescimento como, por exemplo, o tipo de substrato, a temperatura, a
taxa de deposi¢do, a difusao, a reevaporacdo das particulas, o tamanho do sistema e o tempo de
crescimento com o objetivo de compreender melhor a dindmica do processo de crescimento e as
caracteristicas das interfaces obtidas. Além disso, modelos computacionais permitem a analise
estatistica de um grande numero de amostras, muitas vezes ndo praticdveis em laboratorio. Per-
mite também a observacdo imediata dos efeitos causados pelas alteracdes de parametros, cujo
controle muitas vezes € de dificil acesso em experimentos.

Em estudos prévios, Leal e colaboradores investigaram o surgimento de estruturas tridimen-
sionais auto-arranjadas em superficieis crescidas por MBE, através de simulagcdes de Monte
Carlo com difusdo termicamente ativada. Leal et al. [21] sugeriram uma barreira cinética de-
pendente explicitamente da altura dos degraus e em outro trabalho, Leal et al. [22] sugeriram
uma barreira em degraus dependente do nimero de ligacdes entre primeiros vizinhos. Nesses
trabalhos, estruturas tridimensionais auto-arranjadas foram obtidas com morfologia de morros
com razao de aspecto (altura/largura) que podiam crescer ou diminuir com a temperatura, de-
pendendo da intensidade da barreira do degrau.

Nesta dissertacdo, apresentamos um modelo computacional em que uma barreira cinética
dependente da altura entre planos diferentes foi introduzida nos modelos de Wolf-Villain (WV)
[23] e Das Sarma-Tamborenea (DT) [24]]. Nosso objetivo consistiu na investigacao computaci-
onal da morfologia de superficies que apresentam estruturas tridimensionais caracterizadas por
arranjos de morros. Mostramos que os modelos apresentados nesse trabalho ( com exce¢do para
o modelo DT com barreira em d = 2 + 1 dimensdes) exibem a formacgao espontinea de arranjo
de morros, com padrdes morfolégicos tipicos observados em filmes finos com estruturas tridi-
mensionais auto-arranjadas, o que nao € observado para os modelos WV e DT originais, sem a
barreira cinética.

A dissertacdo € dividida como segue. No capitulo 2, apresentamos uma descricdo das ferra-

mentas matemdticas usadas na caracterizacao da dinamica de crescimento das interfaces, como
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a funcdo que descreve a rugosidade, a funcdo de correlacdo altura-altura e algumas no¢des das
equagoes estocdsticas e dos expoentes que determinam a classe de universalidade do modelo.
Além disso, ainda neste capitulo, descrevemos a barreira de potencial de Ehrlich-Schwoebel
(ES) que levam a instabilidades na caminhada das particulas e a formagcdao de morros. No
capitulo 3, apresentamos alguns modelos discretos de crescimento encontrados na literatura,
para auxiliar o entendimento das ferramentas descritas no capitulo 2. Em particular, apresen-
tamos os modelos desenvolvidos por Wolf-Villain (WV) e Das Sarma Tamborenea (DT) que
foram os primeiros modelos a simular crescimento de filmes finos. No capitulo 4, apresentamos
a nova regra para difusdo entre camadas implementada nos modelos WV e DT e os resultados
encontrados. No capitulo 5, concluimos o trabalho e apresentamos perspectivas para trabalhos

futuros.



Capitulo 2

Caracterizacao de Interfaces

2.1 Estruturas Fractais

A natureza € rica em formas geométricas que vao das mais simples com padrdes descritos
em termos da geometria euclidiana as mais complexas, normalmente descritas usando a geo-
metria fractal. Retas, quadrados, circulos, piramides, cones, cilindros, etc, descrevem as formas
geométricas de diversos objetos observados na natureza e a ideia da dimensdo desses objetos ja
estd em nossas mentes. Pode-se medir o comprimento, a drea € o volume e até construir ver-
dadeiras obras de arte a partir dessas formas geométricas, como os grandes edificios projetados
por engenheiros e arquitetos.

Outras formas geométricas, como as formas das nuvens, dos contornos das montanhas, dos
arquipélagos e dos litorais costeiros, das formacdes dendriticas de neurdnios, dentre outras,
possuem superficies que apresentam irregularidades em uma ampla faixa de escala de compri-
mento, com formas geométricas que dependem do comprimento de escala de observacao.

Para descrever estas diversas formas presentes na natureza, foi introduzido por Benoit Man-
delbrot [25] a geometria fractal. A afirmacdo, uma parte se parece com o todo, implica na
existéncia de uma mudanga de escala isotrépica (mesmo fator de escala em cada direcao do
espago) que ao ser aplicada a uma parte do objeto resultard em um novo objeto semelhante ao
original. Objetos que apresentam essa propriedade sao denominados objetos auto-similares.

Os objetos fractais podem ser descritos em termos de uma dimensao normalmente nao in-
teira denominada dimensao fractal. Ela pode ser definida usando o método denominado box-
counting, que conta o nimero minimo N (¢) de hipercubos d-dimensionais com comprimento

da face igual a ¢ necessdrios para cobrir o objeto. A dimensdo d; € entdo definida como
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InN ()

in(1/0)° 1)

dr = lim
! 1—0

2.2 Auto-similaridade e Auto-afinidade

Auto-similaridade é uma propriedade de simetria do sistema indicando invariancia sob uma
transformacao isotrépica. Existem processos de crescimento que levam a estruturas complexas
e possuem irregularidades em diferentes escalas de observagdo, que diferentemente dos objetos
auto-similares, necessitam de transformacodes de escala anisotropicas, ou seja, de diferentes
transformacoes para cada direcdo do espaco, para manter suas propriedades invariantes. Os
objetos que possuem essa caracteristica sdo denominados auto-afins.

No estudo de superficies estaremos frequentemente lidando com estruturas descritas por

funcdes que apresentam auto-afinidade, com transformacdes de escala do tipo
h(z) ~ b h(bz), (2.2)

em que b é um fator de escala e H é o expoente de Hurst. De acordo com a equagao se
a coordenada x € reescalada por um fator arbitrdrio b entdo a altura h deve ser reescalada por
um fator b para produzir um perfil com as mesmas propriedades estatisticas da curva original.
Superficies auto-similares tém os mesmos fatores de escala e, portanto, H = 1. Para superficies
auto-afins tem-se 0 < H < 1.

Um exemplo de um objeto auto-afim que pode ser construido recursivamente é mostrado na
figura 2.1l Partimos da diagonal de um retangulo de comprimento 4/ e altura 2/ e a cada passo
k substituimos os segmentos de comprimento //4* pela estrutura mostrada na figura b).
Podemos calcular o expoente de Hurst desse objeto, notando que para recuperarmos a figura
[2.1(b) a partir do trecho destacado na figura[2.1[c), devemos fazer as seguintes transformagdes
de escala

r—a' =br e h—h=>0bh (2.3)

comb =4eb; =2. Daequagﬁotemos by=beb, =b" Logo, b, =b["e

In2 1
H=—=—- 2.4
In4 2 24
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e o0 sistema € auto-afim.

k=0 | : k=1
(a) (b)
Y ﬁ"u“%
=2 p/\y/ N VAT
(© (d)

Figura 2.1: Constru¢do de um objeto auto-afim deterministico. Figura retirada da referéncia [26]

2.3 Hipotese de Escala de Family-Vicsek

Em modelos discretos de deposi¢do de particulas, a interface € caracterizada pelo perfil
de alturas que evoluem no tempo, formado pelas particulas localizadas na parte superior de
cada coluna do agregado. Dessa forma, quando se tem interesse em caracterizar a dindmica de
formacdo de interfaces com perfis auto-afins, a no¢ao de invariancia de escala é estendida para

a dimensdo temporal e os perfis sdo reescalados da seguinte forma
h(z,t) ~ b~ h(bx, b*t), (2.5)

em que x € a posi¢do do sitio, ¢ é o tempo e z € denominado expoente dindmico.
Uma quantidade usual para caracterizacdo de superficies ¢ a medida da largura da interface

W, definida pelo desvio padrdo das alturas

W(L,t) = (([A(w, 1) = R($)])"?), (2.6)
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em que a barra superior denota uma média dos desvios h(z,t) — h(t) sobre todas as posicdes,
h(t) é a média sobre diferentes alturas e (...) denota a média sobre as diferentes amostras. Em
geral, assumimos uma condi¢@o inicial com interface plana, definida por h(xz,t = 0) = O e,
portanto, com rugosidade nula. Como pode ser visto na figura a medida que as particulas
sdo depositadas, a rugosidade da interface exibe dois regimes distintos separados por um tempo

denominado tempo de saturacao t;.

101\ T T T UBLILRLRLLI T T T TTTT [T T T

Wsat’ B 1

N [ .

S

§10 — 7

Il ‘ Il ‘
P

= 10° 10°
s

T ‘ T ‘

10'E -

g [ -

=7 103? —

100\ \\\\\Hx \\\\\Hx \\\-\\Hx L1 1111l 102 1 ‘ 1 ‘

3

10° 10° t, 10" 10° 10° 10

t L
(a) (b)

Figura 2.2: (a) Evolugdo da rugosidade em fun¢do do tempo para diferentes tamanhos do sistema,
L = 100;200; 300; 500; 800 em d = 1 4 1 dimensdes para o modelo de deposicdo com relaxagdo
superficial, que serd apresentado no capitulo seguinte. (b) Dependéncia da rugosidade e do tempo de
saturagdo com o tamanho L do sistema, e ajustes em lei de poténcia que fornecem os expoentes de
rugosidade av = 0.50(2) e dindmico z = 2.0(2), respectivamente.

Inicialmente, para t << t4,; a rugosidade aumenta como lei de poténcia dada por
W(L,t) ~t°, Q2.7)

em que o expoente 5 € chamado de expoente de crescimento. Para t >> t,,, o regime de
crescimento cede lugar a um de saturagdo quando a rugosidade alcanca um valor estacionério

Wsqt, OU SEjA

W (L, t) ~ W (2.8)

Este valor estaciondrio w;,, pode ser estimado conforme mostrado na figura[2.2Ja). Em [2.2(b)

observa-se que wg,; € funcdo do tamanho L da rede com uma lei de poténcia dada por

Wsat ~ La> (2.9)
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em que « € denominado expoente de rugosidade global.
De forma semelhante, estima-se o valor t,,;, que também depende do tamanho L da rede e
segue uma lei de poténcia dada por
tsat ~ L, (2.10)

com z denominado expoente dindmico.

A dinamica da evolugdo temporal da rugosidade € explicada definindo um comprimento de
correlacdo lateral &, (perpendicular a direcdo de crescimento da interface) que cresce em lei de
poténcia dada por

£~ 7 (2.11)

e define a distancia de influéncia das alturas de sitios vizinhos em relacdo a um sitio de re-
feréncia. No inicio do processo de deposicdo, ha pouca correlacdo entre os sitios da rede.
Porém, a medida em que o processo de deposicao avanga, um aumento do comprimento de
correlacdo € observado.

Para um sistema finito, o comprimento de correlacdo £, nao pode crescer indefinidamente,
porque esté limitado pelo tamanho do sistema. Quando ele atinge o tamanho do sistema, a in-
terface inteira torna-se correlacionada, resultando na saturacao da rugosidade.

Na figura [2.3] obtemos o colapso dos dados da figura [2.2(a). Usando as relagdes [2.8] [2.9]
e tracamos W (L,t)/L® como fungdo de ¢/L* de modo que retiramos a dependéncia em
L da rugosidade e do tempo de saturacdo. As curvas passam a saturar no mesmo valor € no

mesmo tempo caracteristico. Portanto, W (L, t) /wse € fungio de t/t4, ou seja,

W(L,1) :f( ' ) 01

Wsat tsat

em que f(z) é uma fungéo de escala com x = t/t4,. De fato, usando as equacdes [2.9| e
encontramos a relacdo de escala de Family-Vicsek [27]

W(L,t) = L°f (Li) . (2.13)

A forma de f(x) é evidenciada na figura na qual podem ser identificados uma lei de
poténcia para x << 1 e saturagdo para x >> 1. Assim, a forma apropriada para a funcao de

escala é
z? para r <<1

f(z) ~ (2.14)

const. para x >>1

A partir dessa relagdo obtemos a conexao entre os expoentes «, 3 € z. Ao aproximarmos do
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ponto de crossover (tsq, Wsq:) pela esquerda na figura 2.2(a) e usando2.7)e encontramos

que

W (toar) ~ 2, ~ L7, (2.15)
Pela direita, usando [2.9] obtemos
W (tsat) ~ L. (2.16)

Das relagdes e concluimos que

(2.17)

Z =

/87

¢ vélida para qualquer processo de crescimento que obedeca a relagdo de escala2.13

LALL B ELLLL B R LLL B LI B ELL R ERLL B RLLL BRI B

P e R A PN

/

/

W/L

10° 10° 10" 10° 10° 10" 10’ 10" 100 10
z
t/L

Figura 2.3: Tlustragdo do processo de colapso para as curvas da rugosidade mostradas na ﬁgura

2.4 Equacoes Estocasticas e Classe de Universalidade

Uma importante abordagem dada ao crescimento de interfaces € aquela que procura associa-
lo a equagdes diferenciais estocdsticas. Cada termo da equacdo estocéstica deve ser relacionado

a processos fisicos presentes durante a evolucdo da interface. Além disso, o termo dominante
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define uma classe de universalidade, caracterizada pelos expoentes 3, a e z. Observa-se que
regras de deposi¢ao distintas, podem apresentar um mesmo conjunto de expoentes, que definem
uma mesma classe de universalidade. A razdo para isso € que 0s expoentes que caracterizam
a universalidade nao dependem de detalhes microscépicos do sistema e sim de caracteristicas
gerais tais como dimensao e simetrias do sistema [28]].

As equagdes estocdsticas podem ser construidas através de argumentos fisicos e/ou principios

de simetria. De forma geral, podemos escrever as equacdes como

On(i, t)

5 = P h) +n(,0), (2.18)

em que h(Z,t) é a fungdo que representa o perfil de alturas da interface, F'(Z,h,t) é uma
fungdo geral que apresenta os termos associados aos argumentos fisicos e/ou principios de si-
metria e 77(Z, t) é um termo de ruido branco, responsavel pelas flutuacdes aleatérias no fluxo de

particulas, apresentando valor médio nulo e auséncia de correlacdes espaco-temporais,

(n(#,t)) =0, (2.19)

(n(@, tn(a',t')) = 2D5%(F — )6 (t —t'), (2.20)

em que 0%(Z — 2') sdo fungdes delta, D é uma constante e d a dimensio.

Fazendo F'(Z,h,t) = 0 na equagdo obtemos a forma mais simples que descreve um
processo de crescimento aleatério, onde nao ha correlacdo entre o sitio de deposicao e seus
vizinhos,

= (7 t). (2.21)

Resolvendo essa equagdo diferencial usando [2.19] e [2.20] obtemos o expoente de crescimento
f = 1/2. Como nido ha correlagdes no sistema, a rugosidade da interface cresce indefinada-
mente.

Em modelos de crescimento que possuem correlagcdes laterais, como o modelo de deposi¢ao
com relaxacgdo, a ser discutido na secao a forma de F'(Z, h,t) pode ser construida consi-
derando argumentos fisicos, € em alguns casos, principios de simetria. A equagdo proposta
por Edwards e Wilkinson (EW) [29] € a forma mais simples para o processo de relaxacao
no crescimento de interfaces, respeitanto os principios de invariancia sob translacdes tempo-
rais, translacdes ao longo da direcdo normal e perpendicular ao crescimento, rotagdo e inversao
(h — —h),

Oh(Z,1)
ot

Como a equagdo EW ¢ linear, temos que os expoentes «, [ ¢ z podem ser calculados exata-

= vV2h(Z,t) + n(7,1). (2.22)

mente, através de uma andlise de Fourier [20]. Como forma alternativa e mais simples, podemos
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explorar a auto-afinidade da superficie, fazendo as seguintes transformacdes de escala
T—=T=0br, t—t =0t e h—h =0b"h. (2.23)
Substituindo as equagdes[2.23|em[2.22]e usando a equagdo[2.20]e a propriedade da funcao delta
6%(aZ) = a~6%(T), (2.24)

obtemos
Oh(Z,1t)

ot

Como a equagdo deve ser invariante segundo estas transformagdes, os expoentes dos coeficien-

= Vb IVPR(E t) + bR (Z ). (2.25)

tes de b devem ser todos nulos, logo obtemos
6 — , o= —- e A 2 (226)

Os expoentes obtidos caracterizam a classe de universalidade EW.

Outro processo que pode ocorrer durante o crescimento de interfaces € o crescimento nor-
mal (ou ortogonal) ao substrato, fazendo com que termos ndo lineares sejam adicionados a
equacao de EW, afim de que expoentes corretos sejam obtidos. Kardar-Parisi-Zhang (KPZ)

[30] estudaram tais processos e propuseram a equagao

On(7, 1)
ot

= vVh(Z,t) + M(VR(T,1))* + n(Z, 1), (2.27)

que representa uma generaliza¢ido da equacdo de EW com a inclusdo de um termo nao linear.
Argumentos de escala falham na obtencdo dos expoentes da equacdo KPZ e, além disso, devido
a sua nao linearidade, a equagdo nao pode ser resolvida por andlise de Fourier. No entanto,
utilizando técnicas de grupo de renormalizacdo [31] pode-se obter os expoentes de escala em

uma dimensao (d = 1 + 1), e sdo eles

B=1/3, a=1/2 e z=3/2 (2.28)

Resultados numéricos em d = 2 + 1 dimensdes indicam § ~ 1/3, a ~ 1/2 e z =~ 1.67 [20].
Em processos com deposi¢cdo e difusdo de particulas hd movimento em direcdes parale-
las aos substrato, gerando uma corrente j(Z,t), também paralela a superficie. Uma equagio

proposta para descrever este mecanismo € a equagao de Mullins-Herring (MH) [32] dada por

On(i, 1)

ek —kV*Ah(Z,t) + n(Z,1). (2.29)
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Esta equacdo foi a primeira candidata a descrever os processos de crescimento envolvidos em
experimentos como o MBE [23] 124, |33]]. Para obter os expoentes de escala, podemos novamente

usar argumentos de escala. Para o ruido, considerando as equagdes[2.20] [2.23] [2.24] obtemos:

-

(n(bE, b*t) (b’ b*t)) = 2D6% (b — ba')S(b*t — b*t') = b~ (n(Z, )n(«’, t')).  (2.30)

Reescalando os outros termos da equagdo [2.29]de acordo com [2.23] temos:

N (&', t') __On(Z,t)
) e 2.31
ot ot @.31)
VAN (2, 1) = b4V AR(E, 1), (2.32)
de onde obtemos a equacdo MH reescalada
oh(Z,t
(aﬁ ) _ —kb*AVAR(T, 1) + B2 2 (7 1), (2.33)
e 0s expoentes que caracterizam a classe de universalidade MH
4—d 4—d
B — 8 , o = —2 e z = 4 (234)

O termo V?(Vh(Z,t))? corresponde 2 situagdo em que particulas se deslocam de um local
da superficie com maior inclina¢do para menor. Introduzindo esse termo na equacdo de MH,

Villain, Lai e Das Sarma (VLDS) [33]134] propuseram um modelo que resulta na equacao,

On(i, 1)
ot

= —kV*'h(Z,t) + A\V(Vh(Z, 1)) + n(Z,1). (2.35)

Villain [34] mostrou que o termo —kV*h(¥,t) dominard em pequenas escalas de tempo, 0 que
significa que o e 3 permanecerdo os mesmos que os da equacao MH, entretanto, o termo nao
linear dominara e « e 5 mudardo, respectivamente para 2/3e 1/5emd =2+ 1,1e1/3 em

d = 1+ 1 dimensdes.

2.5 Barreiras nas Bordas de Degraus

E observado em diversas técnicas de crescimento de cristais que, em geral, as superficies se

apresentam rugosas, devido a flutuag¢des no feixe das particulas oriundas das fontes e, principal-
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mente, devido a instabilidades cinéticas. A presenca de degraus (descontinuidade dos terragos),
ver figura[2.4] influenciam no processo de difusdo e causam instabilidades que podem produzir
grandes estruturas em superficies altamente regulares. Uma causa fundamental de instabili-
dade € a denominada barreira de Ehrlich-Schowoebel (ES) [[16, 17] que dificulta a difusdo entre
camadas. Experimentos mostram que uma particula depositada sobre um terraco inferior que
encontra um degrau, exibe uma preferéncia em ligar-se a ele. O mesmo nao € observado quando
uma particula se aproxima da borda difundindo-se pelo terraco superior. Ao aproximar-se dele,

a particula € refletida, gerando uma tendéncia de movimento para o interior.

TERRAGCO SUPERIOR
DEGRAU

TERRAGO INFERIOR -

Figura 2.4: Tlustragdo de particulas livres sobre terragos. A particula a esquerda aproxima-se da borda

de um terraco superior onde encontra uma barreira de potencial.

A presenca dessa barreira pode ser compreendida por meio de uma representacao esquematica
de um modelo microscopico simples, ilustrado na figura No quadro (a) dessa figura, ob-
servamos que para a particula (representada pelo circulo pontilhado) descer o degrau, ela deve
romper a ligacdo com a particula a esquerda e passar por uma regiio com poucas coordenacoes,
onde ndo ha uma particula a direita que auxilie no processo de difusdo. A auséncia dessa
particula a direita da borda ocasiona um aumento e uma assimetria no potencial da rede (qua-
dro (b)) e gera uma probabilidade maior dela se mover para a esquerda do que para a direita.
Se a particula possui energia suficiente para vencer essa barreira de potencial, ela saltard para
a camada inferior e formara trés ligacOes com seus vizinhos, (quadro (c)) correspondendo ao

potencial minimo da rede representado no quadro (d).



CAPITULO 2. CARACTERIZACAO DE INTERFACES 14

(a) (b)

() (d)

Figura 2.5: Tlustragdo esquemadtica de uma se¢do transversal de um degrau numa superficie e o potencial
associado com a difusdo da particula sobre o degrau. Figura retirada de referéncia [20]

2.6 Formacao de Morros

A existéncia da barrreira de potencial ES nas bordas dos degraus causa instabilidades nas
caminhadas das particulas, levando a desestabilizacdo do crescimento camada por camada e a
formacdo de morros [34], caracterizados por estruturas tridimensionais auto-arranjadas, com
arranjos (quase) periddicos e regulares. O mecanismo que causa essa instabilidade € facilmente
compreendido. Como uma particula tem sua difusdo dificultada através da borda de um de-
grau para uma camada mais baixa, a probabilidade dela permanecer na mesma camada ou em
uma superior, ¢ maior. Isso gera um fluxo médio de 4tomos no terragco com sentido ascen-
dente - migracdo para os terracos superiores. Essas correntes ascendentes desestabilizam uma
superficie lisa, e consequentemente, pequenas flutuacdes de alturas sdo amplificadas por essa
corrente na superficie. Esta instabilidade, conhecida como instabilidade de Villain [34]], foi alvo
de intensas pesquisas sendo observada em um ndmero consideravel de estruturas tanto experi-
mentais [35, 136, 37, 38 39], quanto de simulagdes computacionais [21}, 40, 41} 42].

A morfologia de morros que se observa nos experimentos € uma forte indicacao da existéncia

e relevancia das barreiras ES. Na figura[2.6lmostramos a formagéo de morros, depois da deposigdo
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de 37.1 ML de Pt sobre Pt(111) por Epitaxia de paredes quentes (Hot Wall) a uma temperatura
de 167°C'. As estruturas de Pt possuem base hexagonal e orientacdo (111). Na figura
mostramos dois exemplos de estruturas tridimensionais auto-arranjadas obtidas com material
semicondutor em heteroepitaxia. A esquerda, Ferreira er al [38] depositam CdTe sobre Si(111)
a uma temperatura de 150°C. As estruturas de CdTe possuem base triangular e orientagao
(111). A direita, Ferreira ez a[39] depositam CdTe sobre material amorfo, (vidro) e os morros

formados t€m caracteristicas estruturais bem proximas aqueles de crescimento sobre Si(111).

Figura 2.6: Crescimento de Pt/Pt(111) a 167°C. Imagens obtidas de 259 x 345 nm? por STM apds
37.1 ML de material depositado. Figura retirada de referéncia [43]].

Figura 2.7: A esquerda CdTe/Si(111) a 150°C' e 1um de material depositado. A direita CdTe sobre
vidro a 150°C' e 2.5um numa édrea de 2um X 2um. Figuras retiradas das referéncias [38) [39]], respecti-
vamente.
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2.7 Funcao de Correlacao Altura-Altura

Uma quantidade basica usada para a caracterizacdo da dindmica de formagao de morros em

superficies € a funcdo de correlagdo altura-altura [44] definida como

(C(r,t)) = (h(x 4+ r,t)h(z, 1)), (2.36)

em que (...) = média sobre amostras, E(x, t) é medido em relag@o a altura média da superficie,
ou seja, h(z,t) = h(z,t) — h(t) e (...), representa a média sobre a superficie. A largura da
interface é dada por w = /C(0) e o primeiro zero de C(r), denotado por £, é um comprimento
caracteristico da superfice, que mede em média a largura dos morros presentes na interface.
Para superficies auto-afins C'() apresenta comportamento monotonicamente decrescente
com 7, como ilustrado na figura [2.8] (a). Quando as superficies sdo interfaces caracterizadas
pela presenca de morros (figura (b)), C(r) apresenta inicialmente um rapido decaimento,
porém para C(r) > £ o comportamento passa a ser oscilatério em torno de C'(r) = 0, e o

primeiro maximo de C'(r) fornece a distdncia média entre os morros, d.

I 'y 5 AUTO-AFIM 'y MORROS
1
L . [ .
r r
wi Wi
o s
0 r ] r
(a) (b)

Figura 2.8: Em (a) mostramos o comportamento da fungio de correlagdo altura-altura para superficies
auto-afins e em (b) para superficies com formacao de morros. Figuras retiradas de referéncia [6].



Capitulo 3

Modelos de Crescimento Discretos com
Mobilidade Limitada

Nesse capitulo descreveremos alguns dos principais modelos de crescimento de interfaces
encontrados na literatura. Tais modelos procuram reproduzir algumas caracteristicas relevantes
de processos que ocorrem durante o crescimento de superficies através de regras tdo simples
quanto possivel.

Em um algoritmo de simula¢do computacional o substrato € representado por uma rede em
d dimensdes com L¢ sitios e condicdes de contorno periddicas. A altura do sitio 4, num dado
instante ¢ é representada pela varidvel h;(¢) e a unidade de tempo é contada quando se realiza

L% sorteios, ou seja, apds a deposi¢do (ou tentativa de deposi¢do) de uma monocamada.

3.1 Deposicao Aleatoria

O modelo de deposicao aleatéria é o mais simples de ser implementado. A simplicidade
deste modelo nos permite exemplificar a associacdo entre o modelo discreto de crescimento e
sua equacao estocdstica continua, que resolvidos geram os mesmos expoentes.

Nesse modelo, uma posicao € escolhida aleatoriamente sobre o substrato, especificando o
sitio onde a particula serd depositada. Estas fixam-se ao sitio escolhido, ou seja, apenas acres-
centando em 1 a altura do sitio.

As alturas das colunas crescem independentemente uma das outras. Isto faz com que o
sistema seja totalmente descorrelacionado, e dessa forma, a rugosidade da interface cresce in-
definidamente, nunca alcangando um valor estaciondrio, conforme discutido na se¢do Os

valores dos expoentes « (expoente de rugosidade) e z (expoente dindmico) ndo sao definidos
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para este modelo.

A solucdo exata do modelo é dada pela distribui¢do binomial

P(h,N) = (J,j)ph(l —p) " (3.1)

P(h, N) fornece a probabilidade de que a altura de um sitio seja h, apds a deposi¢do de N

particulas. A altura média cresce linearmente no tempo,

(hy=> hP(h,N)=Np=t (3.2)

em que t = N/L, e p = 1/L representa a probabilidade de que o sitio i do substrato seja

sorteado para receber a particula. Para o segundo momento temos

(h*) =Y " h*P(h,N) = Np(1 - p) + N*p’ (3.3)
h
A largura da interface pode ser escrita em termos dos momentos usando

W) = S0 = (07 = 02 — (P = Np(l—p) = T1-7) G

Usando t = N/L, de[3.4n6s temos que W (t) ~ t'/2, logo 8 = 1/2.

10 T T T T T T T T T T T T 1T

W(L,t)
S
LB R
Lo

0 Lol Lol T

10° 10' 107 10°

t

Figura 3.1: Grifico da evolugdo temporal da rugosidade indicando o expoente de crescimento 3 =
0.5001(3) em d = 1 + 1 dimensdes para um sistema de tamanho linear L = 500 com média feita sobre
100 amostras.
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3.2 Deposicao com Relaxacao Superficial

Na secdo anterior, vimos que o modelo de deposi¢do aleatéria é um processo completa-
mente descorrelacionado. Se nesse modelo permitimos uma relaxacao superficial, ou seja, que
a particula procure um minimo local dentre os primeiros vizinhos do sitio, estaremos introdu-
zindo correlacdes laterais no sistema, pois agora a fixagdo da particula vai depender da altura
de seus primeiros vizinhos. Esse modelo, conhecido como deposicao aleatéria com relaxagdo
superficial (DARS), foi apresentado por Family [45] em 1986 como uma representacdo simpli-
ficada de processos de deposi¢do de vapor em substratos a baixas temperaturas. Esse modelo
permite que particulas que ndo estdo em posicdes energeticamente favordveis realizem uma
relaxacgdo superficial.

Na figura [3.2] ilustramos as regras de crescimento do modelo DARS. Um sitio ¢ é sorteado
sobre o substrato onde ocorre a deposicao da particula. Se o sitio sorteado for um minimo local,
ou se as alturas dos primeiros vizinhos forem iguais (h; = h;_1 = h;;1), a particula ¢ fixada
imediatamente; caso contrdrio, permitimos que ela relaxe, procurando a posi¢ao de menor al-

tura dentre os primeiros vizinhos do sitio sorteado (i — 1,7 + 1).

(a) (b)

Figura 3.2: Esquema ilustrativo do modelo de deposi¢do aleatéria com relaxacgdo superficial. (a) A,
’B, ’C, ’D e ’E sido as particulas A, B, C, D e E ja depositadas. Note que A, ’C e ’E irdo procurar um
minimo local. ’ A possui igual chance de ir para esquerda ou direita. Os vizinhos de ’E sdo os sitios L+ 1
e L — 1, com o sitio L + 1 igual ao sitio 1 pela condicdo de contorno. (b) A, "B, ”C, ”D e "E sdo as
particulas A, B, C, D e E j4 fixadas a interface.

A introdugdo das correlacdes laterais fazem com que a rugosidade ndo cresca indefinida-
mente como no caso anterior. Ela atinge um regime de saturacao e, além disso, o perfil da in-
terface é mais suave, o que pode ser observado comparando as figuras [3.3(a) e (b). A evolugdo
temporal da rugosidade para o modelo de Family em d = 1 + 1 pode ser observada na figura
[3.4(a), na qual dois intervalos de tempos podem ser destacados: ¢ << t,; no qual a rugosidade

cresce obedecendo a lei de poténcia com expoente de crescimento 5 = 0.25(2) e t >> tyy
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onde as correlagcdes laterais levam a saturacdo da rugosidade do sistema. Podemos observar
também que a rugosidade e o tempo de saturacdo, Wy, € ts4, aumentam a medida em que
aumentamos o tamanho L da rede. O grifico na inser¢éo da figura[3.4(b) mostra a dependéncia
de ambos em relacdo ao tamanho do sistema, cujas inclinagdes fornecem o expoente de rugo-
sidade @ = 0.50(2) e o expoente dindmico z = 2.0(2), respectivamente. Com os valores de
a e z, usando a equacdo [2.13] mostramos na figura principal [3.4(b) o colapso das curvas da
figura[3.4[(a) para os diferentes tamanhos do sistema. O comportamento da rugosidade obedece
a relacdo de escala de Family-Vicsek e os valores obtidos para os expoentes «, 3 e z estdo de

acordo com valores encontrados em outros trabalhos [27, 46, 47]].

(a) (b)

Figura 3.3: (a) Perfil gerado para deposi¢@o aleatéria e (b) para deposicao aleatéria com relaxagdo das
particulas em redes de tamanho L = 100 apds ¢ = 200 passos de tempo.
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Figura 3.4: (a) Evolugdo da rugosidade em func¢do do tempo para diferentes tamanhos de sistema,
L = 100; 200; 300; 500; 800 em d = 1 + 1 dimensdes com média sobre 300 amostras. (b) Colapso das
curvas mostradas em (a) usando o = 0.50(2) e z = 2.0(2). No destaque mostramos a dependéncia da
rugosidade e do tempo de saturagdo com o tamanho do sistema, e ajustes em lei de poténcia que fornecem
os expoentes de rugosidade ov = 0.50(2) e dindmico z = 2.0(2), respectivamente.
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3.3 Deposicao Balistica

O modelo de deposi¢do balistica ou de Vold [48] foi introduzido como um modelo de agre-
gados coloidais, e posteriormente estudos concentraram-se nas propriedades de agregados po-
rosos gerados por esse modelo [49]. A deposi¢ao balistica € o modelo de crescimento no qual as
particulas sdo depositadas de forma aleatdria sobre o agregado, unindo-se ao primeiro vizinho
encontrado. As regras desse modelo permitem que particulas se fixem lateralmente a interface,
como ilustrado na figura Nessa figura, podemos observar que a altura da particula fixada
serd igual a maior entre a de seus primeiros vizinhos, ou a da sua propria posicdo acrescida
de uma unidade. Dizemos entdo que os primeiros vizinhos estdo correlacionados entre si, um
vez que a posi¢cao final de uma nova particula depende da posi¢cdo ocupada pelas particulas ja
incorporadas a interface, e isso correlaciona o sistema e naturalmente leva a satura¢do da rugo-
sidade.

Outra caracteristica importante nesse modelo € a presenca de lacunas como observado na
figura [3.6] formadas por particulas suspensas (como as formadas pelas particulas ”A e "D da

figura[3.5(b)), que gera uma velocidade de crescimento maior do que a taxa de deposigao.

B C D
A : _ E
| | \ Voo
\J \J

C 'E C E

A D A D

B B

(a) (b)

Figura 3.5: Esquema ilustrativo do modelo de deposi¢do balistica. (a) As particulas "A, ’B,’C,’De’E
sdo as particulas A, B, C, D e E ap6s se agregarem. (b) A, ”B, ”C, ’D e "E sio as particulas A, B, C, D
e E jé inseridas a interface.
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Figura 3.6: Perfil do modelo de deposicao balistica em rede de tamanho L = 400 apds 200 passos de
tempo, onde podemos observar as lacunas em seu volume.

Resultados de simulagdes numéricas em d = 1 + 1 para o modelo de deposi¢ao balistica
sdo apresentados na figura caracterizando a evolugdo temporal da rugosidade para sistemas
de diferentes tamanhos. Pode-se observar trés regimes separados pelos tempos de crossover ..
e de saturacdo t4,: parat < t. o sistema ainda esta descorrelacionado e portanto o crescimento
da rugosidade é caracterizado pelo expoente de crescimento 5 = 1/2, comportando-se inicial-
mente como o modelo de deposicao aleatdria discutido na sec¢do parat, < t < tgq, as
correlagdes sdo suficientes para garantir um expoente de crescimento 5 < 1/2 e finalmente para
t > t4q a rugosidade atinge a saturagao.

Na inser¢@o da figura[3.7(b) mostramos a dependéncia da rugosidade e do tempo de saturagio
em relacdo ao tamanho L do sistema. As retas mostram que Wy, e 5, seguem lei de poténcia
caracterizadas pelo expoente de rugosidade o = 0.44(1) e o expoente dindmico z = 1.58(2),
respectivamente.

Com os valores de « e z, usando a equag@o [2.13] mostramos na figura principal [3.7(b) o co-
lapso das curvas da figura [3.7(a) para os diferentes tamanhos L do sistema. Podemos observar
que existe um transiente inicial para o qual as curvas se separam, devido as regides iniciais das

curvas caracterizadas pelo expoente de crescimento 5 = 1/2.
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Figura 3.7: (a) Evolugdo da rugosidade em fungdo do tempo para diferentes tamanhos do sistema,
L = 100; 200; 300; 500; 800 em d = 1 + 1 dimensdes com média sobre 300 amostras. (b) Colapso das
curvas mostradas em (a) usando o = 0.44(1) e z = 1.58(2). No destaque mostramos a dependéncia
da rugosidade e do tempo de saturagdo com o tamanho do sistema, e ajustes em lei de poténcia que
fornecem os expoentes de rugosidade aw = 0.44(1) e dinAmico z = 1.58(2), respectivamente.

Esse modelo, devido a formacgdo de lacunas no interior da interface, possui uma lenta con-

vergéncia nos expoentes, fazendo com que seja necessario o uso de simulacdes em larga escala

para determinar classe de universalidade. Simula¢des mais recentes em d = 1 + 1 [S0]], apon-

tam para os seguintes valores dos expoentes de escala J ~ 0.33 e a = 0.5, enquanto trabalhos

anteriores [[19, 27] sugeriam valores um pouco menores de (3 e . Esses valores estao proximos

aos encontrados para a equacdo KPZ de modo que o modelo de deposicdo balistica pertence a

classe de universalidade KPZ.

3.4 Deposicao com Recusa ou Modelo de Kim-Kosterlitz

No modelo conhecido como deposicdo aleatéria com recusa (DAR) ou modelo KK, intro-

duzido por Kim e Kosterlitz [S1] em 1989, existe recusa de deposi¢ao de particulas quando a

diferenca de altura méxima entre primeiros vizinhos ultrapassa um determinado valor m. Tal
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modelo simula a evaporacdo imediata de particulas que sdo depositadas num sitio correspon-
dente a um méximo local. Uma particula é depositada aleatoriamente num sitio ¢ € quando a
condicdo de restri¢ao da diferenga de altura |Ah| < m entre o sitio escolhido e seus primeiros
vizinhos for satisfeita, essa particula € depositada na coluna do sitio sorteado, e caso contrdrio,

ela € rejeitada, conforme ilustrado na figura @

[e] [e]
T 1 T -
vy vy

(a) (b)

Figura 3.8: Esquema ilustrativo do modelo KK considerando m = 1. (a) A’, B’, C’, D’ e E’ sdo as
particulas A, B, C, D e E ja depositadas. Note que B’ e D’ sdo recusadas. (b) A”, C” e E” sdo as particulas
A, C, E jd inseridas a interface.

Na figura [3.9(a) mostramos a evolugdo temporal da rugosidade para diferentes tamanhos
de rede bem como uma lei de poténcia que determina o expoente de crescimento § = 0.32(2)
(linha tracejada). No detalhe da figura [3.9(b) mostramos a dependéncia da rugosidade e do
tempo de saturacdo com o tamanho do sistema, € os ajustes em lei de poténcia cujas inclinacdes
fornecem o expoente de rugosidade o = 0.50(2) e o expoente dindmico z = 1.49(3), respecti-
vamente.

Com os valores de « e z, usando a equagdo [2.13] mostramos na figura principal [3.9(b) o
colapso das curvas da figura [3.9(a) para os diferentes tamanhos L do sistema. Tais valores
estao proximos aos encontrados por Kim e Kosterlitz [51] (o =~ 0.50, f ~ 1/3 e z ~ 3/2) em
d = 1+ 1 que sugerem que o modelo pertence a classe de universalidade KPZ discutida na
se¢do[2.4] caracterizada pelos expoentes v = 0.50, 3 = 1/3 e z = 3/2.
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Figura 3.9: (a) Evolugdo da rugosidade em fungdo do tempo para diferentes tamanhos do sistema,
L = 100; 300; 1000; 2000; 8000 em d = 1 + 1 dimensdes com média sobre 300 amostras. (b) Colapso
das curvas mostradas em (a) usando o = 0.50(2) e z = 1.49(3). No destaque mostramos a dependéncia
da rugosidade e do tempo de saturacdo com o tamanho do sistema, e ajustes em lei de poténcia que
fornecem os expoentes de rugosidade o = 0.50(2) e dinAmico z = 1.49(3), respectivamente.

3.5 Modelo de Wolf-Villain

Em 1990, Wolf e Villain [23] propuseram um modelo com difusdo superficial, com o obje-
tivo de descrever processos de deposi¢ao de vapor, nos quais as forgcas de ligagdo na superficie
sdo predominantes, desprezando a evaporagao do material e a formacao de lacunas no interior
da interface, como ocorre no processo de crescimento por epitaxia por feixe molecular (MBE),
em que uma particula depositada move-se para um vizinho mais préximo se isso for energeti-
camente favoravel.

Neste modelo, as particulas sao depositadas aleatoriamente num sitio ¢ € procuram dentre
os sitios % e seus vizinhos, maximizar a energia de ligacdo, ou seja, as particulas difundem para
o local onde o nimero de ligagdes é maior. Quando isso ndo € possivel, ela permanece fixa ao

sitio de deposicdo, conforme ilustrado na figura[3.10]
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Figura 3.10: Esquema ilustrativo do modelo de deposi¢do aleatéria com difusdo: Modelo de Wolf-
Villain (WV). (a) A’, B’, C’, D’, E’ e F’ sao as particulas A, B, C, D, E e F ja depositadas. Note que B’,
D’, E’ e F’ estdo livres para difundir. E’ possui igual chance de ir para esquerda ou direita. (b) A”, B”,
C”,D”, E” e F” sdo as particulas A, B, C, D, E e F ja fixadas a interface.

A evolugdo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico para o modelo WV em
d=1+1e2+ 1dimensdes é mostrada na figura [3.11[(a) e (b), respectivamente. Em [3.11](a)
usamos uma rede de tamanho linear L = 1024. O expoente de crescimento encontrado em nos-
sas simulacdes para tempos relativamente curtos foi S = 0.37 e o valor do expoente dindmico
z = 4.1, valores préximos aqueles obtidos para a equac@o de Mullins-Herring (MH) (8 = 3/8
e z = 4). Diversos trabalhos [33} 152, 53154, 55, 156]], usando diferentes técnicas, confirmam que
no regime assintético o modelo WV, d = 1 4 1 dimensdes, evolui para a classe EW, para o qual
g =1/4.

Na figura[3.11((b) mostramos W e £ para d = 2+ 1 em uma rede quadrada de tamanho linear
L = 128. Para tempos relativamente curtos obtemos o expoente de crescimento § = 0.21 e o
expoente dinamico z = 4. Kotrla et al.[S7] encontraram 5 = 0.20 e em um trabalho posterior
Smilauer e Kotrla encontraram o expoente 5 = 0.22. A classe de universalidade do modelo
WV em d = 2 + 1 dimensdes ndo esta bem definida. Alves e Moreira [58]] encontraram uma
transicdo para a classe de universalidade EW (3 = 0). Das Sarmas et al.[53] usando técnicas

de reducdo de ruido encontraram /5 = 0.33.
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Figura 3.11: Evolugdo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico para o modelo WV em
(@)d =1+ 1e(b) 2+ 1 dimensdes na rede de tamanho linear L = 1024 e L = 128, respectivamente.

Na figura[3.12(a) e (b) mostramos a fungdo de correlagdo em diferentes tempos do processo
de crescimento para d = 1 + 1 e 2 4+ 1 dimensdes, respectivamente. Os graficos apresentam
inicialmente um rapido decaimento e para C'(r) > £ observamos que o comportamento ndo é
oscilatério em torno de C(r) = 0, o que implica na auséncia de superficies auto-arranjadas que
constituem a formagdo de morros. Isto pode ser observado nas figuras [3.13(a) e (b), em que
geramos o perfil das superficieisem d = 1 + 1 e 2 + 1 dimensdes. O que se observa sdo platos

e vales separados por grandes degraus.
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Figura 3.12: Fungéo de correlagdo altura-altura para o modelo WV em (a) d = 1 + 1 e (b)
2 + 1 dimensdes na rede de tamanho linear L = 1024 e L = 128, respectivamente, com ¢ =~
1, 10, 40, 200, 1.5 x 103.

(a) (b)

Figura 3.13: Perfil do modelo WV em (a) d = 1 + 1 e (b) 2 + 1 dimensdes na rede de tamanho linear
L = 1024 e 128, ap6s 10° passos de tempo, respectivamente.
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3.6 Modelo de Das Sarma e Tamborenea

Das Sarma e Tamborenea (DT) [24], propuseram em 1991 um modelo similar ao de Wolf e
Villain, no qual a particula procura apenas aumentar o seu ndmero de ligagcdes.

Na figura |3.14|{ilustramos os processos de deposicdo e de difusdo. Uma particula é deposi-
tada aleatoriamente num sitio ¢ € procura dentre os sitios ¢ € seus vizinhos, aumentar seu nimero
de ligacdes com a interface, difundindo para o sitio vizinho com maior nimero de ligacdes. Mas
1sso ocorre somente se a particula ndo possui nenhuma ligacao lateral no sitio de deposi¢do. Nos
casos em que as particulas ndo possuem ligagdo lateral e ndo € possivel aumentar esse numero,

ela permanece fixa ao sitio depositado.

. ‘E’
" i i
i | |
| \J \J
\J

(a) (b)

Figura 3.14: Esquema ilustrativo do modelo de deposicao aleatéria com difusdao: Modelo de Das Sarma
e Tamborenea (DT). (a) As particulas A’, B’, C’, D’ e E’ sdo as particulas A, B, C, D e E ja depositadas.
Note que B’ e E’ estdo livres para difundir. E’ possui igual chance de ir para esquerda ou direita. (b) A”,
B”, C”, D” e E” sdo as particulas A, B, C, D e E j4 fixadas a interface.

Na figura [3.15 mostramos a rugosidade e o comprimento caracteristico para o0 modelo DT
em(a)d =14 1e (b) 2+ 1 dimensdes, nas redes de tamanhos L. = 1024 e L. = 128, res-
pectivamente. Assim como no modelo WV, em nossas simulagdes encontramos para tempos
relativamente curtos o expoente = 0.37 e z = 4.1 para modelo DT em d = 1 + 1 dimensdes,
conforme pode ser observado na figura[3.15(a). No regime assintético, o modelo DT evolui para
classe Villain-Lai-Das-Sarma (VLDS) [33,34](5 = 1/3ez=3). Emd =2+ 1 (ﬁguram
(b)) encontramos para o expoente de crescimento para tempos relativamente curtos 5 = 0.26 e

z = 4, no entanto, a classe de universalidade, como no modelo WYV, nao é bem definida.
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Figura 3.15: Evolugéo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico para 0 modelo DT em
(a@)d =14 1e (b) 2+ 1 dimensdes na rede de tamanho linear L = 1024 e L = 128, respectivamente.

O modelo DT apresenta uma interface semelhante ao modelo WV, caracterizada pela auséncia
de estruturas de morros. A fungdo de correlac@o altura-altura mostrada nas figuras [3.16(a) e (b)

descreve este comportamento.
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Figura 3.16: Funcdo de correlagdo altura-altura para o modelo DT em (a) d = 141 e (b) 241 dimensdes
na rede de tamanho linear L = 1024 e L = 128, respectivamente, com ¢ =~ 1, 10, 40, 200, 1.5 x 103.
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Assim como no modelo WV, o que se observa sdo platos e vales, separados por grandes de-
graus, como podemos observar nas figuras a) e (b), em que geramos o perfil das interfaces

ap6s 10° passos de tempo.

(a) (b)

Figura 3.17: Perfil do modelo DT em (a) d = 1+1 e (b) 2+ 1 dimensdes na rede de tamanho L = 1024
ap6s 10° passos de tempo.



Capitulo 4

Efeito de uma Barreira Cinética em

Modelos com Difusao Limitada

Os primeiros modelos discretos que buscavam descrever experimentos de crescimento de
filmes finos por MBE foram introduzidos independentemente por Wolf e Villain (WV) [23] e
Das Sarma e Tamborenea (DT) [24] no inicio da década de 1990. Tais modelos foram propostos
para investigar o efeito da difusdo superficial das particulas sobre o substrato. Os modelos WV
e DT, além de descreverem experimentos de crescimento de filmes finos por MBE, tornaram-se
a primeira evidéncia numérica indicando a existéncia de classes de universalidades diferentes
das classes EW e KPZ.

Esses modelos diferem-se ligeiramente no que diz respeito ao processo de difusdo. No
modelo WV, uma particula procura maximizar seu nimero de coordernagdo, procurando entre
o sitio depositado e seus primeiros vizinhos aquele que possui 0 maior numero de ligacoes.
No modelo DT, uma particula procura apenas aumentar o nimero de ligacdes quando o sitio
depositado ndo possui ligacao lateral. Devido as regras de crescimento dos modelos WV e
DT, as particulas possuem mobilidade limitada a seus primeiros vizinhos e dessa forma cor-
respondem a uma descri¢do limitada de processos de crescimento como MBE, nos quais as
particulas podem difundir com maior ou menor facilidade, dependendo da temperatura do subs-
trato. Um modelo mais realista, que possui maior semelhanca aos processos tipicos que ocor-
rem durante o crescimento MBE, € o modelo com ativagcao térmica. Neste modelo, todas as
particulas da superficie podem difundir com uma probabilidade dada pela lei de Arrhenius
D = wyexp(—Ep/kgT), onde v, é a frequéncia de tentativas de difusdo, 7" a temperatura de
crescimento € £/ a energia de ativacao de difusdo [40]. No entanto, apesar desse modelo ser
mais realista do ponto de vista de crescimento MBE, ele demanda longo tempo computacional,
limitando os tamanhos e tempos das simulagdes.

Uma caracteristica tipica observada na morfologia das interfaces geradas por técnicas de
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crescimento epitaxial € a formacdo de morros, que surgem devido a barreiras cinéticas nas
bordas de terragos. A barreira dificulta o movimento das particulas para fora dos terragos, in-
duzindo tendéncias nas caminhadas das particulas.

A formacgdo de morros tem atraido a atencdo e diversos trabalhos [} 16, 21} |59] foram pro-
postos para simular as condi¢des basicas para a ocorréncia de tal morfologia na dinamica de
crescimento de interfaces.

Nesse capitulo estudamos os efeitos da introdu¢do de uma barreira cinética que aparece
quando incluimos a difusdo normal ao substrato na migracao entre planos diferentes nos mo-
delos de Wolf-Villain e Das Sarma-Tamborenea. O objetivo € investigar as alteracdes mor-
foldgicas e a dinamica de crescimento de interfaces devido a essa barreira em substratos unidi-
mensionais e bidimensionais. Investigamos também mais de uma tentativa de difusdo para as
particulas, aumentando a mobilidade, e assim permitindo que as mesmas se fixem irreversivel-
mente em sitios mais afastados do sitio de deposicao.

Na primeira se¢ao descreveremos as modificacdes que serdo implementadas 4s regras usuais
dos modelos WV e DT e introduziremos uma relagdo para medir a corrente entre planos a di-
ferentes alturas. Nas demais secdes deste capitulo apresentaremos e discutiremos os resultados

obtidos nas simulagdes em d = 1 + 1 e d = 2 + 1 para os modelos com barreira.

4.1 Implementacao dos Modelos

Em nosso modelo uma barreira em degraus € implementada adicionando as regras usuais dos
modelos WV e DT, vistos na se¢ao e respectivamente, a probabilidade de movimento
entre planos dependente da diferenga de altura Ah entre eles. A determinacio da probabilidade
da particula que se move para um sitio vizinho ou é refletida para sua posi¢ao inicial envolve a

solucdo de uma caminhada aleatdrira unidimensional com bordas absorventes [60].

=
1 ©
L1
3| W 3 L1
2 d 2 d
1 1 1 ..?
o|cC o | L
P P
(a) (b)

Figura 4.1: Tlustracdo de um degrau multicamadas (a) ascendente e (b) descendente, contendo L + 1
sitios. A particula inicialmente em um sitio j tenta a difusdo para um sitio j' para assumir a posi¢do
indicada pela seta.
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A probabilidade resultante da difusao através do degrau, tanto para movimento ascendente
quanto para movimento descendente € dada por

1, se|Ah| <2

Pon(,7) = se |[Ah| > 2

1 4.1
M;
em que Ah = h(i) — h(i') é a diferenga de altura (tamanho do degrau), com ¢ denotando o
sitio onde a particula estd e ¢’ o sitio para onde a particula ird tentar se mover. A deducéo dessa
expressao € detalhada no apéndice A.

A probabilidade de difusdo entre planos € eficientemente implementada com uma listagem
sempre atualizada, com informagdes referentes a cada particula, como sua posi¢do na rede, sua
altura no substrato e seu numero de coordenacao lateral. O processo de difusdo se repete até que
n, tentativas de difusdo sejam concluidos e uma nova particula seja fixada irreversivelmente ao
substrato [22], conforme ilustrado na figura Com ng passos de difusdo uma particula tera
uma mobilidade ¢, com ¢ sendo a distancia entre o sitio no qual a particula foi depositada e o

sitio escolhido para fixar-se irreversivelmente.

-
3y
M
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- [
@
Q
Q
@
Q

>
)
A

D g A o g

(a) (b)

Figura 4.2: (a) Esquema ilustrativo do Modelo WV com barreira, com nimero de passos de difusdo
ng = 2emd = 1 + 1 dimensdes. (a) As particulas A’, B’, C’, D’ e E’ sdo as particulas A, B, C, D e
E depositadas e difundindo-se na superficie. (b) A”, B”, C”, D” e E” sdo as particulas A, B, C, D e E ja
inseridas a interface.

Os modelos WV e DT sdo definidos em um substrato d-dimensional de tamanho linear L.
A cada sitio ¢ associamos uma variavel n;(t) que representa o nimero de coordenagdes que
uma particula possuird ao ser adicionada a esse sitio. A condic@o inicial é dada por h;(t) =0 e
n;(t) = 0V i, isto é, a interface € lisa em ¢ = 0. As regras de evolugdo para os modelos WV e
DT sao definidas conforme descrito a seguir e ilustrado na figura 4.2}

1- Uma particula é depositada ao acaso em um sitio ¢;
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13- Verifica-se qual entre os 2d + 1 sitios (o de deposicdo e seus 2d primeiros vizinhos)
possui nimero maximo de coodenagao no caso WV ou nimero maior no caso DT. Esse é

escolhido como candidato a sitio de crescimento;

iii- A difusdo da particula para o sitio 7/, candidato a sitio de crescimento, ocorre com proba-
bilidade dada pela equagao|4.1

iv- Se a particula difunde para i’ e n; ndo € maximo no caso WV ou ndo é maior e nao possui
ligacdo lateral (n; = 0) no caso DT ou o niimero de passos de difusd@o € menor que n,

retornamos a 7.

v- Cessados os 1, passos de difusdo ou encontrado um sitio com nimero méximo de coorde-
nacao no caso WV ou um nimero maior no caso DT, a particula fixa-se irreversivelmente

ao substrato, e acrescentamos uma unidade a altura do sitio escolhido.

Simulacdes em d = 1 + 1 e 2 + 1 dimensdes foram realizadas para os modelos WV e DT
modificados usando condi¢des de contorno periddicas e condi¢cdes de contorno helicoidais em
redes quadrada e em triangular, respectivamente. No caso bidimensional, alocamos as redes
em vetores unidimensionais de tamanho L? sendo a vizinhanca do sitio 7 dada pelo conjunto de
sitios definidos por {i — 1,7+ 1,i — L,i + L} para arede quadradae {i — 1, + 1,i — L,i +
L,i— L+ 1,i+ L — 1} para rede triangular, como ilustrado na ﬁgura

21 22, 23, 24, 25,
Q000 0" AR
(a) (b)

Figura 4.3: Representa¢do de uma (a) rede quadrada com seus 4 primeiros vizinhos e (b) triangular
com seus 6 primeiros vizinhos.
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Em d = 1 + 1 dimensdes, utilizamos redes com tamanho linear . = 2'? e considera-
mos uma média sobre 100 amostras. Para d = 2 + 1 dimensdes, usamos redes com tamanho
linear L = 27 e usamos uma média com 50 amostras. Em todas as nossas simula¢des medimos
a rugosidade, o comprimento de correlacio altura-altura e a corrente entre planos (definida a
seguir), variando o parametro n, que determina o nimero de passos.

Afim de quantificarmos o fluxo de particulas através dos degraus, definimos a corrente na

direcdo perpendicular ao substrato da seguinte forma [22]]

1
S = 3 Z Z ©(6h)D(i,i") Psn (i, 1) (4.2)

que nos fornece a taxa de difusdo média entre camadas por sitio, em que a soma em ¢ é sobre
todos os sitios enquanto a soma em ¢’ é sobre todos os ¢ primeiros vizinhos de i. O fator 1/2
deve-se ao fato de cada ligagdo entre i e ¢’ ser contada duas vezes. A fungdo ©(x) retorna o

sinal de x, e é dada por,

+1, se >0
O(x) = 0, se x=0 (4.3)
-1, se x <0

Note que esse O(x) qualifica a difusdo entre planos a alturas diferentes, sendo que movimen-
tos ascendentes contribuem positivamente, descendente contribuem negativamente € no mesmo
plano ndo contribuem, pois ©(0) = 0.

A probabilidade P, (7,4") é dada pela equagdo4.1|e a grandeza D(i, i) depende da regra do
modelo. No modelo WYV, ela é dada por

D(i.i) = { 1,se ny € {Nmaa} €1y & {Nmas 44)

0, caso contrario

em que {n,..} representa o conjunto de sitios com nimero maximo de coordenagdo lateral

entre o sitio ¢ e sua vizinhanga. Ja para o modelo DT, D(i, ") é dado por

D(Z,@’) _ { 1, Se ny € {nmaior} en; = Oe n; ¢ {nmaior} (45)

0, caso contrario

em que {Nqi0r } TEPresenta o conjunto de sitios com nimero de coordenacéo lateral maior que

Z€10.
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4.2 Modelo WV

4.2.1 Simulacoesd =1+1

Nas figuras (a) e (b) mostramos a evolucao de regides da interface que possuem 500
sitios de uma rede de tamanho linear L = 2'? com n, = 1 e n, = 10, respectivamente, para o
modelo WV com barreira cinética e nas figuras (c) e (d) mostramos para o modelo WV ori-
ginal sem barreira cinética. Note que as barreiras cinéticas dependentes da diferenca de alturas
produzem estruturas de morros auto-arranjados, com morfologia quase periddicas, como pode-
mos observar de forma mais evidente na figura4.4](b). O mesmo nio ¢ observado para o modelo
WYV sem barreira cinética. Podemos notar que a estrutura em morros auto-arranjados nao € evi-
dente nos instantes iniciais do processo de crescimento do modelo com barreira cinética, como
observado nos detalhes das figuras [4.4] (a) e (b).

A
‘
i=11200 (.-
10ML | 10'ML ] 6500
32 2
s
10°'ML W\MI'\J\'\M\Z(/}/’F : ; . oy IOSML ) - : - =
x5 - A5 -
10} : QOIS VLV,
10* ML # = 10°ML e 5 h l/ . (=
S840 910 980 840 910 980
4 el -~ ’,”/// Lo /,’:: ,,,,,,, ¢ - ,/,/”
[ [ i -
10 MLO L ettt - | 10 ML ! i |
750 875 1000 1125 1250 750 875 1000 1125 1250
(a) (b)
T ‘ T ‘ T I T ?\ ‘ ‘ ‘ /?\
I I
7 =500 3
10'ML ; | = 1000
| 10'ML |
' 1
5 M v
100ML mk . : ' 5 ] /——\/\—\_\,
12 — 10°ML i "
YO F I(Z)Q
i | E ’18 ]
3 / L | , 4
1ML 7791094577980 10°'ML R e e T T
St 10 945650
10ML N A e 10ML L e
750 875 1000 1125 1250 750 875 1000 1125 1250
(©) (d)

Figura 4.4: Evolug¢do da interface ((a), ns = 1 e (b), ns = 10) com barreira cinética e ((c), ns = 1 e
(d), ng = 10) sem barreira cinética em d = 1 + 1 dimensdes, para o modelo WV.

Como discutido na secao uma quantidade bdsica para caracterizar a morfologia de su-

perficies com a presenga de morros é a fung¢@o de correlagdo altura-altura C'(r) definida pela
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equagao As oscilagdes em torno de zero para C'(r) > &, sdo assinaturas de superficies
que apresentam formacdo de morros com morfologia auto-arranjada como pode ser observado
nos graficos da figura ( 0 que ndo foi observado para o modelo WV sem barreira cinética
(figura [3.12)a), pag 28)). As curvas foram normalizadas usando C(r)/C(0) para uma melhor
visualizagdo. Na figura .5 mostramos o gréfico usando n, = 1 (em (a)) e 10 (em (b)). Note
que o aumento de tentativas de difusdo leva a um aumento no comprimento caracteristico £ € a
um aumento na distancia média entre os morros. Se considerarmos um tempo de crescimento
especifico, como por exemplo ¢t = 107 ML, nos graficos a) e (b), podemos notar que um

aumento no nimero de passos de difusdo gera interfaces com distancia média d entre morros

maiores.
1 1
T * T * T ™ T T T T T T
16 TTTTIr ‘ T TTITT T T ‘ TTTTIT n 50 TTTTIT ‘ TTTTITT ‘ TTTTITT 7
0.8 - 4 0,8 40 |
- - i 30 - - ]
L 1 0,6 H o+ 4 4
06 - | 20 -
~ 04 74 < % 1047 1
9 | 11 IR ‘ L ‘ L ‘ L 8 [ 0 Lo ‘ Lo ‘ LI T
9 10° 10% 10" 10° Q o2 100 100 100 10°
= 02+ -1 =
5 ’ t 5 L t |
0 L ‘ |
0,2 _
0,2 n=1 - n_=10 7
S S
04 _
0,4 L i
\ \ \ P D HEN N N A P P RO RO
10 20 30 0 10 20 30 40 S50 60 70 80 90 100 110 120
r r
(a) (b)

Figura4.5: Fungéo de correlag@o altura-altura para o modelo WV com barreira em substratos unidimen-
sionais de tamanho L = 2'2, usando (a) ns = 1, (b) n, = 10e t ~ 40, 1.5 x 103, 1.7 x 10%, 8.7 x 10°.

No gréfico da figura[d.6(a) mostramos a evolugdo temporal da rugosidade e do comprimento
caracteristico £ com ng = 1, 2 e 10. Notamos claramente uma diminui¢do da rugosidade e um
aumento no comprimento de correlacdo caracteristico a medida que n4 cresce. Esse aumento no
comprimento de correlacio se deve ao aumento da distancia de influéncia entre sitios vizinhos.
No regime assintdtico encontramos que o expoente de crescimento /3 independente de n, vai in-
variavelmente para um valor muito proximo a 0.5. Trabalhos [26, 59} 61} 162]] tem demonstrado
que as grandes flutuacdes nas interfaces, referentes as paredes dos morros, sdo as responsaveis
pela mudanca no expoente de crescimento, ou seja, as alturas dos morros sao descorrelaciona-

das, o que justifica o aparecimento do expoente 5 ~ 0.5
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A corrente entre planos definida anteriormente ¢ apresentada na figura {.6(b). Pode-se ob-
servar uma significativa reducao (em mdédulo) da taxa liquida do fluxo de particulas através dos
degraus até t ~ 10° M L. A partir desse ponto, a taxa continua diminuindo de forma muito lenta
a zero, onde teriamos um fluxo liquido nulo. O mesmo comportamento € observado para os
diferentes valores de ns. Porém, a medida que aumentamos o nimero de passos de difusao, o
fluxo liquido das particulas através dos degraus aumenta (em modulo), exceto para os instan-
tes iniciais do crescimento nos quais o valor da corrente independe de ns. Este aumento (em
moédulo) do fluxo descendente tem como consequéncia a diminui¢ao na largura das interfaces,

o que estd de acordo com os resultados observados nas figuras (a) e (b).

— n=1 Q‘)Q

L — n =2
s
3 n =10

— n =1
s

(a) (b)

Figura 4.6: (a) Evolugdo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico para o modelo WV
com barreira em substratos unidimensionais na rede de tamanho L = 2'2. (b) Fluxo de particulas per-
pendicular ao plano do substrato da superficie para o modelo WV com barreira em d = 1+ 1 dimensdes.

4.2.2 Simulacoesd =2+ 1

A morfologia das interfaces para o modelo WV com barreira cinética em d = 2 + 1 na rede
quadrada é mostrada na figura[f.7]e na rede triangular na figuraf.8| As interfaces foram obtidas
ap6s a deposicdo de 103M L, 10*M L e 10° M L em redes de tamanho linear L = 128. O perfil

de alturas foi tomado em relacao a altura média e usamos ny, = 1 e ng = 10.
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Nas figuras[4.7|e 48] € possivel observar que o aumento no nimero de passos 7, tem como
resultado a suavizagdo da interface, com formacdo de morros menos acentuados € em menor
nimero, consequentemente com diminui¢do na rugosidade, e além disso, os morros ficam mais
largos e mais evidentes. Isto ocorre porque o aumento do nimero de passos 1, aumentam as
chances de que particulas vengam a barreira cinética implementada ao modelo WV e como
veremos ainda nesta secdo, esse modelo gera um fluxo liquido de particulas descendentes que

difundem para terracos inferiores.

20
10

-10
-20
-30
-40
-50

© (d)

Figura 4.7: Morfologia das superficies geradas pelo modelo WV com barreira em d = 2+ 1 dimensdes
na rede quadrada. Morfologia gerada apés a deposicdo de 103M L em (a) e 106/ L em (b) considerando
ng = 1. Morfologia gerada apds a deposicdo de 103M L em (c) e 10*M L em (d) com ns = 10.
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Figura 4.8: Morfologia das superficies geradas pelo modelo WV com barreira em d = 2+ 1 dimensdes
na rede triangular. Morfologia gerada apés a deposicio de 102 M L em (a) e 106 M L em (b) considerando
ns = 1. Morfologia gerada apés a deposi¢io de 103M L em (c) e 10*M L em (d) com ng = 10.

A fungdo de correlagdo para o modelo WV com barreira cinética em d = 2 + 1 (rede
quadrada e triangular) é mostrada na figura .9 Em [.9(a) e (c) apresentamos a funcdo de
correlacdo altura-altura nas diferentes redes, obtida usando n; = 1 em tempos distintos do pro-
cesso de crescimento do substrato. Novamente, as oscilagdes da fun¢do correlacio altura-altura
em torno de zero corresponde ao aspecto de formacdo de morros regulares e a distancia média d
entre 0S Morros cresce monotonicamente com o tempo, o que pode ser observado pelos graficos
no interior da ﬁgura Esse aumento na distincia média d entre os morros também foi obser-
vado nas figuras [4.4]e [4.5] no caso unidimensional.

Nas figuras .9(b) e (d) mostramos a fungdo de correlagdo altura-altura para o modelo WV
com barreira cinética com n, = 10. Pode-se notar o aumento da distancia média entre os mor-
ros no tempo. Além disso, para n; maior, 0 comprimento caracteristico £ para os diferentes
tempos do processo de crescimento do substrato também fica maior, como pode ser observado
comparando as figuras[4.9(a) e (b) (rede quadrada) ou[d.9|(c) e (d) (rede triangular).
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Figura 4.9: Func¢do de correlag@o altura-altura para o modelo WV com barreira em substratos bi-
dimensionais em rede quadrada e triangular. Func¢ao de correlacdo altura-altura com ng = 1 em (a)
e ns; = 10 em (b) para rede quadrada; e n; = 1 em (c) e ns = 10 em (d) para rede triangular e
t ~ 40, 1.5 x 103, 1.7 x 10%, 8.7 x 105.
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A evolugdo da rugosidade, assim como do comprimento caracteristico £ para o modelo
WYV com barreira cinética em d = 2 + 1 na rede quadrada e triangular sdo mostrados na fi-
gura Podemos observar a diminui¢do da rugosidade e o aumento do comprimento carac-
teristico quando aumentamos n,, conforme discutido anteriormente nessa se¢do. Assim como
emd=141,emd= 2+ 1aevolugdo temporal da rugosidade depois de um transiente inicial
que depende do numero de tentativas de difusdo apresenta um expoente de crescimento que vai
para um valor assintético 3 = 0.5, que independe do tipo de rede e do nimero de tentativas de

difusdo.
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Figura 4.10: Evolugdo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico para o modelo WV
com barreira em substratos bidimensionais em rede (a) quadrada e (b) triangular, com tamanho L = 128.

Na figura mostramos o grafico do fluxo liquido de particulas através dos degraus, com
os diferentes valores de n,. Assim como no caso unidimensional, em d = 2 + 1 com (a) rede
quadrada ou (b) triangular, observamos que esse fluxo € descendente (negativo) e com significa-
tiva reduciio (em modulo) até ¢ ~ 10°. A partir desse ponto observa-se uma lenta convergéncia

para fluxo nulo.
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Figura 4.11: Fluxo de particulas perpendicular ao plano do substrato para o modelo WV com barreira
em d = 2 + 1 dimensdes em rede quadrada (a) e triangular (b).

4.3 Modelo DT

4.3.1 Simulacoesd =1+1

O modelo DT com barreira cinética em d = 1 4+ 1 dimensdes apresenta uma morfologia de
interface com formagdo de morros, com aspectos semelhantes ao modelo WV. Na figura [4.12]
(a) mostramos o perfil da morfologia das interfaces, obtidas durante o crescimento do substrato
em diferentes tempos do processo de crescimento, representando uma sec¢ao de 500 sitios de um
substrato de tamanho L = 2!2 sem barreira cinética e podemos observar que nio ha formacao
de morros auto-arranjados. Em [.12|(b) mostramos com barreira cinética e podemos notar a
diferenca no perfil das interfaces. A barreira cinética contribui para formagdo de estruturas de
morros auto-arranjadas. Assim como no modelo WV, podemos notar que a formagao de morros
auto-arranjados ndo é tdo evidente nos instantes iniciais do processo de crescimento do subs-

trato, com pode ser observado em destaque nas figuras.
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Figura 4.12: Evolugdo da interface (a) sem barreira cinética e (b) com barreira cinéticaem d = 1 + 1
dimensdes, usando ng = 1, para o modelo DT.

A funcdo de correlacdo altura-altura para o modelo DT com barreira cinéticaem d = 1 + 1
dimensdes € representada na figura [4.13] onde em {.13|(a) mostramos n; = 1 e em [4.13(b)
ns = 10. Como discutido, as oscilagdes na fungdo C'(r) evidenciam a morfologia de morros.
Com o tempo de crescimento, a dindmica da morfologia das interfaces vai mudando, com o au-
mento na distancia média entre os morros, como pode ser visto nos grificos internos as figuras
@Ka) e (b). Assim como observado para o modelo WV, o aumento no nimero de passos de

difusdo n, leva a um aumento nas distancias médias entre os de morros.
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Figura 4.13: Fungéo de correlag@o altura-altura para o modelo DT com barreira em substratos unidi-
mensionais de tamanho L = 2'2. (a) Funcdo de correlacio altura-altura com n, = 1 tentativa de difus3o.
(b) Funcdo de correlagdo altura-altura com ng = 10 tentativas de difusao.
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A evolucdo da rugosidade e do comprimento de correlagdao para o modelo DT com barreira
cinética em d = 1 + 1 dimensdes possui um comportamento semelhante ao observado no mo-
delo WV. No gréfico da figura[d.14[(a) podemos notar que no regime assintético, o expoente de
crescimento encontrado é S = (0.5, o mesmo valor obtido para o modelo WV.

A corrente entre planos é mostrada no gréfico da figura [d.14(b). Podemos notar um fluxo
liquido descendente nos degraus (corrente negativa) com caracteristicas semelhantes ao modelo
WV emd =1+ 1, discutido na se¢ao (4.2.1).

Figura 4.14: (a) Evolugdo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico obtidos para o
modelo DT com barreira em substratos unidimensionais na rede de tamanho L = 2'2. (b) Fluxo de
particulas perpendicular ao plano do substrato da superficie para o modelo DT com barreiraemd = 141
dimensdes.

4.3.2 Simulacoesd =2+ 1

A morfologia das interfaces para o modelo DT com barreira cinética em d = 2+ 1 para rede
quadrada e triangular € mostrada nas figuras e respectivamente. As interfaces foram
obtidas apés a deposicio de 103M L e 10°M L em redes de tamanho linear L = 128. O perfil
de alturas foi tomado em relacao a altura média e, novamente usamos ng = 1 e ny = 10.

Assim como no modelo WV, comparando as figuras[4.15[b) e (d) ou[d.16(b) e (d), podemos
observar que o aumento nas tentativas de difusdo tem como resultado a suavizagao da interface,

no entanto, nao observamos formacao de morros auto-arranjados.
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Figura 4.15: Morfologia das superficies geradas pelo modelo DT com barreira em d = 2+ 1 dimensdes
na rede quadrada. Morfologia gerada apés a deposi¢io de 10°M L em (a) e 10°M L em (b) considerando
ns = 1. Morfologia gerada apés a deposi¢io de 103M L em (c) e 10°M L em (d) com ng = 10.
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Figura 4.16: Morfologia das superficies geradas pelo modelo DT com barreira em d = 2+ 1 dimensdes
na rede triangular. Morfologia gerada ap6s a deposigdo de 102 M L em (a) e 106 M L em (b) considerando
ns = 1. Morfologia gerada apés a deposi¢io de 103M L em (c) e 10°M L em (d) com ng = 10.

A func¢do de correlag@o para o modelo DT com barreira cinética em d = 2 + 1 dimensdes
¢ observada na figura .17, com (a) n, = 1 e (b) n, = 10 em rede quadrada; e (c) ny = 1
e (d) ny = 10 em rede triangular. Os graficos apresentam inicialmente um rapido decaimento
e para C'(r) > £ observamos que o comportamento nao é oscilatorio em torno de C'(r) = 0,

o que implica na auséncia de superficies auto-arranjadas que constituem a formacao de morros.
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Figura 4.17: Fung¢do de correlagdo altura-altura para o modelo DT com barreira em substratos bi-
dimensionais em rede quadrada e triangular. Funcdo de correlacdo altura-altura com ng = 1 em (a)
e ny; = 10 em (b) para rede quadrada; e n;, = 1 em (c) e ny = 10 em (d) para rede triangular e
t~ 40, 1.5 x 103, 1.7 x 104, 8.7 x 10°.

A rugosidade e o comprimento caracteristico ¢ para o modelo DT com barreira cinética em
d = 2 4 1 nas redes quadrada e triangular sdo mostrados na figura 4.18| Podemos observar
a diminuic¢do da rugosidade e o aumento do comprimento de correlacio quando aumentamos
ns, conforme observado anteriormente. Assim comoemd = 1+ 1,em d = 2 + 1 a evolugdo
temporal da rugosidade exibe uma mudanga no expoente de crescimento de um valor inicial que

depende do niimero de tentativas de difusdo para um valor assintético 5 = 0.5.
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Figura 4.18: Evolugéo temporal da rugosidade e do comprimento caracteristico para o modelo DT com
barreira em substratos bidimensionais em rede (a) quadrada e (b) triangular, com tamanho L = 128.

A corrente entre planos para o0 modelo DT com barreira cinética em d = 2 + 1 dimensdes
nas diferentes redes ¢ representada na figura[4.19]e também apresenta fluxo liquido de corrente
entre planos descendente (corrente negativa). Podemos notar que nesse modelo a corrente se

aproxima de zero muito mais rapido que no modelo WVem d = 2 + 1.
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Figura 4.19: Fluxo de particulas perpendicular ao plano do substrato para o modelo DT com barreira
em d = 2 + 1 dimensdes em rede quadrada (a) e triangular (b).
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Conclusoes

A introducao de uma barreira cinética dependente da altura do degrau nos modelos WV e DT
produzem interfaces com morfologia caracterizada pela presenca de morros auto-arranjados,
com padroes tipicos dos perfis de filmes finos produzidos por técnicas epitaxiais. O mesmo nao
€ observado para os modelos WV e DT originais, sem a barreira cinética.

A dindmica de formacgdo destas estruturas foi analisada através da funcdo de correlacio
altura-altura e da rugosidade da interface. Simulagdes em d = 1+1 e d = 241 dimensdes foram
feitas para os modelos WV e DT com barreira cinética e em ambos, encontramos uma mudanga
no expoente de crescimento /5 de um valor transitdrio inicial para um valor constante no limite
assintético § = 1/2. A presenga de estruturas tridimensionais auto-arranjadas, caracterizadas
pela formagao de morros foram obtidos para o modelo WVemd = 1+1 e d = 2+1 dimensdes.
Para o modelo DT com barreira, observamos formacao de morros em d = 1 + 1 dimensoes,
no entanto, em d = 2 + 1 dimensdes ndo obtivemos a formagdao de morros auto-arranjados.
Observamos uma corrente descendente nos degraus para ambos os modelos, que se aproxima de
um valor nulo apds um tempo longo, onde esperamos um equilibrio entre o fluxo de particulas
ascendentes e descendentes e além disso, a saturacao da largura da interface. As pespectivas
para novos trabalhos consistem em novas simula¢des computacionais, considerando diferentes
tamanhos de rede e tempos mais longos e ainda verificarmos se no modelo DT, em d = 2 + 1
dimensdes, ha formagao de morros ao considerarmos a difusdo quando a particula possui um

ou mais vizinho lateral.



Apéndice A
Deducao da Regra da Barreira Cinética

Apresentamos neste apéndice a deducdo da equagdo para difusdo entre camadas.

Consideremos uma rede discreta unidimensional contendo L + 1 sitios, representada pela

figura[A.1]

112 |3~ K=0,1,2,.....,.L

Figura A.1: Tlustracdo de uma rede discreta unidimensional contendo L + 1 sitios.

Para um caminhante aleatério C' com probabilidade de passos para direita e esquerda p, =
p_ = 1/2, respectivamente, temos a solug@o da referéncia [60] (equagdes 2.8 e 2.9):
L—k+w/(w+1)

a(Olk) = L+p/(1=p)+w/(w+1) (A1)

_ k+p/(1—p)
WEIR) = T 0= )+ wjw 1) (A2)

em que ¢(0|k) é a probabilidade do caminhante C' estando na posi¢do k alcangar 0, e g(L|k) é a
probabilidade do caminhante C' estando na posicdo k alcancar L. Quando a particula salta para
os contornos ¢ refletida ou absorvida com respectivas probabilidades p e (1 — p) na origem e w
e(w—1)em L.

Vamos considerar primeiramente o caso de uma particula ao difundir em um degrau ascen-

dente de altura Ah = hj — h;, sendo hj a altura da particula na posi¢do k = L e h; a altura da
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particula na posi¢do k = 0, conforme a figura[A.2(a).

X«
|
3 e
2 e
1 A

0|C Vu

.y

o

Figura A.2: Tlustragdo de um degrau multicamadas ascendente contendo L + 1 sitios. A particula
inicialmente em um sitio j tenta a difusdo para um sitio ;' para assumir a posi¢do indicada pela seta.

Consideremos o salto inicial da particula para a posicao“1”, em sua caminhada em direcao
ao sitio j' de acordo com as regras do modelo WV ou DT. A partir da posi¢cdo “1” a particula
inicia um passeio aleatério sem tendéncia ao longo do degrau, até retornar sua posi¢ao original
ou cruzar todo o degrau. Para este caso, consideremos novamente a figura

A probabilidade da particula ser refletida em £ = 0 € P..; = 0 e a probabilidade de ser
absorvido é P, = 1, logo p = 0.

A probabilidade da particula ser refletida em £ = L € P..; = 0 e a probabilidade de ser
absorvida é P,;; = 1, logo w = 0.

Quando a particula € absorvida em k = 0, retorna a posicao de origem e quando € absorvida
em k = L, cruza o degrau e fixa-se no topo do degrau (no sitio j’). Para encontrar a solu¢ao
temos k = 1, L = Ah, p = 0 e w = 0 na expressio A.2.

1 1

P = — =
T AR T hu—hs

J J

(A.3)

Vamos agora encontrar a probabilidade da particula descer um degrau tomando por base a
figura[A.3] Note que desta vez Ah < 0.
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oo

Figura A.3: Tlustragdo de um degrau multicamadas descendente contendo L + 1 sitios. A particula
inicialmente em um sitio j tenta a difusdo para um sitio ;' para assumir a posi¢do indicada pela seta.

Aqui, novamente consideremos que a particula mova-se para a posi¢do h; — 1. A partir da
posi¢do k = L — 1 a particula inicia um passeio aleatério sem tendéncia ao longo do degrau,
até retornar sua posicdo original ou cruzar todo o degrau.

Portanto, na equacdo A.1, fazendo k = L — 1 e L = |Ah|, p = 0 e w = 0 chegamos

_ 1 _ 1
|AR| [hy — hyl

Psp, (A4)

As equacdes A.3 e A.4 sdo iguais, portanto para essa regra ndao importa se a difusao € as-

cendente ou descendente e podemos escrever

1, se|Ah| <2

A.
se |Ah| > 2 (A.5)

Pa(i,i') =4 1
|AR|’
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