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摘　要:利用可旋转四极质谱仪对氢原子束与氢化 Si(100)表面作用中氢提取反应产生的氢分子角分布进行

了系统的分析。发现氢原子束与氢化 Si(100)表面作用中 , 从氢化 Si(100)表面脱附的氢分子具有较宽的角

分布 , 并可以用函数 cosnθf(其中 n<1)拟合氢分子角分布。脱附的氢分子角分布与 Si(100)表面温度和表面

重构模型无关。根据硅表面重构机制 , 用非活性脱氢模型对实验结果进行了合理的解释。
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　　随着半导体技术的不断发展 , 对半导体器件

的加工愈加精细 。作为微电子行业的基础材料 , 如

何在硅表面上控制晶体生长 , 得到理想的量子阱 、

超晶格等纳米级量子器件 , 一直都是理论 、实验和

生产所关注的问题。由于在硅单晶的生长及提纯等

工艺过程中 , 经常使用硅氢化合物 (如硅烷等)

和氢气 , 如在使用化学气相沉积或分子束外延生长

薄膜时常使用氢气作为保护气使得基底表面氢化 ,

同时在空气和水蒸气中都有氢的存在 , 所以实际操

作过程中都不可避免地引入氢原子。而氢对硅表面

形成及附着原子的生长速度 、 方向等均有较大影

响 , 因此研究氢原子束与氢化硅表面的相互作用有

重要意义。 Si(100)表面因其应用广泛和结构相

对简单 , 而成为研究的基本模型和热点之一。

氢原子与金属表面作用已有大量的研究
[ 1 -3]

。

根据已有的研究结果 , 氢原子束通过四种模式与表

面发生作用:粘结 、 吸附 、提取以及碰撞诱导解吸

附 。在氢原子与金属表面作用中 , 碰撞诱导解吸附

将从表面提取 H2、 D2 、或 HD分子 。HD分子产生

的动力学机制包括直接提取 (Eley-Rideal)和半

直接提取两种。在半直接提取机制中 , 入射原子在

表面经多次反射 , 最后与表面吸附原子反应 , 产生

H2 、 D2、 或 HD分子。

氢原子与 Si表面作用的动力学研究也有不少

报道
[ 4-9]

, 但报道结果和结果的解释常常是相互矛

盾的 。如在氢化 Si(100) -2×1表面上 , Dinger

等
[ 5]
发现碰撞诱导解吸附仅占 6%的比例 , 而 Shi-

mokawa等
[ 6]
则发现其高达 30%。这种矛盾的结果

分别由 Kammler
[ 10]
和 Hayakawa

[ 11]
用不同的模型进

行了合理的解释。氢原子与氢化 Si表面作用可以

破坏氢硅键 , 从而提取氢分子。对提取氢分子的角

分布以及提取反应机制尚缺少必要的实验数据和合

理的理论模型 。本论文利用可旋转四极质谱仪

(QMS), 对氢原子束与氢化 Si(100)-2 ×1、Si

(100)-3×1和 Si(100)-1×1表面作用中氢提取

反应产生的氢分子角分布进行了系统的分析 。发现

氢原子束与氢化 Si(100)表面作用中 , 从氢化 Si

(100)表面脱附的氢分子具有较宽的角分布 , 并

且脱附的氢分子角分布与 Si(100)表面温度和表

面重构模型无关。论文对实验结果进行了合理的解

释。

1　实验方法与样品

本实验是在高真空实验装置上完成的。该实验

装置主要包括样品引入室 、 清洗与表征室 、 储藏室

和样品准备与实验室。除样品引入室外 , 其它真空

室的本底压强为 10
-8
Pa。样品准备与实验室中装

有一个可调制的氢原子束源 , 用于产生脉冲氢原子

束 , 且产生的氢原子束与样品表面法向共面 。另有

一台可旋转四极质谱仪 (QMS), 用于探测从表面
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脱附的氢分子角分布 。图 1为与本实验相关的实验

装置示意图 。

样品 (30mm ×30 mm, 厚 0.5 mm)为 n型

单晶硅 (100), 其电阻率大于 1 000Ψ·cm。样品

在丙酮 、酒精溶液中进行超声清洗 10min, 再用高

阻去离子水冲洗 、 烘干。样品加热到 1 420 K, 以

除去表面的氧化物薄层。用俄歇电子能谱分析发

现 , 经上述处理后可得到清洁表面。根据已有的研

究结果 , 清洁的 Si(100)表面 , 采用不同的退火

温度和冷却速率 , 可以呈现各种不同的表面再构 ,

如:(2×1)、 (3×1)、 (1×1)、 (4×2)、 (4×4)

等 。经低能电子衍射 (LEED)研究 , 本实验再构

的饱和吸附氢 Si(100)表面有 Si(100) -2×1、 Si

(100) -3×1和 Si(100) -1×1三种 。

氢原子束源产生的脉冲氢原子束与饱和吸附氢

Si(100)表面作用 , 使其表面脱氢 , 形成氢分子 。

其中与 Si(100)表面作用的氢原子平均动能为 0.3

eV, 与表面的碰撞频率为 6×10
14
cm

-2
· s

-1
。由于

Si(100)表面的原子密度约为 7 ×10
14
cm

-2
, 因此

H原子间的同位交换仅需几秒钟 。

图 1　实验装置示意图

Fig.1　Diagramofexperimentalset-up

2　实验结果与讨论

在研究氢原子与氢化硅表面作用产生的氢分子

角分布之前 , 我们首先研究了氢分子与氢化硅表面

作用中的氢分子角分布。氢分子束入射角为 30°和

40°, 样品为 Si(100)-2×1, 实验温度为 650 ℃。

由于 H2在 H-Si(100)表面的粘附系数很小 , 从

表面散射的 H2主要通过俘获 /脱附或者弹性 (非

弹性)碰撞产生。实验发现 H2的角分布与氢分子

束入射角无关 。如图 2所示 , 可用函数 cos
1.0
θf拟

合实验点 。这是典型的俘获 /脱附过程产生的 H2

角分布特征。通过估算 , H2在 H-Si(100)表面

停留时间大约为 95 μs。

图 2　氢分子束与氢化 Si(100) -2×1表面作用中的

氢分子角分布

Fig.2　TheangledistributionsofH2 moleculesproducedby

incidentH
2
moleculesonhydrogenatedSi(100)-2×1at650

K.

图 3是氢原子与 H-Si(100)表面作用中产生

的氢分子角分布实验结果。氢原子束入射角为

30°。图 3 (a)是氢原子与 H-Si(100) -2×1表

面作用中产生的氢分子角分布情况 , 样品实验温度

为 700 K;图 3 (b)是氢原子与 H-Si(100) -3

×1表面作用中产生的氢分子角分布情况 , 样品实

验温度为 450 K;图 3 (c)是氢原子与 H-Si

(100) -1×1表面作用中产生的氢分子角分布情

况 , 样品实验温度为 300 K。三种表面均得到较宽

的氢分子角分布 (0 ～ 50°), 并且脱附的氢分子角

分布可用函数 cos
n
θf (其中 n=0.2±0.1 ～ 0.6 ±

0.1)拟合 。氢原子与氢化硅表面作用中产生的氢

分子角分布不同于氢分子与氢化硅表面作用中的氢

分子角分布 。这说明两种作用从氢化硅表面提取

H2的机制是不一样的。在 H-Cu相互作用中
[ 2]
,

氢分子角分布同样可用函数 cos
n
θf进行拟合 。对于

提取反应 (对称部分), n=4 ～ 8;而对于再结合

脱附过程提取的 H2 , n=10 ～ 14。Park等在研究 Si

(100)表面再结合脱附 H2过程中发现
[ 7]
, 对于

0.6 mL氢吸附的表面 , n=5.2;对于 1mL氢吸附

的表面 , n=3.9。这些结果与 H-Cu相互作用中

得到的相一致 。但与我们实验得到的 n值 (n=

0.2±0.1 ～ 0.6±0.1)相差较大。

Brenig等
[ 12]
为了解释 Park等在研究 Si(100)

表面 H2再结合脱附过程中的实验结果 , 他们采用
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图 3　氢原子与 H-Si(100)表面作用中

产生的氢分子角分布

Fig.3　TheangledistributionsofH2 moleculesproduced

byincidentHatomsonhydrogenatedSi(100)

(a)H-Si(100)-2×1表面;(b)H-Si(100)-3×1

表面;(c)H-Si(100)-1×1表面

程序控温脱附法 (TDP), 用四极质谱仪探测 H2产

率随加热温度变化的情形 。发现对于 1 mL氢吸附

的表面 , 总的脱附氢分子角分布 (可用函数 cos
n
θf

拟合 , 其中 n=3.9)可分解为两部分的叠加 。对

于低氢吸附 (<0.8 mL)表面 , 主要通过活性方

式脱氢 , 用函数 cos
n
θf拟合时 , n=5.2;对于高氢

吸附 (>0.8 mL)表面 , 主要通过非活性方式脱

氢 , 用函数拟合时 , n～ 1。Brenig等对这种非活性

方式脱氢进行了研究 , 并提出了内部二聚物 (in-

ter-dimer)4H非活性吸附 /脱附机制对实验结果进

行了合理的解释。综上所述 , Park等的实验结果

可用函数 (0.8 ×cos
5.2
θf0.2 ×cos

1
θf)进行拟合 。

因此 , 根据 Brenig等的研究结果 , 对于高氢吸附

表面 , 再结合脱附 H2的角分布 , 用函数 cos
n
θf拟

合时 , n～ 1。而内部二聚物 (inter-dimer)4H非

活性吸附 /脱附机制是目前唯一提出的非活性脱氢

机制。

对氢化 Si(100)表面再构模型 (2×1) -H

(1 mL)、 (3×1) -H (1.3 mL)和 (1×1) -

H(1 mL), 可见其氢吸附量均稳定在 1 mL左右。

因此 , 氢原子与这些表面作用提取 H2的反应机制

主要是内部二聚物 (inter-dimer)4H非活性吸附 /

脱附机制 。根据上述讨论 , 氢原子与这些表面作用

提取 H2的角分布用函数拟合 cos
n
θf时 , 可得到 n

～ 1或者 n<1。这正是本实验得到的 n值范围 (n

=0.2±0.1 ～ 0.6±0.1)。

3　结　论

本文研究了氢原子束与氢化 Si(100) -2×1、

Si(100) -3×1和 Si(100) -1×1表面作用中氢

提取反应产生的氢分子角分布。发现从氢化 Si

(100)表面脱附的氢分子具有较宽的角分布 , 并

可以用函数 cos
n
θf (其中 n<1)对氢分子角分布进

行拟合。脱附的氢分子角分布与 Si(100)表面温

度和表面重构模型无关 。根据硅表面重构机制 , 用

内部二聚物 (inter-dimer)4H非活性吸附 /脱附机

制对实验结果进行了合理的解释 。
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AngleDistributionStudyofH2 MoleculesProducedinTheAbstaction

ReactionofIncidentHAtomsonH-Si(100)

YANGSheng-hong
1
, CH TELETMarc.

2

(1.StateKeyLaboratoryofOptoelectronicMaterialsandTechnologies∥SchoolofPhysicsandEngineering,

SunYat-senUniversity, Guangzhou510275 , China;

2.LaboratoiredePhysiquedesInterfacesetdesCouchesMinces, CNRS, EcolePolytechnique,

91128PalaiseauCedex, France)

Abstract:Witharotatablequadrupolemassspectrometer(QMS), angledistributionsofH2 moleculesproducedin

theabstractionreactionofincidentHatomsonhydrogenatedSi(100)havebeeninvestigated.Anexceptionally

wideangulardistribution, whichcanbefittedbycos
n
θfwithn<1, wasobserved.Theangulardistributionsofde-

sorbingH2 moleculesareindependentofthesurfacetemperatureandthesurfacereconstruction.Accordingtothe

mechanismsofSisurfacereconstructions, theseresultsareinterpretedbynon-activatedpathways.

Keywords:quadrupolemassspectrometer, hydrogenatedSi(100)surface, desorbing, angledistributionsofH2

molecules
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