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Аннотация: В данной работе выполнен суперкомпьютерный расчет механических напряжений
в тонких пленках диоксида кремния и диоксида титана методом молекулярной динамики при
различных температурах процесса напыления. Для расчета напряжений требуются атомисти-
ческие кластеры больших размеров, что обусловливает необходимость использования техноло-
гий параллельных вычислений. Показано, что характер и величины напряжений существенно
зависят от пленкообразующего материала, температуры подложки и энергии напыляемых ато-
мов. Проведен анализ численной эффективности суперкомпьютерных вычислений с учетом
большого размера области атомистического моделирования, а также определены способы ее
повышения.
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Abstract: In this paper supercomputer simulations of mechanical stresses in thin silicon dioxide and
titanium dioxide films at various deposition temperatures are performed using molecular dynamics.
Stress calculations require large atomic clusters, which necessitates the use of parallel computing
technologies. It is shown that the type and value of stresses depend significantly on the film material,
substrate temperature, and the energy of the deposited atoms. An analysis of the numerical efficiency
of supercomputer calculations is performed with taking into account the large size of the atomic
simulation box and methods for its improvement are also proposed.
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1. Введение. Многослойные оптические покрытия, изготавливаемые для различных целей, состоят
из нескольких десятков слоев с чередующимися значениями показателя преломления [1]. Структуру по-
крытий схематически можно представить в виде SHLHL. . . HLA, где S — подложка, H — слой с высоким
показателем преломления, L — слой с низким показателем преломления и A — воздух. В качестве мате-
риала с низким показателем преломления часто используют SiO2, а в качестве материала с высоким —
TiO2.

Механические напряжения являются одним из ключевых факторов, влияющих на свойства покры-
тий и ограничивающих их использование в лазерном оборудовании сверхвысокой мощности. Они возни-
кают из-за различий в физических свойствах пленкообразующих материалов. Напряжения могут приво-
дить к деформации покрытий [2], частичному расслоению соседних слоев [3], увеличению концентрации
дефектов, влияющих на оптические свойства покрытий, и другим эффектам, ухудшающим характери-
стики многослойных покрытий [4]. В связи с этим определение технологических условий, при которых
могут быть изготовлены многослойные покрытия с низкими абсолютными значениями механических на-
пряжений, является актуальной задачей в оптической и оптоэлектронной промышленности.

Для теоретического изучения зависимости напряжений в растущей пленке от условий напыления
можно использовать методы атомистического моделирования, такие как метод молекулярной динами-
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ки (МД), метод Монте-Карло (МК) и другие. При использовании этих методов тензор напряжений рас-
считывается на основе траектории МД моделирования по величинам скоростей и координат каждого
атома в кластере. В настоящее время такой подход широко используется при расчете напряжений в раз-
личных материалах, включая тонкие пленки. Метод МД использовался в работе [5] для исследования
дефектов и напряжений, вызванных бомбардировкой пленки молибдена высокоэнергетическими ионами
аргона. Было выявлено, что размеры кристаллических зерен в пленках уменьшаются с ростом энергии
ионов, приводя к увеличению концентрации междоузельных дефектов. Также увеличивается значение
сжимающего напряжения (compressive stress). При этом изменение угла падения осаждаемых атомов
незначительно влияет на напряжения и структуру пленок [5]. Структура и механические свойства тонких
пленок DLC (Diamond-like carbon)/Ni-DLC были изучены в [6] с использованием метода МД. Показано,
что легирование никелем и целенаправленный подбор параметров напыления снижают значения напря-
жений в пленках DLC. В работе [7] было проведено моделирование напыления методом МД покрытий
из тантала и нитрида тантала, изготовленных химическим осаждением из газовой фазы. На основе экс-
периментальных результатов и моделирования сделан вывод, что межфазное напряжение в покрытии
Ta/TaN существенно ниже, чем в покрытии Ta/(нержавеющая сталь). Зависимость напряжений пленок
диоксида кремния от их толщины изучалась в [8] методом МД с эмпирическим силовым полем DESIL [9].
В случае нормального осаждения (атомы падают перпендикулярно подложке) напряжение является сжи-
мающим и незначительно изменяется с увеличением толщины пленки. Осаждение под большими углами
(glancing angle deposition) приводит к уменьшению абсолютных значений напряжений в несколько раз [9].
Напряжения в алмазоподобных углеродных пленках были рассчитаны в [10] с использованием МД модели-
рования. Показано, что напряжения уменьшаются с увеличением угла напыления. Авторы [10] объяснили
этот эффект релаксацией напряженных связей C–C. Расчет механических напряжений в пленках TiO2,
SiO2 и TiO2–SiO2 выполнен в [11] с использованием МД моделирования. Обнаружено, что при осажде-
нии, когда угол падения не превышает 30∘, главные компоненты тензора напряжений отрицательны, что
соответствует сжимающему напряжению. Абсолютные значения напряжений незначительно изменяются
в указанных диапазонах угла напыления. При углах падения выше 30∘ абсолютные значения тензора
напряжений уменьшаются, а при напылении под скользящим углом напряжения падают в несколько раз.
Кроме того, в [11] наблюдалась значительная анизотропия напряжений в плоскости подложки.

Таким образом, к настоящему времени накоплен значительный опыт в области расчета механических
напряжений в тонких пленках различного состава, напыленных в различных условиях, с использованием
методов атомистического моделирования. В данной работе мы используем МД моделирование для изуче-
ния зависимости напряжений в растущих пленках диоксида кремния и диоксида титана от температуры
подложки. Также исследуется влияние охлаждения подложки после осаждения. Важно отметить, что
для расчета тензора напряжений с использованием МД моделирования необходимы кластеры больших
размеров, состоящие из десятков и сотен тысяч атомов. Это связано с зависимостью величин напряжений
от толщины пленок. Чтобы учесть этот эффект, характерные размеры кластеров моделирования долж-
ны достигать нескольких десятков нанометров [9]. Такое моделирование может быть выполнено только с
использованием технологии параллельных вычислений. Эффективность суперкомпьютерного моделиро-
вания, проведенного в настоящей работе, также анализируется.

2. Метод моделирования. Процедура МД моделирования для расчета напряжений в напыляемой
пленке при различных температурах состоит из следующих этапов:

1. Моделирование напыления тонкой пленки диоксида кремния (диоксида титана) на горячей подлож-
ке. Компоненты тензора напряжений рассчитываются по мере роста толщины пленки с шагом по
толщине, приблизительно равным 3 нм.

2. Конечный кластер пленки толщиной около 18 нм охлаждается от температуры напыления до ком-
натной температуры (300 К) в течение 200 пс. Скорость охлаждения постоянна.

3. Проводится МД моделирование напыленного кластера при температуре 300 К в течение 200 пс.
Затем компоненты тензора напряжений рассчитываются с использованием полученной траектории
МД моделирования.
Описанная процедура схематически показана на рис. 1. Моделирование напыления (рис. 1, левая сто-

рона) воспроизводит технологические условия метода физического напыления из газовой фазы (physical
vapor deposition, PVD) [1]. Пленка диоксида кремния (диоксида титана) формируется в вакуумной камере
при низком давлении атомами, извлеченными из мишени [12]. Эти атомы движутся в камере от мишени
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к подложке, реагируют с молекулами кислорода и формируют новые слои пленки. Как правило, харак-
терный размер подложки существенно меньше расстояния от мишени до подложки. При таком условии
можно считать, что начальные скорости осаждаемых на подложку атомов одинаковы по направлению.

Рис. 1. Схема расчета напряжений по результатам моделирования напыления пленки
методом молекулярной динамики

Fig. 1. Scheme for calculating stresses based on the results of film deposition modeling using
the molecular dynamics simulation

Моделирование процесса напыления методом МД включает следующие стадии:
1. Подготовка структуры подложки. Ее горизонтальные размеры определяются, исходя из имеющихся

вычислительных ресурсов и масштабируемости рассчитываемых характеристик пленки. Например,
плотность пленки можно рассчитать, используя относительно небольшие кластеры с характерным
размером в несколько нанометров. В то же время для расчета пористости требуются кластеры с раз-
мерами в десятки нанометров. Толщина подложки обычно выбирается равной 4–6 нм. Этот диапазон
превышает глубину проникновения высокоэнергетических атомов и ассистирующих ионов (в случае
напыления с ассистированием) в подложку и осаждаемую пленку.

2. Проведение циклов напыления, описанных в [9]. В каждом цикле атомы кремния (титана) и кисло-
рода вводятся в верхнюю часть области моделирования над подложкой. Начальные скорости атомов
кремния (титана) и кислорода соответствуют энергии и температуре напыляемых частиц в вакуум-
ной камере. Длительность одного цикла составляет 6 пс [9].

3. Прекращение напыления. Оно останавливается, когда толщина пленки достигает заданных значе-
ний.
Моделирование методом МД выполняется в NVT ансамбле (постоянное число частиц, объем и тем-

пература). Чтобы учесть рост толщины пленки, после каждого цикла осаждения вертикальный размер
области моделирования увеличивается. Температура области моделирования контролируется с помощью
термостата Берендсена [13]. Шаг по времени в уравнениях движения составляет 0.5 фс. Потенциальная
энергия межатомного взаимодействия рассчитывается с использованием эмпирического силового поля
DESIL следующего вида:

𝑈 = 𝑞𝑖𝑞𝑗/𝑟𝑖𝑗 +𝐴𝑖𝑗/𝑟
12
𝑖𝑗 −𝐵𝑖𝑗/𝑟

6
𝑖𝑗 , (1)

где 𝑞𝑖 — заряд 𝑖-го атома. Для атомов кислорода и кремния в диоксиде кремния 𝑞O = −0.65𝑒, 𝑞Si = 1.3𝑒.
Для атомов кислорода и титана в диоксиде титана 𝑞O = −1.098𝑒, 𝑞Ti = 2.196𝑒. Величина элементарного
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Таблица 1. Параметры потенциала Леннарда–Джонса для SiO2 [14] и TiO2 [15]

Table 1. Lennard–Jones potential parameters for SiO2 [14] and TiO2 [15]

Типы взаимодействующих
атомов

Types of interacting atoms

𝐴𝑖𝑗 , кДж·нм12/моль
𝐴𝑖𝑗 , kJ · nm12/mol

𝐵𝑖𝑗 , кДж·нм6/моль
𝐵𝑖𝑗 , kJ · nm6/mol

Si–Si 1.5 · 10−6 5.0 · 10−4

O–O 1.5 · 10−6 5.0 · 10−4

Si–O 4.6 · 10−8 4.2 · 10−3

Ti–Ti 5.06 · 10−4 3.12 · 10−8

O–O 3.00 · 10−3 1.735 · 10−6

Ti–O 1.44 · 10−3 2.909 · 10−7

заряда равна 𝑒. Параметры потенциала Леннарда–Джонса (последние два слагаемых в (1)) приведены в
табл. 1.

Радиус обрезания неэлектростатической части потенциала равен 1 нм, как и в наших предыдущих
работах [11, 14]. Электростатическая составляющая энергии взаимодействия рассчитывается без обреза-
ния с использованием метода Particle Mesh Ewald (PME) [16]. Моделирование выполнено с использованием
оборудования центра коллективного пользования для высокопроизводительных вычислений Московского
государственного университета имени М. В. Ломоносова [17]. Молекулярно-динамическое моделирование
выполняется с использованием программного пакета GROMACS [18], установленного на суперкомпьютере
“Ломоносов-2”. Визуализация напыленных атомистических структур выполнена с помощью программы
Visual Molecular Dynamics (VMD) [19].

3. Результаты и обсуждение.

3.1. Результаты моделирования. В настоящей работе моделируется высокоэнергетическое и низ-
коэнергетическое напыление оптических пленок из газовой фазы. При высокоэнергетическом напылении
атомы кремния (титана) выбиваются из мишени (левая часть рис. 1) ионами благородных элементов,
ускоренными электрическим полем. В результате распыленные атомы Si(Ti) имеют начальную энер-
гию порядка нескольких эВ [20]. Как правило, при моделировании высокоэнергетического напыления
методом МД начальную энергию осаждаемых атомов выбирают равной 10 эВ [21–23]. Такая же величи-
на используется и в настоящей работе. При низкоэнергетическом напылении (методы термического или
электронно-лучевого испарения) кинетическая энергия вылетающих из мишени частиц значительно ниже
и не превышает нескольких десятых эВ [1]. В нашей работе начальная энергия атомов кремния (тита-
на) при низкоэнергетическом напылении равна 0.1 эВ. Энергия атомов кислорода равна 0.1 эВ как при
низкоэнергетическом напылении, так и при высокоэнергетическом.

Для температуры горячей подложки выбраны следующие значения: 400 К, 500 К и 600 К. Эти вели-
чины соответствуют экспериментальным условиям в [24, 25]. Моделирование напыления пленок диоксида
кремния осуществлялось в соответствии с методикой, описанной выше. Толщина атомистического класте-
ра, сформированного напылением, достигла приблизительно 18 нм. Для этого потребовалось около 1500
циклов осаждения. Горизонтальные размеры подложки составляли 30 нм × 10 нм.

Результаты расчета напряжений представлены на рис. 2, 3.
При высокоэнергетическом напылении главные компоненты тензора напряжений имеют отрицатель-

ный знак (рис. 2, левая сторона), что соответствует сжимающему напряжению (compressive stress), при
котором напыленная пленка стремится увеличить свой объем, а подложка препятствует этому. Этот ре-
зультат согласуется с экспериментальными данными по напряжениям в пленках, полученными высоко-
энергетическим напылением [4, 26]. С ростом толщины пленки абсолютная величина компонентов тензора
напряжений растет. Такое поведение сходно с тем, что наблюдалось ранее при моделировании на холод-
ной подложке [8] и на качественном уровне может объясняться следующим образом. Осаждаемые атомы,
обладая большой кинетической энергией (около 10 эВ), при столкновении с атомами пленки и подлож-
ки отталкивают их в стороны. Этот эффект сопровождается увеличением давления на границы области
моделирования, что и выражается в росте напряжений. Тенденция к росту напряжений наблюдается при
всех выбранных величинах температуры подложки.
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Рис. 2. Зависимость главных компонент тензора напряжений в плоскости подложки от толщины пленки ℎ при
различных температурах 𝑇 горячей подложки в пленках диоксида кремния. Стрелками показано изменение

напряжений при охлаждении подложки до комнатной температуры после напыления (300 К)

Fig. 2. Dependence of the principal components of the stress tensor in the substrate plane on the film thickness ℎ at
different temperatures 𝑇 of the hot substrate in silicon dioxide films. The arrows show the change in stress caused by

cooling the substrate to room temperature after deposition (300 K)

Охлаждение подложки до комнатной температуры ведет к существенному уменьшению абсолют-
ных величин напряжений приблизительно на 200–300 атм, причем эффект уменьшения усиливается с
увеличением температуры подложки в фазе нагрева. Этот результат может быть на качественном уровне
объяснен тем, что снижение температуры приводит к снижению давления атомов пленки на границы
области моделирования, что влечет за собой уменьшение абсолютных величин напряжений.

При низкоэнергетическом напылении поведение напряжений с ростом толщины пленки, изменением
температуры подложки и последующим охлаждением существенно отличается от характера изменения
напряжений в случае высокоэнергетического напыления. Теперь абсолютные значения главных компонент
тензора напряжений оказываются существенно ниже. Этот результат согласуется с экспериментальными
данными [27]. Отметим, что при 𝑇 = 400 К напряжения в основном имеют положительный знак (tensile
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Рис. 3. Зависимость главных компонент тензора напряжений от толщины пленки ℎ при различных температурах
𝑇 горячей подложки в пленках диоксида титана. Стрелками показано изменение напряжений при охлаждении

подложки до комнатной температуры (300 К)

Fig. 3. Dependence of the principal components of the stress tensor on the film thickness ℎ at different temperatures 𝑇

of the hot substrate in titanium dioxide films. The arrows show the change in stress caused by cooling the substrate to
room temperature (300 K)

stress), то есть напыленная пленка стремится сжаться, чему препятствует подложка. С ростом темпера-
туры подложки напряжения становятся отрицательными, как и при высокоэнергетическом напылении,
однако их абсолютные величины остаются в несколько раз меньше. Охлаждение подложки приводит к
росту абсолютных величин напряжений в случае 𝑇 = 400 К, и к уменьшению при 𝑇 = 500 К и 600 К.
Эти различия объясняются тем, что при 𝑇 = 400 К напряжения в ходе напыления имеют положитель-
ный знак, а при 𝑇 = 500 К и 600 К — отрицательный. Как и при высокоэнергетическом напылении,
рост температуры подложки сопровождается ростом абсолютной величины изменения напряжений при
последующем охлаждении.

Расчет напряжений по описанной выше методике также был выполнен и для диоксида титана. Мак-
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симальная толщина напыленной пленки составляет около 18 нм, горизонтальные размеры подложки со-
ставляют 14 нм × 14 нм. Напыление проводилось по той же схеме, что и в случае диоксида кремния.
Результаты показаны на рис. 3. В отличие от диоксида кремния, главные компоненты тензора напря-
жений имеют положительный знак (tensile stress) как при высокоэнергетическом, так и при низкоэнер-
гетическом напылении. Такой результат соответствует экспериментальным данным [28]. По абсолютной
величине напряжения растут с увеличением толщины пленки. Вероятно, эффект “расталкивания” атомов
пленки осаждаемыми атомами титана не сказывается в такой мере, как в диоксиде кремния. Охлаждение
подложки после завершения напыления приводит к увеличению напряжений, которое на качественном
уровне объясняется аналогично случаю диоксида кремния. С ростом температуры подложки эффект от
ее охлаждения несколько возрастает.

Таким образом, можно сделать следующие выводы. Охлаждение подложки после напыления на го-
рячую подложку приводит к уменьшению абсолютных величин компонент тензора напряжений в случае,
если напряжения имеют отрицательный знак. Напряжения, имеющие положительный знак, возрастают
по величине при охлаждении. Количественно изменение напряжений при охлаждении зависит от пленко-
образующего материала, температуры горячей подложки и толщины пленки. Возможно, разница в пове-
дении напряжений в оксидах кремния и титана обусловлена различием коэффициентов температурного
расширения.

3.2. Эффективность моделирования. Все расчеты проведены в разделе Pascal суперкомпьютера
“Ломоносов-2” со следующими основными характеристиками: общее число узлов равно 160, центральный
процессор Intel Xeon Gold 6126 (12 ядер, 2.6 ГГц), графический ускоритель 2×NVIDIA P100 (3584 CUDA-
ядер, 16 ГБ памяти), объем оперативной памяти на узле равен 96 ГБ.

Эффективность параллельных расчетов 𝑎 в зависимости от числа ядер 𝑁c определялась следующим
образом:

𝑎 = (𝑁at(𝑁c)/𝑁at(4)) · (4/𝑁c),

где 𝑁at — число напыленных атомов. Эффективность при 𝑁c = 4 принята равной 100%.
Результаты показаны на рис. 4. Видно, что с ростом числа ядер эффективность моделирования за-

метно уменьшается и при числе ядер, равном 32, снижается приблизительно до 1/3 от исходного значения.

Рис. 4. Зависимость числа напыленных атомов 𝑁at и
эффективности 𝑎 параллельных расчетов от числа ядер 𝑁c. Время

моделирования во всех случаях равно 500 мин

Fig. 4. Dependence of the number of deposited atoms 𝑁at and the
efficiency 𝑎 of parallel computations on the number of cores 𝑁c. The

simulation time in all cases is 500 min

Анализ снижения численной эф-
фективности проведен средствами, име-
ющимися в рабочем кабинете пользо-
вателя суперкомпьютерного комплекса
МГУ имени М. В. Ломоносова. Интен-
сивность передачи данных по MPI на-
ходится в зеленой зоне (существенных
проблем нет). В то же время интенсив-
ность чтения из файловой системы и ин-
тенсивность записи в файловую систему
низкие (красная зона). Загрузка GPU
находится либо в желтой, либо в крас-
ной зоне.

Таким образом, основным факто-
ром, ограничивающим эффективность
параллельных вычислений, являются
операции чтения и записи в файловой
системе. Вероятно, наиболее простой
путь увеличения эффективности заклю-
чается в сокращении объема сохраняе-
мой в выходных файлах GROMACS ин-
формации, в частности, координат ато-
мов и их скоростей. Такой подход может
быть использован в задачах, в которых
характеристики пленок могут быть рас-

считаны по конечной геометрии или по ограниченному набору снимков траектории. Дальнейшее повыше-
ние эффективности потребует перестройки описанной выше схемы моделирования. В настоящий момент в
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каждом цикле напыления требуется запуск GROMACS, при котором программа заново считывает данные
о предыдущей конфигурации кластера, а также проводит подготовительные процедуры для начала МД
моделирования. В условиях, когда длительность цикла напыления мала (всего 6 пс), а размер файлов с
геометрией атомистического моделирования велик, относительный вклад этих процедур в общее время
моделирования возрастает с увеличением числа ядер, используемых в параллельных расчетах. Именно с
этим связано снижение эффективности (рис. 4). Для решения проблемы необходимо собрать исполняе-
мый модуль GROMACS, в котором предусмотрено моделирование напыления — например, так, как это
сделано в программе Lammps [29].

4. Заключение. В настоящей работе проведено суперкомпьютерное моделирование напыления тон-
ких пленок диоксида кремния и диоксида титана на горячей подложке. Рассчитаны напряжения при раз-
личных толщинах пленки, а также изменение напряжений при охлаждении подложки после завершения
напыления.

В пленках диоксида кремния напряжения в основном сжимающие, а их абсолютная величина су-
щественно зависит от энергии напыления. При высокоэнергетическом напылении охлаждение подложки
приводит к уменьшению напряжений по абсолютной величине, при низкоэнергетическом напылении абсо-
лютные величины главных компонент тензора напряжений могут как увеличиваться, так и уменьшаться.
В диоксиде титана как при высокоэнергетическом, так и при низкоэнергетическом напылении наблюда-
ются растягивающие напряжения. При охлаждении подложки их абсолютная величина растет.

Проведен анализ численной эффективности суперкомпьютерных расчетов с учетом больших разме-
ров области атомистического моделирования. Найдено, что запись в файловую систему и чтение из нее в
наибольшей степени снижают эффективность расчетов. Предложены способы решения этой проблемы.
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