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Методом фокусированного ионного пучка в  слое термического диоксида кремния при 
нормальном и наклонном воздействии ионов изготовлены тестовые структуры — прямоугольные 
углубления, которые исследованы методами просвечивающей электронной микроскопии 
и энергодисперсионного рентгеновского микроанализа. Экспериментально полученные профили 
распределения атомов галлия по глубине образца, а также коэффициент распыления сравнивали 
с результатами моделирования методом Монте-Карло. Вычисления проводили с использованием 
стандартной непрерывной и дискретно-непрерывной моделей для поверхностной энергии связи 
атомов в диоксиде кремния. Для нормального падения ионного пучка на основе минимизации 
R-фактора, определяющего совпадение расчетных и  экспериментальных данных, найдены 
оптимальные значения параметров дискретно-непрерывной модели, которые оказались 
близкими к  величинам, используемым в  непрерывной модели. Показано, что полученные 
параметры позволяют с  приемлемой точностью моделировать распыление диоксида кремния 
при углах падения ионного пучка 15° и 30°. Однако при угле скользящего падения 80° возникают 
существенные различия между экспериментальным и  расчетными профилями концентрации 
атомов галлия, имплантированных в диоксид кремния.
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ВВЕДЕНИЕ
В современных нанотехнологиях для преци-

зионного формирования микро- и  наноструктур 
на  поверхности подложек из  различных матери-
алов широко применяют подходы, основанные 
на  распылении атомов ускоренными ионами. 
Одним из  наиболее распространенных подходов 
является метод фокусированного ионного пучка, 
при помощи которого в образцах диоксида крем-
ния создают различные оптические структуры 
[1], в том числе фазовые и зонные пластинки [2], 
наноразмерные дифракционные решетки [3], 
а также оптические пинцеты [4, 5]. В ряде случаев 
формирование структур связано с  воздействием 
ионного пучка на  подложку при его наклонном 
падении. Так, пучок ориентируют под углом 

к  поверхности при приготовлении образцов для 
исследований методом просвечивающей элек-
тронной микроскопии (ПЭМ) [6], формировании 
микроструктур [7, 8], изучении самоорганизации 
рельефа поверхности [9]. Наклонное падение 
ионного пучка на  распыляемую поверхность 
также происходит при формировании структур 
с высоким отношением размеров [10].

Для эффективного применения метода фоку-
сированного ионного пучка необходимо оптими-
зировать процессы распыления атомов образца 
и  имплантации ионов пучка в  подложку. Для 
такой оптимизации исследовали взаимодействие 
ускоренных ионов с облучаемым веществом экс-
периментальными методами и с использованием 
компьютерного моделирования, например, ме-
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тодами Монте-Карло [11] и функций уровня [12]. 
Моделирование методом Монте-Карло наиболее 
часто проводили для изучения распыления SiO2 
ионами аргона. Например, в  [13] рассматривали 
зависимости коэффициента распыления от энер-
гии падающих ионов при нормальном воздей-
ствии, а в [14] — во всем диапазоне углов падения 
ионного пучка. Вместе с тем закономерности им-
плантации падающих частиц при вариации угла 
падения изучены в меньшей степени, как в случае 
ионов галлия, так и аргона.

Для моделирования методом Монте-Карло 
необходимо определение поверхностной энер-
гии связи атомов облучаемой ионами подлож-
ки. Подробно распыление SiO2 ионами аргона 
изучали с  использованием ряда реализованных 
в программном пакете SDTrimSP моделей расчета 
поверхностной энергии связи [15]. При модели-
ровании предполагали, что энергия связи между 
атомами кремния равна соответствующей энергии 
сублимации, и  рассматривали различные значе-
ния энергии связи атомов кислорода между собой 
и атомов кремния и кислорода. Было установлено, 
что физически наиболее обоснованный способ 
выбора энергии связи между атомами кремния 
и  кислорода приводит к  значению 13.3  эВ, при 
котором возникают большие различия между экс-
периментальным и  расчетным коэффициентами 
распыления. Для энергии связи атомов кислорода 
была предложена величина 2.58 эВ, равная поло-
вине энергии диссоциации молекулы O2, однако 
лучшего совпадения с экспериментальными дан-
ными в  рассмотренных моделях достигали при 
использовании 1  эВ.  Небольшое эффективное 
значение энергии связи между атомами, необхо-
димое для воспроизведения экспериментальных 
данных, может быть объяснено образованием мо-
лекул SiO в ходе ионного воздействия и их после-
дующей десорбцией с поверхности [16, 17]. В [14] 
моделирование проводили в статическом режиме 
и  энергию связи атомов кремния и  кислорода 
задавали равной 3.2 и 3.3 эВ соответственно. При 
использовании предложенной в  [18] модели для 
расчета энергии связи атомов кислорода на  по-
верхности кремния выбирали значение 6.79 эВ.

В настоящей работе оптимальные значения 
поверхностной энергии связи галлия, кремния 
и  кислорода определяли путем количественного 
сравнения результатов моделирования, проведен-
ных с применением ранее предложенной дискрет-
но-непрерывной модели, с экспериментальными 
данными, полученными методами просвечиваю-
щей электронной микроскопии (ПЭМ) и рентге-
новского микроанализа для углублений, которые 
формировались при воздействии фокусированно-

го пучка ионов галлия на диоксид кремния. Уста-
новленные значения поверхностной энергии свя-
зи использовали для моделирования распыления 
диоксида кремния ионами галлия при различных 
углах падения пучка.

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНОЕ ИССЛЕДОВАНИЕ 
ТЕСТОВЫХ СТРУКТУР

Распыление термического диоксида кремния 
толщиной примерно 1.8  мкм, выращенного 
на  кремниевой подложке, проводили фокусиро-
ванным ионным пучком в  электронно-ионном 
микроскопе FEI Helios Nanolab 650. Тестовая 
структура первого типа представляла собой 
прямоугольное углубление размером 3 × 3  мкм, 
сформированное при воздействии дозы ионов 
галлия D0 = 5 × 1017 см–2 при нормальном падении 
пучка, токе пучка 900 пА, шаге в двух перпенди-
кулярных направлениях 38.5 нм и времени оста-
новки 1 мкс. При изготовлении тестовых структур 
второго типа тот же шаблон был использован для 
облучения трех областей при углах падения пучка 
15°, 30° и 80° относительно нормали к поверхно-
сти образца. Значения между 40° и 70° не исполь-
зовали, поскольку в этом интервале углов падения 
ионного пучка на поверхности образца образуется 
волнообразный рельеф [12].

Тонкие фольги поперечных сечений сфор-
мированных структур приготавливали с примене-
нием фокусированного ионного пучка методом 
in situ lift-out [6]. Он заключается в  вырезании 
ионным пучком тонкой перемычки поперечного 
сечения микрометровых размеров из  объемного 
образца и последующего ее переноса при помощи 
иглы-микроманипулятора на  сетку-держатель 
для окончательного утонения. Вся процедура 
приготовления образца происходит внутри 
камеры электронно-ионного микроскопа без 
ее открытия. Фольги исследовали в  ПЭМ Titan 
Themis 200 при ускоряющем напряжении 200 кВ 
методами высокоразрешающей электронной ми-
кроскопии (ВРЭМ), просвечивающей растровой 
электронной микроскопии (ПРЭМ) и энергодис-
персионного рентгеновского микроанализа.

На рис. 1а, б представлены ПРЭМ- и ВРЭМ- 
изображения приповерхностной области об-
разца, облученного при нормальном падении 
ионного пучка. Верхний слой на его поверхности 
состоит из  платины и  аморфного углерода (Pt 
+ a-C), осажденного для защиты поверхности 
образца в  процессе изготовления тонкой фоль-
ги методом фокусированного ионного пучка. 
На  обоих изображениях выделяются области, 
обогащенные галлием, в  которых образуются 
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преципитаты с  аморфной структурой (рис.  1б, 
вставка). Средний размер преципитатов состав-
ляет около 4–5  нм в  приповерхностной области 
и  постепенно уменьшается по  мере увеличения 
глубины их залегания. Эти значения меньше раз-
меров преципитатов Ga, формирующихся в облу-
ченном монокристаллическом кремнии и состав-
ляющих приблизительно 8 нм [19], но несколько 
превышают средние размеры преципитатов 
в  SiC, примерно равные 3.5  нм [20]. Отметим, 
что по  сравнению с  кремнием в  облученном 
SiO2 не  образуется обедненный атомами галлия 
тонкий приповерхностный слой [19]. Ниже опи-
санных областей располагается ненарушенный 
ионной бомбардировкой слой SiO2.

На рис.  2а-в показаны ПРЭМ-изображения, 
полученные при наклонном падении ионов. Вид-
но, что при углах падения 15° и 30° средний раз-
мер преципитатов остается примерно таким же, 
как при нормальном падении ионов, и несколько 
уменьшается до  3–4  нм при скользящем угле 
падения 80°. Также можно отметить, что при 
увеличении угла падения область, содержащая 
преципитаты, сжимается в направлении, перпен-
дикулярном поверхности образца.

В исследуемых областях методом рентге-
новского микроанализа были получены двумер-
ные карты распределения атомов галлия. Для 
нахождения показанных на  рис.  1в и  рис.  2г–е 
профилей концентрации галлия по  глубине 
образца CGa(x) карты усредняли в  направлении, 
параллельном поверхности подложки. Ось x 
на графиках направлена вглубь образца, как пока-
зано на рис. 1а. Из рис. 2г–е видно, что при углах 
падения ионов пучка 15° и  30° форма профиля 
концентрации имплантированного галлия схожа 
с  кривой, полученной при нормальном падении 
пучка, а высота профилей несколько уменьшается. 
Однако при угле падения ионов 80° профиль кон-
центрации галлия имеет выраженный пик на рас-
стоянии около 10  нм от  поверхности подложки. 
На ПРЭМ-изображении (рис. 2в) в этой области 
выявляется сплошной светлый слой, возникаю-
щий благодаря преципитатам атомов галлия.

МОДЕЛИРОВАНИЕ МЕТОДОМ  
МОНТЕ-КАРЛО

Облучение образца диоксида кремния ионным 
пучком галлия моделировали в программном па-
кете SDTrimSP 5.07 [21] в динамическом режиме 
с  учетом имплантации атомов галлия в  образец. 
Расчеты выполняли с  использованием потенци-
ала межатомного взаимодействия KrC, подложку 
толщиной 400 нм разделяли на 100 равных слоев. 
Углы падения пучка ионов задавали в  соответ-
ствии с экспериментальными значениями, число 
моделируемых траекторий было равно 30000. Дозу 
ионов D вычисляли как D = D0cosθ. Атомную плот-
ность образца принимали равной 6.9 × 1022  см–3 
в соответствии с данными для термического диок-
сида кремния [22].

Для моделирования воздействия пучка ионов 
Ga на  подложку SiO2 необходимо определить 
поверхностную энергию связи атомов галлия UGa, 
кремния USi и  кислорода UO. В  наиболее общем 
виде в  так называемой непрерывной модели 
(continuous variation model) эти величины вычис-
ляют следующим образом:

	 = + +Si Si–Si Si Si–O O Si–Ga GaU U C U C U C ,	  (1)

	 = + +O O–Si Si O–O O O–Ga GaU U C U C U C ,	  (2)

	 = + +Ga Ga–Si Si Ga–O O Ga–Ga GaU U C U C U C , 	 (3)

где CSi, CO и СGa — концентрации атомов Si, O и Ga 
на поверхности образца, USi–Si, UO–O и UGa–Ga — по-
верхностная энергия связи в  химически чистых 
веществах, UX–Y — энергия связи атомов сорта X, 
окруженных атомами сорта Y. 
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Рис.  1. ПРЭМ- (а) и  ВРЭМ-изображения (б) при-
поверхностной области образца, облученного при 
нормальном падении пучка; экспериментальный 
и  расчетные в  рамках непрерывной (CVM) и  дис-
кретно-непрерывной (DCVM) моделей профили 
распределения концентрации имплантированного 
Ga по глубине образца (в).
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Для расчетов в  рамках непрерывной модели 
диагональные элементы матрицы поверхностной 
энергии связи выбирали равными значениям 
энергии сублимации химически чистых элемен-
тов, заданным в  пакете SDTrimSP 5.07 по  умол-
чанию: USi–Si = 4.7, UGa–Ga = 2.8 эВ [23] и половине 
энергии диссоциации молекулы O2 UO–O = 2.6  эВ 
[15]. Недиагональные элементы матрицы вычис-
ляли согласно часто используемому эмпириче-
скому правилу [15] как среднее арифметическое 
значений энергии связи химически чистых эле-
ментов.

Поскольку в облученном образце выявляются 
преципитаты галлия (рис.  1а), структура связей 
в SiO2 схожа с ранее изученными Si и SiC и атомы 
образца и ионного пучка слабо взаимодействуют 
друг с другом (USi–Ga  ≈  UGa–Si  ≈  UGa–O  ≈  UO–Ga  ≈  
0), аналогично [19, 20, 24] для описания процесса 
распыления диоксида кремния ионами галлия 
можно использовать дискретно-непрерывную 
модель (discrete-continuous variation model). Со-
гласно [25] в подвергнутом ионному воздействию 
термическом SiO2 основную часть связей состав-

ляют связи между атомами Si и O. Поэтому, сле-
дуя [20], для нахождения USi в распыляемом SiO2 
вводили величину USiO2

, определяющую энергию, 
необходимую для удаления атомов кремния 
из химически чистого диоксида кремния. До на-
чала процесса распыления USi = USiO2

, а  в ходе 
ионного воздействия имплантация атомов галлия 
приводит к уменьшению этой энергии, что мож-
но учесть, вводя некоторую функцию α(СSi, CO) и 
представляя USi в виде:

	 U C C USi Si O SiO= ( )α ,
2
.	  (4)

Полагая, что функция α(СSi, CO) может также 
быть использована и  для нахождения энергии 
связи атомов кислорода, имеем:

	 U C C UO Si O SiO= ( )α ,
2
.	  (5)

Вследствие наблюдаемого экспериментально 
образования преципитатов галлия в  диоксиде 
кремния можно считать, что распыление имплан-
тированных атомов происходит аналогично слу-
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Рис. 2. ПРЭМ-изображения (а–в), экспериментальные и расчетные в рамках непрерывной (CVM) и дискретно-не-
прерывной (DCVM) моделей профили концентрации имплантированных атомов Ga (г–е) для углов падения пучка 
15°, 30°, 80° соответственно.
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чаю объемного химически чистого вещества, 
и для вычисления энергии связи UGa  вместо фор-
мулы (3) можно использовать соотношение

	 =Ga Ga–GaU U . 	 (6)

Представляя α(СSi, CO) в  виде ряда Тейлора 
в окрестности точки C0Si = 1/3, C0O = 2/3 и ограни-
чиваясь постоянным и  линейными слагаемыми, 
получим: 

	 α α αC C C C C CSi O Si Si Si O O O,( ) = − −( ) − −( )1 0 0 ,	(7)

где α α
Si

Si
0Si

= ∂
∂C C| , α α

O
O

O
= ∂

∂C C| 0
. Предполагая для 

простоты, что уменьшение энергии связей USi 
и UO при имплантации галлия в диоксид кремния 
происходит одинаково, будем считать  
αSi = αO = α1.

Для реализации дискретно-непрерывной мо-
дели в  программном пакете SDTrimSP формулы 
(1) и  (2) для энергий связи USi и  UO представим 
в виде: 

	 U U C U C U CSi SiO Si SiO O SiO Ga= + + −( )
2 2 2

1 1α , 	 (8)

	 U U C U C U CO SiO Si SiO O SiO Ga= + + −( )
2 2 2

1 1α .	 (9)

По сравнению с непрерывной моделью, реали-
зующейся в предельном случае при α1 = 1 и при фор-
мальном выборе USi–Si = UO–O = USi–O = UO–Si = USiO2

,  
USi–Ga = UO–Ga= 0, этот параметр позволяет полу-
чить более медленное убывание энергии связи USi 
и UO с ростом концентрации имплантированных 
атомов галлия.

Для поиска оптимальных значений поверх-
ностной энергии связей при распылении ионами 
галлия диоксида кремния варьировали три па-
раметра: USiO2

, UGa–Ga и  α1. Сравнение результа-
тов расчетов для каждого набора варьируемых 
параметров с  экспериментальными данными 
проводили при помощи R-фактора. В  отличие 
от  [20] профили концентрации имплантирован-
ных атомов Ga сопоставляли не только в области 
их пикового значения, но и по всей глубине про-
никновения таких атомов в подложку:

	 R
Y Y

Y N

C C

C
E

E i

N
i

E
i

E

=
−( ) +

−( )
∑

( ) ( )2

2

2

2

1 Ga Ga

max

,	  (10)

где Y и YE — расчетный и экспериментальный ко-
эффициенты распыления, C i

Ga
( )  и C E

i
Ga
( )  — концен-

трации атомов галлия на  глубине xi в  i‑й точке 
расчетного и  экспериментального профилей, 
CEmax  — максимальное значение концентрации 
галлия в экспериментальном профиле, N — коли-
чество точек в расчетном профиле концентрации 
CGa(x) (рис. 1в). Для использования формулы (10) 
проводили интерполяцию экспериментальных 
значений CGa в точках xi расчетного профиля. 

Величины USiO2
 и UGa–Ga варьировались в преде-

лах 0–10 эВ с шагом 0.5 эВ, параметр α1 — в пре-
делах от  нуля до  единицы с  шагом 0.1. После 
установления приблизительного положения 
точки минимума R-фактора шаг вариации энер-
гии связи был уменьшен до 0.1 эВ, и USiO2

 и UGa–Ga 
изменялись в пределах от 3.5 до 4.5 и от 2 до 3 эВ 
соответственно. Трехмерное распределение 
R-фактора для YE = 3.0 представлено на  рис.  3а. 
Видно, что минимум функции R находится при  
USiO2

 = 3.7, UGa–Ga = 2.7 эВ и α1 = 0.8. Соответству-
ющий профиль концентрации атомов Ga пред-
ставлен на рис. 1в. На рис. 3б–г также показаны 
сечения распределения, полученные для каждого 
из трех варьируемых параметров в области, содер-
жащей окрестность точки минимума. Из рисунков 
видно, что R-фактор главным образом зависит от 
USiO2

, а  вариации α1 лишь незначительно влияют 
на его значение.

Полученные параметры UGa–Ga и  USiO2
 близ-

ки к  используемым в  рамках непрерывной 
модели значениям энергии USi–O = UO–Si = 3.65 
и  UGa–Ga = 2.8  эВ.  Вследствие этого результаты 
моделирования профилей концентрации атомов 
галлия, вычисленные с  помощью непрерывной 
и дискретно-непрерывной моделей, близки к друг 
другу (рис. 1в). 

Моделирование облучения ионами Ga+ 
подложки SiO2 при отклонении ионного пучка 
от  нормального падения на  15°, 30° и  80° было 
выполнено c использованием дискретно-непре-
рывной модели с полученными значениями пара-
метров, а также с помощью непрерывной модели. 
Вычисленные профили концентрации атомов 
Ga (рис.  2г, д)  показывают, что оба варианта 
позволяют адекватно моделировать распыление 
диоксида кремния ионами галлия при углах на-
клона 15° и 30°. При угле падения ионного пучка 
80° (рис.  2е) ни  одна из  рассмотренных моделей 
поверхностной энергии связи не  дает возмож-
ности предсказать профиль концентрации им-
плантированных атомов Ga с  ярко выраженным 
пиком на расстоянии около 10 нм от поверхности 
образца.

Результаты вычислений также показывают, что 
стационарного режима распыления поверхности 
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образца достигали при дозе 1017 см–2 при нормаль-
ном падении ионного пучка, и доза уменьшалась 
до 9 × 1016, 6 × 1016 и 1016 см–2 при углах его паде-
ния, равных 15°, 30° и 80° соответственно.

С целью систематизации данных все результа-
ты внесены в табл. 1. Сравнение значений R-фак-
тора, а  также экспериментальных и  расчетных 
профилей на рис. 1 и 2, полученных с помощью 
непрерывной и дискретно-непрерывной моделей, 
позволяет заключить, что оба варианта с приемле-
мой точностью дают возможность моделировать 
процесс распыления диоксида кремния ионами 
галлия. В отличие от [19], несмотря на схожие за-
кономерности образования преципитатов в  SiO2 
и  Si при облучении ионами Ga, использование 
дискретно-непрерывной модели с оптимальными 
значениями подгоночных параметров лишь в не-
большой степени улучшает совпадение результа-
тов моделирования и экспериментальных данных 
по сравнению со стандартной непрерывной моде-
лью.

Полученная в  работе в  результате варьиро-
вания энергия связи галлия 2.7  эВ согласуется 

со  стандартным значением 2.8  эВ и  сильно от-
личается от величины 8 эВ, предложенной в [19] 
для адекватного описания экспериментального 
профиля имплантированного галлия в  моно-
кристаллическом кремнии при его распылении 
в  стационарном режиме. По-видимому, данный 
результат для SiO2 можно объяснить отсутствием 
существенного перераспределения имплантиро-
ванных атомов в ходе процессов, не учитываемого 
при моделировании в  приближении бинарных 
столкновений.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Для изучения распыления термического 

диоксида кремния ионами галлия сформированы 
тестовые структуры прямоугольной формы при 
нормальном и  наклонном падении фокусиро-
ванного ионного пучка. Полученные структуры 
изучены методами просвечивающей электронной 
микроскопии и  энергодисперсионного рентге-
новского микроанализа, по  данным которого 
построены профили распределения атомов гал-
лия по глубине облученного образца. Найденные 
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экспериментальные профили при нормальном 
падении ионного пучка сравнивали с результата-
ми моделирования методом Монте-Карло с при-
менением дискретно-непрерывной модели рас-
чета поверхностной энергии связи атомов. В ней 
энергия USiO2

, необходимая для удаления атомов 
кремния и  кислорода из  химически чистого 
SiO2, энергия связи между атомами галлия UGa–Ga 
и  величина α1, учитывающая влияние образую-
щихся преципитатов Ga на распыление диоксида 
кремния, являются подгоночными параметрами. 
Их значения, найденные путем минимизации 
R-фактора, оказались равными: USiO2

 = 3.7,  
UGa–Ga = 2.7  эВ и  α1 = 0.8. Полученная величина 
USiO2

 хорошо согласуется с  энергией 3.65  эВ, ис-
пользуемой в  стандартной непрерывной модели 
и вычисленной как среднее арифметическое зна-
чений поверхностной энергии связи химически 
чистых кремния и кислорода, а энергия связи ато-
мов галлия практически не отличается от обычно 
используемого значения 2.8 эВ.

Установленные параметры дискретно-не-
прерывной модели позволили с  приемлемой 
точностью описать профили имплантированного 
в диоксид кремния галлия и вычислить коэффи-
циенты распыления при углах падения ионного 
пучка 15°, 30°. При его скользящем падении под 
углом 80° моделирование предсказывает адекват-
ное значение коэффициента распыления, но  не 
позволяет получить реалистичное распределения 
атомов галлия по глубине образца.
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Study of Silicon Dioxide Sputtering  
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Test structures in the form of rectangular boxes fabricated on thermal silicon dioxide substrates under 
normal and oblique ion bombardment using the focused ion beam technique were studied by transmission 
electron microscopy and energy-dispersive X-ray microanalysis. The experimentally obtained depth 
distribution profiles for gallium atoms, as well as the sputtering yields, were compared with the results of 
Monte Carlo simulations. Calculations were carried out using standard continuous and discrete-continuous 
models for the surface binding energy of atoms in silicon dioxide. For the normal incidence of the ion 
beam, based on minimizing the value of the R-factor, which characterizes the agreement between the 
calculated and experimental data, the optimal values of the parameters of the discrete-continuous model 
were found, which turned out to be close to the values used in the continuous model. It is shown that the 
obtained parameters make it possible to simulate silicon dioxide sputtering with acceptable accuracy at ion 
beam incidence angles of 15° and 30°. However, at a grazing incidence angle of 80°, significant differences 
arise between the experimental and calculated profiles of the concentration of gallium atoms implanted in 
silicon dioxide.

Keywords: ion beam sputtering, focused ion beam, transmission electron microscopy, Monte Carlo 
simulation, silicon dioxide.


