
Письма в ЖТФ, 2022, том 48, вып. 5 12 марта

13.2;15.2

Нелинейные эффекты при распылении арсенида галлия и кремния

кластерными ионами висмута

© А.Б. Толстогузов 1−3, П.А. Мажаров 4, А.Е. Иешкин 5, F. Meyer 4, D.J. Fu 3

1 Рязанский государственный радиотехнический университет им. В.Ф. Уткина, Рязань, Россия
2 Centre for Physics and Technological Research, Universidade Nova de Lisboa, Caparica, Portugal
3 Key Laboratory of Artificial Micro- and Nanostructures of Ministry of Education and Hubei Key Laboratory of Nuclear Solid

Physics, School of Physics and Technology, Wuhan University, Wuhan, China
4 Raith GmbH, Dortmund, Germany
5 Московский государственный университет им. М.В. Ломоносова, Москва, Россия

E-mail: a.tolstoguzov@fct.unl.pt

Поступило в Редакцию 8 ноября 2021 г.

В окончательной редакции 1 декабря 2021 г.

Принято к публикации 2 декабря 2021 г.

Проведено экспериментальное исследование влияния энергии и количества атомов в бомбардирующих

ионах Bi+n (n = 1−4) на коэффициент распыления GaAs. Показано, что удельный коэффициент распыления

Ys p неаддитивно увеличивается с ростом n и кинетической энергии Es p, приходящейся на один атом в

бомбардирующем ионе, и эффективность передачи энергии от бомбардирующих ионов к атомам мишени

также возрастает с ростом n. Проведено сравнение с полученными ранее результатами для Si-мишеней.
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В настоящее время сфокусированные пучки атомных

и кластерных ионов тяжелых металлов, в первую оче-

редь Sn, Au, Pb и Bi, получаемые с помощью элек-

трогидродинамических (жидкометаллических) ионных

источников [1], используются для решения широкого

круга фундаментальных и прикладных задач в микро- и

нанотехнологиях, аэрокосмической технике и микрозон-

довом анализе. Применение кластерных ионов в ионно-

лучевой литографии и наноструктурировании позволяет

увеличить коэффициент распыления. Большое число

работ (см., например, [2–8]) посвящено компьютерно-

му моделированию процессов распыления и расчетам

коэффициентов распыления. Вместе с тем публикаций

об экспериментальных измерениях коэффициентов рас-

пыления кластерными ионами, а тем более данных о

сравнительной эффективности распыления атомными и

кластерными ионами в одинаковых экспериментальных

условиях значительно меньше [9,10]. В нашей преды-

дущей работе [11] проведено исследование влияния

энергии и количества атомов n в бомбардирующих ионах

Bi+n (n = 1−4) на коэффициент распыления Si. Было

установлено, что удельный коэффициент распыления

Ys p, который показывает, сколько атомов мишени рас-

пыляется на один атом, входящий в состав кластерного

иона, неаддитивно увеличивается с ростом n и кинети-

ческой энергии Es p, приходящейся на один атом в бом-

бардирующем ионе. В качестве фактора неаддитивности

k было предложено использовать тангенс угла наклона

прямой линии, аппроксимирующей зависимость Ys p(n)
при одинаковом значении Es p. Для Si при облучении

10 keV ионами Bi+n (n = 1−4) этот фактор оказался рав-

ным 0.4± 0.1. В настоящей работе мы расширили круг

исследованных материалов за счет двухкомпонентного

соединения GaAs — важного полупроводникового мате-

риала, третьего после кремния и германия по масштабам

промышленного использования.

Эксперименты проводились на коммерческом ионно-

лучевом литографе VELION (Raith Nanofabrication,

Germany [12]), технические характеристики можно

найти в [1]. Масс-сепарированные пучки атомных

Bi+ (n = 1) и кластерных ионов Bi+n (n = 2−4) [13]
направлялись по нормали к поверхности мишени. Уско-

ряющее напряжение изменялось в диапазоне 10−40 kV

с шагом в 10 kV, при этом диаметр пучка на мишени

для всех типов ионов не превышал 100 nm (FWHM), а
ионный ток был в пределах 0.02−1 nA в зависимости

от энергии и числа атомов в кластерном ионе. Долго-

временная стабильность ионного тока была лучше 1%

за 7 h непрерывной работы, и величина ионного тока на

мишени автоматически контролировалась каждые 10 s.

Полный коэффициент распыления Y определялся ис-

ходя из объема распыленного вещества V , равного

произведению площади на глубину кратера, и полной

дозы бомбардирующих ионов Fion:

Y =
V N
Fion

. (1)

Здесь N — атомная плотность распыляемого вещества

(мишени),

Fion =
It
e
, (2)

где I — ионный ток на мишени, t — время распыления,

e — элементарный заряд.
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Помимо полного коэффициента распыления Y мы

определяли удельный коэффициент Ys p (specific sputter

yield), равный Y/n, т. е. в формуле (1) вместо полной

ионной дозы использовалась полная доза бомбардиру-

ющих атомов Fat = nFion. Необходимо отметить, что в

этом методе, получившем название Volume Loss Method

(VLM) [14], серьезные требования предъявляются к ко-

лонне первичного ионного пучка (ионной пушке), кото-
рая должна генерировать остросфокусированные и масс-

сепарированные пучки атомных и кластерных ионов с

одинаковой энергией Es p. Выполнение этого требования

необходимо для надежного разделения вкладов в коэф-

фициент распыления от энергии и от числа атомов в

бомбардирующем ионе. Кроме того, плотность ионного

тока и доза бомбардирующих частиц должны быть доста-

точными для формирования кратера, линейные размеры

и глубину которого можно точно измерить с помощью

профилометра. В наших экспериментах использовался

контактный профилометр Veeco DEKTAK 150 с верти-

кальным разрешением 0.1 nm. Измерения проводились

в трех точках, произвольно выбранных на дне каждого

кратера, погрешность измерений не превышала ±0.5 nm.

Всего было приготовлено 16 кратеров при облучении

GaAs ионами Bi+n (n = 1−4) с энергиями 10, 20, 30

и 40 keV для каждого типа ионов. Глубина и пло-

щадь кратеров составляли 65−1425 nm и 400−700 µm2

соответственно. Для всех типов ионов и их энергий

линейные размеры кратеров значительно превышали

100 диаметров ионного пучка, что вместе с быстрым

сканированием этого пучка, направленного по нормали

к поверхности мишени, обеспечивало формирование

кратеров с вертикальными стенками и однородным дном.

Кроме того, коэффициенты распыления атомарными

ионами висмута оценивались с помощью программы

TRIM [15], при этом состав образца выбирался равным

номинальному, т. е. действовало приближение мишени,

не возмущенной ионным облучением.

На рис. 1 представлены удельные коэффициенты рас-

пыления Ys p(n) арсенида галлия ионами Bi+n (n = 1−4)
в зависимости от энергии Es p. По тангенсам углов

наклона линейных аппроксимаций этих зависимостей

можно судить об эффективности ионного распыления.

Для GaAs значения тангенсов составили 0.19 (Bi+) и

3.2 (Bi+4 ). Для сравнения в случае кремния эти величины

равнялись 0.09 (Bi+), 0.17 (Bi+2 ) и 0.25 (Bi+3 ) [11].
Полный коэффициент распыления Y в наших экспери-

ментах для 40 keV ионов Bi+4 был равен 125 (GaAs) и

15 (Si) [11].
На рис. 2 представлены зависимости Ys p(n) для

GaAs и Si при облучении ионами Bi+n с энергией

10 keV/atom. Тангенсы углов наклона прямых линий,

аппроксимирующих эти зависимости, равны 2.8± 0.2

и 20 (GaAs) и 0.4± 0.1 (Si) [11]. Мы использовали

значения этих тангенсов в качестве факторов неадди-

тивности k , т. е. как количественную характеристику

вклада нелинейных процессов в механизм(ы) распыле-

ния. Отметим, что в этом случае для вычисления k-
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Рис. 1. Зависимости удельных коэффициентов распыления

GaAs ионами Bi+n (n = 1−4) от энергии, приходящейся на один

атом в бомбардирующем ионе, и линейные аппроксимации

этих зависимостей для Bi+ и Bi+4 . Для сравнения приведена

расчетная зависимость коэффициента распыления, полученная

с помощью TRIM для ионов Bi+ (сплошная линия со светлыми

квадратами).
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Рис. 2. Зависимости удельных коэффициентов распыления

GaAs и Si [11] ионами Bi+n с энергией 10 keV/atom от числа

атомов n, входящих в состав кластерного иона. Значения

факторов неаддитивности k, равные тангенсам углов наклона

прямых, аппроксимирующих экспериментальные зависимости

Ys p(n), приведены на поле рисунка.

фактора нет необходимости привлекать дополнительные

компьютерные расчеты, как, например, это было сделано

в [9].
В рамках краткого сообщения нет возможности де-

тально обсудить все механизмы, ответственные за уве-

личение Ys p с ростом числа атомов n в бомбардирующем

ионе Bi+n (n = 1−4) и удельной энергии Es p. Вероятнее
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всего, наибольший вклад вносят тепловые пики (thermal

spikes) (см. работы [16,17] и ссылки в них), в объеме

которых реализуется нелинейный режим распыления,

сопровождаемый локальным плавлением и испарением

вещества, причем эффективность этих процессов возрас-

тает с ростом n и Es p (рис. 1). Также было установлено

(рис. 2), что при одинаковом значении Es p увеличение

числа атомов в бомбардирующем ионе ведет к неадди-

тивному росту Ys p. Факторы неаддитивности k оказались

существенно разными для материалов, исследованных

в настоящей работе и [11]. Это может быть связано с

ограничением размеров тепловых пиков в GaAs по срав-

нению с Si из-за меньших пробегов первичных ионов и

атомов отдачи в этом материале. Также нельзя исклю-

чить влияние температурной проводимости, которая у

GaAs более чем в 3 раза меньше, чем у Si [18], что может

способствовать локализации тепловых пиков в меньших

объемах, приводить к более высокой температуре и, как

следствие, существенно влиять на распыление атомов

мишени в нелинейном режиме.

Известно, что GaAs плавится, а затем испаряется ин-

конгруэнтно (с разложением), а именно с образованием

жидкого галлия и молекул газообразного мышьяка [19].
Вероятнее всего, изменение состава GaAs в объеме теп-

лового пика оказывает влияние на зависимости Ys p(Es p),
и для бомбардирующих ионов Bi+2 и Bi+3 по сравнению

с Bi+ и Bi+4 наблюдается переходный режим (рис. 1),
который сопровождается изменением линейного харак-

тера зависимости Ys p(Es p). Резкое возрастание фактора

неаддитивности при переходе к ионам Bi+4 (рис. 2) также
может быть следствием возрастания влияния эффекта

инконгруэнтности на эффективность распыления.

На рис. 3 приведены зависимости полных коэффици-

ентов распыления Si (по данным [11]) (a) и GaAs (b) от

ядерных потерь энергии ионов висмута для кластеров

с разным значением n. При расчете потерь энергии

кластера вклады отдельных атомов считались независи-

мыми [20,21], т. е.

(

dE
dx

(n, E)

)

nucl

= n

(

dE
dx

(

1,
E
n

))

nucl

. (3)

На этом же рисунке штриховой линией показана за-

висимость, полученная моделированием в TRIM при

энергиях, меньших максимума упругих потерь, и экстра-

поляцией этой зависимости в область больших энергий.

Эта линия приближенно соответствует вкладу линейной

составляющей распыления. Разница между эксперимен-

тальными точками и этой линией для GaAs значительно

больше, чем при распылении Si.

Таким образом, в работе было установлено, что фак-

тор неаддитивности распыления больше для GaAs, чем

для Si. Также показано, что если для кремния зави-

симость коэффициентов распыления от упругих потерь

энергии практически совпадает для кластеров с разными

n, то для арсенида галлия наблюдаются заметные раз-

личия между кластерами. Эта особенность может быть
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Рис. 3. Полные коэффициенты распыления Si (по дан-

ным [11]) (a) и GaAs (b) ионами Bi+n в зависимости от ядерных

потерь энергии кластера висмута. Штриховой линией показана

аппроксимация расчетных данных, полученных с помощью

TRIM. На вставках приведены изображения кратеров распыле-

ния, полученные с помощью литиевого ионного микроскопа, и

профили этих кратеров, измеренные с помощью профилометра

Veeco DEKTAK 150.

связана с эффектом инконгруэнтности при плавлении и

испарении арсенида галлия.
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