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Resumo

Devido a evolugdo recente das pesquisas na drea de
materiais porosos [2,4,5,9], hd uma grande necessidade
pelo estudo e desenvolvimento de modelos para simular a
morfologia desses materiais. O interesse na dindmica de
formagcdo da superficie de wuma estrutura tem
recentemente atraido a aten¢do de muitos cientistas pelo
mundo todo. A aplicagdo tecnoldgica, principalmente na
drea da nanotecnologia, é o que tem motivado esses
pesquisadores. O objetivo deste trabalho é implementar
um modelo cujo resultado assemelha-se a superficie de
estruturas porosas ativas'®!. Neste trabalho, apresentamos
os diferentes processos de crescimento (énfase ao modelo
continuo usando a equagdo de KPZ) e sua correspondente
classe de universalidade. Também apresentamos os
resultados preliminares e proximos passos para a
conclusdo deste.
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1. Introducao

Devido a evolucdo recente das pesquisas na drea de
materiais porosos [2,4,5,9], hd uma grande necessidade
pelo estudo e desenvolvimento de modelos para simular a
morfologia desses materiais.

As possiveis aplicagdes tecnolégicas em dispositivos
optico-eletronicos, motivam a caracteriza¢do de padrdes
de estruturas no silicio poroso. Além disso, esse material
apresenta uma caracteristica muito importante: a
fotoluminescéncia, que possivelmente estd associada com
a natureza e forma de seus poros [3,4,9]. Muito esforco
tem sido feito para compreender os mecanismos
subjacentes deste comportamento, que ¢ muito diferente
do silicio puramente cristalino (Si). De fato,
empiricamente, sabe-se que, em geral, a
fotoluminescéncia estd relacionada com o nivel de
porosidade da amostra. Entretanto, a influéncia do tipo de
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morfologia sobre a fotoluminescéncia e o processo de sua
formacdo, ainda nao sdo bem compreendidos [4].

Recentemente Da Silva et al [4] aplicaram a Andlise de
Padroes Gradientes (Gradient Pattern Analysis - GPA) em
um conjunto de imagens de silicio poroso obtidas através
de scanning force microscopy (SFM) diferenciadas pelo
nivel de energia de absorcdo e nivel de rugosidade.

Devido a sensibilidade do GPA para quantificar
estruturas assimétricas em padrdes complexos, este foi
usado para caracterizar o silicio poroso quantitativamente.

Eles mostraram que, para um conjunto de amostras, o
GPA evidencia uma relacdo direta da assimetria estrutural
com o nivel de energia da amostra (associada a
fotoluminescéncia).

O objetivo deste trabalho é implementar um modelo
cujo resultado assemelha-se a superficie de estruturas
porosas ativas "?). Para validar essa modelagem serdo
usados conceitos de relagdo de escala e o GPA, que serdo
aplicados nas imagens das amostras e no modelo
matemadtico com a finalidade de comparar os resultados e
conseqiientemente validar ou ndo o modelo.

Este artigo apresenta os primeiros resultados referentes
ao estudo de modelos de crescimentos e validagdo dos
algoritmos de simulacdo que foram feitos utilizando o
software Matlab 6.5 e em um computador Pentium III,
260 KB e 300 MHz.

2. Modelos de Crescimentos

O interesse na dindmica de formagado da superficie de
uma estrutura tem recentemente atraido a atencdo de
muitos cientistas pelo mundo todo. A aplicacdo
tecnolégica desse tipo de conhecimento, principalmente
na drea da nanotecnologia, é o que tem motivado esses
pesquisadores. Nessa sec¢do apresenta-se os diferentes
processos de crescimento (discretos: DR e DB; e
continuos - KPZ) e sua correspondente classe de
universalidade'.

' Dois sistemas pertencem 4 mesma universalidade de classes se eles
compartilham o mesmo conjunto de expoentes de escala. Isto significa
que dois sistemas sao descritos pela mesma equagdo de crescimento.



2.1. Modelo de deposicao balistica

A deposicio balistica (DB) foi introduzida como um
modelo de agregados coloidais, e posteriormente estudos
concentraram-se nas propriedades de agregados porosos
gerados por esse modelo [1]. Este modelo é definido como
(Figura 2.1): um elemento’ é solto de uma posicio
escolhida aleatoriamente acima da superficie localizada a
uma distincia maior que a altura maxima da interface. O
elemento segue uma trajetéria vertical e ao encontrar a
superficie’ e fixa-se. Quando este elemento encontra o
substrato ou uma particula vizinha, ele para. Os elementos
depositados formam um agregado com uma geometria
muito particular que evolui no tempo.

Figura 2.1: O modelo de DB.

A altura média da superficie, / , é definida por [1,5]
_ L
h()= 23 hi.r)
L= (M)

onde A(j,7) € a altura da coluna i no tempo . Se a razdo de

deposi¢do (nimero de particulas que chegam em um sitio)
¢ constante, a altura média aumenta linearmente com o
tempo:
h(e)~1 ?)
As flutuagdes das alturas da superficie ou interface em
relacdio ao comprimento L do sistema e o tempo de

deposi¢do, que caracteriza a rugosidade da superficie ou
interface, € dada pela seguinte expressao [1,5]:

W(L,1)= Jii[h(i,t)—h(t)]z 3
P 3)

Para  monitorar o processo de rugosidade
quantitativamente, medimos a largura da interface em
funcdo do tempo. Por defini¢do, o crescimento comeca de
uma linha horizontal, a interface no tempo zero é uma
linha reta, com largura zero [1].

Fazendo um gréfico simples, da evolucdo temporal da
largura da superficie, é possivel observar duas regides
separadas por um cruzamento no tempo ¢ _(Figura 2.2)

[1]:

i) inicialmente, a largura aumenta como uma poténcia do

% Elemento: estrutura elementar que pode ser depositada ou retirada do
substrato para formagao da superficie estruturada.

? Superficie neste contexto ¢ o conjunto de elementos no agregado que

sdo mais altos em cada coluna.

tempo,
B
W(L,t)~t @

O expoente [, que é comumente chamado de expoente

[t<<t.]

de crescimento caracteriza a dindmica temporal
dependente do processo de rugosidade.
ii) o aumento da largura pela lei de poténcia ndo continua

indefinidamente, mas ¢é seguida por um regime de
saturac@o que dura até alcancar um valor de saturacio:

Wi (L) ~L* [[ >> [x] 5)

O expoente ¢, que é comumente chamado de expoente
de rugosidade, caracteriza a rugosidade da interface
saturada.

iii) o cruzamento temporal ¢ (algumas vezes chamado de
tempo de saturacdo) depende do tamanho do sistema,:
e~ L ©)

onde z € chamado de expoente dindmico.
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Figura 2.2: Evolucdo da rugosidade da superficie ao
longo do tempo para o modelo de DB com L=200

(adaptado de [1]}4.2)

Os expoentes de escala ¢, 8 e z ndo sdo independentes
[1,5]. Fazendo w(L,:)/W

sat
resultard em curvas que saturam no mesmo valor,
independentemente do tamanho do sistema L.

Fazendo a largura como uma fungéo de /¢ resultard

(L) em fungdo do tempo

em curvas com saturacdo de mesmas caracteristicas
temporais. Essas duas observagdes sugerem que

W(L,t)/W,_, (L) é uma funcdo de t/¢, vnica, isto é

()

WS(U (L) l

X

(N

onde f(y) € chamada “fungdo de escala”. Se substituirmos

w_ (L) e t, por suas formas escalares teremos:

sat

W(Lt)~ L* f[tj
L), 8)
Esta relacdo € conhecida como relacdo de escala de
Family-Vicsek [1].



Aproximando o ponto de cruzamento (¢ , w(t,)) pela

esquerda teremos, de acordo com (4), W(r )~ txﬂ . E se

aproximarmos pela direita teremos W(tx) ~ [%, conforme

(5). Dessas duas relagdes segue que txﬂ ~ [*. Daf por (6)
temos:

==
A ©

A equagdo (9), uma lei de escala ligando os trés
expoentes, ¢ valida para algum processo de crescimento
que obedece a uma relac@o de escala (8).

Uma importante caracteristica do processo de
crescimento do modelo de DB e que as correlagdes
desenvolvem-se ao longo da superficie, o que implica que
diferentes sitios da superficie ndo sdao completamente
independentes, mas dependem das alturas em sitios
vizinhos. Assim, o préximo elemento que chega a
superficie fixa-se no primeiro vizinho do sitio mais
préximo que encontrar. A altura desse novo elemento
deverd ser igual ou maior que de seus vizinhos. As
flutuacdes das alturas se espalhardo lateralmente [5].
Embora o processo de crescimento € local, através desse
crescimento lateral a ‘informagdo’ sobre a altura de cada
um dos vizinhos espalha-se globalmente pela superficie
[1,5].

2.2. Modelo de deposicio randomica

A deposic¢ao randdmica (DR - conhecida também como
deposi¢do aleatéria) é o mais simples dos modelos de
crescimento. Ele é definido como (Figura 2.4): de um sitio
escolhido aleatoriamente sobre a superficie, um elemento
cai verticalmente até encontrar o topo da coluna e em
seguida é depositado.

O crescimento de cada coluna € independente e ndo ha
nenhum mecanismo que gera correlagdes ao longo da
interface. Essa € a diferenca fundamental entre a DR e a
DB: a interface da DR ndo € correlacionada.

Figura 2.3: O modelo de DR

Fazendo o célculo da solu¢do exata para a DR,
utilizando a probabilidade de crescimento de cada coluna
e os dois primeiros momentos estatisticos [1], tem-se

2, (14)

O modelo de DR permite que a interface cresca
indefinidamente com o tempo, isto €, sem saturacio.
Como nao hé correlacdes no modelo de DR, a interface
ndo satura e o expoente de rugosidade ndo é definido.
Além disso, desde que as colunas ndo sao correlacionadas,
a interface nao € auto-afim.

2.5. A equacao de KPZ

A equacdo de Kardar-Parisi-Zhang (KPZ) [6]

h(x.t) _ W+ 2 R (1)

ot (15)
€ a equacdo de crescimento mais simples que descreve o
processo de crescimento de uma interface, onde h( X, t) éa

altura de uma interface em uma posi¢ao do substrato x no
tempo ¢; 7(x,z) € o termo de ruido branco e v e 4 sdo os

parametros relacionados a tensdo superficial e o
crescimento lateral respectivamente. Essa equagdo é a
primeira extensdo da equacdo de Edwards-Wilkinson
(EW) [1]. A equacgdo de EW foi a primeira equacio da
continuidade linear usada para estudar o crescimento de
interfaces por deposicio de elementos. Adicionando
termos ndo lineares a este tipo de equagdo, as
propriedades de escala mudam. A equagdo de KPZ ¢
capaz de explicar os valores dos expoentes obtidos para o
modelo de DB [1].

2.5.1 Construcao da equacao de KPZ

A equagdo de KPZ inclui um termo nao linear que na
equacdo de EW nao existe. Este termo ndo linear ¢é
necessdrio, pois inclui um crescimento lateral da interface
na equacio de crescimento. Para incluir o crescimento
lateral na equacgdo de crescimento, considera a adicio de
uma nova particula a superficie. Assim, quando uma
particula é adicionada o crescimento ocorre localmente
normal a interface, gerando um aumento &k ao longo do
eixo h. Pelo teorema de Pitdgoras tem-se (Figura 2.4):

o =[wa) + wave)]” = vali+ (va)]”. (16)

Se ‘Vh‘ << 1 (distancia pequenas entre os elementos)
pode-se expandir (16),

ohlx.t) _ o+ 2(VA) +...

ot 2 (17)
sugerindo que o termo néo linear da forma (vi)® deve

estar presente na equagdo de crescimento para refletir a
presenca do crescimento lateral.

2.5.2 Resolvendo a equacao de KPZ

Para mostrar como o termo ndo linear é de fato
relevante e afeta os valores do expoente de escala, a

(4.16)



equacdo de KPZ serd resolvida usando argumentos de
escala [1]. As transformacdes de escala

x—=>bx h—->b%h t—b't (18)
transformam a equacdo (15) em
bll—z % — Vb(l—Zv2h _,’_in(l—Z (Vh)2 +b—d/2—z/277
ot 2 (19)
A

h(x)

Figura 2.4: A origem do termo ndo linear na equacio de
KPZ.

Comparando bh**V?h com 5***(Vh)’, no limite

b— % o termo ndo linear € dominante sobre o termo de
tensdo superficial, para @ >0 Multiplicando a equacio

(19) por bz_a, obtem-se

I pryip s Lo (Vh) +p/3/ep

ot 2 . (20)
Para garantir a invariincia de escala, (20) deve ser
independente de b. Entretanto, esse procedimento fornece
trés relagdes de escala para dois expoentes, ¢ e z. Mas
como o termo ndo linear domina sobre a tensdo
superficial, o termo vV?h pode ser negligenciado. Assim
obtem-se
(2-4) = (2-a) _(4+d) 1)
3 7 (4+d) 3
Para este reescalonamento, quando d=1, tem-se
a=1/3, B=1/5 € z=5/3, que sdo diferentes dos

a =

resultados numéricos [1], o ~0.47 ¢ B ~ 0.33. A razio

desses valores ndo coincidirem é que reescalando o
sistema, os diferentes termos que aparecem na equacao de
crescimento (v, Ae D) estdo acoplados uns aos outros e

ndo podem ser renormalizados independentemente.
Assim, ndo pode-se assumir simplesmente que o0s
expoentes de b sdo iguais a zero, desde que v, le D

também podem mudar sob reescala.

Para obter os expoentes de escala , utiliza-se a equacio
de Burgers que combinada com argumentos de escala
resulta na relacio entre os dois expoentes independentes:

a+z=2 (22)

A equagdo (22) estabelece uma relagido entre os dois
expoentes desconhecidos ¢ € 7=/ que caracterizam

o crescimento. Essa relagio de @sdflh ¢ vdlida para
qualquer dimensao e os valores dos expoentes podem ser
obtidos por conceitos de grupo de renormalizagdo.

Em um substrato unidimensional, pelo teorema da
flutuacdo-dissipacdo, obtem-se os seguintes valores para
esses parametros [1]:

1 3 1
a:—’ =— e ﬁ:—
2 2 3 (23)

Comparando com os resultados obtidos numericamente
[1,5] para o modelo de DB, nota-se concordancia entre os
valores, sugerindo que a equacdo de KPZ e o modelo de
DB pertencem a mesma universalidade de classes.

3. Resultados e Discussoes Preliminares

3.1. Modelos discretos: DR e DB
3.1.1. Modelo de DR 1D

Um exemplo de simulagdo é a Figura 3.1. O tamanho
do sistema é 10, a forma dos elementos depositados é
circular, o tempo de deposicio € 10 e a razdo de deposicio
sdo 10 elementos por tempo. O tempo de simulacgio foi de
0.29 segundos.

Superficie de tamanho L = 10

25+

20+

coluna i

Figura 3.1: Deposi¢cdo Randdmica para um sistema de
tamanho L = 10.

Sabe-se que para o modelo de DR, o valor do expoente
de crescimento deve ser S =1/2. Para validar o cédigo

da simulacdo, calcula-se o valor desse expoente
graficando ¢ versus W e calculando o coeficiente angular
da reta da tendéncia dos dados. Para isso utilizou-se um
sistema com tamanho L = 200, tempo de deposi¢do ¢ =
1000 e razao de deposicao igual a 100 (Figura 3.2).

O valor obtido B = 0.477 (~0.5) valida o algoritmo de
simulagdo para a DR 1D. (4.47)



Largura da intetface para DR-onde L= 200

10 I L
1DIII 1 2
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¥
Figura 3.2: Evolucio da rugosidade da superficie ao
longo do tempo

3.1.2. Modelo de DR 2D

Um exemplo de simulagdo é a Figura 3.3. O tamanho
do sistema € 5x5, a forma dos elementos depositados é
uma esfera, o tempo de deposicio € 10 e a razdo de
deposi¢do sdao 25 elementos por tempo. O tempo de

simulag¢do foi de 0.03 segundos.
Surperficie 5x5

coluna j coluna i

Figura 3.3: Deposi¢io Randémica 2D em uma grade 5x5.

Superficie DR 2D 5x5

coluna j

coluna i

Figura 3.4: Superficie em t = 10 da DR da Figura 3.3.

Para o modelo de DR em 2D, o valor do expoente de
crescimento deve ser também g =1/2, pois ndo existe

correlacdo entre as colunas e elas crescem
independentemente.

Para validar o c6digo da simulagdo 2D, procedeu-se da
mesma maneira para o caso 1D com um sistema com a
seguinte configuragdo: tamanho 50x50, tempo de
deposi¢do ¢t = 1000 e razdo de deposicdo igual a 2500
(Figura 3.5). Para mostrar o custo computacional, fez-se o
calculo do tempo de simulagio que foi de 19.158

segundos.

Largura da interface para DR 2D numa grade 50x50
T T

107 x ;
10 10

2

10

3

10
t

Figura 3.5: Evolucio da rugosidade da superficie ao
longo do tempo

O valor obtido £ = 0.499 (~0.5) valida o algoritmo de
simula¢@o para a DR 2D.

3.1.3. Modelo de DB 1D

Exemplo de simulacdo desse tipo de deposicdo € a
Figura 3.6 onde as configuracdes do sistema sdo as
mesmas usadas para a DR. O tempo de simula¢do foi de
1.19 segundos.

Superficie de tamanho L = 10
0t

28+

1 2 3 4 te} 15} 7 8 9 1a
. coluna i .
Figura 3.6: Deposicao Balistica para um sistema de

tamanho L = 10.




Sabe-se que para o modelo de DB 1D, o valor do
expoente de crescimento deve ser g =1/3. Para validar o

c6digo da simulacio, procedeu-se da mesma maneira que
na DR: calcula-se o valor desse expoente graficando ¢
versus W e calculando o coeficiente angular da reta da
tendéncia dos dados. Para isso utilizou-se um sistema com
tamanho L = 300, tempo de deposi¢do ¢ = 10000 e razdo
de deposi¢ao igual a 300 (Figura 3.7).

Largura da interface para DB onde L = 300

z $=0.3010

10° - L L L
10 10

107 10° 10"

t

Figura 3.7: Evolucio da rugosidade da superficie ao
longo do tempo

O valor obtido £ = 0.3010 (~0.33) valida o algoritmo
de simulacdo para a DB 1D.

3.1.4. Modelo de DB 2D

Um exemplo de simulagdo é a Figura 3.8. O tamanho
do sistema € 5x5, a forma dos elementos depositados é
uma esfera, o tempo de deposicio € 10 e a razdo de
deposi¢do sdao 25 elementos por tempo. O tempo de
simulac¢do foi de 1.051 segundos.

Superficie 5x5

[

colunaj colunai

Figura 3.8: Deposi¢io Balistica 2D em uma grade 5x5.

Superficie DB 2D 5x5

1 i
el coluna i

Figura 3.9: Superficie em t = 10 da DB da Figura 3.8.

Para o modelo de DB 2D, ndo se tem um valor exato
para o expoente de crescimento. Mesmo assim fez-se o
grafico t versus W e calculou-se o expoente de
crescimento, B, utilizando um sistema com tamanho
10x10, tempo de deposicao t = 1000 e razdo de deposicio
igual a 20 (Figura 3.10). Para superficies completamente
ndo correlacionadas, como uma deposi¢io aleatéria, B =
0.5 e para modelos de crescimento continuo que

descrevem um sistema correlacionado, encontra-se =
1/4.

Largura da interface para DB 2D grade 10x10
T - T

=0.7066 y 4
/

. : L
10 10 10° 10°

Figura 3.10: Evolu¢ao da rugosidade da superficie ao
longo do tempo

O valor obtido B = 0.71 sugere que, para essa
configuracgdo do sistema, o processo de deposicao balistica
pode ser descrito por um modelo fracamente
correlacionado.

3.2. Modelo continuo: A equacio de KPZ
3.2.1 Modelo 1D

Para esse trabalho, usou-se a seguinte integracdo
numérica da equagido de KPZ, dada por Barabisi et al [1]:



h(x,t +Ar) = h(x,1)+
V(o A1) = 20(x,t)+ hlx— Ax.))+

Y F +(§j(h(x+Ax,t)—h(x—Ax,t))2

+, ZD%U(X,I)

24

Os ntimeros randdmicos 77 sdo uniformemente
distribuidos entre -2 e V2 .

Como esse trabalho ainda esta em desenvolvimento, os
primeiros teste do algoritmo de simulacdo usaram a
seguinte configuragdo do sistema: L = 300 € o tamanho do
sistema, Ax=1; Ar=0,001; v = 1 (tensdo superficial),
A=1 (termo de crescimento lateral), ¢ D=1 (difusdo
superficial).

KPZ 1D L=300
0.2 T

(i)

-0.15
0

I I I L
50 100 150 200 250 300

Figura 3.11: KPZ 1D para urﬁ sistema de tamanho =300

KPZ 1D L=300
T

0.2

100 150 200 250

Figura 3.12: KPZ 1D para um sistema de tamanho =300
(valores positivos)

Para o modelo utilizando a equagdo de KPZ 1D, o
valor do expoente de crescimento deve ser [=1/3

conforme (23). O valor encontrado na simulagdo £ ~ 0.5
(Figura 3.13) indica que para essa configuracdo do

z

sistema (y=1,4=1,D=1) O sistema € altamente ndo-
correlacionado.

Largura da interface KPZ 1D L=300
T - T

) $=0.4779 &

10° : £ : ;
10 10 10

2 3

10

Figura 3.13: Evolucio da rugosidade da superficie ao
longo do tempo

Para investigar a dominancia do comportamento nao
linear da equacdo, faz-se a mesma simulacdo mudando a
configuragio para A = 0 (equagio de EW).

i Largura a interface para EW 1D L=300
T T

10

p=048

10° L
10° 10

1 a3

10° 10

Figura 3.14: Evolucio da rugosidade da superficie ao
longo do tempo

Para essa configuragdo do sistema, o valor do expoente
de crescimento (f~0.5) sugere que quando 4 = 1, o
comportamento linear sobressai sobre o comportamento
nio-linear, indicando que esses parametros podem
modelar superficies fracamente correlacionadas (8 =

0.48~0.5).
3.2.2 Modelo 2D

Para esse trabalho, foi proposta a seguinte integracio
numérica da equagdo de KPZ:



xyt+At xyt)

x+ Ax,y, t 2h(x, y,t)+ h(x— Ax, y,t))
5 +
(Ax)
+ VAt
x v+ Ayt ) 2h(x, y,t)+ h(x, y— Ay,t))
(Ay)
x+Axy, h(x Ax, y,t )) +2
2
+(’1 At ) )
8 h(x, y+Ay 1)=h(x, y—Ay.1))
(Ay)
+ D s
Avhy 77 X, Y5t

(25)

A configuragdo do sistema é a mesmo para o modelo
KPZ 1D: os nimeros randémicos 77 sdo uniformemente
distribuidos entre -2 e V2, L = 10 é o tamanho do sistema,
Ax=1, Ay=1, Ar=0,001; v = 1 (tensdo superficial),
A=1 (termo de crescimento lateral), e D=1 (difusdo
superficial).

Superficie KPZ 2D sistema 10x10

. 0 0
coluna j coluna i

Figura 3.15: Superficie KPZ 2D para um sistema L=10.

Para o modelo utilizando a equagio de KPZ — 2D, ndo
hd um valor exato do expoente de crescimento. Na
literatura encontra-se o valor aproximado obtido através
de simulagdes numéricas,  ~ 0.25. O valor encontrado na
simulagdo, S ~ 0.3 (Figura 3.16), indica que para essa
configuragio do sistema (v=1,A=1,D=1) €le €

correlacionado.
4. Consideracoes Finais

Como este trabalho ainda estd em desenvolvimento,
nesta se¢do abordaremos os tdpicos a serem realizados
para a conclusio deste.

Através do cdlculo dos expoentes de crescimento foi
possivel validar os algoritmos que foram implementados.
Como, o principal objetivo deste trabalho é simular uma
superficie que apresente caracteristicas estruturais
semelhantes as superficies das amostras, os préximos

passos serdo obter o expoente de rugosidade (&) das
simulacées e validar os modelos com relagfo a este, obter
os expoentes criticos das amostras de silicio poroso
(expoente de crescimento, rugosidade e dinamico) e
comparar com os obtidos na simulagdo, encontrar os
pardmetros que ajustem o modelo com relacdo as
amostras, e aplicar a Andlise de Padrées Gradientes nas
superficies obtidas através de simulagdo e das amostras

validando a modelagem com relagdio a fragmentacdo
assimétrica das amplitudes.
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Figura 3.16: Evolucio da rugosidade da superficie ao
longo do tempo
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