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Методами молекулярной динамики изучается плавление силицена и тонких кремниевых
пленок. Показано, что температура плавления тонких пленок увеличивается при увеличении
их толщины и выходит на насыщение, соответствующее температуре плавления объемного
кремния, при толщине пленки в 16 атомных слоев.

Melting of silicene and thin silicon films is studied using molecular dynamics methods. It is
shown that the melting temperature of thin films increases with increasing thickness and reaches
saturation, corresponding to the melting temperature of bulk silicon, at a film thickness of 16
atomic layers.

PACS: 44.25.+f; 44.90.+c

ВВЕДЕНИЕ

Двумерные материалы, такие как графен, привлекают большое внимание исследо-
вателей ввиду их потенциальной перспективности в электронике. Современная элек-
троника в основном является кремниевой. Известно, что кремний тоже может фор-
мировать тонкие структуры, называемые силиценом, который был предсказан теоре-
тически в [1] в 1994 г., а синтезирован только в 2012 г. [2]. В настоящее время пред-
полагается, что силицен может быть использован для улучшения таких технологий,
как электроника [3], для хранения водорода [4], в литий-ионных батареях [5] и др.

Свойства силицена рассматривались в ряде экспериментальных работ (см., напри-
мер, обзоры [6, 7]) и в вычислительных работах методом теории функционала плот-
ности (см., например, [8–13]). Однако некоторые вопросы требуют условий, трудно
достижимых как экспериментальными методами, так и методами квантового модели-
рования. К таким вопросам относится определение температуры плавления силицена.
Температура плавления кремния составляет 1683 K [14]. Можно ожидать, что сили-
цен будет плавиться при температурах, близких к этому значению, что достаточно тя-
жело для экспериментальных исследований. В то же время моделирование плавления
требует достаточно больших систем, которые не могут быть рассмотрены в рамках
метода функционала плотности. Однако такие исследования можно провести в рамках
методов классической молекулярной динамики и Монте-Карло.
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Вычисления температуры плавления силицена методами классической молекуляр-
ной динамики и Монте-Карло были проведены в ряде работ [15–19]. При этом разброс
значений температуры плавления, полученных в разных работах, составляет от 1200
до 3600 K, что, очевидно, не является удовлетворительным. Целью настоящей работы
является определение температуры плавления силицена и тонких кремниевых пленок
в рамках метода молекулярной динамики.

1. ОПИСАНИЕ СИСТЕМЫ И МЕТОДОВ ИССЛЕДОВАНИЯ

В данной работе молекулярно-динамическое моделирование проводится с исполь-
зованием потенциала Стиллинжера–Вебера [20]. Этот потенциал хорошо описывает
кривую плавления кремния [21].

В работе моделировалась силиценовая пленка и тонкие многослойные пленки,
окруженные вакуумом. Во всех трех измерениях применялись периодические гранич-
ные условия. Для того чтобы периодические граничные условия оказывали минималь-
ное влияние в направлении, перпендикулярном пленкам (z-ось), размер коробки был
выбран очень большим: 100a = 543A, где a — постоянная решетки кристаллическо-
го кремния. Элементарная ячейка силицена задается параметрами a = b = 3,861A и
α = β = 90 ◦ и γ = 120 ◦. В случае многослойных пленок коробка имела квадратную
форму в XY -плоскости. Количество частиц в разных системах указано в таблице.

Количество атомов в моделируемых системах

Система Число частиц Tm, К

Силицен 20 000 875
8 слоев 4096 1450
12 слоев 6144 1700
16 слоев 8192 1725
20 слоев 10 240 1725

Во всех моделируемых системах начальная конфигурация состояла из кристал-
лической пленки с заданным числом слоев, окруженной вакуумом. Моделирование
проводилось в каноническом ансамбле, т. е. при фиксированном числе частиц N , объ-
еме V и температуре T . Система моделировалась при разных температурах. Шаг по
времени составлял 1 фс. Моделировался временной интервал в 10 пс.

Во время моделирования отслеживалось несколько характеристик системы, таких
как энергия на частицу, ширина системы, под которой мы подразумеваем разность
между z-координатой самой «высокой» и самой «низкой» частиц системы, и угловые
параметры порядка (в англоязычной литературе — Bond Orientational Order (BOO)
parameters) ql [22], которые характеризуют локальную структуру системы. Для опи-
сания структуры алмаза используется параметр q3, который для случая идеального
алмазного кристалла имеет значение q3 = 0,745356. Следуя работе [23], мы делим
частицы системы на алмазоподобные и неупорядоченные: если для данной части-
цы |q3(i)− qid3 | < 0,1, то частица считается алмазоподобной. В противном случае она
является неупорядоченной. Вычисляются также плотности вероятности параметра по-
рядка q3.

Моделирование выполнялось в пакете Lammps [24].
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2. РЕЗУЛЬТАТЫ

На рис. 1 показаны временные зависимости потенциальной энергии на частицу и
ширины системы для случая силицена при нескольких температурах. Видно, что рез-
кий скачок в свойствах системы происходит при T = 875 K, что говорит о разрушении
структуры при этой температуре. При этом система не занимает весь предоставлен-
ный ей объем, а остается конденсированной.

На рис. 1 показаны конечные конфигурации системы, полученной при моделиро-
вании силицена при двух близких температурах: до разрушения структуры и после
ее разрушения. Видно, что при T = 850 K система представляет собой дефектный
кристалл. В то же время при T = 875 K следов кристаллической структуры не на-
блюдается, а сама система представляет собой неупорядоченный кластер частиц. По-
добные кластеры возникают при моделировании систем конечных размеров, если они
попадают в двухфазную область жидкость–газ. Таким образом, в данной ситуации
разрушение силицена происходит за счет его перевода в двухфазную область.

В качестве примера плавления пленки конечной толщины на рис. 2 приведены ре-
зультаты для пленки, состоящей из 12 слоев кремния. Видно, что при T = 1675 K

Рис. 1. а) Временная зависимость потенциальной энергии на частицу для силицена при
нескольких значениях температуры; б) фотография системы при T = 850 K; в) аналогично а
для ширины системы; г) аналогично б при T = 875 K
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Рис. 2 (цветной в электронной версии). Система из 12 слоев кремния. а) Временная зависи-
мость потенциальной энергии на частицу для силицена при нескольких значениях температуры.
б) Фотография системы при T = 1675 K. Красными шарами показаны алмазоподобные части-
цы, а желтыми — неупорядоченные. в) Аналогично а для ширины системы. г) Аналогично б
при T = 1700 K. д) Плотность вероятности параметра порядка q3 при нескольких значениях
температуры
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система находится в кристаллическом состоянии: большая часть частиц системы рас-
познается как алмазоподобные. Однако уже при T = 1700 K кристаллическая струк-
тура разрушилась, но система осталась в виде неупорядоченной пленки, т. е. перешла
в жидкое состояние.

Температуры плавления силицена и тонких кремниевых пленок различной толщи-
ны приведены в таблице. Из полученных результатов видно, что температура плавле-
ния увеличивается с толщиной пленки и выходит на насыщение, начиная с толщины
пленки в 16 слоев. Полученное значение близко к экспериментальной температуре
плавления кремния, поэтому можно полагать, что, начиная с 16 слоев, температура
плавления выходит на предел бесконечного кристалла.
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