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Sazetak

Dijamant je poluvodicki materijal Sirokog zabranjenog pojasa i izvrsnih mehanickih
svojstava. Posljednjih godina raste zanimanje za umjetno proizvedenim dijamantima
visoke Cistoce koji se primjenjuju kao Cesticni detektori u fizici visokih energija, Sto
u radioterapiji kao dozimetri, a potencijalno i u kvantnim racunalima u kojima se
istrazuje primjena NV (engl. nitrogen vacancy) centara pri izradi kvantnih bitova
(engl. qubits). Upravo iz tih razloga veliki se napori ulazu u detaljnu karakteri-
zaciju svojstava dijamanta poput: elektricne otpornosti, Sirina zabranjenog pojasa
(engl. band gap), mobilnosti nosioca naboja, zaustavne modi, itd. U ovom radu
je mjerena zaustavna moc¢ za protonske snopove energija u rasponu od 1.6 do 6
MeV-a koji prolaze kroz tanki kristal sintetickog dijamanta, realiziran kao samo-
podrzavaju¢a membrana mikrometarske debljine. Najprije, kako bi se moglo pre-
cizno odrediti zaustavnu mo¢, bilo je potrebno odrediti debljinu same membrane te
su za to koriStena dvije razli¢ite metode: indirektno mjerenjem apsorpcije x-zraka u
membrani tzv. PIXE (engl. particle-induced x-ray emission) metodom i direktno iz
snimaka ruba membrane dobivenih pretraznom elektronskom mikroskopijom (engl.
scanning electron microscopy, SEM). Nakon toga je izmjeren gubitak energije pro-
tonskog snopa pri prolasku kroz membranu tzv. STIM (engl. scanning transmission
ion microscopy) metodom te je iz dobivenih mjerenja odredena zaustavna mo¢ pro-
tona MeV-skih energija u dijamantu. Dobiveni rezultati usporedeni su s vrijednostima
zaustavne moc¢i dobivene u Monte Carlo simulacijama unutar SRIM (engl. Stopping
and Range of Ions in Matter) programskog paketa i eksperimentalnim rezultatima
drugih autora. Naposlijetku, odreden je energijski rasap u dijamantu te su rezultati
takoder usporedeni s vrijednostima dobivenim pomoc¢u SRIM programskog paketa.
Kljucne rijeci: dijamantna membrana, zaustavna mo¢, energijski rasap, SRIM, PIXE,

SEM, STIM



Stopping power measurement for hydrogen ions
with MeV energies in diamond

Abstract

Diamond is a semiconductor material with a wide band gap and excellent mecha-
nical properties. In the last few years interest for high purity synthetic diamonds is
growing due to its various applications ranging from high energy physics (particle
detectors), radiotherapy (dosimeters) to quantum computing in which nitrogen va-
cancy (NV) centers in diamond are being researched as a possible way of creating
qubits. For these reasons extensive efforts are being made to characterize the pro-
perties of synthetic diamond such as: electrical resistivity, band gap width, mobility
of free charge carriers, stopping power, etc. In this work, stopping power for proton
beams of energies ranging from 1.6 to 6 MeV pass through a thin crystal of synthe-
tic diamond which is made as a self-supporting membrane of micrometer thickness.
Firstly, in order to properly calculate the stopping power, the thickness of the mem-
brane needed to be measured for which two different methods were used: indirectly
by measuring the absorption of x-rays in the membrane via the so-called PIXE (par-
ticle induced x-ray emission) method and directly from pictures of the membrane’s
edge obtained with scanning electron microscopy (SEM). After the membrane thic-
kness was calculated, the energy loss inside the membrane was measured using the
so-called STIM (scanning transmission ion microscopy) technique from which the
stopping power for MeV protons in diamond was calculated. The stopping power
for diamond was calculated and cross referenced with stopping power data obtained
by Monte Carlo simulations from SRIM (Stopping and Range of Ions in Matter) and
experimental data from other authors. Finally, energy straggling was calculated and
cross referenced with values obtained via the SRIM program.

Keywords: diamond membrane, stopping power, energy straggling, SRIM, PIXE,
SEM, STIM
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1 Uvod

Dijamant je izrazito zanimljiv materijal u okviru znanosti materijala zbog svojih je-
dinstvenih svojstava te se posljednjih godina raste interes za umjetno proizvedenim
dijamantima visoke Cisto¢e. Usporedbom sintetickog dijamanta s poluvodickim ma-
terijalima poput silicija, detektori temeljeni na sintetickom dijamantu pokazuju ne-
koliko prednosti pri detekciji ioniziraju¢eg zracenja. Uz iznimno dobru otpornost
na zracenje [1], visoka elektri¢na otpornost (>10'Qm) i Siroki zabranjeni pojas
(5.5eV) rezultiraju niskom razinom $uma i malom strujom curenja (engl. leakage
current) [2]. Takoder, velika mobilnost nosioca naboja omogucuje da dijamantni
detektori imaju izvrsnu vremensku razlucivost [3]. Upravo se zbog tih svojstava sin-
teticki dijamanti kao detektori upotrebljavaju u fizici visokih energija pri detekciji
neutrona [4], protona, elektrona i fotona [5]. Uz primjene u fizici visokih ener-
gija, dijamantni detektori se primjenjuju i kao dozimetri u radioterapiji, primjerice u
tzv. hadronskoj terapiji gdje se tumori lijeCe snopom protona ili ugljikovih iona [6].
Takoder, jedna od moguc¢ih primjena sintetickog dijamanta je u kvantnim racunalima
i senzorima, gdje se koriste tzv. NV (engl. nitrogen vacancy) centri u dijamantu. Ti
centri nastaju tako sto se pri implantaciji dusikovih atoma na intersticijska mjesta u
dijamantnoj reSetci izbijaju atomi ugljika iz resetke te nastaju tzv. praznine ili va-
kancije u dijamantu koje se onda kvantno sprezu s implanitranim dusikom. Dobro
svojstvo tog centra jest to Sto ima dugozivudi spinski triplet u svom osnovnom stanju
koji se moze pobuditi i mjeriti pomoc¢u mikrovalova ili optickog zracenja te kao takav
sluzi kao osnova za konstrukciju kvantnih racunala [7].

Sinteti¢ki dijamanti se uglavnom proizvode u dva procesa: HPHT (engl. high-
pressure high-temperature) i CVD (engl. chemical vapor deposition). HPHT je proces
u kojem se u Cisti ugljik stavlja maleni komadi¢ dijamanta koji se naziva dijamantno
sjeme (engl. diamond seed) te se zatim na ugljik primjenjuje visoka temperatura i
tlak kako bi se stvorio sinteticki dijamant [8]. Takav proces je vrlo slican procesu
nastajanja prirodnih dijamanata u Zemlji. S druge strane, CVD je zajednic¢ko ime za
skup procesa u kojem se dijamant kemijskom reakcijom iz pare nanosi na zagrijani
supstrat [9].

Za sve navedene primjene sintetickog dijamanta potrebno je dobro poznavati tzv.

zaustavnu mo¢ (engl. stopping power) za dijamant. Preko nje se moZe saznati ioni-



zacijski profil i doseg upadnih iona $to je iznimno vazno za dijamantne detektore
Cestica i dozimetre temeljene na njima. Takoder, kako je i spomenuto, sinteticki dija-
mant ima i potencijalnu ulogu u razvoju kvantnih ra¢unala gdje je NV centar temelj
za stvaranje tzv. kvantnih bitova (qubitova), a kako bi se moglo precizno definirati
dubinu implantacije dusika potrebno je precizno znati doseg dusikovih iona u dija-
mantu.

Kako na MeV-skim energijama za protone nema puno eksperimentalnih podataka
o zaustavnoj modi, cilj ovog rada bio je eksperimentalno izmjeriti zaustavnu mo¢
(engl. stopping power) za protone energija 1.6-6 MeV-a koji upadaju na tanku mem-
branu sintetickog dijamanta te usporediti dobivene rezultate s vrijednostima koje se
dobiva iz numerickih simulacija u okviru SRIM [10] (engl. Stopping and Range of
Ions in Matter) programskog paketa. Takoder, bitno je naglasiti kako to¢nost simula-
cija napravljenih u SRIM-u ovisi o koli¢ini eksperimentalnih podataka, jer se parame-
tri u numerickom modelu prilagodavaju na eksperimentalne vrijednosti pa je stoga
dobro imati Sto viSe eksperimentalnih podataka za razli¢ite kombinacije ion-meta

kako bi se povecala toc¢nost tih simulacija.



2 Interakcija ionskog snopa s materijalom

Opcenito, pri prolasku nabijene Cestice kroz materijal ona medudjeluje s njim kroz
nekoliko mehanizama [11, str. 21]:
* neelasti¢no rasprsenje na atomskim elektronima,
* elasti¢no rasprSenje na jezgrama atoma,
« emisija Cerenkovljevog zratenja,
* nuklearne reakcije,
* zakoc¢no zracenje (njem. bremsstrahlung).
Takoder, valja napomenuti da se nabijene Cestice vrlo cCesto dijele na dvije kategorije:
1) lake cCestice (elektroni i pozitroni),
2) teske Cestice (mioni, pioni, protoni, ...).
U sklopu ovoga rada bit ¢e analizirana teorija gubitka energije teskih ¢estica MeV-skih
energija pri prolasku kroz materijal. Mehanizam koji dominira u gubitku energije
za Cestice takvih energija je neelasticno rasprSenje na atomskim elektronima. Pri
tom rasprsenju energija se prenosi s nabijene Cestice na atom S$to uzrokuje njegovo
pobudenje ili ionizaciju. Koli¢ina energije koju Cestica izgubi u svakom pojedinom
sudaru mala je u odnosu na ukupnu energiju Cestice, no zbog velikog broja atoma
u materijalu broj sudara toliko je velik da je ukupna energija koju Cestica izgubi po
jedinici duljine razmjerno velika. Elasti¢no rasprsenje na jezgri atoma isto je moguce,

no taj efekt je za upadne Cestice MeV-skih energija zanemariv.

2.1 Bethe-Bloch formula

Neelasti¢no rasprsenje na elektronima u atomu odvija se s odredenom vjerojatnosc¢u,
odnosno po prirodi je statisticko te ¢e zbog toga broj tih rasprsenja, a samim time
i ukupna energija koju Cestica izgubi, u jedinici duljine varirati. No, kako se po ne-
koj makroskopskoj jedinici duljine dogodi razmjerno mnogo neelasti¢nih rasprsenja,
moze se pretpostaviti da Ce te varijacije biti malene te ima smisla definirati prosjecni
gubitak energije po jedinici duljine koji se jos naziva i zaustavna moé. Za analizu
zaustavne moc¢i dovoljno je razmotriti pojednostavljeni slucaj u kojem atomski elek-
tron na kojem se prije rasprSenja miruje te se moze smatrati slobodnim. Na slici 2.1
prikazana je shema rasprsenja teske Cestice na atomskom elektronu.

Ako teSka Cestica mase M > m, i naboja Ze prolazi brzinom v kroz neki materijal



Slika 2.1: Shematski prikaz rasprSenja teske Cestice na atomskom elektronu. Pre-
uzeto iz [12, str. 60].

i naleti na neki atomski elektron, koji miruje u laboratorijskom sustavu na udaljenosti
b od njezine putanje, Cestica Ce se rasprsiti na elektronu. Kako je masa Cestice puno
veca od mase elektrona, nema znacajnije promjene u smjeru gibanja Cestice kroz
materijal, odnosno prijenos impulsa je malen. U tom slucaju, Cestica djeluje silom
na mirujudi elektron §to uzrokuje izmjenu impulsa izmedu Cestice i elektrona koja se
moze izracunati iz:

Ap = /OO F(t)dt. 2.1)

(0.9]

F(t) je u ovom slucaju coulombska sila koja iznosi:

r(t). (2.2)

gdje je r(t) vektor relativnog poloZaja elektrona u odnosu na tesku Cesticu, a k. je
tzv. coulombska konstanta. Dalje u izvodu koristit ¢e se tzv. elektrostatske jedinice u

kojima je k. = 1. UvrsStavanjem jedn. (2.2) u jedn. (2.1) dobiva se:

o [T x(®)
Ap = ze /_OO |r(t)|3 dt . (2.3)

Vektor r(t) moze se rastaviti na komponentu okomitu brzini Cestice i komponentu
paralelnu brzini Cestice:

I‘(t) =br, + Utf‘”. 2.4)

S vektorom r(t) definiranim u jedn. (2.4) izmjena impulsa Ap u jedn. (2.3) moZe se



rastaviti na komponente:

o b
_ 2
o [ vt

Rjesenja integrala u jedn. (2.5) i (2.6) glase:

o b 2
I — [ ——— 2.
/_Oo CESEEECa 2.7)
o vt
| rsmmit=o 28)

iz Cega slijedi da je prijenos impulsa:

2
Ap= 22 2.9)
bv

Stoga je kineticka energija koju elektron primi tijekom interakcije:

Ap? 2%
r=st - (2.10)

Sada, ako je n. gustoca elektrona tada ¢e ukupna energija dF koju teska Cestica

izgubi u volumenu dV biti:

Z

—dE =T -n.dV, ne:pNAZ, (2.11D)

gdje je p gustoca materijala, N4 = 6.022 - 10?3 mol~! Avogadrova konstanta, Z njegov
atomski broj, a A njegov maseni broj. Volumen dV, prikazan na slici 2.2, moZe se
izraziti kao:

dV = 2nbdbdx. (2.12)
Uvrstavanjem jedn. (2.10) i (2.12) u jedn. (2.11), dobiva se:

Arz2e* db
_dE =2 ZLaz. (2.13)
Mev? b

Kako bi se izracunala zaustavna mo¢, odnosno izgubljena energija po jedinici duljine,
potrebno je integrirati jedn. (2.13) po parametru rasprSenja b na intervalu [byin, bmax|

na kojima pretpostavke napravljene na pocetku izvoda ispravno opisuju rasprsenje

5
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Slika 2.2: Shema volumnog elementa dV. Preuzeto iz [11, str. 22].

teske Cestice na atomskom elektronu. Zaustavna moc je stoga dana jednadzbom:

2.4 brmax 2.4
de S(E) = drzce ne/ % _ 4rzce neln(bmax). (2.14)

dz mev? b mev? Drnin

bmin

Sada je potrebno odrediti Sto predstavljaju by, i bnax. 1z jedn. (2.10) moze se
vidjeti da je energija koju elektron primi pri rasprSenju obrnuto proporcionalna pa-
rametru rasprSenja b te Ce stoga by, predstavljati sluc¢aj kada elektron primi maksi-
malnu koli¢inu energije pri rasprsenju, odnosno:

27%e4

Tmax = W (215)

min

Taj prijenos energije odgovarat ¢e slucaju kada u sustavu u kojem teska Cestica miruje
elektron direktno naleti na Cesticu te promijeni smjer. Nakon sudara ¢e elektron u
sustavu u kojem teska Cestica miruje imati ukupnu energiju i impuls:

/ _ 2
E . = ymec”,

p/rnax = ’Yﬁmecv
1

_ g=?
Y= /—1_627 _C'

Prelaskom laboratorijski sustav maksimalni prijenos energije bit cCe:
Tax = V(B! + Bepl.) — mec® = 272 B*m.c?. (2.16)

Takoder, valja napomenuti da jedn. (2.16) nije egzaktna ve¢ postoji korekcija u na-

zivniku oblika:
272 82, c?

Tmax: m2 )
L+ 2%y /1 +232 + §5

(2.17)



koja se uz pretpostavku m. < M reducira u oblik koji je dan u jedn. (2.16). Iz-
jednacavanjem jedn. (2.15) i (2.16) dobiva se:

22%¢4 9 2 9
mev2b2. = 27 ﬁ meC,
iz cega slijedi da je byn:
ze?
bmin - 'YBQmeCQ’ (218)

gdje su svi slucajevi u kojima se pojavljuje v zamijenjeni s Sc.

Kako bi se odredio b,,.,, potrebno je razmotriti vezanje elektrona u atomu. Ve-
zanje se moze karakterizirati prosje¢nom frekvencijom (w), odnosno periodom 7 =
27/ (w). TeSka Cestica pri svom prolasku stvara vremenski ovisno elektromagnetsko

polje na vremenskoj skali [13, str. 627]:

At ~ i (2.19)
YU

Ako je to karakteristicno vrijeme At dugo u usporedbi s periodom 7 onda ¢e se
atom ponasati adijabatski, odnosno polako ¢e se siriti i skupljati tijekom trajanja
interakcije. U tom je slucaju dominantan proces u kojem upadna cestica gubi ener-
giju elasticno rasprSenje na atomskim jezgrama u materijalu, kao sto je prikazano na
slici 2.3. S druge strane, ako je At dovoljno kratak, odnosno kra¢i od perioda 7, tada
se atomski elektron moze aproksimirati kao slobodni elektron. Grani¢na vrijednost je
At/T ~ 1 iznad koje nece biti znacajnije interakcije izmedu teske Cestice i atomskih

elektrona. Stoga maksimalni parametar rasprSenja b,,., glasi:

bmax & YUT = ) (2.20)

Naposlijetku, uvrStavanjem jedn. (2.18) i (2.19) u jedn. (2.14) dobiva se:

A 220 282, 2 2
_ erne n(vﬁmc) . ze 2.21)

S(F) = ——= = —.

(E) mec? 52 nh{w) hv
Parametar n se moze shvatiti kao karakterizacija rasprSenja: n > 1 predstavlja
klasi¢nu granicu, dok  ~ 1 predstavlja kvantnu granicu. Jedn. (2.21) je u osnovi Bo-
hrova klasi¢na formula za zaustavnu moc koja je dobra za alfa Cestice i teske jezgre,

dok se za cCestice lakSe od alfa ¢estice mora uzeti u obzir i kvantne efekte.



o [_ dE]
& dx

Lindhard — Scharff

Bethe — Bloch

—

Relativistic

VU = UTF log E

Slika 2.3: Log-log graf ovisnosti zaustavne mo¢i o energiji upadne cestice. Preuzeto
iz: [15, str. 30].

Bethe i Bloch su prvi napravili izvod zaustavne moc¢i koriste¢i argumente kvantne
mehanike te su proSirili domenu jedn. (2.21) kako bi obuhvacala i protone i lake
Cestice. U cast njima formula za zaustavnu mo¢ se naziva i Bethe-Bloch formula te
glasi [11, str. 24]:

S(E) = %ne [ln<w) — 62] , (2.22)
gdje je I = h{w) tzv. srednji ionizacijski potencijal koji predstavlja glavni parametar u
Bethe-Bloch formuli koji ovisi o vrsti materijala, odnosno o atomskom broju Z. Graf
na slici 2.4 prikazuje ovisnost zaustavne moci o energiji upadnog snopa za razlicite
kombinacije snopa i mete.

Funkcionalnu ovistnost /(Z) je vrlo tesko odrediti analiti¢ki, no iz podataka do-
bivenih mjerenjem zaustavne moc¢i moguce je napraviti semi-empirijski model pri-

lagodbom na eksperimentalne rezultate. Jedan od tih modela glasi [11, str. 25]:

1272 + 7, Z <13

I[eV] = (2.23)

9.76Z + 58.8 27019, Z >13
Model prikazan u jedn. (2.23) nije u potpunosti egzaktan jer zanemaruje efekte ,za-
tvaranja” valentne atomske ljuske Sto se manifestira u odstupanjima u izmjerenim

vrijednostima srednjeg ionizacijskog potencijala za pojedine elemente od onih koje



Scaling Ion Stopping Powers
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Slika 2.4: Graf zaustavne modi u ovisnosti o energiji upadnog snopa za razlicite
kombinacije snopa i mete. Preuzeto iz [14, str. 1-2].

su predvidene tim modelom [16]. Iz tog razloga su Sternheimer i sur. [17] napravili
iscrpnu tablicu srednjih ionizacijskih parametara i mnogih drugih parametara bitnih
pri proucavanju Bethe-Bloch modela zaustavne mod¢i za razne elemente i spojeve.
Valja napomenuti kako na nizim energijama, odnosno kada je At > 7, aproksimacije
koje su upotrijebljene na pocetku izvoda vise nisu valjane, te Bethe-Bloch model pos-
taje neispravan. Cestice s tako niskim brzinama po¢inju ,hvatati” elektrone, odnosno
imaju efektivno manji (zasjenjeni) naboj, a sami elektroni se viSe ne mogu aproksimi-
rati kao slobodni, ve¢ se mora uzeti u obzir i njihovo vezanje u atomu. Lindhard i Sc-
harff [18] su uz pomo¢ vrlo jednostavne aproksimacije uspjeli modelirati ponasanje
Cestica na niskim energijama te su pokazali da zaustavna mo¢ u tom slucaju pos-
taje ovisna o brzini, d£/dz oclog(1/v), za razliku od Bethe-Bloch modela u kojem je
zaustavna mo¢ bila obrnuto proporcionalna energiji, odnosno log(v?). Granica raz-
granicenja tih dvaju modela, kao Sto je prikazano na slici 2.3, je tzv. Thomas-Fermi

brgina vrr koja je definirana kao [15, str. 31]:
vrF = v 223, (2.24)

gdje je vp = 2.2 - 10m/s. SpuStanjem na jo$ nize energije, interakcijom dominiraju

zasjenjeni elektrostatski potencijali.



2.2 Energijski rasap

Kako je i prethodno spomenuto, rasprSenje nabijene Cestice na atomskom elektronu
je ustvari slucajan dogadaj te ¢e stoga energija koju nabijena Cestica izgubi po jedinici
duljine varirati oko te srednje vrijednosti za svaku pojedinu ¢esticu. Uklju¢ivanjem
tih varijacija odnosno tzv. energijskog rasapa (engl. energy straggling) stvara se pot-
puna slika interakcije nabijene Cestice s materijom. Sam izracun distribucije gubitka
energije za danu debljinu materijala nije jednostavan te se tipicno dijeli na nekoliko
slu¢ajeva, ovisno o postotku pocetne energije koju Cestica izgubi pri prolasku [15, str.
33-371:

1) tanki materijali: AE/E < 1%

2) debeli materijali: 1% < AE/E < 20%

3) vrlo debeli materijali: AE/E > 20%
U ovom ¢e se radu razmatrati samo drugi slucaj koji predstavlja situaciju kada je broj
rasprsenja u materijalu velik, no ukupni gubitak energije je i dalje relativno malen
u usporedbi s po¢etnom energijom cestice. U tom slucaju korisno je upotrijebiti tzv.
centralni granic¢ni teorem (engl. central limit theorem) koji kaze da normalizirana
suma N nezavisnih slucajnih varijabli koje prate istu distribuciju vjerojatnosti tezi k

normalnoj (Gaussovoj) distribuciji kada N — oo [19, str. 3]:

(2.25)

f(Az, AE) x exp <—(AE — <AE>>2),

2022
gdje je Ax debljina uzorka, AFE gubitak energije u materijalu, (AFE) prosjecan gubi-
tak energije u materijalu, a €2 standardna devijacija.

Idealno, energijski rasap bio bi jedini doprinos Sirini konac¢ne energetske distribu-
cije, no u stvarnosti ve¢ sami detektori Cestica nemaju beskona¢no malu razlucivost
pa je stoga potrebno definirati tzv. ukupnu razlucivost )., koja uzima u obzir sve
efekte koji doprinose energetskoj razlucivosti eksperimentalnog postava: konacnu
razlucivost detektora, energijski rasap, energijsku definiciju snopa, itd. Svi ti razliciti

efekti doprinose ukupnoj razlucivosti eksperimentalnog postava kao [21, str. 21]:
Qfot = Q(Qiet + tar + Q%eam +... ’ (226)

gdje je Qq4c razlucivost detektora, (), energijski rasap, a Qe energijsku definiciju
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snopa. Na slici 2.5 se moze vidjeti Sirenje energetske distribucije pri prolasku iona ki-
sika kroz mete razli¢ite debljine. Takoder, jasno se vidi da i kada snop ne prolazi kroz

metu postoji neka Sirina u energetskoj distribuciji sto upucuje na kona¢nu rezoluciju

detektora.
500 —
Without foil
400 —
300 — 0.47 mg/cm?
g ] 0.94 mg/cm*
8 2
e 1.41
S 200- me/em
0
g 1.88 mg/em?
3 ]
100 —
0 T T tI J| }
800 1200 1600 2000 2400
Energy

Slika 2.5: Energetski spektri iona kisika energije 30 MeV nakon prolaska kroz mem-
brane PET polimera razlic¢itih debljina. Preuzeto iz [22].

Ako se za slu¢ajnu varijablu uzme 7', odnosno gubitak energije pri jednom rasprse-
nju, te ako se pretpostavi da je taj gubitak malen u usporedbi sa Sirinom konacne dis-
tribucije gubitka energije, odnosno €2 > T,,.. gdje je T1.., maksimalni prijenos ener-
gije pri rasprSenju, tada ¢e ukupni gubitak energije biti suma nezavisnih slucajnih
varijabli T'. Kako sve slucajne varijable 7" imaju istu distribuciju vjerojatnosti, zbog
pretpostavke o malenom gubitku energije u svakom pojedinom rasprsSenju, tada je
moguce primijeniti centralni grani¢ni teorem (pod pretpostavkom da je broj rasprsenja
N dovoljno velik) iz kojeg slijedi da je distribucija gubitka energije biti Gaussova dis-
tribucija kao u jedn. (2.25). Prolazeci kroz materijal Cestica s njim interagira na razne

nacine. Ako se svaki pojedini proces oznaci s indeksom i tada ¢e za i-ti proces gubitak
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energije biti 7;. Stoga ¢e ukupni gubitak energije AF u materijalu debljine Ax biti:
AE =) NT, (2.27)

gdje je N; broj dogadaja i-tog tipa. Koriste¢i jedn. (2.27) dobiva se da je prosjecni
gubitak energije:
(AE) =Y (N)T. (2.28)

%

Uzimanjem razlike jedn. (2.27) i (2.28) dobiva se:

AE — (AE) = (Ni— (N))T;. (2.29)

i

Varijanca e stoga biti:

02, = (AE— (AE)) = 3 (N, — (N)) (N, — ()T, (2.30)

str T
4,3
Iz jedn. (2.30) se vidi da varijanca ima dvije vrste ¢lanova, one u kojima je i = j i

one u kojima je i # j, odnosno:

D = Y (Ni = (NPT + > (N, = (V) (N; = (N)) LT (2.31)

i ,j 71

Razli¢iti procesi medusobno nezavisni dogadaji pa se ¢lanove i # j moze zapisati

kao:

Y N = (N) (N; = (N = (Ne = ()T x Y (N — (N;) T

i,j71 @ J#i

Medutim, kako je (IV; — (IV;)) = 0 tada slijedi da samo ¢lanovi i = j u jedn. (2.31)
ne iSCezavaju. Nadalje, ako se pretpostavi da su vjerojatnosti odvijanja pojedinog

procesa odredene Poissonovom distribucijom jedn. (2.31) postaje [12, str. 34]:

2, =D (N)T? =nAzy Tl (2.32)

)

gdje je n. gustoca elektrona u materijalu, a o; udarni presjek za i-ti proces. U
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jedn. (2.32) je moguce ,prije¢i” sa sume na integral:

2
Qstr

= nAx / T?do, (2.33)

gdje je sada do diferencijalni udarni presjek. Valja napomenuti da je jedn. (2.32)
ispravna pod pretpostavkom da su pojedini procesi zaista nezavisni jedan od drugog
Sto je slucaj u medijima koji su rijetki, primjerice plinu. No, u slucaju gustih me-
dija, primjerice krutina i tekucina, pretpostavka o nezavisnosti pojedinih procesa nije
sasvim ispravna te stoga postoje i razni korelacijski efekti koje je potrebno uzeti u
obzir.

Diferencijalni udarni presjek se moze zapisati preko parametra rasprSenja b kao:
do = 2wbdb. (2.34)

Uvrstavanjem jedn. (2.10) i (2.34) u jedn. (2.33) dobiva se:

b 2,4 \ 2
max 22 e
2 _ _
Q5 = neAx/b | (mev%?) 2rbdb =

= 8 = ° neAx/ % =

(mev2)2 bmin b3
2%e8 1 1
= (K B bm) |

Pod integralom u jedn. (2.33) se pojavljuje faktor 72 koji implicira da ¢e varijancom
dominirati procesi s malim parametrom rasprsenja b. Stoga je razumno pretpostaviti
da faktor 1/b2,  predstavlja samo malenu korekciju u gornjem izrazu pa se moze

zanemariti, odnosno:

2%e8 1
Q% = 47r(m U2)2neAbe . (2.35)

UvrStavanjem jedn. (2.18) u jedn. (2.35), uz aproksimaciju v ~ 1, slijedi izraz:

2
Qstr

= dn22e*n, Az (2.36)

Jedn. (2.36) je tzv. Bohrova formula za energijski rasap koja vrijedi za nerelativisticke
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teSke Cestice, ali ju je moguce poopditi i na relativisticke Cestice kao [11, str. 49]:

S

str — 1_—6247T22647’LEA33. (2.37)

Takoder, Lindhard i Scharff [18] su uveli korekcije na Bohrovu formulu za slucaj
Cestica niskih energija:

02 = u(X) - Arz2etn,Ax. (2.38)

str T

Funkcija u(X) je Lindhard-Scharff korekcijski faktor koji glasi:

0.68X/2 —0.008X3/2, X<3

1, X >3

gdje je varijabla X bezdimenzionalna veli¢ina ovisna o atomskom broju materijala 7,
pocetnoj energiji Cestice £ izrazenoj u MeV-ima i njenoj masi M izrazenoj u atomskim

jedinicama mase [15, str. 35]:

40 E[MeV]

X~ —>———:.
Z M [amu]

(2.40)

2.3 SRIM

Programski paket SRIM u sebi sadrzi programe koji racunaju zaustavnu moc¢ i doseg
(engl. range) iona energije do 2 GeV /amu u razli¢itim materijalima. U srzi ovog
paketa je program TRIM (engl. Transport of Ions in Matter) koji pomo¢u Monte
Carlo metode racuna interakcije izmedu gibajuc¢ih iona i meta koji je utemeljen na
radu Biersacka i Haggmarka [23]. Program Koristi nekoliko fizikalnih aproksimacija
koje ubrzavaju izraCune, ali da pritom ¢uvaju preciznost, od kojih su dvije najvaznije:
a) tzv. carobna formula (engl. magic formula) za odredivanje atom-atom sudara,
b) koncept srednjeg slobodnog puta (engl. mean free flight path) izmedu sudara.
Na slici 2.6 je prikazano rasprSenje Cestice mase M; energije E na mirujucoj Cestici
mase M, u sustavu centra mase tih Cestica. Na skici su takoder oznacene velicine
koje su bitne pri opisivanju rasprsenja: parametar rasprsenja b, minimalna udaljenost

medu Cesticama rg, radijusi zakrivljenjosti putanja p; i ps te tzv. ,korekcijski ¢lanovi”
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Slika 2.6: Skica putanja rasprSenih Cestica u sustavu centra mase. Preuzeto iz [14, str.
7-4].

01 1 69. Iz trokuta prikazanog na slici moguce je definirati kut rasprsenja 0 kao:

0 +b+9
cos(—):p—, pi=p1+p2, 0:=01+ 0o (2.41)
2 p+To

Minimalnu udaljenost medu Cesticama r, je moguce izracunati iz relacije [14, str.

7-3]: ,
L Vo) (E) o, (2.42)
Ecm To

gdje je V(r) potencijal interakcije medu Cesticama izvrijednjen u ry, a Ecy = m
je ukupna energija u sustavu centra mase. Radijus zakrivljenosti p je takoder moguce

izraziti pomocu V (r) i Ecy kao [14, str. 7-4]:

Ecym — V(o))

dV(r)
dr

pP = pP1 + P2 = —2’ (243)

0

Naposljetku, ako se sve udaljenosti definiraju u jedinicama udaljenosti zasjenjenja

(engl. screening length) « definiranoj kao [14, str. 7-5]:

_0.4683
72 4 728

alA] (2.44)
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tada se jedn. (2.41) moze izraziti kao:

0 B+ Rc+ A
=== = 2.
COS<2) Rt Ro (2.45)

gdje je B=0b/a, Rc = p/a, A =d/ai Ry =r/a. Jedn. (2.45) se naziva ¢arobna for-
mula, a razlog zasto za epitet ,Carobna” lezi u tome $to omogucava brzo rjesavanje
problema rasprSenja s velikom preciznos¢u [23]. Svi parametri u jedn. (2.45) su
odredeni iz kinematike procesa, no korekcijski parametar A ovisi o odabiru inte-
rakcijskog potencijala V (r) te ga je stoga potrebno odrediti empirijski prilagodbom
carobne formule na podatke o rasprsenju za zeljeni potencijal.

Druga stvar na kojoj je TRIM program temeljen je koncept srednjeg slobodnog puta
A koji je definiran kao prosje¢na udaljenost izmedu dva rasprSenja. Kako udarni pre-
sjek o predstavlja vjerojatnost da se jedno rasprsenje dogodi lako se moze zakljuciti

da srednji slobodni put mora biti obrnuto proporcionalan udarnom presjeku:

I (2.46)

no

gdje je n brojcana gustoca Cestica na kojima se odvija rasprSenje. Dimenzionalnom

analizom izraza (2.46) moze se utvrditi da je desna strana proporcionalnosti:

1 1
Sl [ O
LU} L3 x L2

Iz toga se moze zakljuciti da ¢e konstanta proporcionalnosti koja ¢e povezivati lijevu
i desnu stranu izraza (2.46) biti bezdimenzionalna. Stoga, najjednostavniji izraz

srednjeg slobodnog puta glasi [24, str. 69]:

= (2.47)

no

Odredivanjem \ iz jedn. (2.47) moguce je odrediti skalu na kojoj rasprSenja pro-
jektila koja se odvijaju na udaljenosti manjoj od srednjeg slobodnog puta prenose

zanemarivu koli¢inu energije na metu.
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3 Eksperimentalni postav

Mjerenja napravljena u sklopu ovog diplomskog rada izvedena su u Laboratoriju za

interakcije ionskih snopova na Institutu Ruder Boskovi¢ (IRB-u).

3.1 Akceleratorski sustav

Laboratorij je opremljen s dva elektrostatska akceleratora: 6.0 MV EN Tandem Van
de Graaff i 1.0 MV Tandetron akcelerator, koji snopove salju u 9 eksperimentalnih
linija prikazanih na slici 3.1. Tandem Van de Graaff akcelerator opremljen je s tri
ionska izvora:

* radiofrekventni izvor s izmjenom naboja Alphatross! (za He™),

e raspraSivacki izvor MC-SNICS? (za H, Li~, itd.).
S druge strane, Tandetron akcelerator opremljen je s dva ionska izvora:

* duoplazmatron® s izmjenom naboja pomo¢u natrijeve pare (za He™),

e raspra$ivacki izvor SNICS* (za H™, Li, itd.).

Duoplazmatron

1 MV Tandetron M5 RF izvor
| 5 - 1 { \);l-ll-' - = 6 MV Tandem Van de Graaff
mlTm L ~ M2
M4 F - -, 1
R —~ FLI =R-E2-1
Raspragivacki ( I =gy
izvor M6’ T M1
y UF Raspragivacki
] izvor
[ |

o .

RBS/PIXE/PIGE @ @ 1onski snop samo iz 1 MV Tandetron-a

M3

. lonski snop iz oba akceleratora istovremeno

PIXE k
(uzra u). . lonski snop iz jednog ili drugog akceleratora

lonska mikroproba s . g

dvostrukim snopom "
*

. wm e
L ¢
piru @
TOF-ERDA@ %

Nuklearne

MeVTOF-SIMS. Channeling reakcije lonska mikroproba
RBS/PIXE

Slika 3.1: Shematski prikaz akceleratorskog sustava u Laboratoriju za interakcije
ionskih snopova na IRB-u. Preuzeto s: [25].

Ionski snop Zeljene energije i naboja se postize tako da se u jednom od ionskih

izvora proizvode negativni ioni koji se ubrzavaju do visoko-naponskog terminala unu-

'https://www.pelletron.com/products/rf-charge-exchange/
’https://www.pelletron.com/products/mc-snics/
3https://www.highvolteng.com/media/Leaflets/DIS-4.pdf
*https://www.pelletron.com/products/snics/
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tar akceleratora. Na terminalu se pomocu tzv. stripper plina (mjesavine plinova Nj i
CO, na niskom tlaku) ,skidaju” dva ili viSe elektrona s negativnih iona proizvedenih
na izvoru te se ti, sada pozitivni, ioni ubrzavaju od terminala prema drugom kraju
akceleratora. Kako prilikom procesa ,skidanja” elektrona postoji odredena raspo-
djela vjerojatnosti nastanka pojedinih nabojnih stanja tih iona, ione Zeljenog naboja
i energije je potrebno ,filtrirati” od ostalih iona u snopu. To se radi pomocu tzv.
analizatorskog magneta (M2/M5 na slici 3.1) na kojemu se pomocu Cinjenice da za
odredenu jakost magnetskog polja B na razli¢ita nabojna stanja iona ¢ djeluje sila
razlicite jakosti, 1, = quB. Stoga se moze nastimavanjem jakosti magnetskog polja
zakrenuti samo ione sa Zeljenom tzv. magnetskom krutosti (engl. magnetic rigidity),
R = Bp ~ vVmE/q. Nakon $to prode kroz analizatorski magnet snop se fokusira
koristenjem kvadrupolnih magneta te dolazi do tzv. preklopnog magneta (engl. swit-
ching magnet, M3/M6 na slici 3.1) koji snop zakrece u Zeljenu eksperimentalnu li-
niju. Struja, odnosno naboj u jedinici vremena mjeri se prije ulaska u akcelerator, po
izasku iz akceleratora, nakon zakretanja analizatorskim magnetom te naposlijetku u
samim eksperimentalnim komorama pomocu tzv. Faradayeve ¢asice (F na slici 3.1).
U ovom radu koriSteni su snop protona energija izmedu 1.6 MeV i 2MeV u ko-
racima od 0.1 MeV koji je bio proizveden na 1.0 MV Tandetron akceleratoru te snop
protona energija izmedu 2 MeV i 6 MeV u koracima od 0.2 MeV koji je bio proizveden

na 6.0 MV EN Tandem Van de Graaff akceleratoru.

3.2 Ionska mikroproba

Eksperimentalna linija koja je koriStena u ovom radu je ionska mikroproba ¢ija je
shema prikazana na slici 3.2. Ionski snop prvo prolazi kroz tzv. objektne pukotine
(engl. object slits) koje suzavaju snop, odnosno smanjuju struju snopa te defini-
raju veli¢inu objekta koji se fokusira. Zatim, suzeni snop prolazi kroz kolimatorske
pukotine (engl. collimator slits) koje kolimiraju snop, odnosno zrake snopa Cine para-
lelnima i dodatno suzavaju snop. Snop se zatim moze fokusirati do mikrometarskih
dimenzija (1 — 2 um) sustavom elektromagnetskih le¢a (kvadrupola) koji mogu biti
konfigurirani u dublet ili triplet. Naposljetku, kona¢na dimenzija snopa na meti ovisi
o omjeru veli¢ine prozora na objektnim pukotinama i demagnifikaciji na EM le¢ama.

Ionskom mikroprobom je moguce raditi dvodimenzionalne mape uzoraka pomocu
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Objektne Kolimatorske

i ukotine Magnetski
pukotine P |: kvadrupoli Usorak
=~ zora
—3|
e
—— W B—
___LD [ —
lonski
snop v X
Kontrola
skenera
Yk ¥
L J L J

Slika 3.2: Shematski prikaz ionske mikroprobe. Preuzeto s: [26].

tzv. skenera, odnosno sustava elektromagneta kojim se skenira snop. Skenirano po-
dru¢je moze biti ili kvadrat ili neki proizvoljni oblik maksimalne veli¢ine nesto vece
od Imm x 1mm s tipicnom veli¢cinom mape od 128 x 128 ili 256 x 256 piksela. Br-
zina skeniranja se moZe podesavati izmedu 10 i 100 ms/piksel. Takoder, mikroproba
moze raditi u dva nacina: visoka struja (10 — 1000 pA) i niska struja (<1 pA), ovisno
o potrebama eksperimenta.

Pri mjerenju zaustavne mo¢i u ovom je radu, zbog lakse promjene energije snopa,
koristen samo kolimiran snop. Razlog tomu je to da je fokusirani snop potrebno
nanovo fokusirati pri svakoj promjeni energije, a kako za mjerenje zaustavne moci
rezolucija ne igra ulogu u kona¢nom rezultatu to bi samo unijelo nepotrebne kom-

plikacije u proces mjerenja.

3.3 Dijamantna membrana

Uzorak koji je ispitivan u ovom radu je tanka membrana sintetickog dijamanta pro-
izvedena tzv. Ar/O, jetkanjem [27]. Membrana je montirana na aluminijsku plo¢icu
(v. sliku 3.3) pomocu tzv. karbonske trake (engl. carbon tape) te je zajedno s njom,

takoder pomocu karbonske trake, montirana na nosac koji zatim je ubacen u ekspe-
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rimentalnu komoru ionske mikroprobe.
Debljina membrane prvo je odredena

PIXE (engl. particle-induced x-ray emi-

ssion) metodom koja je utemeljena na

pobudivanju elektrona u unutarnjim lju-

skama atoma te spektralnoj analizi x-

zraka emitiranih pri relaksaciji [21, str. Slika 3.3: Slika uzorka i aluminijske
plocice (lijevo) i uvecana slika uzorka

231-245].  Kako bi se proizvele x- (desno).

zrake, na plocicu s uzorkom je s donje

strane postavljena jo$ jedna aluminijska/silicijska plocica ¢iji se atomi pobuduju
ozracivanjem ionskim snopom, u ovom slucaju protonima energije 2 MeV-a. te oni pri
relaksaciji otpustaju x-zrake odredene valne duljine, odnosno energije, koje se zatim
detektiraju pomodi Si(Li) detektora [28, str. 467-517]. Shematski prikaz postava za
PIXE metodu je prikazan na slici 3.4.

Membrana koriStena u eksperimentu ima rupu nepravilnog oblika u sredini (v.
sliku 3.3) te ¢e stoga proizvedene x-zrake prolaziti ili kroz membranu ili kroz rupu u
membrani. Pri prolasku x-zraka kroz membranu dio njih bit ¢e apsorbiran u njoj te
e se intenzitet konaC¢nog snopa x-zraka smanjiti ovisno o debljini membrane. Zakon

koji to opisuje je tzv. Beer-Lambertov zakon [29]:
I(Az) = Tope AT = Ioe*(“/p)'pm:, (3.1

gdje je I, pocetni intenzitet x-zraka, y je tzv. apsorpcijski koeficijent, 1/p je specifi¢ni
apsorpcijski koeficijent, p je gustota materijala, a Az je debljina materijala kroz koji
x-zraka prolazi. Shematski prikaz mjerenja debljine PIXE metodom prikazan je na
slici 3.4. 1z slike je jasno vidljivo da debljina membrane kroz koju x-zraka prolazi
Az nije stvarna debljina membrane zbog kuta pod kojim je postavljen detektor u
odnosu na membranu. Uzimanjem u obzir tog kuta dobiva se da je debljina mem-

brane Az jednaka:

1 I
Ar = Azegcosa = cosa———In (—0) (3.2)
(u/p)-p \ I

Druga metoda odredivanja debljine je bila direktnim mjerenjem debljine pomocu

pretrazne elektronske mikroskopije (engl. scanning electron microscopy, SEM) koja se
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Al/Si ploCica
membrana P

ionski snop

@" membrana

Si(Li) detektor

Slika 3.4: Shematski prikaz odredivanja debljine membrane PIXE metodom.

koristi fokusiranim elektronskim snopom u svrhu otkrivanja informacija o povrsinskoj
strukturi, kemijskom sastavu, kristalnoj strukturi i orijentaciji materijala od kojih je
uzorak sastavljen. Shema SEM-a i primjer slike dobivene pomocu njega prikazani su
na slici 3.5. Pretrazni elektronski mikroskop koristen u ovom radu je Tescan Vega3
LMU [30] koji se nalazi u sklopu Znanstvenog centra izvrsnosti za napredne materi-

jale i senzore na Institutu za Fiziku.

Jé } Elektronski izvor

\

Fokusirajué¢a pukotina

Prva kondenzacijska lec¢a

Druga kondenzacijska le¢a
@/. Zavojnice za kontrolu smjera snopa K,
Stigmator
Objektna leca
4 Pukotina za ograni¢avanje snopa
Detektor x-zraka
Fotomultiplikator
Kontrola
skeniranja

Detektor sekundarnih

elektrona
Kontrola uvecanja slikei

Slika 3.5: Shematski prikaz skenirajuceg elektronskog mikroskopa (lijevo), preuzeto
s: [31] i slika napravljena pomocu skenirajuceg elektronskog mikroskopa (desno),
preuzeto s: [32].
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3.4 Postupak mjerenja zaustavne modi i energijskog rasapa

Opcenito, energija koju upadna Cestica
izgubi pri prolasku kroz materijal deb-

ljine Az je: ionski snop

Ax
AE = / S(E)d, (3.3) uzorak
0

o , detektor
gdje je S(F) zaustavna mo¢. Ako se pret-

postavi da je gubitak energije kroz tanki = Sjika 3.6: Shematski prikaz STIM metode.
materijal konstantan, zaustavnu moc¢ se

moze aproksimirati pomocu:
AFE

3.4

gdje je AFE u ovom slucaju razlika izmedu pocetne energije i energije snopa nakon
prolaska kroz materijal. Takoder, energijski rasap moze se izracunati iz razlike Sirina
u energetskom spektru snopa prije i nakon prolaska kroz materijal pri cemu se ostali

doprinosi koji su definirani u jedn. (2.26) pokrate:

QStr = ngt - Q‘%ot,O’ (35)

gdje je Q7 ukupna Sirina nakon prolaska kroz materijal, a €27, , je ukupna Sirina

prije prolaska kroz materijal.

PIPS detektor ORTEC 142A Canberra 8075
. Ppretpojacalo ADC
ionski snop ™~ ™S
L L
ORTEC 570

pojacalo

-

visokonaponski
izvor

Slika 3.7: Shematski prikaz elektronickog lanca koristenog u STIM metodi.

Mjerenje zaustavne moci i energijskog rasapa je napravljeno tzv. STIM (engl.
scanning transmission ion microscopy) metodom [21, str. 294-296], kojom se mjeri
energija iona koji prolaze kroz uzorak (v. sliku 3.6). Shema elektronickog lanca

koristenog u STIM metodi prikazana je na slici 3.7. Zbog specificnog oblika mem-
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Slika 3.8: Slika dijamantne membrane napravljena STIM metodom (lijevo) i njen
pripadni energijski spektar (desno).

brane koriStene u ovom radu, moguce je istovremeno mjeriti i energije iona koji
prolaze kroz rupu u membrani (v. sliku 3.8) te je iz razlike tih dviju energija moguce
odrediti zaustavnu mo¢ iz jedn. (3.4) uz poznavanje debljine membrane. Mjerenje
energije iona vr$i se pomo¢u PIPS® (engl. Passivated Implanted Planar Silicon) de-
tektora na koji je nametnut reverzni napon (engl. reverse bias) od 100 V. Signal iz
detektora prolazi kroz nabojno osjetljivo pretpojacalo (engl. charge sensitive pream-
plifier) ORTEC 142A° koje integrira naboj iz signala na tzv. povratnom kondenzatoru
(engl. feedback capacitor) Cf te proizvodi pulseve napona AV = )/Cg. Paralelno
s kondenzatorom CF stavlja se povratni otpornik Ry koji prazni kondenzator u ka-
rakteristicnom vremenu RrpCF koje je namjesteno tako da bude znatno duZze od vre-
mena punjenja. Takav postav proizvodi karateristicni signal ,,dugog repa” u kojem je
uzlazni dio signala iznimno kratak dok je pad znatno duzi (reda nekoliko mikrose-
kundi). Svrha pretpojacala je pojacati signal koji dolazi iz detektora te pripremiti ga
za daljnju obradu u pojacalu za oblikovanje signala (engl. shaping amplifier) ORTEC
5707 u kojemu se signal filtrira, oblikuje u Gaussovu krivulju te se dodatno pojacava.
Vrh proizvedene krivulje proporcionalan je naboju proizvedenom u detektoru, od-
nosno energiji Cestice. Oblikovani se signal Salje u ADC (engl. analog to digital
converter) Canberra 8075 gdje se on digitalizira tako Sto se ocitava vrh krivulje te se
naposlijetku dobiveni digitalni signal prikazuje na racunalu.

Takoder, povezivanjem polozaja snopa pri skeniranju i visine pulsa u energijskom
spektru dobivenom STIM metodom moguce je napraviti 2D slike uzoraka, kao Sto je

prikazano na slici 3.8, gdje boja predstavlja prosjecni polozaj u kanalima ADC-a.

5https://Www.mirion.com/products/pips—detectors—passivated-implanted-planar—silicon-detectors
Shttps://www.ortec-online.com/products/electronics/preamplifiers/142a-b-c
"https://www.ortec-online.com/products/electronics/amplifiers/570
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4 Rezultati i diskusija

U ovom poglavlju su prikazani rezultati analize podataka dobivenih iz dva skupa mje-
renja: odredivanje debljine membrane te odredivanja zaustavne modi i energijskog

rasapa.

4.1 Odredivanje debljine dijamantne membrane

Debljina membrane prvo je izmjerena PIXE metodom (v. sliku 3.4). Ozracivanjem

uzorka ionskim snopom proizvode se x-zrake dobro definiranih energija:

Ea = 1486.708 eV,

Eg; = 1739.985¢eV.

Poznavanjem energije proizvedenih x-zraka moguce je odrediti specifi¢ni apsorpcijski

koeficijent za dijamant [33]:

(1/p)ar = 717.8912 cm? /g,

(11/p)si = 454.4572 cm? /g.

Detekcijom broja x-zraka proizvedenih ozracivanjem Al/Si plocice te povezivanjem
te informacije s informacijom o polozaju snopa, slicno kao i u STIM metodi, moguce
je napraviti 2D sliku uzorka Sto je prikazano na slici 4.1 na kojoj se jasno vidi kon-
trast izmedu membrane (plavo) i rupe (zuto-zeleno). Na dobivenu sliku moze se
nanijeti maska koja ¢e izdovojiti samo zZeljeno podrucje (membrana ili rupa) iz ko-
jeg je onda moguce dobiti spektar poput onog prikazanog na slici 4.1, gdje visi vrh
odgovara x-zrakama koje prolaze kroz rupu, dok nizi vrh odgovara x-zrakama koje
prolaze kroz membranu. Vazno je naglasiti kako maske preko rupe i membrane mo-
raju biti iste velicine kako bi ta dva spektra bila usporediva. Izradom nelinearne
prilagodbe Gaussove krivulje na spektre moguce je odrediti omjer maksimuma distri-
bucije koji predstavlja omjer intenziteta detektiranih x-zraka kroz membranu i rupu.

Uprosjecivanjem maksimuma prilagodbi spektara dobivenih za maske na razlic¢itim
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Slika 4.1: Slika dobivena PIXE metodom s oznacenim veli¢cinama primjenjenih maski
(lijevo) te spektri dobiveni iz PIXE slika za aluminijsku i silicijsku plocicu (desno).

polozajima u mapi dobiva se:

I
(ﬁ) =3.5+0.3,
I Al

(5) = 1.98 % 0.06.
1 Si

Uvrstavanjem rezultata dobivenih mjerenjem u jedn. (3.2), uz ¢injenicu da je gustoca

dijamanta p = 3.52 g/cm?, dobiva se debljina:

Az = (3.5+0.3) pm,

Azg = (3.0 £ 0.7) pm.

Usporedbom rezultata jasno se vidi da je odstupanje izmedu debljine odredene x-
zrakama proizvedenim iz aluminijske i silicijske plocice znac¢ajno (=~14%) Sto upucuje
na to da izmjereni podaci apsorpcije x-zraka nisu najpouzdaniji. Najvjerojatniji raz-
log tomu je Sto rezultat uvelike ovisi o toc¢nosti, odnosno ispravnosti, specificnog
apsorpcijskog koeficijenta za dijamant kojega je u ovoj metodi nuzno poznavati kako
bi se mogla odrediti debljina membrane.

Drugi nacin odredivanja debljine membrane je pomoc¢u SEM-a (v. sliku 3.5), gdje
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SEM HV: 10.0 kV WD: 21.74 mm

SEM MAG: 3.99 kx |Date(m/dly): 03/11/22 Performance in nanospace

Slika 4.2: Prikaz nacina odredivanja debljine membrane pomoc¢u SEM-a.

se ona odreduje direktno, za razliku od PIXE metode gdje se ona odreduje indirektno
preko apsorpcije x-zraka. Sveukupno je napravljeno pet slika membrane na kojima

je izmjerena debljina membrane kao na slici 4.2 te se u prosjeku dobiva:

Azspy = (3.5 £0.2) pm.

Relativna pogreska prosjecne debljine je otprilike 6%, Sto je bolje nego relativna po-
greska za rezultate PIXE metode. Takoder, kako je ovo mjerenje direktno, odnosno
nije potrebno raditi dodatne pretpostavke poput vrijednosti apsorpcijskog koefici-
jenta, moZze se smatrati da je mjerenje debljine SEM-om pouzdanije i to¢nije od mje-
renja debljine PIXE-om. Iz tog razloga ¢e se u raCunu zaustavne moci i energijskog

rasapa koristiti upravo debljina membrane odredena SEM-om.



4.2 Mjerenje zaustavne modi i energijskog rasapa

2.00 y=ax+b 6.0 y=ax+b
—— a = (2.23%£0.04) keV/ADC kanali —— a = (6.150+0.009) keV/ADC kanali
b = (-60£30) keV b = (18%6) keV

750 775 800 5 850 875 900 925 300 400 500

82 800 900 1000
Eo [ADC kanali]

600 700
Eo [ADC kanali]

Slika 4.3: Kalibracija energijske skale za protone 1.6-2.0 MeV-a (lijevo) i protone
2.0-6.0 MeV-a (desno).

Kako je debljina membrane izmjerena, sada se moze krenuti na racunanje zaustavne
moci i energijskog rasapa. Prvo Sto je potrebno napraviti je kalibrirati energijsku
skalu za spektre dobivene STIM metodom. To se radi tako da se pretpostavi da
prolaskom kroz rupu snop ne gubi energiju te se sva energija deponira u detektoru
te da je ovisnost polozaja centroida u kanalima ADC-a. Pomoc¢u toga je moguce
povezati polozaj centroida u kanalima ADC-a s energijom snopa kao sto je prikazano
na slici 4.3. Izradom linearne prilagodbe moguce je dobiti faktor konverzije izmedu
polozaja u kanalima ADC-a i energije, odnosno nagib pravca (a) te sjeciSte s y-osi (b).
Razlog zasto parametar b u obje prilagodbe ne iSCezava je zato Sto polozaj ishodista
u kanalima ADC-a ne odgovara ,energijskoj nuli” te zato Sto PIPS detektor ima tzv.
mrtvi sloj (engl. dead layer) u kojem snop gubi odredeni dio energije koji se ne
detektira.

S poznatim faktorom konverzije moguce je izraCunati energiju koju snop izgubi
pri prolasku kroz membranu kao razliku polozaja centroida u energijskom spektru
(v. sliku 3.8):

AFE [keV] = a- AE [ADC kanali], (4.1)

gdje je a nagib pravca dobivenog linearnom prilagodbom:

a=(2.23£0.04) keV/ADC kanali, 1.6 MeV < Ej < 2.0 MeV;
a = (6.150 £ 0.009) keV/ADC kanali, 2.0MeV < Ej < 6.0 MeV.
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Slika 4.4: Graf ovisnosti gubitka energije u dijamantu u ovisnosti o pocetnoj energiji
protonskog snopa (gore) i graf ovisnosti zaustavne moc¢i u dijamantu o pocetnoj
energiji protonskog snopa (dolje).

Kao procjena pogreske u gubitku uzeta je propagacija pogreske nagiba pravca a pri
kalibraciji energijske skale te pogreSaka u odredivanju polozaja centroida u energij-
skim distribucijama kada snop prolazi kroz membranu i rupu. Iz poznatog gubitka
energije AFE moguce je izracunati zaustavnu mo¢ S(FE) koriStenjem jedn. (3.4) te je
za pogresku uzeta propagacija pogreske u izracunu gubitka energije i pogreska pri
odredivanju debljine membrane Ax. Takoder, za rezultate zaustavne moc¢i dobivene
iz SRIM-a propagirana je pogreska pri odredivanju debljine membrane. Rezultati za
gubitak energije i zaustavnu mo¢ i pripadne pogreske prikazani su na slici 4.4. U

dodatku A nalaze se eksperimentalne vrijednosti zaustavne mo¢i izmjerene u ovome
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radu s pripadnim pogreskama. Uz vrijednosti izmjerene u ovom radu prikazane su i
vrijednosti dobivene SRIM simulacijama i vrijednosti koje su izmjerene u radu Fearick
i Sellschop [34].

Usporedbom vrijednosti dobivenih u ovom radu i radu [34] vidi se vrlo dobro
slaganje, dok se usporedbom tih vrijednosti s rezultatima SRIM simulacija vidi da su
eksperimentalne vrijednosti zaustavne moc¢i nesto manje od onih dobivenih u SRIM-
u, odnosno odstupanje je <5%. Mogu¢i razlog tomu je da, zbog nedostatka ekspe-
rimentalnih vrijednosti zaustavne mo¢i za dijamant, SRIM koristi eksperimentalne
vrijednosti za amorfni ugljik, kojih ima puno, te onda uzimanjem u obzir razlicite

gustoce tih dviju alotropskih modifikacija radi konverziju rezultata.

18] 4 1.6-2.0MeVH*

s  Ax=3.5um
¢ 2.0-6.0MeVH* |

16 1

Qqtr [keV]

101

ik HM.‘, \H

4
Eo [MeV]

Slika 4.5: Graf ovisnosti energijskog rasapa protonskog snopa u ovisnosti o njegovoj
energiji.

Naposlijetku, odreden je energijski rasap racunanjem razlike u kvadratima Sirine
energijske distribucije snopa koji je prosao kroz membranu i snopa koji je prosao kroz
rupu (v. sliku 3.8), kao u jedn. (3.5) te su rezultati prikazani na slici 4.5. Pogreska je
procijenjena propagacijom pogreske nagiba pravca a i pogresaka u odredivanju Sirine
energijskih distribucija pri prolasku kroz rupu i membranu. Kao $to se moze vidjeti
na slici, postoje odstupanja eksperimentalnih vrijednosti od onih koje se dobiju iz
SRIM simulacija. Mogudi razlog tomu je, kao Sto je i vidljivo iz samih rezultata, da
je mjerenje energijskog rasapa izrazito osjetljivo te i najmanje varijacije u debljini

membrane mogu uzrokovati promjenu u Sirini distribucije.
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5 Zakljucak

Sinteticki dijamant kao materijal ima mnoge primjene, primjerice kao detektori cestica
u eksperimentalnoj fizici visokih energija, kao dozimetri u hadronskoj terapiji i poten-
cijalno u kvantnim racunalima preko tzv. NV centara koji se proizvode implantacijom
dusika u sinteticki dijamant. U svim tim primjenama potrebno je precizno poznavati
zaustavnu mo¢ u dijamantu Sto je bio glavni cilj ovoga rada gdje se ona mjerila na
tankoj dijamantnoj membrani proizvedenoj Ar/O, jetkanjem.

Kako bi se odredila zaustavna mo¢ u dijamantu prvo je precizno odredena deb-
ljina membrane dvjema metodama: indirektno mjerenjem intenziteta x-zraka PIXE
metodom omjerom kojih se moze odrediti debljina membrane pomocu jedn. 3.2 i di-
rektno iz slika membrane napravljenih pretraznim elektronskim mikroskopom (SEM-
om) kao sto je prikazano na slici 4.2. Mjerenja PIXE metodom napravljena su pomocu

x-zraka proizvedenih iz aluminijske i silicijske plocice:

Axp = (3.5£0.3) pm,

Azg = (3.0 £0.7) pm,

te je uoCeno znacajno odstupanje izmedu rezultata, ~14%. Zbog tog odstupanja za
debljinu membrane koristena je vrijednost dobivena direktnim mjerenjem debljine iz
slika dobivenih SEM-om:

Azsgm = (3.5 £0.2) pm.

Mjerenje gubitka energije i zaustavne moci napravljeno je za protonski snop ener-
gija 1.6-2.0 MeV-a, u koracima od 0.1 MeV, te za energije od 2.0-6.0 MeV-a, u ko-
racima od 0.2 MeV-a. Za izracun gubitka energije koristena je jedn. (4.1), dok je
za zaustavnu mo¢ koriStena je jedn. (3.4) te su rezultati prikazani na slici 4.4 i u
dodatku A. Uz dobivene eksperimentalne rezultate prikazani su i rezultati dobiveni
SRIM simulacijama i rezultati dobiveni u radu Fearick i Sellschop. Usporedbom re-
zultata zakljuceno je da se rezultati dobiveni u ovome radu poklapaju s drugim eks-
perimentalnim vrijednostima, ali da postoji odredeno odstupanje (<5%) od rezultata
dobivenih SRIM simulacijama Sto je najvjerojatnije posljedica nedostatka eksperi-
mentalnih podataka za dijamant u energijskom podrucju proucavanom u ovom radu

koje SRIM koristi kako bi prilagodio vrijednosti parametara simulacijskog modela.
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Naposlijetku, izmjeren je energijski rasap snopa racunanjem razlike Sirina ener-
gijskih spektara snopa pri prolasku kroz membranu i kroz rupu, kao sto je navedeno
u jedn. (3.5). Rezultati racuna su prikazani na slici 4.5 zajedno s vrijednostima koje
su dobivene u SRIM simulacijama. Usporedbom rezultata i simuliranih vrijednosti
vidi se da je mjerenje energijskog rasapa izrazito osjetljivo te da i najmanje varija-
cije u Sirini membrane uzrokuju promjene u Sirini spektra kroz membranu, no ipak
se eksperimentalne vrijednosti i preklapaju s vrijednostima iz SRIM-a do na eksperi-

mentalnu gresku.
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Dodaci

Dodatak A Tablica eksperimentalnih vrijednosti

E; [MeV] | S(E) [keV/um] | o(S(E)) [keV/pm]
1.6 59 4
1.7 56 3

1 MV Tandetron 1.8 53 3
1.9 52 3
2.0 49 3
2.0 49 3
2.2 45 3
2.4 42 2
2.6 39 2
2.8 37 2
3.0 35 2
3.2 33 2
3.4 31 2
3.6 30 2
3.8 29 2

6 MV Tandem Van de Graaff 4.0 28 2
4.2 27 2
4.4 26 1
4.6 25 1
4.8 24 1
5.0 23 1
5.2 20 1
5.4 22 1
5.6 21 1
5.8 20 1
6.0 20 1

Tablica A.1: Tablica eksperimentalnih vrijednosti zaustavne mo¢i u ovisnosti o
pocetnoj energiji snopa
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