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Метою роботи є проведення всебічного дослідження процесів формування структур адсорбату на поверхнях тонких плівок у процесах адсорбції/десорбції при конденсації з газової фази та епітаксіальному рості в рамках теоретичних розрахунків та з використанням числового моделювання. При дослідженні процесів конденсації з газової фази ми встановимо умови реалізації стійких у часі структур адсорбату, встановимо умови реалізації процесів відбору структур, дослідимо вплив внутрішніх флуктуацій на динаміку структуроутворння та морфологію структур адсорбату, вивчимо вплив локальних змін температури поверхні при проходженні процесів адсорбції/десорбції, встановимо вплив коефіцієнту адсорбці, енергії взаємодії адсорбату та швидкості нерівноважних реакції на розподіл структур за розмірами та лінійний розмір структур. При моделюванні процесів структуроутворення при епітаксіальному рості буде показано, що динаміка і упорядкування поверхні може керуватися енергією взаємодії і стохастичним внеском. Крім того, нами буде враховано процеси релаксації температури адсорбату. Буде показано, що конкуренція різних механізмів приводить до нагріву/охолодження поверхні внаслідок адсорбції/десорбції та просторової організації, коли температура поверхні змінюється в осциляційний спосіб.

Актуальність роботи. Стрімкий розвиток сучасної мікро- та нано-електроніки потребує використання наноструктурованих тонкоплівочних матеріалів з заданою геометрією та морфологією поверхневих структур. Це пов’язано з унікальними властивостями таких матеріалів, а саме, гігантським магнітоопіром, контрольованою оптичною емісією, високою ефективністю фотоелектричних перетворень, наднизькою теплопровідністю, тощо. Це надає можливість використовувати такі матеріали в магніторезистивних датчиках, пристроях пам’яті, оптичних та комунікаційних пристроях. Незважаючи на те, що низка експериментальних досліджень в цьому напрямку ілюструє реалізацію анізотропних поверхневих структур, постає актуальна прикладна проблема створення бездефектних структурованих поверхонь. У даній роботі проводиться вирішення актуальної, як з теоретичної, так і з практичної точок зору прикладної проблеми встановлення умов формування відокремлених структур нано-розмірного масштабу на поверхнях тонких плівок, контролю їх морфологією та розміром у процесах конденсації з газової фази та при епітаксіальному рості кристалів. Результати таких досліджень дозволять виробити рекомендації для прикладних досліджень щодо зміни або корегування технології вирощування структурованих тонких плівок із заданими морфологією структур, їх середнім розміром та товщиною.

Наукова новизна роботи полягає у детальному дослідженні динаміки формування та росту поверхневих структур на поверхнях тонких плівок та встановленні умов керування типом та розміром структур адсорбату при конденсації з газової фази та епітаксіальному рості. Нами враховано локальні зміни температури поверхні при проходженні процесів адсорбції та десорбції та досліджено динаміку перерозподілу температури адсорбату у процесах конденсації та епітаксіального росту.  

Об’єктом роботи є процес формування поверхневих відокремлених нано-розмірних структур адсорбату при конденсації та епітаксіальному рості.

Предметом роботи є розподілені стохастичні системи основані на моделях реакційно-дифузійного типу та теорії фазового поля.
Структура роботи

Робота складається із вступу, основної частини, викладеної у двох розділах, висновків, списку літератури та копій основних публікацій автора за тематикою роботи.

У першому розділі досліджено процеси формування нано-розмірних структур адсорбату при конденсації з газової фази. Побудовано модель, що відповідає системам реакційно-дифузійного типу, яку узагальнено врахуванням процесів взаємодії адсорбату. Показано, що врахування лише рівноважних реакцій, а саме, адсорбції та десорбції, приводить до реалізації нестійких у часі структур адсорбату і у стаціонарному режимі адсорбат повністю покриває всю підкладку. Для моделювання експериментально спостережних стійких структур адсорбату модель була узагальнена уведенням нерівноважних реакцій, що відповідають за формування комплексів. Встановлено, що такі реакції стабілізують процеси формування структур адсорбату на підкладці. 

Досліджуючи процеси одно-шарової конденсації, показано, що в такій системі реалізуються фазові переходи першого роду, типу газ — тверде тіло. В рамках лінійного аналізу на стійкість стаціонарних станів отримано відповідні фазові діаграми стійкості системи до однорідних збурень та встановлено області основних параметрів системи, коли реалізуються процеси структуроутворення. Показано, що врахування умови скінченності часу передачі просторових збурень в системі приводить до реалізації процесів відбору структур на ранніх стадіях еволюції системи. Такі процеси супроводжуються осциляторною поведінкою структурного фактору, як Фур`є перетворення кореляційної функції поля концентрації адсорбату та лінійного розміру структур адсорбату. 

Досліджено вплив внутрішнього мультиплікативного шуму на процеси структуроутворення та зміну морфології структур адсорбату в одно-шаровій моделі конденсації з газової фази у передемфованій границі. Використовуючи підхід рівняння Ланжевена показано, що шум, який задовольняє флуктуаційно-дисипативну теорему, приводить до збільшення області параметрів системи, коли реалізуються процеси утворення стаціонарних структур. Встановлено, що збільшення інтенсивності шуму приводить до переходу від щільної фази з великою концентрацією адсорбату до розрідженої фази з малою концентрацією адсорбату. При великих інтенсивностях шум приводить до переходу від упорядкованої конфігурації до хаотичної, коли морфологія структур постійно змінюється. Проведено кореляційний аналіз структур та встановлено залежність кореляційного радіусу від інтенсивності внутрішніх флуктуацій. Виявлено, що в околі точок вказаних переходів кореляційний радіус істотно збільшується, що означає збільшення флуктуацій в точці переходу. Показано, що такі флуктуації пришвидшують перехід системи до просторово упорядкованого стану при малих інтенсивностях. 

Проведено порівняння результатів моделювання на квадратній, що відповідає системам з кубічною симетрією, та трикутній (системи з гексагональною симетрією) гратках. Встановлено, що в останньому випадку структруи адсорбату мають більш сферичну форму за рахунок симетрії гратки. Показано, що основні статистичні результати щодо моделювання процесів формування структур адсорбату при конденсації з газової фази є інваріантними до вибору типу гратки. 

Досліджено вплив локальної зміни температури поверхні при проходженні процесів адсорбції/десорбції у одно-шаровій моделі конденсації з газової фази. Показано, що врахування варіації температури поверхні приводить до звуження області параметрів системи реалізації процесів структуроутворення. В рамках використання процедури числового моделювання досліджено динаміку формування структур адсорбату при врахуванні локальних змін температури поверхні. Показано, що збільшення часу релаксації поля температури та коефіцієнту теплопровідності поверхні приводить до прискорення процесів структуроутворення, тоді як збільшення коефіцієнту перегріву поверхні навпаки уповільнює динаміку системи. Встановлено, що у вузькому часовому інтервалі на стадіях формування структур адсорбату поле температури перерозподіляється таким чином, що острови адсорбату є більш гарячими за підкладку. При цьому, збільшення коефіцієнту теплопровідності приводить до гомогенізації поля температури внаслідок великого внеску дифузійних процесів. На пізніх стадіях еволюції системи температура однорідно розподіляється вздовж підкладки і не впливає на стаціонарний режим. Досліджено статистичні властивості стаціонарних структур адсорбату в одно-шаровій моделі за умови сталої температури поверхні при зміні основних параметрів системи, що зводяться до коефіцієнту адсорбції, енергії взаємодії адсорбату та інтенсивності нерівноважних реакцій. Показано, що збільшення енергії взаємодії адсорбату приводить до зменшення середнього розміру структур адсорбату. Контролюючи інтенсивність нерівноважних реакцій можна отримати як структури адсорбату так і вакансійні структури в матриці адсорбату. Збільшення інтенсивності нерівноважних реакцій приводить до зменшення середнього розміру структур адсорбату. Збільшення коефіцієнту адсорбції приводить до переходу від конфігурації з структурами адсорбату до конфігурації з вакансійними структурами через конфігурацію з лабіринтною структурою. Отримано розподіли структур адсорбату та вакансій за розмірами для квадратної та трикутної граток. Встановлено, що при спеціальному виборі параметрів системи раелізується бімодальний розподіл структур за розмірами. Проведено оцінку лінійного розміру структур адсорбату та показано що він змінюється в залежності від основних параметрів системи та характеризується нано-метровим масштабом.

Проведено узагальнення досліджуваної системи на випадок багато-шарової конденсації з газової фази з урахуванням вертикальної дифузії між  шарами. Встановлено, що в такій системі реалізується каскад фазових переходів першого роду. В рамках лінійного аналізу на стійкість встановлено умови реалізації структур адсорбату на двох шарах дво-шарової системи. Шляхом числового моделювання досліджено вплив коефіцієнту адсорбції на характер зміни морфології об`ємними структур адсорбату в шести-шаровій модулі. Досліджено кореляційні властивості об'ємних структур.

Отримані в розділі результати можуть бути використані для опису процесів формування нано-розмірних структур адсорбату при конденсації з газової фази у одно- та багато-шарових системах (металах та напівпровідниках) з кубічною та гексагональною симетрією.

У другому розділі досліджено процеси формування пірамідальних структур при епітаксіальному рості матеріалів в рамках використання узагальненої теорії фазового поля з урахуванням процесів взаємодії адатомів та локальної зміни температури адсорбату, викликаної процесами адсорбції, десорбції та внаслідок формування структур адсорбату.

В рамках моделі, коли локальні зміни температури адсорбату є несуттєвими (типовим прикладом є метали), у розгляд уведено флуктуації повного потоку адатомів, що складається із звичайного дифузійного потоку та потоку, пов'язаного із взаємодією адатомів. Динаміку системи та статистичні властивості пірамідальних структур адсорбату досліджено при зміні потоку осадження, енергії взаємодії адсорбату та інтенсивності флуктуацій. Показано, що за підвищених значень енергії взаємодії адсорбату на поверхні формуються пірамідальні структури, тоді як при малій енергії взаємодії добре виражених структур не реалізується, що пов'язано з високою ймовірністю випаровування адатомів з поверхні. Показано, що при малих значеннях енергії взаємодії адсорбату зростаюча поверхня є майже гаусовою та відповідний розподіл є симетричним відносно середнього. Розподіл за висотами добре виражених пірамідальних структур (при великих значеннях енергії взаємодії адатомів) характеризується асиметричним узагальненим екстремальним розподілом. Отримано залежності кореляційної довжини вздовж тераси пірамідальної структури від керуючих параметрів системи. Встановлено, що збільшення інтенсивності мультиплікативногошуму приводить до формуання голко-подібних структур.

В рамках узагальненої моделі фазового поля, що враховує локальну зміну температури конденсату при проходженні процесів адсорбції/десорбції та формування островів адсорбату (типовим прикладом таких систем є напівпровідники), було показано, що на ранніх стадіях еволюції системи, внаслідок конкуренції процесів адсорбції та десорбції, спостерігається осциляторний режим формування островів. Таку осциляторну динаміку досліджено з використанням підходу середнього поля та проведено порівняльну характеристику отриманих аналітично результатів із результатами комп'ютерних симуляцій. Показано, що частота температурних осциляцій залежить від потоку осадження. Порівнюючи результати, отримані в узагальненій моделі із результатами для стандартної моделі фазового поля (при постійній температурі) встановлено, що у першому випадку пірамідальні структури можуть формуватися за умови низьких значень енергії взаємодії адсорбату внаслідок вкладу термодинамічної сили до потоку адсорбату, що є протилежним до дифузійного потоку. Розглядаючи скейлінгову поведінку кореляційної функції, показано, що пірамідальні структури, які реалізуються в узагальненій моделі фазового поля, характеризуються великою різницею у висотах між двома найближчими терасами у порівнянні зі стандартною моделлю.

Проведено детальний аналіз скейлінгової поведінки процесу формування пірамідальних островів та густини розподілу структур адсорбату за розмірами при зміні потоку осадження, енергії взаємодії адсорбату та часу релаксації температури адсорбату до температури підкладки (теплової бані). Досліджено автокореляційну функцію висоти поверхні. Встановлено, що показних шорсткості поверхні зростає з часом та на великих часових інтервалах набуває стаціонарного значення, яке залежить від часу релаксації температури конденсату. Аналіз показників росту поверхні показав, що збільшення часу релаксації температури прискорює процеси зростання поверхні на ранніх стадіях еволюції системи, тоді як на пізніх стадіях, коли поверхня характеризується наявністю добре виражених пірамідальних структур, процеси релаксації температури адсорбату не впливають на динаміку росту поверхні. Досліджуючи скейлінгові властивості росту пірамідальних островів показано, що середня кількість островів зростає з часом за степеневим законом, а середня площа острову на середньому рівні висоти зростаючої поверхні спадає з часом за степеневим законом з тим же, за абсолютним значенням, показником. Ці степеневі залежності є інваріантними до зміни основних контролюючих параметрів системи. Було встановлено, що густина розподілу структур адсорбату за розмірами острів на середній висоті поверхні є універсальною і дається законом Ципфа незалежно від основних параметрів системи. Використовуючи альтернативний підхід до визначення розподілу структур за розмірами, пов'язаний із визначенням розміру кожної структури на її власній половині висоти, отримано Лог-нормальний розподіл структур за розмірами, що характеризується найбільш імовірним значенням середнього розміру острову адсорбату. 

Із використанням стандартного термодинамічного підходу була проведена оцінка для середнього радіусу структури адсорбату на рівні половини висоти пірамідальної структури. Встановлено, що лінійний розмір пірамідальної структури на рівні половини висоти зростає з часом та змінюється в інтервалі від 100 до 400 нм.

Отримані в розділі результати добре узгоджуються з відомими результатами експериментальних досліджень процесів епітаксіального росту кристалів. Представлений формалізм може бути використаний для опису процесів епітаксіального росту як для металів, коли варіації температури зростаючої поверхні у процесах адсорбції/десорбції та реорганізації структур адсорбату є несуттєвими, так і для систем, наприклад напівпровідників, для яких локальні зміни температури поверхні відіграють визначальну роль у процесах структуроутворення.

Наукометричні дані. Кількість публікацій за темою роботи складає 7 статей (з них 5 у зарубіжних виданнях), 4 тез доповідей, загальна кількість публікацій — 19, загальна кількість посилань на публікації — 122, та h-індекс дорівнює 6 (згідно баз даних SCOPUS); загальна кількість публікацій — 27, загальна кількість посилань на публікації — 120, та h-індекс дорівнює 7 (згідно баз даних Google Scholar). 
