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Температурные зависимости коэффициента распыления при облучении газовыми
кластерными ионами. Численное моделирование
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С помощью численного моделирования методом молекулярной динамики исследованы темпе-
ратурные зависимости коэффициента распыления меди кластерными ионами аргона в диапазоне
температур от 300 К до 1100 К (0.8 температуры плавления). Кластеры аргона с фиксированной
энергией 10 кэВ имели размеры от 50 до 500 атомов. Обнаружено, что с ростом размера кластера,
то есть с уменьшением удельной энергии его атомов, зависимость коэффициента распыления
от температуры становится более выраженной. Проведено сравнение результатов с моделью
тепловых пиков.
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ВВЕДЕНИЕ

Температура мишени является одним из парамет-
ров, определяющих условия взаимодействия уско-
ренных ионов с поверхностью твердых тел. В ка-
честве эффектов, связанных с изменением темпера-
турных условий ионного облучения, можно привести
изменение темпа создания радиационных дефектов,
изменение характера ионно–индуцированного нано-
рельефа за счет стимуляции диффузии [1, 2], интен-
сификацию процесса химического распыления [3].

Величина коэффициента распыления Y бесструк-
турной мишени в линейном режиме атомных столк-
новений (то есть при использовании не слишком
тяжелых ионов с энергиями прядка единиц и десят-
ков килоэлектронвольт) практически не зависит от
температуры [4]. Экспоненциальный рост коэффи-
циента распыления вблизи температуры плавления,
обнаруженный Нельсоном и интерпретированный им
как проявление тепловых пиков [5], был позже
объяснен уменьшением массы мишени за счет ее
испарения. Дальнейшие эксперименты такую зави-
симость не подтвердили.

Тем не менее, существенное изменение коэффици-
ента распыления при увеличении температуры ми-
шени возможно. Например, в случае распыления мо-
нокористалла при совпадении направления падения
ионов с одним из главных кристаллографических
направлений (т.е. в режиме каналирования) увеличе-
ние амплитуды тепловых колебаний атомов приводит
к уменьшению каналирования. Другими словами,
увеличение температуры приводит к уменьшению
«прозрачности» кристалла, в результате чего ионы
теряют энергию ближе к поверхности и распыление
возрастает [6]. Еще одним фактором, приводящим
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к изменению Y с температурой, может быть фазовый
переход, связанный с перестройкой кристалличе-
ской структуры [7] или изменением магнитных
свойств [8] мишени.

Одним из способов исследования процессов, про-
исходящих при взаимодействии ускоренных ионов
с веществом, является компьютерное моделирова-
ние. В [9] методом молекулярной динамики иссле-
довалось распыление меди ионами меди с энергиями
0.5–5 кэВ при различных температурах для объяс-
нения характера электрического пробоя в сверхвы-
соких полях в вакуумных ускоряющих системах.
Заметного влияния температуры на коэффициент
распыления и его угловые зависимости в этой
работе обнаружено не было. В другом исследова-
нии, также выполненном методами молекулярной
динамики [10], было показано отсутствие влияния
температуры на коэффициент распыления сереб-
ра ионами аргона с энергией 12.6 кэВ, однако
было обнаружено увеличение выхода низкоэнер-
гетичных кластерных ионов с ростом темпера-
туры. Последнее интерпретировалось как прояв-
ление тепловых пиков. Заметное изменение ко-
эффициента распыления медных кластеров низ-
коэнергетическими ионами аргона с температурой
было описано в [11].

Тепловые пики — области, в которых, в отличие
от линейных каскадов столкновений, существен-
ная часть атомов находится в движении, — могут
возникать при облучении мишеней тяжелыми и кла-
стерными ионами [12]. Теоретически распыление из
тепловых пиков рассматривалось, например, в рам-
ках моделей потока газа [13] или испарения из
высокотемпературной области пика [14]. Отметим,
что, хотя зачастую экспериментально наблюдавшие-
ся в соответствующих условиях изменения коэффи-
циента распыления в зависимости от температуры
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интерпретировались как свидетельство тепловых пи-
ков, в работе [15] в рамках модели испарения из
области пика было показано, что зависимость Y (T )
достаточно слабая.

При распылении газовыми кластерными ионами,
в отличие от классического случая распыления ато-
марными ионами, вещество кластера не проникает
вглубь мишени, и вся энергия такого иона выделя-
ется в небольшой области. Это приводит к созданию
локализованной сильно разогретой области, из ко-
торой и происходит распыление. Хотя в принципе
в таком распылении могут участвовать различные
механизмы, в [16] с помощью компьютерного мо-
делирования было показано, что энергетические
спектры распыленных кластерными ионами частиц
хорошо описываются распределениями, предлагае-
мыми моделью тепловых пиков [14]. Эти спектры
также были близки к экспериментально измеренным
распределениям вторичных ионов по энергиям [17].

В настоящей работе методами молекулярной ди-
намики исследовалось влияние температуры на ко-
эффициент распыления меди газовыми кластерными
ионами Ar+

n
различных размеров n с фиксирован-

ной энергией E0 = 10 кэВ. Результаты такого
моделирования имеют ценность как для понимания
фундаментальных процессов, происходящих при вза-
имодействии кластерных ионов с веществом, так
и для оптимизации решения прикладных задач,
таких как травление или сглаживание поверхности
кластерными ионами [18].

1. МЕТОДИКА МОДЕЛИРОВАНИЯ

Компьютерное моделирование взаимодействия
пучка газовых кластерных ионов аргона
с поверхностью меди проводилось с помощью
метода молекулярной динамики. Для проведения
моделирования использовался прикладной пакет
PARCAS MD [19]. Моделирование осуществлялось
для кластеров Arn с энергией 10 кэВ и размерами
n от 50 до 500 атомов. Направление удара
кластера соответствовало направлению нормали
к поверхности Cu (111). Ячейка моделирования
имела размеры 130 × 75 × 18 элементарных ячеек
и содержала 1 053 100 атомов. Такие размеры были
выбраны достаточно большими для рассеивания
энергии из области взаимодействия и исключения
влияния границ. Периодические граничные условия
применялись в боковых направлениях x и y для
моделирования объемной мишени.

Три нижних атомных слоя вдоль оси z были
зафиксированы, чтобы предотвратить перемещение
ячейки моделирования вдоль этой оси. Термостат
Берендсена [20] был применен на границах, чтобы
позволить лишнему теплу покинуть ячейку моде-
лирования. Время моделирования варьировалось от
6 до 16 пс в зависимости от размера кластера
и температуры мишени.

Для описания взаимодействия между атомами
инертных газов Ar–Ar использовались потенциа-
лы Леннарда–Джонса. Для взаимодействия Cu–Cu
использовались потенциалы, полученные методом
погруженного атома (EAM) [21]. Для описания

взаимодействия Ar–Cu использовались универсаль-
ные отталкивающие потенциалы Циглера–Бирсака–
Литтмарка (ZBL).

Подготовка мишени проводилась следующим об-
разом. Сначала мишень генерировалась при 0 K,
при этом размеры ячейки моделирования состав-
ляли 33.4 × 33.4 × 11.3 нм3. Затем производился
постепенный нагрев мишени до целевой темпе-
ратуры с использованием термостата Берендсена
с периодическими граничными условиями во всех
направлениях. При этом для обеспечения теплового
расширения решетки в процессе нагрева приме-
нялся также баростат Берендсена. Затем баростат
и периодические граничные условия в направле-
нии z были отключены для релаксации поверхности
при целевой температуре.

Для каждого размера кластера производилась се-
рия от 10 до 25 расчетов для получения достаточной
статистики для расчета коэффициента распыления.
Прицельный параметр удара для каждого расчета
в серии случайным образом варьировался в преде-
лах размера одной элементарной ячейки решетки
мишени. Коэффициент распыления рассчитывался
как среднее число распыленных атомов на один
падающий кластер.

T,  K

Рис. 1. Рассчитанные температурные зависимости коэффи-
циента теплового расширения меди α для двух взаимно
перпендикулярных направлений в сравнении с данны-

ми [22]

С целью проверки корректности релаксации ми-
шени при заданной температуре были определены
коэффициенты теплового расширения α для двух
взаимно перпендикулярных направлений. На рис. 1
приведены значения α для этих направлений вместе
с данными [22]. Видно, что рассчитанный коэф-
фициент теплового расширения не только близок
к экспериментальным значениям, но и повторяет их
функциональную зависимость от температуры.

2. РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ

При распылении атомарными ионами (например,
ионами аргона Ar+) масса иона фиксирована, и в од-
них и тех же условиях эксперимента величина коэф-
фициента распыления определяется только энергией
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ионов. В случае использования кластерных ионов
возникает еще одна переменная величина — размер
кластера. Значения коэффициента распыления Y
медной мишени с температурой 300 K кластерами
Arn с фиксированной энергией 10 кэВ и различными
размерами n приведены в таблице. Отметим сильную
зависимость Y от n. Действительно, с увеличением
размера кластера энергия, приходящаяся на каждый
атом (E/n), начиная с некоторого n становится
слишком мала, чтобы привести к значительному
распылению. С другой стороны, коэффициент рас-
пыления кластерами, содержащими n = 50 атомов
аргона, составил 196, что существенно больше, чем
коэффициент распыления меди атомарным аргоном
при данной энергии (Y = 5).

Часто рассматривают зависимость удельного ко-
эффициента распыления Y/n от удельной энергии
E/n, что позволяет говорить об универсальной кри-
вой, описывающей коэффициент распыления класте-
рами различных размеров [23, 24]. Важно понимать,
что на самом деле такая кривая может считать-
ся универсальной только для достаточно больших
кластеров. Например, известные энергетические за-
висимости коэффициента распыления атомарными
ионами (n = 1) далеки от универсальной кривой,
а в [25] показано, что удельный коэффициент рас-
пыления значительно меняется с размером кластеров
при n = 1 − 4 и фиксированной удельной энергии.
Кроме того, в случае кластерных ионов заметно
распыление при удельных энергиях, меньших, чем
пороговая энергия распыления атомными ионами
(около 20 эВ для комбинации аргон–медь), что гово-
рит также о существенной нелинейности процесса.

Поскольку на сегодняшний день эксперименталь-
ные данные о коэффициентах распыления кластер-
ными ионами различных размеров имеются только
для небольшого количества материалов, в таблице
приведены величины удельного коэффициента рас-
пыления золота по данным [23]. Можно считать,
что они достаточно близки к значениям для медной
мишени [26]. Видно, что эти значения хорошо
соответствуют полученным нами при моделирова-
нии, особенно если учесть, что метод чувствителен
к выбору потенциалов межатомного взаимодействия,
и на его основе не стоит делать выводов о точном
количественном значении характеристик рассматри-
ваемого процесса. Однако метод позволяет рассмот-
реть процессы единичных соударений во времени,
что практически недоступно в эксперименте, и на
основе такого рассмотрения сделать выводы о функ-
циональной форме различных зависимостей

Кроме того, в использованном для моделирования
взаимодействия Ar–Cu потенциале ZBL отсутству-
ет часть, соответствующая притяжению. Поэтому
в случае больших кластеров (маленького E/n) коэф-
фициент распыления, определенный нашим методом,
может быть недооценен, так как отсутствие при-
тяжения усиливает вклад эффекта множественных
столкновений (то есть атомы, налетающие первыми,
сильнее рассеиваются).

Рассмотрим теперь температурную зависимость
коэффициента распыления. Как было указано во
Введении, в режиме линейных каскадов атомных

столкновений заметная зависимость известна только
при наличии ориентационных эффектов или вбли-
зи фазовых переходов. В модели тепловых пиков,
описывающей нелинейный режим распыления, вли-
яние температуры было рассмотрено теоретически
Зигмундом и Шимонски [15]. Они выделили два
временных этапа распыления: начальный этап испа-
рения из горячего пика и продолжительный этап ис-
парения на поздней стадии взаимодействия. Второй
этап вносит заметных вклад только при перекрытии
пиков, создаваемых отдельными ионами, то есть при
очень значительных плотностях тока. Количество
атомов, эмитированных на первом этапе, зависит от
температуры мишени Ta следующим образом:

Y (Ta) ∼
1

U 2

(

1 +
Ta

T0

)4

g

(

U

k (T0 + Ta)

)

, (1)

где g(ξ) = (1 + ξ) exp (−ξ) − ξ2E1 (ξ), E1 — эллип-
тический интеграл, U — энергия связи атома на
поверхности (для меди U = 3.55 эВ), T0 — начальная
температура ядра пика. Как и следует ожидать,
наиболее заметной зависимость коэффициента рас-
пыления от температуры мишени становится при
небольших температурах ядра пика, то есть когда
эти температуры сопоставимы.

В [16] для оценки начальной температуры ядра
пика T0, создаваемого кластерным ионом, было пред-
ложено использовать выражение

kT0 =
4

3

E

n

Nc

Ns

, (2)

то есть считать, что энергия кластера передается по-
лусферической области мишени с радиусом, равным
радиусу кластера. Здесь Nc и Ns — атомные плот-
ности вещества кластера и мишени соответственно.
При этом T0 уменьшается с увеличением размера
кластера n, поскольку его энергия распределяется
по большей области. Такая оценка хорошо опи-
сывала энергетические распределения распыленного
кластерами вещества.

Такой подход позволяет найти зависимость коэф-
фициента распыления от температуры для задан-
ных энергии и размера кластера. Зависимость для
n = 500 приведена на рис. 2. Этот размер кластера —
наибольший из использованных при моделировании,
то есть T0 для него будет наименьшей, а зависимость
Y от температуры — наиболее ярко выраженной. По
формуле (2) kT0 составляет 7.6 эВ (T0 = 88000 К),
а изменение Y в рассмотренном диапазоне темпера-
тур, в соответствии с формулой (1), — около 5%.

На рис. 2 приведены также данные, полученные
в результате компьютерного моделирования. При ма-
лых размерах кластеров (n=50, n=100) зависимость
от температуры отсутствует в пределах погреш-
ности. Зависимость становится более выраженной
с увеличением размера кластера. Коэффициент рас-
пыления для каждого из размеров кластеров моно-
тонно растет с температурой. При размере n=250
увеличивается в 2 раза с увеличением температуры
мишени от 300 K до 1100 K, а при размере n=500
коэффициент распыления увеличивается в 4 раза.
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Таблица. Полученные значения коэффициента распыления меди кластерами Arn с энергией E = 10 кэВ при температуре
T = 300 К

n E/n Y (T=300 K) Y/n Y/n [23] (для золота)

50 200 196 3.9 2.7

100 100 97 1.0 1.1

250 40 33 0.13 0.21

500 20 4 0.008 0.04

Рис. 2. Коэффициенты распыления Y меди кластерами Arn
при различных температурах. Данные нормированы на Y
(T=1100 К). Также приведены данные расчета в модели

тепловых пиков по формулам (1), (2) для n=500

Более выраженная зависимость коэффициента
распыления от температуры для кластеров боль-
шего размера хорошо согласуется с приведенными
выше рассуждениями. Однако изменение величи-
ны коэффициента распыления с температурой при
фиксированном n существенно более значительно,
чем предсказывает модель испарения из теплового
пика. По этой модели рост коэффициента распы-
ления в 4 раза реализуется при гораздо более
низких температурах ядра T0 = 5500 К. Такие
значительные различия могут быть связаны как
с плохой применимостью модели тепловых пиков
к случаю распыления кластерными ионами в целом,
так и с недооценкой в рамках этой модели испарения
на поздней стадии пика (напомним, что формула (1)
описывает только раннюю стадию). Исследованию
временных характеристик распыления кластерными
ионами при различных температурах будут посвя-
щены наши дальнейшие исследования. Подчеркнем
также, что столь существенное изменение коэф-
фициента распыления с температурой позволяет
рассчитывать и на экспериментальное обнаружение
такого эффекта.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ

Проведено моделирование распыления меди кла-
стерами аргона при различных температурах ми-
шени и различных размерах кластеров методами
молекулярной динамики. При малых размерах кла-
стеров (n=50, n=100) температура слабо влияет на
коэффициент распыления. При больших размерах

(n=250, n=500) коэффициент распыления значи-
тельно увеличивается с ростом температуры мишени
от комнатной до 0.8Tпл. Этот рост существенно
больше, чем предсказывает модель испарения из
тепловых пиков (около 5% для n=500). Согласно
результатам моделирования Y увеличивается в 2 ра-
за при распылении кластерами, состоящими из 250
атомов, и в 4 раза при распылении 500-атомными
кластерами.

Таким образом, абсолютная величина коэффици-
ента распыления уменьшается с ростом размера
кластера (то есть с уменьшением его удельной энер-
гии). При этом уменьшается начальная температура
области мишени, возбужденной ускоренным кла-
стером; эта температура становится сопоставимой
с температурой окружающей мишени Ta, что и обу-
словливает более резкую зависимость коэффициента
распыления от Ta для кластеров больших размеров.

Исследование выполнено при поддержке Рос-
сийского научного фонда, грант № 21-79-10224,
https://rscf.ru/project/21-79-10224/

Работа выполнена с использованием оборудова-
ния Центра коллективного пользования сверхвысо-
копроизводительными вычислительными ресурсами
МГУ имени М.В. Ломоносова [27].
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Temperature–Dependent Sputtering with Gas Cluster Ions:
Numerical Simulation
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Temperature dependences of the copper sputtering yield by argon cluster ions in the temperature range from
300 to 1100 K (0.8 of the melting point) have been studied by numerical simulations using molecular dynamics
method. The sizes of argon clusters with a fixed energy of 10 keV were from 50 to 500 atoms. It has been found
that the temperature dependence of the sputtering yield becomes more pronounced with increasing cluster size,
i.e., with decreasing specific energy of its atoms. The results are compared with the thermal spike model.
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