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1. Введение

В эпоху миниатюризации электронных устройств воз-

растает практическая необходимость в исследовании
свойств наноразмерных атомных структур [1,2]. В част-

ности, проблематика исследования и применения атом-
ных нанокластеров охватывает области физики, химии,

материаловедения, биологии, формируя отдельную на
сегодняшний день отрасль знаний. При этом, объектами

пристального внимания как с практической, так и с

академической точек зрения являются металлические
кластеры [3]. Среди посвященных им исследований

существует много работ по изучению пар компонен-
тов кластеров Cu−Au [4–6] и Ni−Al [7,8]. Их форма,

атомная структура, композиция и сегрегационные свой-
ства являются объектами исследования, поскольку они

влияют на химическую активность и каталитические

свойства [9,10]. Было также замечено, что некоторые
пары металлов в кластерах проявляют критически от-

личную от макроскопических образцов вещества склон-
ность к взаимному перемешиванию [11]. Биметалличе-
ские нанокластеры имеют практическое значение для
формирования токовых и потенциальных контактов в

элементах электроники в связи с тем, что работа вы-

хода электронов сильно зависит от реальной структуры
нанокластеров. Кроме того, тонкие покрытия Cu−Au

и Ni−Al активно используются для реактивного хи-
мического сращивания (бондинга) полупроводниковых

структур в многослойные интегральные схемы с целью
повышения плотности упаковки отдельных элементов за

счет реализации трехмерной архитектуры [12–14].

Теоретические подходы к изучению эволюции струк-

туры и физико-химических свойств кластеров основаны

как на фундаментальных квантовохимических методах,

так и на феноменологических представлениях [15]. Об-
зор экспериментальных методов исследования атомных

кластеров, в том числе способов их получения, пред-

ставлен в работах [16,17]. Наряду с теоретическими и

экспериментальными подходами широко применяются

также различные виды компьютерного моделирования,

в частности метод классической молекулярной динами-

ки [18–20].
В течение последних пятнадцати лет метод класси-

ческой молекулярной динамики успешно использовался

для моделирования процессов дефектообразования в

свободных атомных кластерах, а также их распыления

под действием энергетических ионов [21–27]. Рассмат-
ривались однокомпонентные кластеры разных размеров,

включая большие кластеры с числом атомов до 106, ко-

торые подвергались бомбардировке одноатомными иона-

ми с энергиями до deca-keV-ных величин. Было показа-

но, что выходы распыления, включающие высокоэнерге-

тическую каскадно-рекойловую и низкоэнергетическую

термическую составляющие, демонстрируют значения,

близкие к максимальным, и существенно превышают вы-

ходы распыления для плоской поверхности в случае, ко-

гда характерный размер кластера (радиус при его сфери-

ческом представлении) согласуется со средней глубиной

распределения потерь энергии бомбардирующих атомов.

Очевидно, что использование атомных кластеров раз-

личных типов и размеров наряду с единичными атомами
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в качестве бомбардирующих частиц предоставит больше

возможностей для варьирования объемного распределе-

ния энергетических потерь и передаваемого импульса

в бомбардируемом кластере. Широкое распростране-

ние получило применение ионных пучков кластеров

газовых атомов (GCIB) [28] для модификации/очистки

поверхности, послойного анализа и осаждения тонких

пленок, берущее начало с классической работы [29].
Однако и сейчас развитие, в том числе моделирова-

ние, методики GCIB, включая пучки кластеров аргона

для обработки различных поверхностей, является тех-

нологически [30–32] и академически [33] актуальным.

В настоящей работе исследованы свободные двудольные

биметаллические кластеры Ni−Al и Cu−Au, состоящие

из 390 атомов, под действием бомбардировки моно-

энергетическими кластерами аргона различных разме-

ров, обладающими энергиями от 1 eV до 1.4 keV. На-

стоящее исследование является дальнейшим развитием

работы [34], где проводилось молекулярно-динамическое
моделирование эволюции свободных двудольных биме-

таллических кластеров при их бомбардировке моноэнер-

гетическими одноатомными ионами Ar. Использование

небольших кластеров аргона в качестве бомбардирую-

щих частиц позволяет получать большую энергоотдачу

по сравнению с единичными атомами аргона в процессе

столкновения с массивным биметаллическим кластером

при равных достаточно больших начальных энергиях.

Это дает возможность индуцировать критически более

высокие температуры и большую интенсивность массо-

переноса атомов компонентов в объеме и на поверх-

ности биметаллического кластера, а также демонстри-

ровать существенно бо́льшие выходы распыления, в ко-

торых, помимо вклада каскадно-рекойловых механизмов

в течение первых нескольких пикосекунд, может быть

также и значительная термическая составляющая за счет

испарения атомов с его поверхности, проявляющая себя

на протяжении всего времени моделирования.

2. Модельные представления

Как и в работе [34], для получения двухкомпонент-

ных модельных кластеров были выбраны две пары

элементов: медь−золото и никель−алюминий. Помимо

практической применимости, такой выбор обусловлен

динамическими особенностями атомов компонентов и

различной теплотой перемешивания (1Hmix
{AB}) пар ма-

териалов A и B , что позволяет выявить определенные

закономерности в свойствах подобных бинарных нано-

структур, связанные с перемешиванием атомов между

двумя однокомпонентными долями в результате внеш-

него столкновительного воздействия. Известно, что для

пары компонентов Ni−Al 1Hmix
{AB} = −22 kJ/mol, тогда

как для пары Cu−Au 1Hmix
{AB} = −9 kJ/mol [35], что

свидетельствует о большей способности первой пары

компонентов к взаимному перемешиванию.

Для получения двудольных модельных кластеров два

исходных однокомпонентных кристалла разных метал-

лов по 195 атомов в виде неполных прямоугольных

параллелепипедов релаксировали отдельно друг от друга

в течение 150 ps с непрерывной диссипацией кинетиче-

ской энергии, выделяющейся в результате трансформа-

ции формы кристалла и соответствующего уменьшения

свободной поверхности. Конечные однокомпонентные

кластеры сохраняли ГЦК структуру и принимали фор-

му неидеальных усеченных октаэдров с шестиугольны-

ми {111} и квадратными {100} гранями. Полученные

однокомпонентные кластеры размещались случайным

образом на расстоянии 2�A между их ближайшими

поверхностными атомами. Под действием сил межатом-

ного взаимодействия они сливались и релаксировали

опять в течение 150 ps с диссипацией избыточной кине-

тической энергии [36], образуя единый устойчивый дву-

дольный кластер, состоящий из двух однокомпонентных

долей с небольшим взаимным проникновением атомов

на границе раздела между долями. В результате были

получены два двудольных биметаллических кластера, со-

стоящие из 390 атомов для каждой пары элементов [37],
которые были использованы в дальнейших модельных

экспериментах в качестве начальных бомбардируемых

кластеров.

Бомбардировка полученных модельных бинарных кла-

стеров проводилась кластерами Arn, где n = 1, 2, 13,

которые располагались в случайно выбранных точках

пространства так, что расстояние между ближайшими

атомами мишени и кластера Arn составляло 6−7�A.

Векторы скорости всех налетающих атомов аргона в на-

чальный момент времени были одинаковыми по модулю

и ориентированы параллельно вектору, направленному

от центра масс кластера Arn в центр масс исходного

двудольного кластера. Каждое испытание эволюции си-

стемы
”
двудольный кластер–бомбардирующий кластер“

выполнялось в течение 5 ps, что позволило корректно

учесть каскадно-рекойловую часть столкновительного

процесса, особенно при больших энергиях бомбардиров-

ки, вплоть до его затухания, и развитие термической

стадии. Также были выполнены модельные испытания

температуры и распыления кластера, включая термиче-

скую стадию, в течение 100 ps. Для каждой выбранной

энергии бомбардирующего кластера аргона проводилось

по 2000 испытаний для времени моделирования 5 ps

и 200 испытаний для времени моделирования 100 ps.

Каждое испытание отличалось начальными координата-

ми бомбардирующей частицы и соответственно направ-

лением вектора скорости в начальный момент време-

ни (рис. 1).
Моделирование осуществлялось методом классиче-

ской молекулярной динамики [38]. Для описания вза-

имодействия атомов металлов использовался много-

частичный аналитический потенциал Финниса и Син-

клаира (Finnis and Sinclair) [39] в версии Аклан-

да (Ackland) [40] с присоединенным к нему в об-

ласти высоких энергий отталкивающим потенциалом

Борна−Майера (Born−Mayer). Было принято во вни-

мание, что потенциал Акланда реалистично описывает
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структуру однокомпонентных нанокластеров при раз-

личных температурах [41], а также механические свой-

ства однокомпонентных и бинарных наночастиц [42,43].
Вычисленные согласно потенциалу Акланда теплоты

перемешивания пар Ni−Al 1Hmix
{AB} = −18.3 kJ/mol и

Cu−Au 1Hmix
{AB} = −5.3 kJ/mol качественно соответству-

ют приведенным выше экспериментальным значениям,

что позволило оценивать влияние взаимного перемеши-

вания компонентов кластеров на измеряемые параметры.

Взаимодействие атомов металл−аргон описывалось

универсальным отталкивающим потенциалом Зигле-

ра–Бирзака–Литтмарка (Ziegler–Biersack–Littmark —

ZBL) [44]. Взаимодействия Ar−Ar в данной модели зада-

вались потенциалом HFDTCS1 [45], который образован

путем объединения с помощью экспоненциальной функ-

ции связи потенциалов HFD-B3 [46] и Борна−Майера.

Парный потенциал HFD-B3 имеет вид

V (r) = εV ∗(x), (1)

где

V ∗(x) = A∗ exp
(

−α∗x + β∗x2
)

− F(x)

2
∑

j=0

c2 j+6/x2 j+6,

(2)

F(x) =

{

exp
(

−(D/x − 1)2
)

, x < D,

1, x ≥ D.
(3)

Присоединяя потенциал Борна−Майера, получаем по-

тенциал HFDTCS1

V ∗(x) = B∗ exp(−b∗x), x < x1, (4)

V ∗(x) = exp
(

a1 + (x − x1)
(

a2 + (x − x2)

×
(

a3 + (x − x1)a4

)))

, x1 ≤ x ≤ x2, (5)

V ∗(x) = V ∗
HFD-B3(x), x > x2, (6)

где x = r/rm, rm = 3.761�A. ε, c i, A∗, α∗, β∗, D, b, B —

известные параметры [45], r1 и r2 составляли 2.65 и

2.70�A соответственно. Коэффициенты a i рассчитыва-

ются из условий непрерывности и гладкости функции

потенциала. Радиус обрезания потенциала взаимодей-

ствия Ar−Ar составлял 5�A, что позволило включить в

расчет соответствующих уравнений движения его притя-

гивающую часть и естественным образом моделировать

размер кластера Ar13, имеющего форму икосаэдра.

Численное решение уравнений движения атомов осу-

ществлялось методом Верле [47] с шагом по времени

не более 0.5 fs. Ошибка выполнения закона сохранения

энергии при этом была не более 3%. Используемая

для стабилизации структуры начального кластера дис-

сипация кинетической энергии осуществлялась путем

введения в уравнения движения Ньютона всех его ато-

мов дополнительного слагаемого, пропорционального

скорости движения атома и ориентированного против

мгновенного направления его движения.

Рис. 1. Модельный кластер Cu−Au, состоящий из 390 атомов,

и налетающий кластер Ar13 в начальный момент времени.

Температура кластера оценивалась согласно средней

кинетической энергии его атомов относительно центра

масс

T =

N
∑

i=1

mi(vc.m. − v i)
2

2
·

2

3NkB
, (7)

где vc.m. — скорость центра масс кластера, N —

число атомных частиц. Энергия распыленных атомов

не учитывалась при вычислении температуры кластера.

Как и в предыдущей модели [34], отвод энергии из

бомбардируемого кластера, привносимой налетающим

кластером аргона, был возможен только за счет самих

атомов Ar, покидающих металлический кластер, а также

распыленных в результате столкновительных взаимодей-

ствий атомов металлов.

3. Результаты моделирования
и обсуждения

На рис. 2 приведены временны́е зависимости вы-

хода распыления и температуры двудольных класте-

ров Cu−Au и Ni−Al при взаимодействии с энерге-

тической частицей Arn (n = 1, 13) и полном времени

эволюции 100 ps для иллюстрации каскадно-рекойловых

столкновительных процессов и перехода к термической

стадии каскада при различных энергиях бомбардировки.

В случае бомбардировки двудольных кластеров еди-

ничными атомами Ar каскадно-рекойловое распыление

завершается за первые 5 ps, после чего картина распы-

ления критически меняется, и далее наблюдаются ред-

кие события термического распыления слабосвязанных

атомов двудольного кластера, которое можно трактовать

как испарение для больших времен моделирования. Тем-

пература кластера имеет резкий пик в течение первой

пикосекунды, что связано с генерацией высокоэнерге-

тических атомов отдачи в кластерах с последующим

Физика твердого тела, 2017, том 59, вып. 1
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Рис. 2. Зависимость температуры и выхода распыления двудольных кластеров от времени для различных начальных энергий и

типов бомбардирующей частицы: a) Ar, Ni−Al; b) Ar, Cu−Au; c) Ar13, Ni−Al; d) Ar13, Cu−Au.

распылением некоторых из них. В случае кластера

Cu−Au температура стабилизируется за первые 5−10 ps

существенно ниже точек плавления макроскопических

образцов Cu и Au, тогда как для кластера Ni−Al стаби-

лизация наступает после 40−50 ps и температура уста-

навливается незначительно ниже точки плавления Ni,

но существенно выше точки плавления Al. При этом,

процесс массопереноса на границе раздела компонентов,

а также в глубине долей кластера на более поздних

стадиях, продолжается в течение всего времени моде-

лирования, хотя его интенсивность существенно ниже,

чем в случае бомбардировки кластерами Ar13.

При бомбардировке кластерами Ar13 с энергиями вы-

ше 100 eV тоже наблюдается резкий пик температуры в

течение первой пикосекунды. Далее в течение последую-

щих 1−3 ps в окрестностях минимума температуры про-

исходит развитие столкновительного каскада в ограни-

ченном объеме кластера за счет привнесенной энергии

бомбардирующей частицы. Этот этап характеризуется

конкурирующими процессами, регулирующими темпе-

ратуру кластера, а именно распылением низкоэнерге-

тических атомов, с одной стороны, и экзотермическим

перемешиванием атомов компонентов с одновременной

потерей двудольной формы кластера, приводящей к

сокращению свободной поверхности [48] — с другой.

По мере рассеяния привнесенной кластером Ar13 энер-

гии в ограниченном объеме бомбардируемого кластера

и связанного с ним затухания каскадно-рекойлового

столкновительного процесса, а также выделения энер-

гии в результате перемешивания и потери двудольной

формы, температура кластера повышается и в окрест-

ностях последующих 1−2 ps на кривой температуры

наблюдается перегиб, после которого доминирующим

становится процесс перемешивания компонентов за счет

выросшей к данному моменту времени температуры

кластера. Попутно, кластер теряет кристаллическую

ГЦК-структуру долей, что особенно сильно проявляется

в кластере Ni−Al уже в интервале 5−10 ps с начала

взаимодействия при начальной энергии бомбардировки

выше 100 eV. При больших энергиях бомбардировки это

происходит еще быстрее. Подобная конкуренция про-

цессов, регулирующих температуру, происходит и при

бомбардировке единичными атомами Ar, однако в пре-

делах более короткого временно́го интервала, определя-

емого спецификой возникающего каскадно-рекойлового

распыления.
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Повышение температуры кластера за счет экзотерми-

ческого перемешивания в случае бомбардировки класте-

рами Ar13 продолжается до 20−25 ps с начала столк-

новительного взаимодействия. Следует отметить, что

увеличение температуры кластера за счет отрицатель-

ной теплоты перемешивания в случае кластера Cu−Au

сравнимо с вкладом в изменение температуры кластера

уменьшения свободной поверхности при слиянии дву-

дольного кластера в единый кластер. В случае кластера

Ni−Al роль уменьшения свободной поверхности оказы-

вается незначительной по сравнению с эффектом пере-

мешивания компонентов. После 25 ps эволюции класте-

ра наступает период стабилизации температуры, при ко-

торой в случае кластера Ni−Al, температура стабилизи-

руется выше точки кипения объемных образцов никеля и

алюминия при энергиях бомбардировки больше 300 eV,

а в случае кластера Cu−Au температура на участ-

ке стабилизации оказывается существенно выше точек

плавления меди и золота. Для обоих кластеров в данных

условиях моделирования наблюдается испарение атомов

с поверхности и уменьшение их температуры, причем

для кластера Ni−Al испарение протекает интенсивнее.

Таким образом, временной интервал до 5 ps с на-

чала столкновительного взаимодействия характеризует-

ся изменяющейся во времени активностью механиз-

мов массопереноса различной природы и структурных

изменений вблизи границы раздела долей кластера,

управляемость которыми во многом определяется типом

(единичный атом/атомный кластер) и энергией бом-

бардирующих частиц. Дальнейшая реальная эволюция

бомбардируемых кластеров не ограничивается выбран-

ными временны́ми рамками моделирования до 100 ps и в

основном определяется выделяющейся при перемешива-

нии компонентов и сокращении свободной поверхности

энергией, а также испарением атомов. Это в значитель-

ной степени маскирует исходную роль выбора условий

бомбардировки и добавляет актуальности молекулярно-

динамическим исследованиям начального этапа эволю-

ции двудольных кластеров. Согласно вышеуказанному,

начальный этап определяется как первые 5 ps, и все по-

следующие модельные исследования относятся к этому

моменту времени.

На рис. 3 показаны относительные потенциальные

энергии бинарных кластеров, которые устанавливаются

по истечении 5 ps с момента начала его взаимодействия

с налетающим кластером Arn в зависимости от исходной

энергии последнего. Потенциальные энергии норми-

рованы на модуль начальной потенциальной энергии

металлического кластера. Видно, что размер налетаю-

щего кластера значительно влияет на потенциальную

энергию мишени, что объясняется увеличением средних

расстояний между атомами в бомбардируемом кластере

с ростом его температуры (см. ниже рис. 4), а так-

же сопутствующими эффектами нарушения порядка и

распыления. Данные о бомбардировке димерами Ar2 не

приведены на рис. 3, поскольку они показывают только

незначительно бо́льшую потенциальную энергию дву-

дольного кластера по сравнению со случаем единичных

Рис. 3. Зависимость потенциальной энергии мишени от

энергии и типа бомбардирующего кластера 1 .

атомов Ar и соответственно существенно меньший рост

потенциальной энергии на фоне результатов для класте-

ров Ar13 при энергиях бомбардировки более 200 eV.

При энергиях бомбардировки до 120 eV, потенци-

альная энергия мишени в случае налетающих частиц

Ar13 ниже, чем при бомбардировке единичными атома-

ми Ar и димерами Ar2. Для большего кластера аргона

энергия в расчете на один атом меньше, чем при

бомбардировке мономерами и димерами, что уменьшает

глубину проникновения атомов кластера аргона в ми-

шень, и при низкой общей энергии первичные столк-

новительные процессы инициируются преимущественно

в ее приповерхностных слоях. Тем самым меньшему

числу преимущественно поверхностных атомов мишени

энергия передается непосредственно от атомов нале-

тающего кластера, и ее потенциальная энергия изме-

няется незначительно в результате малых деформаций

атомной структуры. При этом большая доля энергии

(по сравнению со случаями более высоких энергий

бомбардировки) передается двудольному кластеру как

цельному телу, заставляя его центр масс совершать

поступательное движение.

На рис. 4 представлен график зависимости темпера-

туры биметаллического кластера от энергии бомбарди-

рующих частиц после 5 ps моделирования. Видно, что

изменения температуры и, как показано на предыду-

щем рисунке, потенциальной энергии демонстрируют

качественно одинаковый характер. Для всех бомбарди-

рующих кластеров аргона температура кластера Ni−Al

больше температуры кластера Cu−Au, как уже было

показано в [34] для случая налетающих мономеров ар-

гона. Большей максимальной температуре для кластера

Ni−Al способствует бо́льшая эффективность передачи

1 Здесь и далее разрыв на оси абсцисс означает точку изменения

масштаба.
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Рис. 4. Зависимость температуры бинарного кластера от

энергии и размера бомбардирующего кластера.

энергии при первичных столкновениях его атомов обоих

типов с атомами аргона, чем для взаимодействий Au−Ar

в кластере Cu−Au. Кроме того, с таким результатом

моделирования согласуется и меньшая теплота пере-

мешивания для Ni−Al, о чем уже упоминалось выше.

Были получены следующие максимальные температуры

нагрева бинарных кластеров к концу 5 ps: 406, 637,

2562K для Cu−Au и 700, 958, 3754K для Ni−Al

при бомбардировке кластерами Ar1, Ar2, Ar13 соот-

ветственно. Очевидно, что для большего бомбардиру-

ющего кластера при равных и не слишком низких

начальных энергиях, о поведении кластера−мишени

при которых также указывалось выше, определяющим

фактором являются бо́льшие времена взаимодействия

атомов аргона с мишенью и соответственно возможно-

сти передачи энергии отдельным атомам мишени тоже

больше, чем в случае бомбардирующего димера или

мономера аргона.

Зависимости выходов распыления от энергии на-

летающих кластеров Arn за первые 5 ps эволюции

двудольных кластеров представлены на рис. 5. Исхо-

дя из данных, представленных на рис. 2, к концу

пятой пикосекунды заканчивается определяемая рабо-

той каскадно-рекойлового столкновительного механизма

стадия интенсивного распыления, что наиболее четко

проявляется при бомбардировке единичными атома-

ми Ar, и постепенно активизируется работа термическо-

го механизма, который в случае достаточных начальных

энергий бомбардировки проявляет себя в течение всего

времени моделирования. Как видно из рис. 5, для слу-

чаев бомбардировки ионами Ar и Ar13, а также следует

из отсутствующих на рисунке данных для Ar2, выходы

распыления возрастают с увеличением размера бомбар-

дирующего кластера при высоких энергиях. Это каче-

ственно согласуется с синергетическим эффектом увели-

чения выхода распыления из поверхностных кластеров

меди при бомбардировке одноименными атомными ди-

мерами по сравнению с удвоенным выходом распыления,

инициированным единичными одноименными атомами с

половинными начальными энергиями [49]. При низких

энергиях бомбардировки меньшие выходы распыления

для больших бомбардирующих кластеров объясняются

малыми энергиями в расчете на один бомбардирую-

щий атом, которые не обеспечивают возможностей для

разворота импульсов с передачей необходимых энергий

атомам бомбардируемого кластера или инициирования в

нем сквозных атомных цепочек замещения.

На рис. 5, a выход распыления атомов Cu превосходит

выход распыления атомов Au во всех моделируемых

случаях, что качественно согласуется с общепризнан-

Рис. 5. Выходы распыления монокомпонентных частей кла-

стера Cu−Au (a) и Ni−Al (b) для различных энергий и разме-

ров бомбардирующих кластеров аргона. Выходы распыления

представлены в расчете на один атом Ar, т. е. полный выход

распыления для случая Ar13 вычисляется путем умножения

значения выхода распыления на графике на 13. По оси абсцисс

отложены начальные энергии бомбардирующих частиц Ar и

Ar13 .
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Рис. 6. Максимальные кинетические энергии монокомпонент-

ных частей кластера Cu−Au (a) и Ni−Al (b) для различных

энергий и размеров бомбардирующих кластеров аргона.

ными теоретическими представлениями и эксперимен-

тальными результатами для макроскопических образцов

соответствующих элементов [50,51] и определяется в

первую очередь различием эффективностей передачи

энергии атомам Cu и Au налетающими атомами Ar. Это

в свою очередь согласуется с данными по максималь-

ным кинетическим энергиям однокомпонентных долей

бинарных кластеров, приведенным для случая Cu−Au

на рис. 6, a. Для кластера Ni−Al при бомбардировке

одноатомными частицами Ar большее количество распы-

ленных частиц приходится на никель [52], тогда как при

бомбардировке многоатомными кластерами аргона до-

минирует распыление алюминия (рис. 5, b). В отличие от

кластера Cu−Au, атомы Ar по отношению к атомам Al

и Ni имеют практически одинаковые эффективности

передачи энергии. В данном случае следует обратиться

к объяснению, предложенному в [52], а именно, что

одноатомные бомбардирующие частицы проникают с

меньшими потерями энергии сквозь более прозрачную

атомную структуру (см. раздел 2) алюминиевой части

и интенсивнее теряют энергию в никелевой части кла-

стера [53]. Многоатомные кластеры аргона не обладают

достаточной энергией в расчете на один атом Ar и

пространственной локализацией самих атомов Ar для

проникновения сквозь структуру алюминиевой части

кластера и активации распылительных процессов в ни-

келевой части. В итоге взаимодействие кластера ар-

гона с алюминиевой долей бинарного кластера носит

коллективный характер, приводит к рассеиванию вхо-

дящей энергии в этой доле, разрушению ее атомной

структуры и росту выхода распыления алюминия. Это

подтверждается значениями максимальной кинетической

энергии для каждой доли кластера, которую можно рас-

сматривать, как оценку энергии, передаваемой бомбар-

дирующими частицами соответствующей части мишени

(см. рис. 6, b), а также согласуется с тем, что поверх-

ностная энергия связи алюминия существенно меньше,

чем никеля. Следует также отметить, что полученные

путем моделирования выходы распыления для кластеров

в случае одноатомных бомбардирующих частиц тради-

ционно больше приведенных в [50] экспериментальных

выходов распыления для плоских макроскопических об-

разцов соответствующих элементов, чему неоднократно

давались объяснения в других работах [21–27,54,55].
С ростом энергии бомбардировки кластера Ar13 выше

300 eV к столкновительным механизмам распыления

благодаря очень высоким температурам в металличе-

ском кластере, как видно из рис. 2 и 4, добавляется

испарение атомов с его поверхности. Очевидно, этот

механизм вносит существенный вклад в изменение пре-

имущественно распыляемого элемента кластера Al−Ni

с ростом размера бомбардирующего кластера, а именно

в распыление алюминиевой доли. Этому способствует

низкая по сравнению с другими моделируемыми компо-

нентами температура плавления алюминия, которая для

кластера небольшого размера может быть еще ниже. Как

и для одноатомных частиц, при бомбардировке класте-

рами удаление атомов происходит преимущественно из

приповерхностной области металлического кластера.

На рис. 7 показано усредненное по числу испытаний

количество распыленных мономеров, димеров и триме-

ров в случае бинарного кластера Cu−Au. Для случаев

бомбардировки частицами Ar1 и Ar2 в распыленном

материале преобладают единичные атомы, хотя и вклады

димеров Cu2 не являются пренебрежимо малыми, тогда

как относительные вклады димеров Au2 существенно

меньше (рис. 7, a, b). В случае Ar13 при энергиях боль-

ше 200 eV заметно преобладают атомы, распыленные

в составе димеров Cu2, а выходы распыления в виде

мономеров Au и димеров Au2 сравнимы между собой

для различных энергий бомбардировки. Это, очевидно,

также является следствием высоких температур метал-

лического кластера (см. рис. 4 и 7, c), поскольку при

возникновении высокой температуры снижается энерге-

тический порог выхода распыления. Также повышается
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Рис. 7. Число атомов в многоатомных фрагментах распыленного материала для кластера Cu−Au при различных энергиях

бомбардировки. a — Ar1, b — Ar2, c — Ar13, d — димеры Cu−Au.

вероятность одновременного получения достаточных и

соответствующих друг другу по величине нормальных

к поверхности кластера компонентов импульсов со-

седними поверхностными атомами мишени (подобный
механизм распыления димера, но без учета роли тем-

пературы описан в [56]), и их дальнейшего распыле-

ния в виде димеров. При бомбардировке кластерами

Ar13 с энергией больше 200 eV также увеличивается

количество более сложных распыленных структур, в

частности тримеров, а также отсутствующих на рисунке,

но идентифицированных при моделировании, тетраме-

ров. Увеличивается также количество распыленных би-

металлических структур, как показано на рис. 7, d для

случая димеров Cu−Au. Аналогично в случае кластера

Ni−Al значительно увеличивается выход атомов в виде

димеров. При этом преобладают димеры алюминия.

Следует отметить также проявление порогового харак-

тера выхода распыления на рис. 5 и 7, a−c в виде

близких к нулю участков выходов распыления, оценочно

соответствующих энергии до 20 eV в расчете на один

бомбардирующий атом.

Также отслеживалось количество перемещений по-

верхностных и внутренних атомов из одной доли класте-

ра в другую за время моделирования столкновительного

процесса 5 ps (рис. 8). Большее количество перескоков

атомов из поверхностного слоя для Al и в меньшей

степени для Au объясняется большими геометрическими

размерами соответствующих долей исходных класте-

ров в плоскости соприкосновения монометаллических

частей, что способствует перемещению атомов Al на

поверхность Ni, а атомов Au на поверхность Cu. Следует

отметить высокое суммарное количество перескоков для

кластера Ni−Al по сравнению с кластером Cu−Au. Это

обстоятельство связано с тем, что теплота перемешива-
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Рис. 8. Зависимость количества перескоков атомов Cu (a), Au (b), Ni (c), Al (d) через границу раздела монокомпонентных долей

в металлическом кластере от энергии и размера бомбардирующего кластера аргона.

ния пары Ni−Al ниже, чем Cu−Au. Кроме того, тяжелые

атомы Au имеют значительно меньшую подвижность

по сравнению с легкими атомами Al, которые вносят

доминирующий вклад в общее количество перемещений

через границу раздела компонентов соответствующего

бинарного кластера. Также наблюдается резкий рост

количества перемещений через границу раздела в обоих

кластерах при энергиях кластеров Ar13 больше 200 eV,

что очевидно связано с увеличением температуры по

причинам, описанным выше. Для атомов элементов

с меньшей постоянной решетки (Cu,Ni) для каждого

типа бомбардирующего кластера преобладает движение

внутренних атомов в составе бинарных двудольных

кластеров. В целом же видно, что подвижность атомов

повышается с увеличением размера бомбардирующего

кластера.

4. Заключение

Выполнено моделирование эволюции в течение 5 и

100 ps биметаллических двудольных кластеров Cu−Au

и Ni−Al при бомбардировке частицами Ar1, Ar2, Ar13
с различными начальными энергиями. Моделирование

в течение 100 ps позволило получить эволюцию тем-

пературы кластеров, установить значительность вкла-

да термического распыления атомов в общем выхо-

де распыления и постепенном охлаждении кластеров.

Изучение состояния кластеров к моменту времени 5 ps

дало возможность оценить роль каскадно-рекойловых

столкновительных механизмов в их эволюции, а так-

же рассмотреть начальный этап развития термической

стадии массопереноса. Получена высокая энергоотда-

ча при низкоэнергетической бомбардировке кластерами

Физика твердого тела, 2017, том 59, вып. 1



198 Д.В. Широкорад, Г.В. Корнич, С.Г. Буга

аргона двудольных кластеров, позволяющая активиро-

вать в них интенсивные процессы перемешивания и

распыления.

Показано, что изменения потенциальной энергии и

температуры металлического кластера за 5 ps эволюции

имеют качественно иную форму при бомбардировке

кластерами Ar13 по сравнению с Ar1 и Ar2, что связано с

низкими энергиями в расчете на один бомбардирующий

атом. Температура кластера Ni−Al выше температуры

кластера Cu−Au при всех условиях бомбардировки,

что объясняется особенностями передачи энергии от

атомов Ar атомам различных элементов металлических

кластеров и меньшей теплотой перемешивания Ni−Al

по сравнению с Cu−Au.

Расчет выходов распыления за 5 ps эволюции двудоль-

ных кластеров показывает рост количества распыленных

единичных атомов, а также многоатомных фрагмен-

тов включая бикомпонентные, с увеличением размера

бомбардирующего кластера, чему способствует крити-

ческое увеличение при этом температуры двудольных

кластеров. Имеет место преимущественное распыление

атомов Ni при бомбардировке кластера Ni−Al одноатом-

ными частицами Ar, тогда как в случае бомбардирую-

щих частиц Ar2 и Ar13 происходит преимущественное

распыление атомов Al. В случае же кластера Cu−Au

наблюдается ожидаемое преимущественное распыление

атомов Cu по сравнению с Au при всех условиях мо-

делирования. В целом происходит больше перемещений

атомов в кластере Ni−Al при всех модельных условиях

бомбардировки.

Полученные результаты работы могут быть исполь-

зованы при разработке процессов магнетронного на-

пыления тонкопленочных наноструктурированных слоев

Ni−Al или Cu−Au на элементы полупроводниковых

структур для обеспечения их эффективного сращивания

при невысоких температурах с обеспечением высоких

теплопроводящих и прочностных характеристик. В част-

ности, изготовление таких активных слоев необходимо

для реализации вертикальной геометрии сборки по-

лупроводниковых преобразователей бета−излучения в

электрическую энергию на основе диодных структур из

синтетических алмазов.

Численные расчеты выполнялись на высокопроиз-

водительном вычислительном кластере ЦКП ФГБНУ

ТИСНУМ (Троицк, Москва).
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