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Karakterizacija novih materijala i sklopova ionskim snopovima iz akceleratora

Milko Jaksi¢
Zavod za eksperimentalnu fiziku, Institut Ruder BoSkovi¢, Zagreb

1. Elektrostatski akcelerator i nuklearna mikroproba

Akceleratori nabijenih Cestica su tijekom proteklih desetljeca evoluirali od instrumenata
za otkri¢a osnovnih zakona fizike do instrumenata koji se danas mahom koriste u raznim
primjenama. Najznacajnije primjene akceleratora su u medicinskoj terapiji za ozraCavanje
tumorskog tkiva, sterilizaciji hrane 1 medicinskih pomagala, te implantaciji u svrhu povecanja
tvrdo¢e materijala ili promjene svojstava elektronickih elemenata i sklopova.

U znanstvenim istrazivanjima akceleratori se takoder sve viSe koriste upravo u
primjenjenim istraZzivanjima, a danas su podrucjima bliskim fizici najvaznije primjene u razvoju
novih materijala.

Da bi se nabijena Cestica ubrzala najjednostavnije je iskoristiti njen naboj i pomocu
elektri¢nog polja ubrzati je do Zeljene brzine. Ukoliko se koristi elektrostatko polje (maksimalno
10-20 MV), dobivaju se konstantne struje ubrzanih nabijenih ¢estica. Mnogo vecée brzine odnosno
energije, dobivaju se izmjeni¢nim poljima pomocu kojih se ubrzavaju pulsevi nabijenih Cestica,
Ko u primjerice ciklotronima ili sinhrotronima.



visokonaponski

terminal
trak_a za (1-6MV)
nabijenie ‘ "sputtering”
ionski izvor
/ —__\ analizatorski
magnet
. olmmmio MO | ™=
17 - = —)
analizatorski striper” kanal
magnet akceleratorske” duoplazmatronski
cijevi ionski izvor

preklopni
magnet

PIXE i RBS

spektroskopije Nuklearna

mikroskopija

- Nuklearne

ERDA O reakcije
spektroskopija Modifikacije
materijala

Tandem Van de Graaff akcelerator
Instituta Ruder Boskovié P

Slika 1.

Za ubrzavanje iona najcesce se koriste elektrostatski akceleratori od nekoliko MV. To su
uglavnom pozitivni ioni vodika odnosno protoni. Od 1931. kada je Robert J. Van de Graaff na
Princetonu prvi put predloZio princip ubrzavanja nabijenih Cestica pomoc¢u generatora visokog
napona (kasnije prozvan Van de Graaff generator), elektrostatski akceleratori dozivjeli su tek
neznatne tehnoloSke promjene. Tandem Van de Graaff akcelerator Instituta Ruder BoSkovi¢ (slika
1.), koristi negativne ione iz ionskog izvora koji se ubrzavaju do visokonaponskog terminala na
potencijalu od 1 do 6 MV. Nakon prolaska kroz rijetki plin u terminalu, ubrzani negativni ioni
sudarima gube elektrone i postaju pozitivni, te se zbog toga jo§ jednom ubrzavaju do potencijala
zemlje na drugoj strani akceleratora. Ukoliko je negativni ion u ionskom izvoru bio ion vodika H,
iz akceleratora izlaze ubrzani protoni (H"). Jedinica koja se koristi za mjerenje energije ubrzanih
Cestica je eV (elektron Volt), definirana kao energija koja je potrebna da jedini¢ni naboj prede
potencijalnu razliku od 1 V.
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Slika 2.

Da bi ionski snop bio upotrebljiv za primjene u istraZzivanjima materijala, vrlo je pozeljno
njegovo fokusiranje na sli¢an nacin kako se u elektronskom mikroskopu fokusiraju elektroni. No,
zbog mnogo vece mase iona prema elektronima, njihovo fokusiranje nije moguce u jednostavnim
cilindricnim magnetskim poljima, ve¢ se moraju upotrebiti ili supravodljivi magneti s jakim
magnetskim poljima, ili ¢eS¢e kvadrupolna magnetska polja. Dimenzije na koje se danas ioni
MeVskih energija mogu fokusirati ¢esto dosezu dimenzije ispod 1 pum. Instrument koji sluzi za
fokusiranje iona a smjeSten je na akceleratorskoj eksperimentalnoj liniji zove se nuklearna
mikroproba. Uz sustav za fokusiranje, vazan sastavni dio nuklearne mikroprobe je i sustav za
skeniranje (pretrazivanje) snopa s ciljem dobivanja dvodimenzionalne slike procesa koji se
zbivaju pri prolasku iona kroz materijal. Na slici 2. shematski je prikazana elementna analiza
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PIXE spektroskopijom na nuklearnoj mikroprobi Instituta Ruder Boskovi¢.

2. Osnovna medudjelovanja brzih iona i tvari

Prilikom prolaska brzih iona kroz tvar mete, s razliitim se vjerojatnostima deSava Citav
niz procesa. Pri promatranju medudjelovanja brzih iona (primjerice protona) i atoma materijala
kroz koji snop prolazi, vazno je imati na umu i dimenzije objekata koje promatramo. Tako je atom
reda veli¢ine 107'% m, a sastoji se iz velikog broja orbitalnih elektrona od kojih su najbliZi jezgri
oni iz unutra$nje K ljuske (10™'* m). U sredini se nalazi atomska jezgra polumjera reda veli¢ine

broj elektrona iz vanjskih atomskih jezgri koji zauzimaju vecinu prostora oko mreze "malih”
atomskih jezgri. Veliki broj elasti¢nih Coulombskih sudara s tim vanjskim elektronima postupno
usporava protone (zaustavna mo¢ materijala). Ipak doseg protona MeV-skih energija u materijalu



je ak reda 10° atomskih slojeva, zbog male koli¢ine energije koju proton moze predati elektronu
pri pojedinacnom sudaru. E¢max)= E, (me/(mewLMp))2 ~ E,/1835

U mnogo rjedim sudarima iona iz snopa i atomskih jezgri, medudjelovanje je na
energijama Cestica snopa ispod 1 MeV takoder Coulombsko, te dolazi do elasti¢nih rasprSenja
jezgre na jezgri koje je opisano klasi¢nim Rutherfordovim ra¢unom. (poglavlje 3.) Tek na
energijama viSim od 1 MeV (brzine protona reda 1/10 brzine svjetlosti), te u slucaju sudara lakih
jezgri, dolazi do proboja Coulombske barijere i medudjelovanja zbog nuklearnih sila. Pri tom je
ponovo najvjerojatniji proces elasticno rasprSenje, koje kao promatraci nemozemo razlikovati od
Rutherfordovog elasti¢nog rasprsenja. Druga vrsta nukearnih sudara su neelasti¢na rasprSenja pri
kojim dolazi do izmjene energije izmedu Cestica snopa i atomske jezgre. Vjerojatnosti tih
"nuklearnih reakcija” odredene su energetskim nivoima jezgri. Najées¢e dolazi do formiranja
takozvane slozene jezgre koja se ubrzo raspada na produkte nuklearne reakcije, ili pak Cestica
snopa reagira samo sa dijelom jezgre mete, izbijajuciu pri tom samo dio jeztgre mete (proton,
neutron, alfa Cestica). U svakom slucaju, jezgre koje su proizvedene ostaju u pobudenom stanju iz
kojeg se emisijom y-zrake vracaju u osnovno stanje. Kako su neke od nuklearnih reakcija
rezonantne, mogu biti uspjesno koriStene za istrazivanja svojstava materijala.
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Slika 3.

Za promatraca ozracavanja materijala snopom brzih iona od vaznosti je mnozina
produkata medudjelovanja. Svaki od tih produkata nosi u sebi informaciju koja opisuje neko od
svojstava materijala. Detekcija produkata medudjelovanja, baza je niza analitickih metoda
zajednickog naziva IBA (Ion Beam Analysis):

PIXE — Particle Induced X-ray Emission

PIGE — Particle Induced Gamma Emission

RBS — Rutherford BackScattering

ERDA - Elastic Recoil Detection Analysis

NRA — Nuclear Reaction Analysis

STIM — Scanning Transmission lon Microscopy

IBIC — Ion Beam Induced Charge

SEI — Secondary Electron Imagging

IL — TonoLuminescence



Sve navedene metode u upotrebi su 1 na nuklearnojmikroprobi Instituta Ruder Boskovi¢, a ovdje
¢e posebno biti obradene RBS, ERDA te IBIC koje su posebno vazne u karakterizaciji novih
materijala i struktura.

3. Elasti¢na rasprSenja, RBS i ERDA spektroskopije

Elasti¢ni sudari izmedu brzih atomskih jezgri ionskog snopa 1 atomskih jezgri u uzorku
dobro je poznat proces. Jezgra brzog iona (npr. proton) mase m i nabojem g=e, moze se pribliziti
jezgri nekog atoma mase M i naboja Q=Ze iz materijala mete (uzorka). Zbog djelovanja odbojne
Coulombske sile, projektil pocetne energije Ey se elasti¢no odbija od atomske jezgre s energijom
koja je manja za onu koja je predana odbitoj jezgri mase M. Iz jednostavnog nerelativistickog
racuna zasnovanog na zakonima oc¢uvanja energije i impulsa, dobije se konac¢na energija
rasprSenog projektila:

E=E; (m/(m+M))* (cos® + (M*m?-sin’0)"?)

Vidljivo je da je energija rasprSenog protona E; proporcionalna masi M atoma mete, te se
stoga moze mjerenjem energije rasprSenog projektila odrediti od koje je atomske jezgre projektil
odbijen. Pri tom se detektor postavlja u unaprijed odabrani kut 6. Elasti¢na rasprSenja baza su
dvije metode analize i to RBS (Rutherford Backscattering Spectrometry) gdje se detektira
raspreni projektil u straznji kut (6=150°-165"), odnosno ERDA (Elastic Recoil Detection
Analysis) gdje se detektira odbijena jezgra mete (p=15"-45°).

Od velike vaznosti je 1 ¢injenica da projektil pri ulasku, odnosno rasprseni projektil ili
odbijena jezgra pri izlasku iz mete, gube energiju. Taj gubitak ovisi o dubini gdje se rasprsenje
zbilo. Time je omogucéeno da se izmjeri 1 dubinska distribucija atomskih jezgri elemenata u
uzorku. Na slici 4. shematski je prikazan RBS eksperiment, te RBS spektar za taj primjer
(M3>M2>M>M1). U spektru su vidljivi vrhovi koji odgovaraju tankom povrsinkom filmu atoma
mase M3 1 M1. Kako je osnovni materijal mete M2, vrh se Siri u Siroku stepenicu do nulte
energije. U uzorku se primjecuje i odredena raspodjela atoma M3 na nekoj dubini. Vrh koji
odgovara tom dubljem sloju pomaknut je prema nizoj energiji od povrsinskog vrha istog atoma.
Ovaj primjer sli¢an je ¢estom problemu koji se izuc¢ava pomoc¢u RBS metode a to je dubina i
dubinski profil koncentracija iona (M3 npr. zlato) implantiranih u uzorak od materijala M2 (npr.
silicij. Tipi¢an primjer dan je na slici 5. koja prikazuje RBS spektar sunceve ¢elije od amorfnog
silicija. U kutu su dane debljine slojeva koje odgovaraju simuliranom RBS spektru.
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Slika 4. Shematski prikaz RBS eksperimenta

RBS metoda posebno je pogodna za mjerenja teskih primjesa u lakSem materijalu, dok je
ERDA spektroskopija pogodnija pri mjerenju lakih primjesa u teZim materijalima. Koristenjem
detektora koji mogu vrlo to¢no odrediti energiju rasprSenih Cestica (npr. pomoc¢u magnetskog
spektrometra) ponekad je moguce raspoznati i pojedinacne povrSinske atomske slojeve u meti,
kao Sto je prikazano na slici 6.
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Slika 5. RBS analiza slojeva u komercijalnim suncevim ¢elijama od amorfnog silicija (Koncar
sunceve celije, Split)
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Slika 6. ERDA spektar ugljika u HOPG grafitu, na kojem se razlucuju atomski slojevi.



4. Sakupljanje naboja, IBIC, SEU metode

Procesi rasprSenja jezgre projektila na jezgri mete su rijetki, te se za analizu materijala
metodama RBS i ERDA moraju koristiti struje iona reda nA (10'° Gestica u sekundi). U novije
vrijeme razvijeno je nekoliko metoda kod kojih svaki pojedinacni projektil nosi neku informaciju.
Kod STIM (Scanning Transmission lon Microscopy) metode, mjeri se gubitak energije svakog
iona pri prolasku kroz metu. Na taj na¢in dobiva se slika distribucije debljine mete. Ukoliko je
pak meta izolator ili poluvodic, te je pomocu elektroda na povrS§inama u meti stalno elektri¢no
polje, niz parova naboja koji se proizvedu prilikom prolaska svakog iona kroz materijal mete
gibaju se prema elektrodama suprotnih polariteta. Kod materijala kod kojih su nosioci naboja brzi
1 dugozivuci. §to su u pravilu materijali od interesa za elektroniku, na elektrodama se inducira
nabojni puls. Visina tog pulsa direktno je proporcionalna elektri¢cnom polju u meti, te bazi¢nim
transportnim svojstvima naboja u tom materijalu. To je baza nove metode karakterizacije
elektronickih materijala i jednostavnih elektronickih elementa koja je prozvana IBIC (Ion Beam
Induced Charge). Za razliku od sli¢nih metoda kod kojih se koristi snop elektrona ili svjetla, IBIC
se moze koristiti i za ispitivanje elektronickih elemenata ispod povrSine zbog relativno dubokog
dosega iona MeV-skih energija.

ION

Slika 7. Stvaranje parova elektron Supljina pri prolasku nabijene Cestice kroz materijal.

Kod idealnog materijala sav naboj induciran prolaskom iona, bit ¢e sakupljen. Do gubitka naboja
dolazi kod sustava s defektima, pa stoga IBIC moze posluziti za odredivanje podrucja gdje je
kolekcija naboja problemati¢na, kao na primjer na granicama zrna (kristala), kod podrucja s
dislokacijama u kristalnoj resetki, losih kontakata itd. Na slijede¢im slikama prikazano je
nekoliko IBIC mjerenja raznih poluvodickih materijala.
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Slika 8. Shematski prikaz sakupljanja naboja (IBIC puls) induciranog na elektrodama pri
ulasku iona u silicijsku diodu.
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Slika 9. Slike IBIC mjerenja umjetnog CVD dijamanta (A), te EFG silicija (B). Kod CVD
dijamanta vidljivi su pojedinacni kristali koji imaju dobra (crno) elektronicka svojstva. Kod EFG
silicija tamne crte inaju losija elektronic¢ka svojstva a u tom slucaju odgovaraju pomacima
(dislokacije) u kristalnoj reSetci. EFG silicij se koristi za proizvodnju suncevih celija.
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