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В настоящей работе были получены несколько серий тонких нанокластерных пленок тантала, оса-
жденных на кварцевый кристалл, и были измерены их массы с помощью кварцевого датчика массы.
В каждой серии пленки имели характерный размер частиц от 1.5 до 6.5 нм. Результат измерения мас-
сы показал, что отношение осажденной массы к налетающему объему кластеров различается для
разных размеров. Также в работе была предложена и исследована физическая модель процесса оса-
ждения частиц для объяснения наблюдаемого эффекта. По результатам моделирования оказалось,
что фокусировка частиц практически не меняется с размером, а также очень слабо зависит от на-
чальной скорости частиц. Был сделан вывод о том, что основной причиной вышеописанного эф-
фекта может являться различие в коэффициенте прилипания частиц разных размеров. Было пред-
ложено проверить это предположение посредством дополнительных экспериментов.
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ВВЕДЕНИЕ
Область исследования нанообъектов и нано-

структур уже довольно продолжительное время яв-
ляется предметом интереса научного сообщества,
однако значительная часть явлений и свойств мате-
риалов на наномасштабе еще не изучена и не объ-
яснена до конца [1], а потенциал применения на-
нотехнологий далеко не исчерпан. Нанообъекты
обладают уникальными свойствами, сильно отли-
чающимися от свойств объемных материалов [2].
Это обусловлено тем, что при уменьшении разме-
ров исследуемого объекта до масштабов наномет-
ров начинается, во-первых, квантование его элек-
тронной структуры, которым нельзя пренебречь,
и оно становится определяющим для физическо-
го описания; а во-вторых, количество поверхност-
ных атомов преобладает над внутренними, что не-
возможно для классического объемного тела и яв-
ляется причиной многих удивительных свойств,
присущих исключительно нанообъектам [1, 3, 4].

Более того, материалы, обладающие нанострук-
турой, обнаруживают размерно- и формозависи-
мые физические, химические, механические, оп-
тические и электронные свойства[1, 2, 4–10]. То

есть, используя одни и те же химические элемен-
ты, но меняя структуру и характерные размеры из-
готавливаемого материала, можно управлять свой-
ствами итогового объекта. В частности, ранее был
исследован пористый квази-двумерный нанома-
териал, представляющий из себя тонкие пленки,
состоящие из плотноупакованных нанокластеров
фиксированного размера [11]. В таких пленках
была обнаружена зависимость параметров элек-
тронной структуры от размера частиц, из которых
пленка создается. Также ранее была предложена
идея использовать подобные наноструктурирован-
ные пленки из металлических нанокластеров в ка-
честве эффективного термоэлектрического матери-
ала в радиоизотопном источнике питания [12]. Ма-
териалы на основе наночастиц в целом активно
изучаются для применения в энергетике и оптике
[8, 13–15].

Таким образом, вышеописанные нанокластер-
ные квази-двумерные материалы являются ак-
туальным для исследования объектом. При этом,
учитывая довольно сильную чувствительность
свойств наноматериалов к изменениям в их струк-
туре, необходимо точно представлять структур-
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ные характеристики получаемых тонких пленок:
размер нанокластеров пленки, пространствен-
ное распределение этих частиц, а также толщи-
ну. Структурные характеристики, в свою очередь,
зависят от способа получения нанокластерных пле-
нок. Используемая нами методика основана на ме-
тоде магнетронного распыления мишени в атмо-
сфере инертного газа с последующей масс-филь-
трацией образовавшихся частиц [16]. Она обладает
рядом преимуществ, потому как является относи-
тельно недорогостоящей, универсальной и воспро-
изводимой [17], а также позволяет фильтровать оса-
ждаемые наночастицы по массам с точностью до
2% [16]. Однако для того, чтобы создавать пленки
с заданным количеством вещества и известным
распределением наночастиц в них, необходимо ис-
следовать влияние параметров используемой ме-
тодики на формируемую пленку.

В настоящей работе проведено несколько се-
рий экспериментов по осаждению металлических
нанокластеров тантала на подложку из кварцево-
го кристалла с разными характерными размерами
частиц, аттестация химического состава получен-
ных пленок методом рентгеновской фотоэлектрон-
ной спектроскопии (РФЭС) и измерение их массы
с помощью кварцевого микробаланса. Также пред-
ложена и исследована физическая модель, описы-
вающая процесс осаждения тонких нанокластерных
пленок, образованных с помощью метода магне-
тронного распыления. Результатом моделирования
является визуализация траекторий кластеров и ко-
нечное распределение наночастиц на поверхности
образца. На основе результатов моделирования
предложена интерпретация экспериментальных
результатов и вывод о влиянии параметров оса-
ждения наночастиц на получаемые пленки.

МЕТОДИКА ЭКСПЕРИМЕНТА
В настоящем исследовании были проведены не-

сколько серий экспериментов по осаждению тон-
ких монодисперсных пленок из нанокластеров
тантала на круглый кварцевый кристалл датчика
массы ТМ 14 (PREVAC sp. z o.o., Польша) и изме-
рению их массы с помощью этого же датчика. В
каждой серии размер кластеров фиксировался от
1.5 до 6.5 нм, при этом объем осаждаемых класте-

ров менялся. Также во всех экспериментах площадь
осаждения пленок ограничивалась маской с круг-
лым отверстием, имеющим диаметр 4 мм, центр
которого совпадал с центром кварцевого кри-
сталла.

Тантал был выбран в качестве материала по
следующим причинам. Во-первых, с уменьшени-
ем размера наночастиц, уменьшается их темпера-
тура плавления [3, 6], что может приводить к сли-
янию кластеров в процессе осаждения. Так как
тантал является высокотемпературным материа-
лом, эффект коагуляции наночастиц сводится к
минимуму. Во-вторых, более ранние исследование
морфологии аналогичных систем подтверждают
успешное получение пористых наноструктуриро-
ванных пленок из кластеров тантала с помощью ис-
пользуемой в настоящей работе методики [16, 17].

Методика формирования пленок описана в
[16]. Напряжение, подаваемое на подложку, со-
ставляло +800 В. Для контроля осаждаемого объ-
ема нанокластеров тантала использовался экспе-
риментальный коэффициент k, пропорциональ-
ный объему и массе осаждаемого материала:

где d – диаметр кластеров [нм], заданный для
масс-фильтра, T – время осаждения [мин], I –
ток кластеров [нА], измеряемый квази-непре-
рывно во время осаждения на сеточке, располо-
женной сразу на выходе из масс-фильтра.

Таким образом, введенный коэффициент k
пропорционален объему осаждаемого вещества,
т.к. интеграл по времени от фиксируемого тока
кластеров пропорционален количеству осаждае-
мых кластеров, а множитель перед интегралом
пропорционален объему одного кластера. Также
данный коэффициент удобен для используемой
методики тем, что считается в режиме реального
времени в процессе эксперимента, и осаждение
может быть остановлено по достижению заранее
заданного значения k.

В табл. 1 приведены экспериментальные пара-
метры, используемые для получения нанокла-
стерных пленок с заданным размером кластеров.

3 3

0

  ,  нм  нА мин,
T

k d Idt= 

Таблица 1. Экспериментальные параметры для получения нанокластерных покрытий с заданным диаметром
кластеров

d, нм (диаметр 
кластеров)

Поток Ar, 
ст. см3

Поток He, 
ст. см3

L, см (длина 
зоны агрегации)

Im, А (ток 
на магнетроне)

1.5 43–55 68–86 9 0.35
2.0 24–37 57–69 10 0.25
3.0 30–45 18–26 11.5 0.22
6.5 25–35 0 12 0.14
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Один цикл экспериментальной работы вклю-
чал в себя следующие шаги. Перед осаждением
нанокластеров кварцевый кристалл помещался в
датчик массы, расположенный в отдельной ваку-
умной камере, затем там же кристалл запылялся
тонким слоем серебра (~100 нм) во избежание окис-
ления кластеров на атмосфере, после чего фиксиро-
вались показания датчика массы. Далее кристалл
помещался в установку для осаждения кластеров,
формировалась кластерная пленка, которая затем
аттестовывалась in situ методом РФЭС, затем кри-
сталл с напыленной пленкой выносился на атмо-
сферу и снова помещался в датчик массы. После
снятия показаний пленка снова исследовалась
методом РФЭС для оценки увеличения измерен-
ной ex situ массы за счет взаимодействия класте-
ров тантала с кислородом и углеродом после вы-
носа на атмосферу.

ФИЗИЧЕСКАЯ МОДЕЛЬ

Принципиальная схема процесса формирова-
ния и осаждения нанокластеров представлена на
рис. 1. Танталовая мишень распыляется с помо-
щью магнетрона, затем в регулируемом потоке
смеси инертных газов Ar и He ионы и атомы тан-
тала формируют кластеры разных масс и, соот-
ветственно, размеров, часть из которых являются
отрицательно заряженными. Затем, проходя че-
рез сопло камеры магнетрона с диаметром 4 мм,
частицы попадают в квадрупольный масс-фильтр
и фильтруются по размерам. После масс-фильтра
располагается сеточка, на которой измеряется кла-
стерный ток. Этот ток пропорционален общему то-
ку заряженных кластеров и используется в фор-
муле для коэффициента k. После прохождения
сеточки кластеры движутся в электростатическом
поле, образованном за счет наличия постоянного
положительного потенциала на подложке, на ко-
торую они и осаждаются.

При построении физической модели процесса
осаждения нанокластеров были сделаны следую-
щие допущения. Во-первых, в связи с аксиальной
симметрией расположения основных объектов от-
носительно оси, вдоль которой движутся класте-
ры, было сделано предположение об отсутствии уг-
ловой зависимости рассматриваемых физических
величин и, соответственно, траекторий частиц. Та-
ким образом, трехмерная картина была сведена к
двумерной. Во-вторых, поток смеси инертных га-
зов рассматривался как ламинарный, и считалось,
что скорость кластеров на входе в масс-фильтр
определяется через величину потока и диаметр
сопла, при этом поперечной компонентой скоро-
сти можно было пренебречь. В-третьих, при про-
хождении квадрупольного масс-фильтра кинети-
ческая энергия кластеров считалась неизменной,
однако на выходе случайным образом менялось
направление вектора скорости за счет взаимодей-
ствия с переменным электрическим полем. Та-
ким образом, у вылетающих частиц возникала
поперечная компонента скорости. Пролетая рас-
стояние от масс-фильтра до сеточки, кластеры так-
же не испытывали изменения кинетической энер-
гии ввиду отсутствия ускоряющего напряжения.
После прохождения сеточки, с помощью которой
фиксируется кластерный ток, движение заряжен-
ных частиц считалось обусловленным взаимодей-
ствием с электростатическим полем, сформиро-
ванным за счет потенциала +800 В на подложке,
которая расположена в 10 см от сеточки. Кулонов-
ским и магнитным взаимодействиями заряженных
частиц между собой можно было пренебречь, по-
скольку силы этих взаимодействий при типичном
кластерном токе 0.1 нА и диаметре пучка класте-
ров около 4 см оказались по оценке на несколько
порядков меньше, чем сила взаимодействия кла-
стеров с внешним полем.

Для моделирования траекторий кластеров бы-
ла выбрана область пространства, начинающаяся

Рис. 1. Принципиальная схема процесса формирования и осаждения нанокластеров.
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от сеточки, где кластеры имеют некоторое на-
чальное пространственное распределение и обла-
дают начальными скоростями, и заканчивающая-
ся на подложке. Схема расположения объектов в
рассматриваемой области представлена на рис. 2.

Значения модулей начальных скоростей кла-
стеров рассчитывались по среднему значению по-
тока инертных газов в эксперименте (см. табл. 1)
и диаметру сопла, который составляет 4 мм, по
формуле v = V/S, где V – поток газа [см3/с,] S –
площадь сопла [см2]. Для кластеров с диаметрами
от 1.5 до 6.5 нм значения скоростей v получились
от 0.17 до 0.04 м/с соответственно. Поперечные
компоненты скорости, появляющиеся у частиц
после прохождения масс-фильтра, считались как
случайные величины, распределенные нормаль-
но с некоторым стандартным отклонением ,
которое менялось в (зависимости от начальной ско-
рости) процессе исследования физической модели.
Также начальное распределение кластеров в про-
странстве при вылете из сеточки было взято как
нормальное распределение со стандартным откло-
нением от нуля σm = 5 мм. Данное значение было
взято из визуальной оценки размеров области се-
точки, на которую осаждается часть кластеров при
пролете и заметно меняет цвет этой области.

Распределение потенциала в пространстве рас-
считывалось методом конечных разностей для
уравнения Лапласа с граничными условиями на
потенциал на сеточке, экране, маске и подложке.
Для расчета траекторий кластеров в найденном
электрическом поле был использован метод Рун-

xσv

ге–Кутты для уравнения движения заряженной
частицы в электрическом поле. Результатом мо-
делирования была визуализация траекторий кла-
стеров и, как следствие, распределение осажден-
ных частиц по подложке.

РЕЗУЛЬТАТЫ И ОБСУЖДЕНИЕ
По результатам измерений масс полученных

кластерных пленок были построены зависимости
их массы m от коэффициента k для каждого размера
кластеров (см. рис. 3). Как видно из рисунка, зави-
симости являются линейными, что согласуется с
утверждением о том, что коэффициент k пропорци-
онален объему осаждаемых кластеров. Более того,
чем больше размер кластеров, тем меньшая их часть
попадает на участок подложки, незакрытый мас-
кой, то есть на центральную часть кварцевого кри-
сталла. В связи с этим были сделаны предположения,
что последнее может быть обусловлено, во-первых,
различием в фокусировке пучков больших и ма-
леньких частиц, а во-вторых, различием в коэффи-
циенте прилипания у кластеров разных размеров.

По результатам моделирования были получе-
ны распределение потенциала в рассматриваемой
области пространства и изображения траекторий
кластеров. На рис. 4 приведен пример для разме-
ра кластеров 1.5 нм c нулевыми начальными ско-
ростями. Для других размеров и различных на-
чальных условий наблюдаются принципиально
аналогичные результаты.

Также был исследован профиль распределения
кластеров на подложке для разных размеров и для
разных начальных условий. На рис. 5 приведены
примеры зависимости распределения частиц в
пленке от начальной скорости кластеров для раз-
меров 1.5 и 6.5 нм при условии отсутствия попе-
речной составляющей у вектора скорости. Как
можно видеть, частицы распределяются по зако-
ну нормального распределения, при этом началь-
ная скорость, даже превышающая на порядок фи-

Рис. 2. Схема расположения объектов в пространстве
рассматриваемой физической модели: 1 – сеточка, 2 –
экран (заземлен), 3 – маска с круглым отверстием (за-
землена), 4 – подложка – кварцевый кристалл (+800 В).
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Рис. 3. Зависимость массы кластерной пленки m от
коэффициента k для разных размеров кластеров.
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зически обоснованное значение 0.1 м/с, практиче-
ски не вносит значимого вклада в фокусировку
частиц на подложке.

На рис. 6 представлены профили распределения
частиц на образце для начальной скорости 0.1 м/с
со стандартным отклонением поперечной компо-
ненты скорости  = 0.015 м/с для кластеров раз-
ных размеров. Значение  было выбрано макси-
мально возможным для данной начальной скоро-
сти с целью получить максимальный эффект от
наличия разброса в направлениях векторов на-
чальных скоростей. Как видно из рис. 6, учет на-
личия начальной скорости кластеров и ее направ-

xσv

xσv

ления не вносит значительный вклад в распреде-
ление кластеров по подложке.

Таким образом, по результатам исследования
предложенной физической модели начальные па-
раметры, т.е. начальные скорости частиц, а также
массы частиц практически не влияют на распре-
деление кластеров по подложке. Можно предпо-
ложить, что различие в фокусировке кластеров
разных масс на образце не является основной при-
чиной различия коэффициентов наклона на экспе-
риментально полученных зависимостях осажден-
ной массы от налетающего объема частиц m(k). В
связи с этим можно сделать вывод об основной ро-

Рис. 4. Пример результата расчета траекторий кластеров с размерами 1.5 нм и распределение потенциала в рассматри-
ваемой области пространства.
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Рис. 5. Профиль распределения частиц на образце для разных начальных скоростей в случае отсутствия поперечной
компоненты у вектора начальной скорости для кластеров 1.5 (а) и 6.5 нм (б).
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ли коэффициента прилипания частиц на поверх-
ность подложки. Он может быть различен по той
причине, что кластеры всех размеров испытывают
ускорение в одном и том же поле, однако более ма-
ленькие частицы приобретают в пересчете на один
атом бóльшую кинетическую энергию, что позво-
ляет им с большей вероятностью осаждаться на
подложку, чем крупным частицам с большим коли-
чеством атомов. В таком случае эффективность оса-
ждения крупных частиц можно увеличить с помо-
щью повышения ускоряющего потенциала, по-
даваемого на подложку. Более точные выводы
представляется сделать возможным после уточняю-
щих экспериментов и дополнительных расчетов.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
В данной работе были проведены несколько

серий экспериментов по осаждению тонких на-
нокластерных пленок тантала на кварцевый кри-
сталл и их последующее взвешивание с помощью
кварцевого датчика массы. В каждой серии сфор-
мированные пленки имеют характерный размер
частиц от 1.5 до 6.5 нм. Анализ результатов изме-
рения массы показал, что для разных размеров
отношение осажденной массы к налетающему
объему кластеров различается. Изначально было
выдвинуто предположение о том, что подобный
эффект может быть связан с различием в фокуси-
ровке частиц разных размеров на образце, а также
с различием в коэффициенте прилипания частиц
разных размеров.

Также в работе была предложена и исследована
физическая модель процесса осаждения частиц с
целью объяснить наблюдаемый эффект, описан-
ный выше. Результат моделирования показал, что
фокусировка частиц мало меняется с размером, а

также практически не зависит от начальной ско-
рости частиц. Таким образом, основной причи-
ной может являться именно различие в коэффици-
енте прилипания частиц. Также было предложено
проверить это утверждение, проведя дополнитель-
ные эксперименты.
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Metal Nanoclusters Deposition Using Magnetron Sputtering
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Abstract—In the present work several series of thin tantalum nanocluster films deposited on a quartz crystal
were obtained, and their masses were measured using a quartz mass sensor. In each series the films had a char-
acteristic particle size from 1.5 to 6.5 nm. The result of the mass measurement showed that the ratio of the
deposited mass to the incident volume of clusters differs for different sizes. A physical model of the particle
deposition process was also proposed and studied to explain the observed effect. According to the simulation
results, it turned out that the focusing of particles practically does not change with size, and also is very weakly
dependent on the initial velocity of the particles. It was concluded that the main reason for the above-de-
scribed effect may be the difference in the adhesion coefficient of particles of different sizes. It has been pro-
posed to test this assumption through additional experiments.

Keywords: nanoclusters deposition, thin metal nanocluster films, adhesion coefficient
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