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Анализируются результаты, полученные методом вторично-ионной масс-спектрометрии при ион-
ном облучении кристаллов Si(111). Показано, что с увеличением массы бомбардирующих ионов при
одинаковой энергии повышается относительный выход кластерных ионов и увеличивается порого-
вая энергия распыления кластеров с ростом числа n, n – число атомов в кластере (n = 1–5). Опреде-
лены значения пороговых энергий распыления для атомов и кластеров. Сделано сравнение экспе-
риментальных данных пороговых энергий распыления частиц данными моделирования методом
молекулярной динамики.
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ВВЕДЕНИЕ
В последнее годы интенсивно исследуются за-

ряженные и нейтральные многоатомные части-
цы-кластеры. Это обусловлено тем, что кластеры
могут стать элементами нового направления в ма-
териаловедении – наноструктурной технологии,
что способствует развитию микроэлектронной
промышленности и связано с дальнейшим умень-
шением размеров полупроводниковых приборов.
Из обзора исследований кластерного распыления
видно, что объем исследований в этой области
продолжает расти. Однако до сегодняшнего дня
пока еще отсутствует достаточное представление
о механизме явления образования многоатомных
частиц в продуктах распыления. Более того, меж-
ду наиболее часто привлекаемыми моделями для
объяснения эмиссии кластеров при распылении
существует противоречия (рекомбинационной
моделью образования кластеров [1], альтернатив-
ной моделью прямой эмиссии [2] и распыления
кластеров, стимулированное дефектами на по-
верхности кристалла [3]). Имеющиеся экспери-
ментальные данные по распылению кластеров не
позволяют внести окончательную ясность в во-
прос о том, какой из механизмов образования
кластеров является доминирующим. С целью
проверки справедливости и оценки роли этих мо-
делей (в частности, рекомбинационной) в обра-

зовании кластеров, а также попытки внести неко-
торую ясность в существующие противоречия
между моделями нами были проведены направ-
ленные экспериментальные исследования. Вы-
полнены измерения выходов отрицательно заря-
женных кластерных ионов, эмитированных из
кремниевой мишени Si(III) при бомбардировке
поверхностей ионами различных щелочных ме-
таллов с энергией от 0.1 до 3 кэВ (рис. 1).

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА
Экспериментальные исследования эмиссии

распыленных кластеров проводились на специ-
ально разработанной масс-спектрометрической
установке, которая предоставила возможность
получить значительную информацию об особен-
ностях вторичной эмиссии отрицательных ионов
при бомбардировке мишеней из различных мате-
риалов положительными ионами [4]. Этот выбор
обусловлен тем, что методы, применяемые при
исследовании отрицательно-ионного распыле-
ния твердого тела, позволяют исследовать во вре-
мя одного эксперимента характеристики как
ионной, так и нейтральной составляющей распы-
ления.

Подробное описание методики вторично-
ионной масс-спектрометрии (ВИМС) приводит-
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ся в работе [4]. Эксперимент проводилось на об-
разце кремния Si(111), КДБ-10ρ, ток первичных
ионов составлял 1 мкА/cм2. Вакуум – порядка
10–8 мм рт. ст. (безмасляная откачка).

РЕЗУЛЬТАТЫ И ИХ ОБСУЖДЕНИЕ

Результаты измерения выходов кластерных
ионов  (n = 1–5) при изменении энергии бом-
бардирующих ионов цезия, рубидия и натрия по-
казывают, что кремниевая мишень распыляется в
виде кластерных ионов  и масса бомбардиру-
ющих ионов оказывает очень существенное влия-
ние на заселенность спектров кластерных ионов.
Было установлено, что:

Sin
−

Si ,n
−

1) увеличение массы первичных ионов при
одинаковой энергии бомбардировки повышает
относительный выход многоатомных ионов, при-
чем с увеличением n этот эффект проявляется бо-
лее определенно: измеренный с идентичной чув-
ствительностью и разрешением аппаратуры раз-
мер кластера растет с массой бомбардирующего
иона;

2) если при бомбардировке кремниевой мише-
ни ионами натрия и рубидия обнаруживается
только непрерывное уменьшение выхода ионов 
с ростом значения n, то при бомбардировке крем-
ния ионами цезия в аналогичном распределении
имеется отступление от этого правила:  ионов
содержится больше, чем ионов 

При чувствительности используемой нами ре-
гистрирующей аппаратуры вторичные ионы, от-
рицательные атомарные ионы можно было реги-
стрировать с достаточной интенсивностью даже
при энергии бомбардирующих ионов Е < 0.1 кэВ.
Как известно [5], при ионном облучении твердо-
го тела определяющее влияние на физико-хими-
ческие процессы в приповерхностном слое оказы-
вают упругие потери энергии ионов. Низкоэнер-
гетические ионы изменяют структуру подложки
на глубину, большую на порядки глубины про-
никновения ионов, пороговая энергия такого
объемного “дальнодействия” близка к порогу об-
разования радиационных дефектов в металлах
(30–60 эВ). Вместе с тем существуют предельные
значения энергии бомбардирующих ионов (так
называемые пороговые значения энергий Еп, ни-
же которых с ростом значения n как бы прекра-
щается распыление твердого тела в виде кластер-
ных ионов  (табл. 1)). А в диапазоне значений
энергий, близких или незначительно больших
пороговых, выход кластерных ионов резко воз-
растает с ростом энергии бомбардирующих
ионов. Причем эмиссия кластеров с данным чис-
лом атомов n будет происходить с достаточной ве-
роятностью лишь в том случае, если коэффици-
ент распыления мишени превосходит некоторую
критическую величину.

Динамика изменения выхода вторичных ато-
марных ионов с увеличением энергии первичных
ионов резко отличается от таковой для кластер-
ных ионов (особенно в случае эмиссии кластер-
ных ионов из кремниевой мишени) не только при
бомбардировке ионами цезия, но также и при
бомбардировке ионами рубидия и натрия. Следо-
вательно, эмиссию кластерных ионов необходи-
мо рассматривать отдельно от эмиссии атомар-
ных, и поэтому нормирование интенсивности
кластерных ионов по отношению к интенсивно-
сти мономера в ряде работ [6] привело к кажу-
щейся зависимости выхода кластерных ионов от
энергии первичных ионов и, следовательно, к не-

Sin
−

2Si−

Si .−

nM −

Рис. 1. Сравнение выхода отрицательных кластерных
ионов Sin в зависимости от энергии первичных
ионов: а – цезий, б – рубидий, в – натрий.
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верной интерпретации экспериментальных ре-
зультатов. Результаты экспериментов позволяют
сделать заключение о независимости нормиро-
ванных выходов кластерных ионов  от средне-
го значения коэффициентов распыления, что
противоречит выводам рекомбинационной моде-
ли образования кластеров.

Специфическая особенность явления класте-
рообразования при бомбардировке исследуемых
поверхностей ионами Cs+, Rb+, Na+ позволила
нам заметить наличие пороговых энергий и изу-
чить закономерности образования отрицательно
заряженных многоатомных ионов в диапазоне
значений энергий, близких к пороговым. В част-
ности, получить определенную информацию об
относительных изменениях выхода многоатом-
ных ионов с увеличением энергии первичных
ионов от 0.1 до 3 кэВ. Экспериментальные изме-
рения выхода распыленных атомов в припорого-
вой области энергий затруднены крайне низкой
эффективностью эмиссии. В связи с тем, что экс-
периментальное исследование механизмов при-
порогового распыления является очень трудоем-
кой процедурой, мы попытались расчетным пу-
тем оценить пороги распыления, используя
результаты работ [5, 8]. Для области припорого-
вого распыления неприменима широко извест-
ная теория линейных каскадов [9], так как энер-
гия оказывается недостаточной для образования
каскада. Вблизи порога распыления имеет место
единичный или двухстолкновительный акт, так
называемая область немногих столкновений, где,
как часто полагают [10], важно значение коэффи-
циента передачи энергии:

(1)

где M1 – масса налетающей частицы, М2 – атом-
ная масса распыленного вещества.

В теории распыления [5, 7–9] распыленными
считаются атомы отдачи, преодолевшие поверх-
ностный барьер, при этом условие распыления
имеет вид:

(2)
где Еа – энергия атома отдачи в конце цепочки
столкновений, Us – энергия поверхностного ба-
рьера, b – угол эмиссии распыленного атома.

Пороговая энергия распыления Еп представ-
ляет собой минимальную энергию ионов, при ко-
торой возможно распыление:

(3)

где Е0 – начальная энергия иона, f, a – углы рас-
сеяния и отдачи.

В работе [8] на основе модели нескольких пар-
ных столкновений получено аналитическое вы-
ражение, описывающее зависимость пороговой

Sin
−

( )2
1 2 1  24 ,g M M M M= +

2
а scos ,E b U>

( )[ ]п 0min , , ,Е E f a b=

энергии распыления от параметров ионов и
мишени с обоснованным оптимальным числом
столкновений в цепочке. Полученные в этой ра-
боте кривые позволили нам путем несложных пе-
ресчетов определить пороговые энергии распы-
ления для интересующих нас пар ион–атом ми-
шени:

(4)

(5)

где U0 – плоский поверхностный барьер или по-
верхностная энергия связи.

Результаты этих расчетов представлены в табл. 2.
Для кластеров Si подобные значения не были
найдены, была использована поверхностная
энергия связи для мономера кремния. Коэффи-
циент передачи энергии рассчитывался только
для тех распыляемых частиц, где для определения
пороговой энергии распыления он необходим,
т.е. где применяется формула (4). В зависимости
от отношения масс налетающей и распыляемой
частиц бомбардирующие ионы подразделяются
на легкие и тяжелые ионы [5, 8]. В результатах по
пороговым энергиям для распыления атомов при
использовании формул (4), (5) видно, что порого-
вая энергия распыления для тяжелых ионов зна-
чительно меньше, чем для легких ионов, что со-
гласуется с данными других исследователей [5].

При определении аналогичных порогов, делая
оценки исходя из данных работы [8], видно, что
при распылении легких элементов В и С эта зако-
номерность не соблюдается, для Аl и Si пороги
распыления одинаковы для аргона и цезия, а для
Fe и Сu порядок величины значения пороговых
энергии распыления и ход зависимости от массы
бомбардирующего иона не противоречат резуль-
татам табл. 2.

Как видно из экспериментальных результатов
по измерению выхода отрицательных ионных
кластеров (табл. 1), величина порога распыления
увеличивается с увеличением массы падающего
иона (в отличие от данных для выхода атомарных
частиц). Очевидно, что это связано с заряженным
состоянием кластерных ионов и энергией сродства.

( )п 0 1 2– для 0.3,Е U g l g M M= <

( )2 5
п 0 1 2 1 28 для 0.3,Е U M M М М= >

Таблица 1. Значения пороговой энергии Eп (эВ) отри-
цательных ионных кластеров при распылении Si поло-
жительными ионами Cs, Rb, Na

Ионы Cs+ Rb+ Na+

Si 300 300 200
Si2 1000 1000 400
Si3 1200 1000 600
Si4 1500 – –
Si5 2000 – –
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Рассмотрим теперь зависимость энергетиче-
ского порога распыления от величины атомов в
кластере. Как видно из табл. 2, с увеличением
числа атомов в кластере Сu, порог распыления
увеличивается в ~5.6 раза как для ионов Сs, так и
для ионов Аr. Для Si, где для всех кластеров ис-
пользовалась одна и та же величина поверхност-
ной энергии связи для мономера, происходит
очень плавное увеличение порогов распыления с
увеличением числа n как для Аr, так и для Сs
(в 1.9 раза). Что касается значений порогов рас-
пыления, где расчет следовало бы производить по
формуле (4) для легких ионов, то они не уклады-
ваются в общий ряд значений, и следует полагать,
что для кластеров, в отличие от атомов, эту фор-
мулу не следует применять, из табл. 2 видно, что
здесь хорошо работает формула (5).

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Экспериментальные значения пороговой
энергии распыления отрицательных ионных кла-
стеров Si показывают увеличение значения поро-
га энергии распыления с ростом числа атомов в
кластере, а также с увеличением массы первич-
ных ионов на примере Na, Rb, Cs.

Расчеты значений пороговых энергий распы-
ления для атомов и кластеров, показывают
уменьшение пороговых энергий распыления с
увеличением массы первичных ионов (Ar, Cs) и
увеличение пороговых энергий распыления с ро-
стом числа атомов в кластере (Si, Сu).

Оценка пороговых энергий распыления ато-
марных частиц, сделанная нами на основе ком-
пьютерного моделирования методом молекуляр-
ной динамики [8], позволяет получить для легких
ионов отношение масс Ми/Ма в пределах 0.6–3.
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Таблица 2. Значения пороговых энергий для распыляемых атомов и кластеров элементов при бомбардировке
их поверхности ионам Ar и Cs

Распыляемые
атомы 

и кластеры

Атомные 
массы, 
а.е.м.

Поверхностная
энергия

связи, В/ат.

Коэффициент 
передачи 

энергии для Аr

Отношение масс иона 
и атома Ми/Ма

Пороговая энергия 
распыления [11]

Ar Cs Ar Cs

B 11 5.81 – 3.6 12 25 15
C 12 7.36 – 3.3 11 37 23
Al 27 3.3 – 1.48 4.9 23 14
Si 28 4.64 – 1.42 4.75 28 17
Si2 56 – – 0.7 2.325 36 22
Si3 84 – – 0.48 1.58 42 26
Si4 112 – – 0.35 1.19 47 30
Si5 140 – 0.69 0.28 0.95 52 32
Fe 56 4.29 – 0.7 2.375 40 24
Cu 64 4.14 – 0.6 2 34 21
Cu2 128 5.52 0.725 0.31 1.03 70 44
Cu3 192 7.07 0.57 0.2 0.69 107 66
Cu4 256 8.66 0.467 0.156 0.52 146 90
Cu5 320 10.4 0.395 0.125 0.415 191 119
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Energy Threshold of Atomic and Cluster Sputtering of Some Elements
under Bombardment by Ions Cs, Rb, Na

R. Djabbarganov, B. G. Atabaev, Z. A. Isakhanov, U. B. Sharopov

The results obtained by the second-ion mass spectrometry method under ion sputtering of Si(111) crystals is
analyzed. It is shown that with an increase in the mass of bombarding ions at the same energy, the relative
yield of cluster ions increases and the threshold energy of sputtering of clusters increases with increasing num-
ber n, n – number of atoms in the cluster (n = 1–5). The values of the threshold sputtering energies for atoms
and clusters are determined. Made comparison of the experimental data on the threshold sputtering energies
of particles with the data of molecular dynamics simulation.

Keywords: secondary ion mass spectrometry, cluster, negative ion, threshold energy.
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