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Supplementary Fig. S1: SEM images of a) Ge0.2Se0.8 and b) Ge0.33Se0.67 thin films prepared by magnetron sputtering technique.
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Supplementary Fig. S2: Comparison of experimental and theoretical isotopic envelopes at m/z ~ 231.8 obtained from Ge:Se (3:1) mixture at different laser energy. Conditions: positive ion mode, laser energy 130 and 150 a.u.
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[bookmark: _Hlk488837085][bookmark: OLE_LINK5][bookmark: OLE_LINK6]Supplementary Fig. S3: Mass spectra obtained from Ge:Se (10:1) mixture. Conditions: negative ion mode, laser energy 140 a.u. 
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Supplementary Fig. S4: Comparison of isotopic envelopes at m/z 1185.70 (+/- 2 Da) obtained from four bulk glass samples. Conditions: negative ion mode, laser energy 140 a.u.
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Supplementary Fig. S5: Comparison of mass spectra obtained from A) Ge0.33Se0.67, B) Ge0.33Se0.67 dispersed in parafilm. Conditions: laser energy 140 a.u., negative ion mode. For the sake of clarity, description of few peaks are given. Low intensity species marked with asterisks were not identified due to unstable isotopic patterns and insufficient mass resolution.





Supplementary Table 1: Overview of GeaSeb+/- clusters generated by LDI from Ge-Se elemental mixtures. The first and second digit represents the number of Ge and Se atoms in each cluster. The percentage in small fonts indicates the contribution of individual species to the overall peak intensity.
	Ge:Se (1:3)
	Ge:Se (1:1)
	Ge:Se (3:1)
	Ge:Se (5:1)
	Ge:Se (10:1)

	Positive
	Negative
	Positive
	Negative
	Positive
	Negative
	Positive
	Negative
	Positive
	Negative

	0,2

0,3





0,4



0,5







[bookmark: _GoBack]


0,6

3,4






0,7 





0,8








0,9







	0,2

0,3




1,3 20%
0,4 80%





1,4 



6,0



1,5 65%
0,6 35%

6,1




2,5 50%
1,6 50%


6,2






2,6 25%
1,7 75%

6,3

2,7 25%
1,8 75%




2,8 40%
1,9 60%

	0,2

0,3 40%
1,2 60%




0,4



0,5










0,6








0,7




	0,2

0,3





0,4

4,1 50%
3,2 50%


1,4 70%
0,5 30%

4,2




1,5 60%
0,6 40%

6,1 70%
7,0 30%

4,3

2,5 60%
1,6 40%


6,2






2,6 70%
1,7 30%



2,7 30%
1,8 70%




2,8 30%
1,9 70%



	0,2

0,3 40%
1,2 60%




0,4





1,4 15%
0,5 85%







0,6








0,7





0,8








0,9




	0,2

0,3





0,4





1,4 80%
0,5 20%


6,0



1,5







2,5 40%
1,6 60%









2,6 35%
1,7 65%



2,7 35%
1,8 65%




2,8 50%
1,9 50%

3,8 60%
2,9 40%

3,9 40%
2,10 60%

	0,2


1,2



1,3 65%
0,4 35%





1,4 10%
0,5 90%






1,5 30%
0,6 70%

5,2



3,4 35%
2,5 65%










2,6 10%
1,7 40%
0,8 50%


2,7 15%
1,8 70%
0,9 15%



2,8 15%
1,9 85%


2,9

	0,2

0,3


4,0

1,3 30%
0,4 70%

4,1



1,4 80%
0,5 20%

4,2




1,5


5,2 50%
4,3 50%



2,5 60%
1,6 40%









2,6 90%
1,7 10%



2,7 80%
1,8 20%



3,7 10%
2,8 75%
1,9 15%

3,8 60%
2,9 40%

3,9 70%
2,10 30%

4,9 30%
3,10 70%

	0,2


1,2

4,0

1,3 25%
0,4 75%

4,1



1,4 25%
0,5 75%


5,1 35%
4,2 65%

2,4 35%
1,5 30%
0,6 35%

5,2 40 %
4,3 60%




1,6 75%
0,7 25%


5,3 80%
4,4 20%




2,6 20%
1,7 30%
0,8 50%



1,8

5,5



1,9


	0,2

0,3


4,0

1,3 30%
0,4 70%

4,1 60%
3,2 40%

2,3 30%
1,4 70%







1,5







2,5 40%
1,6 60%









2,6 40%
1,7 60%



2,7 40%
1,8 60%




2,8 40%
1,9 60%

3,8 80%
2,9 20%

3,9 40%
2,10 60%

4,9 50%
3,10 50%

4,10 50%
3,11 50%

4,11 70%
3,12 30%

5,11 70%
4,12 30%

5,12 50%
4,13 50%


	The numbers below indicate additional peaks (clusters) which were not identified due to the low intensity and unstable isotopic patterns.

	0
	0
	0
	0
	0
	0
	5
	5
	23
	7



Supplementary Table 2: Overview of GeaSeb+ clusters generated by LDI from GexSe1-x glass. The clusters shown in blue are detected when Ge-Se glass powder was dispersed in polymers. The first digit and the second digit in each cluster represents the number of Ge and Se atoms. The percentage in small fonts indicates the contribution of individual species to the overall peak intensity.
	Ge0.1Se0.9
	Ge0.2Se0.8
	Ge0.3Se0.7
	Ge0.33Se0.67

	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm
	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm
	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm
	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm

	0,2

1,2







1,4 70%
0,5 30%





1,5






2,5 75%
1,6 25%





2,6 60%
1,7 40%






2,7 40%
1,8 60%


3,7 25%
2,8 75%



3,8 70%
2,9 30%


3,9 70%
2,10 30%



3,10 70%
2,11 30%

5,9 43%
4,10 30%
3,11 27%


5,10 10%
4,11 50%
3,12 40%


5,11 25%
4,12 45%
3,13 30%


6,11 10%
5,12 40%
4,13 50%


6,12 20%
5,13 40%
4,14 40%


6,13 30%
5,14 40%
4,15 30%



6,14 50%
5,15 30%
4,16 20%


6,15 60%
5,16 40%



7,15 20%
6,16 70%
5,17 10%


7,16 50%
6,17 50%
	0,2

1,2

1,3 80%
0,4 20%




1,4 70%
0,5 30%




2,4 55%
1,5 35%
0,6 10%




3,4 20%
2,5 50%
1,6 30%




3,5 10%
2,6 75%
1,7 15%





3,6 20%
2,7 30%
1,8 50%


3,7 60%
2,8 25%
1,9 50%

4,7 15%
3,8 70%
2,9 15%


3,9 55%
2,10 45%


4,9   30%
3,10 30%
2,11 40%

5,9   20%
4,10 50%
3,11 30%


5,10 10%
4,11 50%
3,12 40%


5,11 25%
4,12 45%
3,13 30%


6,11 20%
5,12 20%
4,13 60%


6,12 15%
5,13 35%
4,14 50%


6,13 25%
5,14 45%
4,15 30%



6,14 55%
5,15 25%
4,16 20%


6,15 30%
5,16 50%
4,17 10%
3,18 10%

7,15 25%
6,16 30%
5,17 35%


7,16 40%
6,17 40%
5,18 20%
	0,2

1,2




4,1


1,4


5,1 35%
4,2 65%

2,4 25%
1,5 75%


5,2


3,4 62%
2,5 38%


6,2 40%
5,3 60%

3,5 15%
2,6 85%


7,2 30%
6,3 70%

4,5 6%
3,6 54%
2,7 25%
1,8 15%

4,6 15%
3,7 65%
2,8 20%


4,7 45%
3,8 55%


4,8 20%
3,9 80%


5,8 20%
4,9 60%
3,10 20%


5,9 35%
4,10 65%



5,10 40%
4,11 30%
3,12 30%


5,11 65%
4,12 25%
3,13 10%


6,11 40%
5,12 40%
4,13 20%


6,12 50%
5,13 40%
4,14 10%


6,13 50%
5,14 40%
4,15 10%


7,13 30%
6,14 40%
5,15 30%


7,14 40%
6,15 40%
5,16 20%



7,15 50%
6,16 35%
5,17 15%
	0,2

1,2

1,3





1,4 90%
0,5 10%




2,4 90%
1,5 10%





3,4 50%
2,5 50%





3,5 20%
2,6 80%






3,6 75%
2,7 25%



3,7



4,7 45%
3,8 55%


4,8 25%
3,9 75%


5,8 25%
4,9 60%
3,10 15%


5,9 55%
4,10 35%
3,11 10%


5,10 50%
4,11 35%
3,12 15%

6,10 10%
5,11 55%
4,12 25%
3,13 10%


6,11 40%
5,12 50%
4,13 10%


6,12 45%
5,13 45%
4,14 10%


6,13 60%
5,14 30%
4,15 10%


7,13 30%
6,14 40%
5,15 30%


7,14 40%
6,15 40%
5,16 20%



7,15 50%
6,16 35%
5,17 15%

8,15 25%
7,16 30%
6,17 45%


8,16 25%
7,17 30%
6,18 45%

8,17 40%
7,18 40%
6,19 20%


	0,2 

1,2




4,1


1,4 80%
0,5 20%

5,1 60%
4,2 40%

2,4 85%
1,5 15%


5,2


3,4 80%
2,5 20%


6,2 75%
5,3 25%

3,5 45%
2,6 55%


7,2 20%
6,3 80%

4,5 15%
3,6 85%



4,6 30%
3,7 70%



4,7 65%
3,8 35%

5,7 15%
4,8 60%
3,9 25%


5,8 55%
4,9 45%



5,9 80%
4,10 20%


6,9 10%
5,10 60%
4,11 30%


6,10 35%
5,11 45%
4,12 20%


7,10 25%
6,11 40%
5,12 35%


7,11 20%
6,12 60%
5,13 20%


7,12 30%
6,13 45%
5,14 25%



7,13 50%
6,14 40%
5,15 10%

8,13 10%
7,14 40%
6,15 50%



8,14 30%
7,15 30%
6,16 40%
	0,2

1,2

1,3





1,4


5,1 30%
4,2 70%

2,4 10%
1,5 90%





3,4 30%
2,5 70%


6,2


3,5 60%
2,6 40%


7,2 30%
6,3 70%


3,6 90%
2,7 10%


4,6 60%
3,7 40%



4,7 60%
3,8 40%


4,8 60%
3,9 40%

6,7 25%
5,8 25%
4,9 30%
3,10 20%


5,9   60%
4,10 40%



5,10 70%
4,11 30%


6,10 20%
5,11 60%
4,12 20%


7,10 25%
6,11 40%
5,12 35%


7,11 20%
6,12 40%
5,13 40%


7,12 20%
6,13 50%
5,14 30%



7,13 30%
6,14 45%
5,15 25%


7,14 45%
6,15 45%
5,16 10%


8,14 20%
7,15 40%
6,16 40%


8,15 35%
7,16 40%
6,17 25%
	0,2

1,2

1,3


4,1 60%
5,0 40%

1,4 80%
2,3 20%

5,1 60%
4,2 40%

2,4



5,2 50%
6,1 50%

3,4 70%
2,5 30%





3,5 60%
2,6 40%






3,6



4,6 55%
3,7 45%



4,7 80%
3,8 20%

5,7 30%
4,8 40%
3,9 30%


5,8 40%
4,9 50%
3,10 10%

6,8 30%
5,9 40%
4,10 30%


6,9 20%
5,10 50%
4,11 30%


6,10 40%
5,11 50%
4,12 10%


7,10 10%
6,11 60%
5,12 30%


7,11 10%
6,12 60%
5,13 30%


7,12 30%
6,13 40%
5,14 30%



7,13 50%
6,14 40%
5,15 10%

8,13 20%
7,14 40%
6,15 20%
5,16 20%


8,14 20%
7,15 40%
6,16 40%


	0,2

1,2

1,3





1,4 70%
2,3 30%




2,4






3,4 80%
2,5 20%





3,5 80%
2,6 20%





4,5 10%
3,6 90%



4,6 60%
3,7 40%



4,7 75%
3,8 25%


4,8 70%
3,9 30%


5,8 50%
4,9 50%



5,9   60%
4,10 40%



5,10 90%
4,11 10%


6,10 30%
5,11 50%
4,12 20%


7,10 10%
6,11 60%
5,12 30%


7,11 20%
6,12 60%
5,13 20%


7,12 30%
6,13 40%
5,14 30%



7,13 50%
6,14 40%
5,15 10%

8,13 20%
7,14 40%
6,15 30%
5,16 10%


8,14 20%
7,15 40%
6,16 40%

9,14 30%
8,15 25%
7,16 35%
6,17 10%

9,15 50%
8,16 25%
7,17 25%

9,16 20%
8,17 30%
7,18 50%

10,16 10%
9,17 50%
8,18 30%
7,19 10%

10,17 20%
9,18 35%
8,19 35%
7,20 10%

10,18 20%
9,19 35%
8,20 35%
7,21 10%




	The numbers below indicate additional peaks (clusters) which were not identified due to the low intensity and unstable isotopic patterns.

	1
	11
	3
	23
	5
	22
	8
	18














Supplementary Table 3: Overview of GeaSeb- clusters generated by LDI from GexSe1-x glass. The clusters shown in blue are detected when Ge-Se glass powder was dispersed in polymers. The first and second digit represents the number of Ge and Se atoms in each cluster. The percentage in small fonts indicates the contribution of individual species to the overall peak intensity.
	Ge0.1Se0.9
	Ge0.2Se0.8
	Ge0.3Se0.7
	Ge0.33Se0.67

	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm
	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm
	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm
	w/o dispersion in parafilm
	w/ dispersion in parafilm

	0,2

0,3




1,3 48%
0,4 52%




1,4 






2,4 40%
1,5 60%







2,5 90%
1,6 10%






2,6 







2,7 





3,7 40%
2,8 60%


3,8 85%
2,9 15%


3,9 70%


4,9 65%
3,10 35%

4,10 85%
3,11 15%


4,11 85%
3,12 15%

5,11 55%
4,12 45%


5,12 65%
4,13 35%


6,12 20%
5,13 60%
4,14 20%


6,13 40%
5,14 60%



6,14 50%
5,15 30%
4,16 20%

7,14 45%
6,15 40%
5,16 15%




	0,2

0,3




1,3 60%
0,4 40%

4,1 



1,4 85%
0,5 15%


4,2

2,4 25%
1,5 75%

7,0

5,2 



2,5 80%
1,6 20%

8,0

5,3 


2,6 


8,1

6,3
5,4

2,7

9,1

6,4

3,7 40%
2,8 60%

4,7 20%
3,8 80%


4,8 20%
3,9 80%


4,9   55%
3,10 45%

4,10 70%
3,11 30%


4,11 


5,11 50%
4,12 50%

6,11 20%
5,12 40%
4,13 40%


6,12 30%
5,13 40%
4,14 30%


6,13 50%
5,14 50%



6,14 45%
5,15 55%



6,15 80%
5,16 20%


7,15 30%
6,16 70%

	0,2

0,3




1,3 90%
0,4 10%

4,1 40%
3,2 60%

2,3 85%
1,4 15%





2,4 40%
1,5 60%

7,0





2,5 







2,6 







2,7 





3,7 85%
2,8 15%


3,8


4,8 50%
3,9 50%


4,9 


4,10 


5,10 30%
4,11 70%


5,11 70%
4,12 30%

6,11 20%
5,12 40%
4,13 40%


6,12 50%
5,13 30%
4,14 20%


6,13 50%
5,14 40%
4,15 10%

7,13 10%
6,14 70%
5,15 20%

8,13 10%
7,14 40%
6,15 50%




	0,2

0,3


4,0

1,3 35%
0,4 65%

4,1 70%
3,2 30%

2,3 35%
1,4 65%

5,1 50%
4,2 50%


2,4 65%
1,5 35%



5,2 65%
4,3 35%


2,5 




5,3

3,5 25%
2,6 75%






3,6 25%
2,7 75%





3,7 85%
2,8 15%


3,8 


4,8 50%
3,9 50%


4,9 


4,10 


5,10 50%
4,11 50%


5,11 70%
4,12 30%

6,11 30%
5,12 50%
4,13 20%


6,12 50%
5,13 40%
4,14 10%


6,13 70%
5,14 30%



6,14 60%
5,15 40%


7,14 40%
6,15 30%
5,16 30%


7,15 40%
6,16 60%


7,16 40%
6,17 60%
	0,2 

0,3 




1,3


4,1


2,3 35%
1,4 65%

5,1 50%
4,2 50%


2,4 70%
1,5 30%



5,2 70%
4,3 30%

3,4 20%
2,5 80%






3,5 15%
2,6 85%






3,6 30%
2,7 70%





3,7 90%
2,8 10%

4,7 30%
3,8 70%


4,8 65%
3,9 35%

5,8 20%
4,9 80%

5,9 20%
4,10 80%

6,9 10%
5,10 20%
4,11 70%

6,10 10%
5,11 90%


6,11 35%
5,12 65%



6,12 90%
5,13 10%


7,12 10%
6,13 65%
5,14 25%


7,13 35%
6,14 55%
5,15 10%

8,13 10%
7,14 60%
6,15 30%


8,14 10%
7,15 60%
6,16 30%
	0,2

0,3 70%
1,2 30%

4,0

1,3


4,1 65%
3,2 35%

2,3 50%
1,4 50%

5,1 70%
4,2 30%


2,4 65%
1,5 35%



5,2



2,5 



6,2 30%
5,3 70%


2,6 75%
1,7 25%





3,6 25%
2,7 75%





3,7 85%
2,8 15%

4,7 40%
3,8 60%


4,8 65%
3,9 35%

5,8 20%
4,9 80%


4,10 


5,10 50%
4,11 50%


5,11 


6,11 50%
5,12 50%


7,11 20%
6,12 60%
5,13 20%


7,12 20%
6,13 50%
5,14 30%


7,13 40%
6,14 30%
5,15 30%


7,14 60%
6,15 30%
5,16 10%

8,14 15%
7,15 50%
6,16 35%
	0,2

0,3 75%
1,2 25%



1,3





2,3 20%
1,4 80%





2,4 70%
1,5 30%







2,5 






3,5 15%
2,6 85%






3,6 30%
2,7 70%





3,7


4,7 20%
3,8 70%
2,9 10%

4,8 50%
3,9 50%


4,9 

5,9 20%
4,10 80%


5,10 35%
4,11 65%

6,10 20%
5,11 70%
4,12 10%

6,11 30%
5,12 70%


7,11 10%
6,12 60%
5,13 30%


7,12 10%
6,13 70%
5,14 20%


7,13 10%
6,14 70%
5,15 20%

8,13 20%
7,14 50%
6,15 30%


8,14 20%
7,15 50%
6,16 30%


	0,2

0,3 35%
1,2 65%



1,3





2,3 33%
1,4 67%





2,4 70%
1,5 30%






3,4 15%
2,5 85%







2,6 






3,6 15%
2,7 85%





3,7 


4,7 20%
3,8 80%


4,8 85%
3,9 15%

5,8 20%
4,9 80%

5,9   20%
4,10 80%


5,10 55%
4,11 45%

6,10 10%
5,11 90%


6,11 50%
5,12 50%



6,12 90%
5,13 10%


7,12 10%
6,13 80%
5,14 10%


7,13 40%
6,14 60%


8,13 15%
7,14 45%
6,15 40%


8,14 20%
7,15 40%
6,16 40%

8,15 30%
7,16 40%
6,17 30%

8,16 50%
7,17 50%



	The numbers below indicate additional peaks (clusters) which were not identified due to the low intensity and unstable isotopic patterns.

	3
	6
	6 
	6
	5
	8
	2
	4
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