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Sazetak

Cilj ovog doktorskog rada je razvoj konvertera za ucinkovitu detekciju termalnih
neutrona. Kao osnovni, aktivni materijal u poluvodickom detektoru, koristi se Sirokopojasni 4H-
SiC. S obzirom na to da se termalni neutroni ne mogu detektirati direktno s poluvodickim,
¢vrstim, detektorom veé preko nabijenih Cestica koje nastaju interakcijom s drugim jezgrama,
potreban je u¢inkovit konverter.

Fokus istrazivanja je na izotopima °Li te 1°B, koji u interakciji s termalnim neutronima
emitiraju alfa-cestice (°Li(n,0)®H, °B(n,a)’Li). U okviru istrazivanja primijenjeno je nekoliko
razli¢itih metoda pripreme tankih filmova. Optimalna debljina tankog sloja filma odredena je na
temelju Monte Carlo simulacija, a oc¢ekivane vrijednosti su u granicama od 1 do 30 pm.
Morfologija i struktura dobivenih filmova proucavane su mikroskopskim metodama.
Ucinkovitost dobivenih konvertera testirana je na nuklearnom reaktoru TRIGA Mark Il Instituta
Jozef Stefan u Ljubljani, Slovenija. Osim odziva detektora na termalne neutrone, obraden je i
odziv silicijeva karbida na druge izvore ioniziraju¢eg zracenja kao $to su alfa-Cestice i gama-

zracenje.

Kljucne rije¢i: detekcija neutrona, Monte Carlo simulacija, nuklearni reaktor, poluvodicki

detektor, silicijev karbid, tanki filmovi, termalni neutroni



Abstract

This thesis deals with development of a converter for efficient detection of thermal
neutrons. A wide gap 4H-SiC is used here as a basic, active material in the semiconductor
detector. It is not possible to detect thermal neutrons directly with solid semiconductor detector,
but through charged particles generated by interaction with other cores. Thus, an efficient
converter is needed.

The focus of the research is on the isotopes of ®Li and *°B, which interact with the thermal
neutrons emitting alpha particles (®Li(n,0)*H, °B(n,a)’Li). Within the scope of the research, a
range of techniques of thin film preparation was used. Optimal thin film thickness was
determined using Monte Carlo simulation. The expected values are within the range of 1 to
30 um. The morphology and structure of the obtained films was studied by means of microscopy
methods. Efficiency of the obtained converters was tested on the TRIGA Mark Il nuclear reactor
of the JoZef Stefan Institute in Ljubljana, Slovenia. In addition to the detector response to thermal
neutrons, this thesis covers the response of silicon carbide to other sources of ionizing radiation

such as alpha particles and gamma radiation as well.

Keywords: neutron detection, Monte Carlo simulation, nuclear reactor, semiconductor detector,

silicon carbide, thin films, thermal neutrons
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1. Uvod

Ova disertacija izradena je u okviru NATO projekata E-SiCure (Engineering Silicon
Carbide for Border and Port Security) i E-SiCure2 (Enhancing security at borders and ports), a
pripada grupi interdisciplinarnih istrazivanja iz podrucja fizike i kemije materijala te zastite od
ioniziraju¢eg zracenja. Cilj istrazivanja bio je razvoj ucinkovitog detektora za detekciju
specijalnih nuklearnih materijala. Naime, zbog geopoliti¢kih nestabilnosti te prijetnji terorizmom,
uocena je potreba za pojacanom kontrolom ilegalnog prometa nuklearnih materijala [1,2].

Specijalni nuklearni materijali su materijali koji mogu izazvati fisiju. Karakteriziraju ih
niske energije gama-zracenja te je samim tim otezana njihova detekcija radioloskim gama-
detektorima. S obzirom da su specijalni nuklearni materijali istovremeno emitiraju gama-zracenje
i neutrone, moguce ih je detektirati neutronskim detektorima. Neutroni se ne mogu detektirati
direktno ve¢ preko nabijenih Cestica koje nastaju interakcijom neutrona s materijom. Neutroni se
prema kinetickoj energiji mogu podijeliti na brze i spore (termalne). Osnovni procesi na kojima je
razvijena detekcija neutrona su: inducirana transmutacija (n,a), (n,p), (n,y) i (n,fisija), inducirana
radioaktivnost (aktivacija) te elasticni sudari neutrona s jezgrama, prvenstveno vodika
(protonima). Poseban izazov u detekciji neutrona predstavlja razlikovanje zracenja neutrona od
gama-zracenja koja redovito prati procese u kojima sudjeluju neutroni [3]. Najvazniji tipovi
neutronskih detektora su: plinski proporcionalni detektori, scintilacijski detektori, poluvodicki
detektori, detektori na principu aktivacije neutrona te detektori brzih neutrona. Trenutno
najucinkovitiji detektori termalnih neutrona su plinski proporcionalni detektori punjeni izotopom
He, odnosno borovim fluoridom, litijevo silikatno staklo aktivirano cerijem te poluvodicki
detektori na bazi silicijevog karbida (SiC).

Kako je borov trifluorid toksi¢an, trenutno Su najceS¢e koriSteni neutronski detektori
ispunjeni izotopom *He, a baziraju se na reakciji *He(n, p)*H. Zbog nestasice izotopa *He [2],
veli¢ine samih detektora te nemoguénosti masovne proizvodnje detektora na bazi °He,
poluvodicki detektori na SiC-bazi postali su predmet mnogih istrazivanja [4]-[6]. Siroki
energijski procijep, dobra ¢vrsto¢a, dobra toplinska vodljivost, otpornost na zracenje i mala struja
curenja samo su neka od svojstava koja politipni oblik 4H-SiC ¢ine odli¢énim materijalom za
detekciju neutrona [7,8]. S obzirom na to da se neutroni ne mogu detektirati direktno, izmedu

detektora 1 izvora neutronskog zracenja potrebno je postaviti konverter koji ¢e, kao produkte



nuklearnih reakcija transmutacija, davati nabijene Cestice. Pri izboru konverterskog materijala,
glavni uvijet je veliki udarni presjek za termalne neutrone. Uz veé spomenuti *He, izotopi s
velikim udarnim presjekom za termalne neutrone su: 8Li, 1°B, Gd, **'Gd, 2*U i #°Pu.

lako je detekcija termalnih neutrona primarni cilj ove disertacije, u disertaciji je detaljno
obradena i detekcija alfa-Cestica Sirokog raspona energija koje pokrivaju cijelu debljinu aktivnog
sloja u ovom poluvodickom detektoru. Takoder, doslo je do novih spoznaja vezanih uz detekciju
gama-zracenja ovim detektorom. lako se opcenito smatra da SiC nije pogodan materijal za
detekciju gama-zracenja, ovdje je pokazano kako se Schottkyjevom diodom temeljenoj na 4H-
SiC materijalu mogu detektirati ne samo alfa-Cestice i termalni neutroni, ve¢ i duboko prodorno

gama-zracenje.



2. Teorijski dio

2.1. Detekcija neutrona

Neutron je Cestica koja nema elektricni naboj. Masa mirovanja neutrona iznosi
1,6749 - 10?" kg. S obzirom da je elektricki neutralan, neutron lako penetrira u atomske jezgre
¢ime dolazi do nuklearnih reakcija. Slobodni neutron izvan jezgre nije stabilna Cestica te se S
vremenom poluraspada od 886 s [9] raspada na proton, elektron i elektronski antineutrino
(n— p+e +v;). Novija istraZzivanja pokazuju da masa neutrina iznosi manje od 120 meV,
odnosno manje od 2,14 - 10" kg [10]. Neutron je, kao i proton, fermion §to znaéi da ima spin %.
lako neutralan, magnetski moment mu nije nula ve¢ —1,93 nuklearnih magnetona [11]. Neutron
je graden od jednog gornjeg kvarka (naboja +2/3 e) i dvaju donjih kvarkova (naboja —/3 e) [12].
U stabilnim atomskim jezgrama, neutron je ¢vrsto vezan u jezgri, ali ne i u jezgrama s visSkom
neutrona (beta-emiteri).

Neutroni se stvaraju s energijama u rasponu od meV do MeV, ovisno o izvoru. Obi¢no
nastaju djelovanjem kozmickih zraka, spontanom fisijom, nuklearnom fisijom, nuklearnom
fuzijom, (n,2n) ili (n,3n) reakcijama, djelovanjem akceleratora Cestica, kao fotoneutroni nastali iz
reakcije (y,n) te iz radioizotopa koji se obi¢no oslanjaju na (a,n) reakcije. Opisi izvora neutrona
dani su u literaturi [12-14].

Zbog cinjenice da je elektricki neutralan, detekcija neutrona nije jednostavna jer nema
Coulombovih interakcija s okolnim medijem. Osnovna medudjelovanja neutrona s materijom su
rasprSenje na jezgrama atoma i apsorpcija u jezgri. Pri rasprsenju, dio energije neutrona predaje
se jezgri. Ukoliko je energija koju je neutron predao materiji dovoljno velika, elektromagnetskom
interakcijom jezgra materijala ionizira okolinu. Do nuklearne reakcije dolazi zbog apsorpcije
neutrona od strane materije te se reakcijski produkti (protoni, alfa-Cestice, fotoni ili fisijski

fragmenti) dalje detektiraju, a vrsta detektirane ¢estice odreduje vrstu nuklearne reakcije.



2.1.1. Nuklearne reakcije

Zbog medudjelovanja razli¢itih atomskih jezgri dolazi do njihovih transformacija,
odnosno nuklearnih reakcija. Jezgre koje sudjeluju u reakcijama, ovisno o mehanizmu reakcije,
mogu Se i he moraju promijeniti.

Vanjski utjecaji na jezgru izazivaju njezinu transformaciju. Takvu transformaciju
smatramo nuklearnom reakcijom. To moze biti interakcija dvaju nuklida, nuklida i nukleona ili
nuklida i y-zrake. Nuklearnim reakcijama mogu nastati novi atomi, subatomske Cestice ili fotoni.
Energija koja se izmjenjuje s okolinom je energija reakcije, Q. Ukoliko je Q > 0, reakcija je
egzotermna, tj. u njoj se oslobada energija. Ako je Q < 0, reakcija je endotermna; budu¢i dolazi
do apsorpcije energije, za uspjeSnu reakciju potreban je vanjski izvor energije. Za tipi¢nu
nuklearnu reakciju A + a — B + b, odnosno A(a,b)B. Energija reakcije jednaka je razlici ukupnih
kinetickih energija Cestica reaktanata i produkata:

Q = (My + M, — Mg — My)c? (2.1)

gdje su Ma, Ma, Mg i My mase mirovanja jezgre A, jezgre koja nastaje u reakciji B, projektila a i
emitirane Cestice b.

Vecina je nuklearnih reakcija izazvana bombardiranjem atomskih jezgara elementarnim
esticama (protoni - p, neutroni - n, gama-gestice - y) ili lakim jezgrama (3H - d, 3He - a). Iz
nuklearnih reakcija ve¢inom proizlaze transformirana atomska jezgra te elementarne Cestice.

U ovoj disertaciji od bitnog su znacaja nuklearne reakcije izazvane neutronima, a dijele se

na sudare i reakcije apsorpcije (uhvata).

Elasti¢ni sudari su reakcije tipa (n,n), dakle one u kojima je neutron i reaktant i produkt
reakcije. Kineti¢ka energija je sacuvana, ali se njen smjer Sirenja mijenja.

Neelasticni sudari su reakcije (n,ny). Nakon reakcije, jezgra atoma emitira neutron i
gama-zraku. Za razliku od elasti¢nih sudara, ovdje kineticka energija nije saCuvana. Dio energije
reaktanata se gubi, tako da je energija neutrona nastalog u reakciji manja nego kod elasti¢nog
sudara. Ova vrsta nuklearnih reakcija karakteristicna je za sudare neutrona s teskim atomskim

jezgrama.



Osim §to se neutron moze sudariti s drugim jezgrama, on moze biti apsorbiran ili uhvacen
od strane druge atomske jezgre. Reakcije uhvata razlikuju se po reakcijskim produktima. Mogu
biti elektromagnetske (n,y), nabijene ((n,p), (n,a), (n,d)), neutralne ((n,2n), (n,3n), (n,4n)) ili
reakcije fisije. Reakcijom fisije nastaju dva ili vise fisijskih fragmenata i jedan ili vise neutrona.

Fisijski fragmenti su jezgre drugih atoma, naj¢es¢e srednje atomske tezine.

2.1.2. Udarni presjek

Mikroskopski udarni presjek, o, koristi se za kvantifikaciju vjerojatnosti reakcije izmedu
neutrona i jezgre. U kombinaciji s brzinom toka neutrona, omogucuje izraun brzine neke
nuklearne reakcije. Jedinica udarnog presjeka je barn, a definirana je presjekom nukleona od
1 - 1028 m?. Mikroskopski udarni presjek je suma udarnih presjeka za sve interakcije. Uz oznaku
udarnog presjeka, za svaku nuklearnu reakciju uvedeni su karakteristiéni indeksi [16]: s za
elasti¢ni sudar, ie za neelasti¢ni sudar, ¢ za uhvat neutrona, a f za fisiju.

Otot = 0s + Oie + 0c + OF (2.2)

Prolaskom neutrona kroz materijal, na odredenoj udaljenosti od jezgre, oCekuje se
neutronski uhvat. Udarni presjek za ovu reakciju ovisan je o energiji ulaznih neutrona te o
materijalu u kojemu se dogada nuklearna reakcija. Udarni presjek ovisi o vrsti jezgre, tipu
nuklearne reakcije i energiji neutrona koji je izaziva.

Makroskopski udarni presjek definiran je s:
Y =No (2.3)

2 je makroskopski udarni presjek odnosno suma udarnih presjeka svih jezgara u danom
volumenu mete, a N broj jezgara po jedinici volumena mete [17]. Broj nuklearnih reakcija, R,
koje izazivaju neutroni u materijalu po jedinici volumena i jedinici vremena odreden je s n-v-2,
gdje je n broj neutrona, a v brzina neutrona. Broj nuklearnih reakcija, R, u materijalu debljine dx
jednak je

Rdx=Nonvdx=—-21dx (2.4)

odnosno:



dl = —1zdx (2.5)

gdje je I struja neutrona (vektorska veli¢ina). U kona¢nici dobivamo zakon promjene intenziteta
struje neutrona u ovisnosti o debljini materijala i makroskopskog udarnog presjeka:
I = Ioe_zx (26)

gdje je lo, neatenuirana struja neutrona.

Srednji slobodni put neutrona, 4, dan je s 1/2 . U materijalima ¢vrstog stanja, A termalnih
neutrona moze biti reda veli¢ine centimetra ili manji, dok za brze neutrone iznosi nekoliko
desetaka centimetara.

U vec¢ini sluc¢ajeva neutroni nisu usko kolimirani tako da, koriste¢i standardne metode
zastite (kao $to je to slucaj s gama-zrakama), dobivamo $iroki neutronski snop ili losu geometriju
polja. Stoga, eksponencijalna atenuacija snopa (jednadzba 2.6) nije moguéa zbog rasprSenih
neutrona. Potrebno je sloZenije raCunanje prijenosa neutrona da bi se predvidio broj prenesenih
neutrona i njihova raspodjela u ukupnoj energiji.

Promatramo li neutrone s jednom energijom ili fiksnom brzinom v, frekvencija interakcije

procesa makroskopskog presjeka X definirana je kao v-X. Tok neutrona, ¢, dan je jednadzbom
@(r) =n(r)v 2.7)

gdje je n(r) gustoca broja neutrona u polozaju vektora r.
Gustoca brzine reakcije, R', dana je s:

R' =) (2.8)

Uvodenjem toka po energijskom intervalu, ¢(r,E), takvog da vrijedi

[0e]

o(r) = jo o(r, E)AE 2.9)

i udarnog presjeka, 2 (E), dobiva se:

R' = foogo(r, E)X(E)dE (2.10)
0

U tablici 1 dan je pregled nekih izotopa s velikim ukupnim udarnim presjekom za

termalne neutrone.



Tablica 1. Izotopi s velikim udarnim presjekom za termalne neutrone. [17,18]

Izotop = 6wt/ barn Upotreba Zastupljenost Napomena
*He 5330 plinski proporcionalni detektori 1,4-10%% udinkovitost ~
90%
SLi 940 scintilacijski detektori 7,4 % stabilan
1 3840 scintilacijski detektori 20 % stabilan
152Gq 735 - 0,2% toksican, y zrake
155Gd 61100 scintilacijski detektori 14,8 % v zrake
"Gd | 2,54-10° scintilacijski detektori 15,7 % v zrake
235y 681 nuklearne reakcije 0,72% opasan

2.1.3. Kineticka energija slobodnih neutrona

Slobodni neutroni mogu se podijeliti prema kinetickoj energiji. Kvalitativno, §to je visa

temperatura, veca je kineticka energija slobodnih neutrona. Podjela slobodnih neutrona prema

kinetickog energiji dana je u tablici 2.

Tablica 2. Podjela slobodnih neutrona prema kinetickog energiji [20].

Raspon energija Naziv
0-0,025eV Hladni
0,025 eV Termalni
0,025-0,4 eV Epitermalni
04-0,6eV Kadmijski
0,6 -1eV Epikadmijski
1-10eV Spori
10 - 300 eV Rezonantni
300 eV — 1 MeV Srednji
1-20 MeV Brzi
> 20 MeV Relativisticki




Neutroni u toplinskoj ravnotezi s okolinom temperature T, prema Maxwell-

Boltzmannovoj raspodjeli, imaju srednju energiju KT, odnosno brzinu, v:

U (2.11)

gdje je k Boltzmannova konstanta, a m masa neutrona. Pri sobnoj temperaturi energija neutrona
iznosi 0,025 eV te se takvi slobodni neutroni zovu termalni neutroni. Neutroni s energijama
manjim od termalnih nazivaju se hladnima. Hladni neutroni mogu se u velikom broju proizvesti u
neutronskim reaktorima (fisijski spektar) na nacin da se propustaju kroz cijev ohladenu tekuéim
dusikom, vodikom ili helijem. Takvim hladenjem dolazi do toplinske ravnoteze hladnih neutrona
i okoline. Spektar energija hladnih neutrona koristi za eksperimente pri kojima dolazi do
elasti¢nih i neelasti¢nih sudara.

Energija epitermalnih neutrona (0,4 eV) definirana je uhvatom neutrona u !3Cd.
Epitermalni neutroni nisu u toplinskoj ravnotezi s atomima materijala kroz koji se kre¢u. Udarni
presjek za termalne neutrone tog izotopa je vrlo velik ispod 0,55 eV i 0stro pada s porastom
energije. Energija od 0,55 eV zove se kadmijev rez i ona dijeli termalni i epitermalni dio
neutronskog spektra. Kadmij se koristi kao selektivni apsorber zbog velikog niskoenergijskog
presjeka i relativne odsutnosti rezonancija (do 18 eV) sprjecavajuéi apsorpciju neutrona visih
energija. Raspon energije od 0,4 do 0,6 eV naziva se rasponom kadmija. Na slici 1 prikazan je
udarni presjek apsorpcije neutrona ''3Cd kao funkcija energije zajedno s udarnim presjecima

drugih dobrih apsorbera.



106 = U T ||||1|| ||l lIIIIIl 1 | O L ELALA ) 1 T Illllll T T IIIIIII 1 1 IllIIII 1 T IIIIIII 1 T |I|I|E
E Gdis7_ | : : ; Natural isotopic 3
F~ o Co : : { : abundances ]
(o, "W TET D 7 O S— e wn i v s S— 2H1e; : 0.0001 % —
B Py ks - : : 5B :19.9 =
z o : . . #Cd'P 4200 3
-~ e ‘\\ . . . .
g 104 L S i R . W K1 E— B e s s 2 o 62Sm149: 13 8 -
= = o~o IEU o) ) . . E
< 2 . 63Eu'>': 478 =
3, ; 4 y ; . . 64Gd157: 15.65 ]
g . : :
o 10%L......... S S A N i faeh | Lo rimromimmns 64Gd'%: 14,8 —
o E g : i ] _ ' 3
= : i =
E 2 B : | .
g 105 | cecsininsnss I SN S— A\ e RPN | [ —
= g 8 % E
X = | =
0 I~ 1 "
H— - 1 —
(8]
a 10" b ... b A - R S | | RS
o E !
n [ I
o - |
s F
10 o R SO - .
= Thermal ]
| . 1 o
. Lol : . . : :
10_1 L L lllllll l:l L llllll s OX | llllll L L lllllll h‘ L lllllll 1 Ll LLLLL

103 102 10~ 100 10? 102 108 104 10°
Energija neutrona, E (eV)

Slika 1. Udarni presjeci za *3Cd i karakteristi¢ne apsorbere. [20]

Neutroni energija do 1,0 eV zovu se epikadmijskim jer mogu pro¢i kroz tanki sloj
kadmija od 0,5 mm (za razliku od termalnih koje tanki sloj kadmija apsorbira). Neutroni energija
od 1 do 10 eV zovu se sporim neutronima. Rezonantni neutroni odlikuju se jakim rezonancijama
u teskim jezgrama.

Brzi neutroni krecu se minimalno brzinom od 14000 km/s. Nastaju u procesima nuklearne
fisije, spontane fisije i fuzije. U nuklearnom reaktoru brzi neutroni moderiraju (usporavaju,
termaliziraju) se moderatorima (H.O, DO, C — grafit) do termalnih neutrona jer fisibilni
materijali imaju vece iskoriStenje s termalnim neutronima. Sto je lakia jezgra moderatora,

moderator je bolji, odnosno izaziva veée smanjenje brzine neutrona.



2.1.4. Reakcije na kojima se temelji detekcija termalnih neutrona

Kao $to je ranije spomenuto, termalni neutroni ne mogu se detektirati direktno, ve¢ preko
nabijenih Cestica koje nastaju nakon sudara neutrona s odredenim materijalima. Ovdje ¢e biti

prikazane najvaznije reakcije na kojima se temelji detekcija termalnih neutrona.

2.1.4.1. Reakcija °B(n,a)’Li

Najcesce koristena reakcija za konverziju termalnih neutrona u jezgre/Cestice koje se
mogu detektirati prikazana je jednadzbom (2.12).

JLi+ 3He Q = 2,792 MeV (osnovno stanje)

2T on Li* + 3He Q = 2,310 MeV (pobudeno stanje)

(2.12)

Reakcija ide u dva smjera, ovisno o tome nastaje li ‘Li u osnovnom (6% zastupljenosti) ili
pobudenom stanju (94% zastupljenosti). U oba slucaja Q vrijednost (reakcijska energija,
oslobodena ili apsorbirana energija tokom nuklearne reakcije) je vrlo visoka usporedujuéi ju s
energijama reaktanata — termalnih neutrona, tako da je energija reakcijskih produkata priblizno
jednaka Q vrijednosti reakcije. Dakle, ulazna kineti¢ka energija neutrona je zanemariva u odnosu
na energiju reakcije. S obzirom da je ulazna koli¢ina gibanja vrlo mala, reakcijski produkti
moraju imati ukupnu koli¢inu gibanja priblizno jednaku nuli. Nastavno, reakcijski produkti
moraju se projicirati u suprotnim smjerovima, a energija reakcije ¢e se uvijek rasporediti na isti
nacin. Pojedina¢ne energije alfa-Gestice i 'Li mogu se izraCunati iz zakona ocuvanja energije i

zakona o¢uvanja koli¢ine gibanja.

Eyi+ E, = Q =231 MeV (2.13)

myiVLi = MeVqy
\/ZmLiELi = \/ZmaEa

(2.14)

Tada imamo Ei»=0,84 MeV i Ex+=1,47 MeV za reakciju u pobudenom stanju te E;i=1,02 MeV i
E.=1,78 MeV za reakciju u osnovnom stanju. Udarni presjek za ovu reakciju iznosi 3840 barn.
Vrijednost udarnog presjeka pada s povecanjem energije neutrona i obrnuto je proporcionalna

brzini neutrona. Prirodna zastupljenost izotopa °B iznosi 19,8% [13] i komercijalno je dostupan.
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Na slici 2 prikazana je ovisnost udarnog presjeka o energiji za reakcije °B(n,a)’Li, ®Li(n,a)*H i

3He(n,p)*H. °BF; se koristi kao medij u plinskim proporcionalnim detektorima. Otrovan je i to

mu je glavni nedostatak u komercijalnoj primjeni.

Udarni presjek (barn)
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Slika 2. Ovisnost udarnog presjeka o energiji za tri karakteristi¢ne reakcije koje se koriste u

detekciji neutrona. [13]

2.1.4.2. Reakcija *He(n,p)*H

Plinoviti ®He koristi se kao medij za detekciju neutrona kroz reakciju:
He+ in—>3H+1ip Q =10,746 MeV (2.15)

Za reakcije izazvane termalnim neutronima, reakcijski produkti emitiraju se u suprotnim

smjerovima s energijama, E(p)= 0,573 MeV i E(CH) = 0,191 MeV. Udarni presjek za ovu

reakciju iznosi 5330 barn. lako je *He komercijalno dostupan, potraznja za njime je viestruko

veca od koli¢ine koja se proizvede tako da se moze smatrati da ga nema dovoljno. Osim
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nestaSice, problem je i njegova cijena te se zbog navedenih Cinjenica traze drugi izotopi koji bi ga

zamijenili.

2.1.4.3. Reakcija ®Li(n,a)*H

Jedna od reakcija koja se Cesto koriste za detekciju termalnih neutrona jest:
®Li+ in - 3H + jHe Q =4,736 MeV (2.16)

Reakcijski produkti se takoder emitiraju u suprotnim smjerovima s energijama E(*H)=
2,73 MeV i E(o) = 2,05 MeV. Udarni presjek za ovu reakciju iznosi 940 barn. Prirodna
zastupljenost izotopa °Li iznosi 7,4 % i komercijalno je dostupan u izoliranom obliku. Najéesc¢e

koristeni molekulski oblici su 6LiF i SLil.

2.1.4.4. Reakcija ®*'Gd(n, v)'%®Gd

Udarni presjek za uhvat termalnih neutrona u °'Gd iznosi 2,54-10° barn i najveéi je
presjek medu stabilnim elemenatima periodnog sustava. U reakciji opisanoj jednadzbom (2.17)
pobudena jezgra ®8Gd” oslobada energiju kroz emisiju gama-zraka, energijske raspodjele u
rasponu od 0,1 — 7,94 MeV [21].

137Gd + 3n - 128Gd* - 128Gd + v Q =7,94 MeV (2.17)

U reakciji takoder nastaju i konverzijski elektroni energije 72 keV. Upravo konverzijski elektroni
su Cestice koje se detektiraju. Sloj ®’Gd najéesce je debljine oko 20 um [13] te se koristi kao
konverter upadnih neutrona u brze elektrone koji se onda detektiraju. Ucinkovitost takvog
konvertera iznosi najvise 30%, no znatno je veéa od ucinkovitosti za 5Li i 1°B koja iznosi do 5%.
Ova se reakcija Cesto primjenjuje u medicinskoj dijagnostici, gdje pretvorbeni elektron sluzi za
snimanje poloZaja interakcije neutrona u susjednom fotografskom filmu ili drugom detektoru
osjetljivom na polozaj. Tekuéi scintilatori takoder mogu sadrzavati 1*’Gd u otopini, obi¢no u
koncentraciji od 0,5 do 1,5%, kako bi bili vrlo osjetljivi na neutrone. U slucaju detektora u
kojima se koriste tehnike brojanja (kao $to je slu¢aj kod poluvodickog detektora), gama-zrake i
brzi elektroni predstavljaju problem zbog stvaranja Suma u spektru. To je razlog zbog cega se

detekcija temelji na teskim nabijenim Cesticama.
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2.1.4.5. Inducirana fisija

Fisijski udarni presjeci za 23U, 2*U i 2°Pu relativno su veliki pri niskoj neutronskoj
energiji pa se ti izotopi mogu koristiti kao osnova detektora termalnih neutrona. Reakcije fisije
imaju veliku Q vrijednost (oko 200 MeV) u usporedbi s prethodno spomenutim reakcijama. Kao
rezultat, detektori temeljeni na reakciji fisije ¢esto mogu dati izlazne impulse veceg intenziteta od
onih koje dolaze iz drugih reakcija te se moze posti¢i vrlo veliko razluc¢ivanje. Skoro svi fisibilni
radionuklidi su alfa-emiteri i, posljedi¢no, svaki detektor baziran na induciranoj fisiji ¢e takoder
pokazati spontani izlazni signal zbog raspadanja alfa-Cestica. Energija alfa-Cestica, uvijek je
viSestruko manja od energije koja se emitira u reakciji fisije, pa se ti dogadaji obi¢no mogu lako

razlikovati po amplitudi impulsa.

2.1.5. Neutronski detektori

2.1.5.1. Princip rada radioloskog detektora

Svi radioloski detektori, neovisno o tome radi li se o neutronskom, alfa-, beta- ili gama-
detektoru, temelje se na istom fundamentalnom principu: prijenosu dijela ili sveukupne energije
zracenja u detektor gdje se pretvara u neki drugi oblik koji se moze detektirati (tzv. princip
elektroskopa; slika 3). Vodic¢ elektroskopa je nabijen (pretpostavimo pozitivnim nabojem). Zlatni
list otklanja se od svog ravnoteznog polozaja zbog odbojne sile izmedu pozitivnih naboja zlatnog
lista i vodi¢a. Ako je zrak u kutiji ioniziran zracenjem, zlatni list se vra¢a u ravnotezni polozaj
zbog stvaranja parova naboja u kutiji. Negativni naboji privlace vodi¢ i zlatni list te dolazi do
manjeg otklona zlatnog lista. Elektroskop je tada osjetljiv na ukupan broj naboja stvorenih u
kutiji. Radioloski detektori rade na istom principu, direktno ili indirektno mjere broj ionizacija
pobudenih ioniziraju¢im zracenjem U nevodljivom mediju te ga pretvaraju u elektricne impulse.
Sve vrste detektora se temelje na detekciji nabijenih Cestica (direktna detekcija). Neutralne

Cestice prije detekcije moraju doéi u interakciju s drugim materijalom (indirektna detekcija).
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Slika 3. Shematski prikaz elektroskopa.

2.1.5.2. Vrste detektora termalnih neutrona

U ovom poglavlju opisat ¢e se dvije vrste detektora termalnih neutrona: plinski i

scintilacijski. Poluvodicki detektori obradit ¢e se u poglavlju 2.2.

Plinski proporcionalni detektori

Interakcijama 1ioniziraju¢eg zraCenja s plinom koji se nalazi u cijevi plinskog
proporcionalnog detektora nastaju elektroni 1 pozitivno nabijeni ioni. Navedene nabijene Cestice

privlae se na elektrode unutar detektorske cijevi. Razlikujemo tri osnovna tipa plinskih
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detektora: ionizacijska komorica, proporcionalni detektor i Geiger—Miillerov detektor. Razlika
potencijala na kojemu radi detektor odreduje vrstu detektora (slika 4).

A |
1 |
'Tonizacijske :Proporcionalni
komorice detektori

I GM

detektori

Rekombinacijska regija
Regija kontinuiranog praznjenja

proporcionalnosti

Regija ograni¢ene

v
Vv

Slika 4. Podruéja rada plinskih detektora definirana su ovisno$¢u visine impulsa u funkciji

jakosti elektri¢nog polja.

Neutronski plinski detektori ¢esto se koriste za detekciju termalnih neutrona, u kojem plin
funkcionira kao: 1) neutronski konverter i proporcionalni plin (npr. *He ili °BFs) ili 2)
proporcionalni plin kombiniran s &vrstim neutronskim konverterom (npr. cijev oblozena °B).
Obje vrste proporcionalnih plinskih brojaca detektora ¢esto imaju anodnu zicu malog promjera
(obi¢no promjera 25 — 100 um) centriranu u cilindricnom kucistu. Da bi se izbjeglo elektri¢no
praznjenje na tocki pri¢vr$éenja zice s cilindri¢nim kuéistem, Koriste se cijevi s jednim otvorenim
krajem koje rezultiraju neaktivnim, tzv. ,,mrtvim“ regijama u blizini krajeva anodne zice [22].
Takve cijevi smanjuju elektri¢no polje ispod praga potrebnog za Townsendovu lavinu (postupak
ionizacije plina u kojemu se slobodni elektroni ubrzavaju elektriénim poljem, sudaraju s
molekulama plina i posljedi¢no oslobadaju dodatne elektrone). Stoga proporcionalni brojaci
ispunjeni plinom imaju dva podrucja elektri¢énog polja: nisko podrucje elektricnog polja javlja se

oko cijevi, a podru¢je visokog elektriénog polja unutar volumena detektora gdje nisu prisutne
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cijevi. Konacno, zbog anodne zice centrirane unutar kucista, plinski proporcionalni neutronski
detektori osjetljivi su na mikrofonske ucinke [23].

Neutronski plinski detektori imaju zadovoljavaju¢u sposobnost razlikovanja gama-zraka
jer je gustoca plina niska u odnosu na ¢vrste materijale. Medutim, kada medudjelovanjem gama-
zraka unutar neutronskog detektora punjenog plinom, dolazi do Comptonovog rasprsenja bilo u
plinu, bilo u stjenci katode, a rezultiraju¢i Comptonov elektron moze proizvesti mjerljivi puls.
Ako se tijekom vremena oblikovanja pulsa u pojacalu pojave viSestruke interakcije gama-zraka,
javlja se nakupljanje impulsa $to rezultira pulsom velike amplitude u odnosu na amplitudu pulsa
koji nastaje iz interakcija pojedina¢nih gama-zraka. U ovom scenariju, rezultiraju¢a amplituda
impulsa moze izgledati sli¢no impulsu induciranom neutronom i dati lazno pozitivan rezultat.

Faktor u¢inkovitosti detekcije termalnih neutrona, &, Koristi se kao kriterij za usporedbu
razli¢itih neutronskih detektora i definiran je kao [13]:

ukupan broj upadnih termalnih neutrona

Etn (2.18)

- broj termalnih neutrona izbrojanih detektorom
Broj upadnih neutrona koji se broje ovisi 0 broju neutrona koje je detektor apsorbirao, broju
produkata reakcije ionizacije u osjetljivom volumenu detektora i broju nositelja naboja koji
doprinose stvaranju impulsa unutar detektora. Na isti na¢in definira se i faktor u¢inkovitosti alfa-
Cestica. Tada se usporeduju upadne i izbrojane alfa-Cestice.

Proporcionalni plinski detektori punjeni izotopom 3He imaju visok e i nisku osjetljivost
na gama-zrake, a jedan su od najceSc¢e koriStenih detektora termalnih neutrona. Plinski
proporcionalni detektori punjeni s *He mogu imaju e iznad 80% [24] (ovisno o ja¢ini detektora i
tlaku plina), djelomicno zbog kombinacije udarnog presjeka *He i plina koji djeluje dvojako: kao
apsorber neutrona i kao detektorski plin. Produkti reakcije emitiraju se u suprotnim smjerovima
nakon apsorpcije termalnih neutrona plinom 3He. Ovisno o mjestu *He(n, p)®H reakcije unutar
volumena detektora, energija jednog ili oba produkta reakcije deponira se u *He. Kako produkti
reakcije ioniziraju He, oslobadaju se nositelji naboja koji putuju prema svojim napunjenim
elektrodama zbog razlike potencijala izmedu anodne Zice i katodne stjenke. Medutim, cijena

uredaja punjenih s ®He prili¢no je velika zbog rijetkosti izotopa i nestasice istog.

16



Scintilacijski detektori

Postoji vise vrsta scintilacijskih neutronskih detektora za detekciju termalnih neutrona, a
najcesce se koriste: kristalni (Lil: Eu [2], CLYC i CLLB [25]), dopirani litijem ili borom
(plasti¢ni, stakleni ili tekuci scintilatori) ili presvuceni Li i LiF [12,25,26]. Kombinacija ZnS (Ag)
s nekim litijevim spojem takoder je uobiCajena za detekciju termalnih neutrona na bazi
scintilatora. U scintilacijskom mediju nastaju nabijene Cestice nakon Cega slijedi apsorpcija
neutrona bilo izotopa B, bilo izotopa °Li koji se nalaze u scintilatoru. Nositelji naboja, koji se
oslobadaju kako reakcijski produkti ioniziraju scintilacijski medij nakon ¢ega slijedi tipi¢an
proces scintilacije. Posljedi¢no, nemogucnost razlikovanja izmedu neutronski induciranih
dogadaja iz interakcija s gama-zrakama je nedostatak ove vrste detektora. Kao i kod veéine
scintilacijskih detektora, fotomultiplikatorska cijev ili fotomultiplikator (PMT) obi¢no je
povezana s nekoliko gore spomenutih scintilacijskih neutronskih detektora. Fotomultiplikatori su
osjetljivi na magnetska polja, oscilacije i tamnu struju proizvedenu iz termionskih emisija te
zahtijevaju veliku snagu. Fotodiode su robustna alternativa PMT-u male snage koja je prakticki
neosjetljiva na magnetske polja. Medutim, fotodiode su osjetljive Samo na izravnu ionizaciju, §to
im ograniava upotrebu, a istovremeno imaju lo$ omjer signala i Suma zbog struje curenja te
izlaznih signala male amplitude [13]. Druga alternativa PMT-ima su silicijski fotomultiplikatori
(SiPM) koji su kompaktni, zahtijevaju nizak radni napon i znatno su manje osjetljivi na
magnetska polja [28]. Medutim, SiPM-ovi su podlozni fluktuacijama performansi zbog promjena
u temperaturi i naponu [29]. Takoder, skloni su transferu signala izmedu pojedinih ¢éelija, a dolazi

i do toka tamne struje unutar SiPM-ova [27,28].

2.1.6. Osnovne dozimetrijske veli¢ine

Dozimetrijske veli¢ine opisuju medudjelovanje zraCenja s materijom. Fundamentalne
dozimetrijske veli¢ine opisuju polje ioniziraju¢eg zracenja te njegovu interakciju s materijom.
Operativne dozimetrijske veli¢ine koriste se u zastiti od ionizirajuceg zraCenja. Temeljna
dozimetrijska nestohasticka veli¢ina je kerma, K, a opisuje promjenu srednje kineticke energije
(Ew) koja je predana nabijenim cesticama izrazenu po jedinici mase (jednadzba (2.19)). Grej, Gy,

je jedinica za kermu i istoznacna je J/kg.
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_ dEg,

= (2.19)

Cestice bez naboja predaju energiju nabijenim Gesticama. Potom nabijene Gestice
medudjelovanjem s materijom gube energiju jer ju materija apsorbira. Time definiramo
apsorbiranu dozu, D. lako su kerma i apsorbirana doza veli¢ine koje koriste iste jedinice, razlika
lezi u tome kako su definirane. Energija koja se prenosi na masu nije nuzno ista kao energija
apsorbirana u masi te navedena Cinjenica ¢ini razliku izmedu ove dvije veli¢ine za zadane uvjete
zraCenja. Ako pretpostavimo volumen V, tada je u slucaju kerme on mjesto gdje su nenabijene
Cestice predale energiju nabijenim Cesticama. U slucaju apsorbirane doze, V je mjesto gdje je
kineticka energija nabijenih Cestica potroSena.

Dozni ekvivalent definiran je umnoSkom apsorbirane doze i tezinskih faktora za pojedinu
vrstu zra¢enja. Mjerna jedinica za dozni ekvivalent je sivert, Sv (J/kg). Razlikujemo osobni dozni
ekvivalent (Hp(10)) te ambijentalni dozni ekvivalent (H*(10)). Brzinom ambijentalnog doznog

ekvivalenta (H*(10)/t) opisuju se doze u okolisu.

2.1.7. Posebni fisibilni materijali

Fisibilni materijali su oni koji mogu izazvati fisiju. Posebni fisibilni materijali su: %°Pu,
2331, uranij obogacen izotopom 2®U ili 22U te svaki drugi materijal koji sadrzava jedan ili vise
navedenih radionuklida. Detektor na bazi Schottkyjeve diode koji se razvija u okviru ove

disertacije namjerava se koristiti kao detektor posebnih fisibilnih materija.

Na grani¢nim prijelazima izmedu drZava postoje portalni detektori ioniziraju¢eg zracenja,
prvenstveno fotona, ali i neutrona. Zbog nestasice 3He koji se Koristi kao aktivni materijal u
plinskim proporcionalnim detektorima, postoji potreba za alternativnim detektorom. U slucaju
pokusaja krijumcarenja posebnih fisibilnih materijala, navedeni materijal biti ¢e atenuiran
olovnim $titom. Portalnim detektorima se mogu detektirati gama-zrake energija vec¢ih od 100
keV. Gama-zrake nizih energija nisu dovoljno prodorne (**U — y (114 keV) < 1%, #°Pu — y
(129 keV) < 1%). Zbog niskih energija gama-zrac¢enja koje emitiraju posebni fisibilni materijali,
otezana je detekcija portalnim detektorima. Zbog Stita koriStenog za vrijeme transporta posebnih

fisibilnih materijala dolazi do smanjenja brzine neutrona te se o¢ekuje da ¢e se na povrsini vozila
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kojim se materijal krijumcari vec¢ina neutrona termalizirati. Nakon toga Schottkyjevom diodom

mogu se detektirati termalni neutroni.

2.2. Poluvodicki detektori

Za razliku od plinskih detektora, gdje su nosioci naboja elektroni i pozitivno nabijeni ioni,
u poluvodic¢kim detektorima nosioci naboja su elektroni i Supljine. U ovom poglavlju opisat ¢e se
princip detekcije neutrona poluvodi¢kim detektorima te ¢e se usporediti poluvodic¢ki materijali
koji se trenutno koriste za detekciju neutrona ili imaju dobra fizikalna svojstva. Poluvodicki
detektori bi se u buduénosti mogli Koristiti za detekciju neutrona, a s posebnim naglaskom na

silicijev karbid i njegove politipove.

2.2.1. Poluvodicki materijali

Elektri¢na vodljivost poluvodi¢a manja je od vodica, a veca od izolatora. Poluvodi¢i u
¢ijoj kristalnoj strukturi nema necisto¢a, zovu Se intrinziénim poluvodi¢ima. Ekstrinzicni
poluvodi¢i su materijali kojima se u kontroliranim uvjetima dodaju male koli¢ine primjesa kako

bi postali vodljivi [12,26].

U izolatoru ili poluvodicu elektroni se pobuduju prelaskom iz valentne u vodljivu vrpcu.
Kod izolatora je energijski procijep (zabranjeni pojas) veci nego kod poluvodi¢a: > 5 eV naspram
> 1 eV kod poluvodica. Stoga je potrebno vise energije da pobudi valentne elektrone za prelazak
u vodljivu vrpcu (slika 5) [13]. Za stvaranje para elektron-Supljina potrebna je energija od
nekoliko eV. Zbog nize energije stvaranja para naboja, poluvodicki detektor ima bolju energijsku
rezoluciju od ranije spomenutih neutronskih detektora (scintilacijski i plinski detektori).

Dodavanje primjesa poluvodi¢ima naziva se i dopiranje. Koncentracija primjesa
(dopanada) direktno utjeCe na vodljiva svojstva poluvodica jer se njihovim dodatkom uvode
dodatne energijske razine u energijski procijep. Primjese mogu biti donorske i akceptorske [27].
Donorske primjese su necisto¢e koje povecavanju vodljivost doniranjem elektricnog naboja dok
akceptorske necistoce na sebe vezu naboj i tako povecavaju vodljivost poluvodica. Donori imaju

pet elektrona u vanjskoj ljusci i to su elementi 5. skupine periodnog sustava. Zovu se i
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peterovalentnim necistocama. Zbog cinjenice da donira elektron, tj. viSak negativnog napoja,
necistoca U poluvodi¢u stvara podrucje n-tipa. Stoga se poluvodi¢i s donorskim primjesama
nazivaju poluvodi¢ima n-tipa. Akceptori su elementi iz 3. skupine periodnog sustava: imaju tri
elektrona u vanjskoj ljusci te mogu prihvatiti elektron iz susjednog atoma. Zbog viska pozitivnog
naboja poluvodi¢i s takvim primjesama nazivaju Se poluvodi¢ima p-tipa. Dakle, ukoliko su
vecinski nosioci naboja elektroni, poluvodi¢ je n-tipa, a ukoliko su nosioci naboja Supljine,
poluvodi¢ je p-tipa. Osim donorskih i akceptorskih nivoa, primjese mogu stvarati i nove
energijske razine koje djeluju kao zamke i rekombinacijski centri. Rekombinacijski centri su

mjesto gdje se elektroni i Supljine medusobno ponistavaju, tj. rekombiniraju.

E (eV)
Vodljiva
vrpea Vodljiva
vrpca
Er E, >5eV J[Eg_lev*
Valentna
Valentna vipea
vrpca
Izolator Poluvodic

Slika 5. Struktura elektronskih vrpci u poluvodicu i izolatoru. Eq je visina energijskog procijepa,

a Er Fermijev nivo.

Visina energijske barijere kod poluvodica u pravilu je vec¢a od 1 eV, ali postoje i

poluvodici s energijskim procijepom manjim od 1 eV, npr. Ge, Sn, Te i Sh.
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Pobuda elektrona u vodljivoj vrpci stvara slobodno mjesto u valentnoj vrpci te nastaje par
elektron-supljina koji stvaraju mjerljivi elektri¢ni signal. Vjerojatnost za stvaranje para elektron-

Supljina, po jedinici vremena, dana je s [13]:
E,
P(T) = CTW%(‘%) (2.20)

gdje je T apsolutna temperatura, Eg energijski procijep izmedu valentne i vodljive vrpce, K je
Boltzmannova konstanta i C konstantna proporcionalnosti ovisna o materijalu.

Toplinska pobuda u poluvodi¢kim materijalima izrazito je ovisna o temperaturi. Cisti
poluvodi¢ je izolator na apsolutnoj nuli. Kako se temperatura povecava, elektroni se mogu
toplinski pobuditi iz valentne u vodljivu vrpcu. Idealni detektori ne bi trebali biti nabijeni u
odsutnosti zracenja, dok bi snopu ionizirajuceg zracenja trebali mo¢i registrirati veliku kolic¢inu
naboja po jedinici vremena. To je i razlog zasto se neki poluvodicki detektori hlade tekucim
dusikom (= 77 K). Hladenje smanjuje broj parova elektron-supljina u kristalu [30]. Ukoliko je
potrebno posti¢i jo§ nize temperature, poluvodi¢ se moze hladiti teku¢im helijem (= 5 K) ili
laserom. Hladenjem laserom mogucée posti¢i temperature blizu apsolutne nule (1 mK i nize).

Dvije su vrste poluvodickih neutronskih detektora: poluvodicki materijali koji omogucuju
direktnu konverziju neutrona i poluvodi¢i Koji neutrone detektiraju indirektno, pomoc¢u tankog
filma (konvertera).

Interakcijom poluvodickih detektora koji omogucuju direktnu detekciju neutrona Sa
samim neutronima, osim elektrona i Supljina nastaju i primarni produkti reakcije uhvata ili
rasprSenja neutrona [31]. Nositelji naboja, pod utjecajem elektriénog polja nastalog zbog razlike
potencijala izmedu elektroda, odlaze prema elektrodama. Tri podvrste takvih detektora temelje se
na:

— poluvodi¢ima s niskim mikroskopskim udarnim presjecima tj. heterostrukture
niskog makroskopskog udarnog presjeka, kao $to su Si i Ge,

— poluvodi¢ima koji sadrze elemente s visokim mikroskopskim udarnim presjekom
u malim koncentracijama, kao $to je Si dopiran s 1°B,

— poluvodi¢ima koji sadrZe elemente s visokim mikroskopskim udarnim presjekom

neutrona, a Kkoji dominiraju stehiometrijom, tj. heterostrukture visokog
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makroskopskog udarnog presjeka: neki od primjera ovih poluvodickih materijala
su LilnSey, LilnSy, LiZnP, LisMgSis i LilnP2Ses [30,31].

Ova vrsta neutronskih detektora ima visoku ucinkovitost detekcije termalnih neutrona jer
je apsorpcijski medij ujedno i detekcijski medij. Medutim, izrada takvih detektora u praksi je vrlo
teska [33]. Uz to, prisutno je znatnije zarobljavanje nosioca naboja, zbog ¢ega je ucinkovitost
takvih detektora niska [33].

Indirektna detekcija neutrona poluvodi€¢kim materijalima tema je ove doktorske
disertacije. Tankim filmom obloZeni poluvodicki neutronski detektori sastoje se od tankog sloja
materijala unutar kojeg se pri interakciji s neutronima odvijaju reakcije navedene u poglavlju
2.1.4. Reakcijski produkti tada dolaze na povrsinu poluvodi¢ke diode, kao §to je prikazano na
slici 6. Produkti reakcije emitiraju se u suprotnim smjerovima nakon apsorpcije termalnog
neutrona u konverterskom sloju. Zbog geometrijskih ograni¢enja, samo jedan reakcijski produkt
moze uéi u poluvodi¢ku diodu (podrucje detekcije uredaja), ograni¢avajuci tako detektore koji se
temelje na indirektnoj detekciji na maksimalnu u¢inkovitost od priblizno 4,5% [33-35].

termalni neutron
e i

/
108,C konverter neutrona SLiF

Ni Schottky kontakt

epitaksijalni sloj
e 4H-SiC n-tipa

Ni omski kontakt

Slika 6. Detekcija neutrona poluvodi¢kim 4H-SiC detektorom pomoc¢u tankog neutronskog
konvertera 1°B4C ili °LiF.

Zbog vece gustoce poluvodickih materijala, detektori su manjeg volumena $to je vrlo
Cesto od velike vaznosti jer su kompaktniji. Zbog svoje manje gustoce, nije potrebna velika
debljina osjetljivog podruéja (epitaksijalnog sloja) da se Cestica potpuno zaustavi, tj. deponira
svoju kineticku energiju u epitaksijalnom sloju. Epitaksijalni sloj se koristi kao aktivno podrucje

u elektronickim komponentama zbog visoke kvalitete kristala.
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Za izradu detektora koriste se Schottkyjeva dioda (engl. Schottky barrier diode, SBD), P-
N dioda i PIN dioda i MOS (engl. metal oxide semiconductor). P-N dioda je poluvodicka dioda
koja se temelji na p-n spoju. Dioda provodi struju u samo jednom smjeru, a izraduje se spajanjem
poluvodica p-tipa i poluvodica n-tipa. Kod PIN diode izmedu poluvodica p-tipa i poluvodi¢a n-
tipa nalazi se $iroki sloj nedopiranog, intrinzi¢nog poluvodi¢a ¢ime se stvara jako elektri¢no polje
izmedu poluvodica p- 1 n- tipa [13]. Schottkyjeva dioda izradena je od spoja metal-poluvodic.
Schottkyjeve diode mogu izdrzati jake struje s malim gubicima zbog malog pada napona. Pad
napona za Schottkyjevu diodu iznosi izmedu 200 i 400 mV. Moguce je primijeniti visok napon
na detektor pri ¢emu ne dolazi do bitnog porasta struje curenja ¢ime se postize homogenost
elektricnog polja te posredno ujednacen odziv detektora bez obzira na mjesto stvaranja elektron-
Supljina parova [37].

Zbog smanjenja Suma, potrebno je smanjiti struju curenja u poluvodi€u na najmanju
moguéu mjeru. Struja curenja izrazito je ovisna o temperaturi, pa se veca efikasnost detektora
postize na nizim temperaturama. Struja curenja raste proporcionalno primijenjenom reverznom
naponu. Reverzni napon moze se povecéavati do granice lavinskog proboja. Lavinski proboj,
odnosno lavinski ucinak oznacava pojavu u kojoj proizvodi odredene reakcije ili procesa
pojacavaju samu reakciju ili proces. Zbog postizanja veéeg podrucja osiromasenja, koriste se
visoko otporni materijali [13]. Zbog povecéanja osjetljivosti, moguce je spojiti nekoliko detektora
u seriju.

Otpornost na zracenje i robusnost, vazne su karakteristika dobrog neutronskog detektora
jer zraCenje unosi defekte u poluvodicku strukturu detektora. Tako uneseni defekti mijenjaju
transportna svojstva i smanjuju u¢inkovitost detektora. U sljede¢em poglavlju obradit ¢e se vrste

poluvodickih materijala koji se koriste za detekciju zracenja.

2.2.1.1. Usporedba poluvodickih materijala

Poluvodicki materijali koji se najvise koriste za izradu radioloskih detektora su silicij,
germanij, silicijev karbid i galijev nitrid. Germanijevi detektori su poluvodic¢ke diode koje imaju
PIN strukturu u kojoj je intrinzi¢no podruéje osjetljivo na ionizirajuce zracenje, posebno X-zrake

i gama-zrake. Budu¢i da germanij ima relativno nizak energijski procijep od 0,67 eV [38], ovi
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detektori moraju se hladiti kako bi se smanjila toplinska proizvodnja nositelja naboja (dakle

obrnuta struja curenja) na prihvatljivu razinu.

Silicij je najcesce koristeni poluvodicki materijal u poluvodickim detektorima jer, zbog

Sirine energijskog procijepa, moze raditi na sobnoj temperaturi te je, do odredene mjere, otporan

na zraCenje[38,39]. Silicijske fotodiode se koriste kao detektori u fizici visokih energija, u CCD

detektorima rendgenskog zracenja (engl. Charge Coupled Devices) kao i PMT cijevima [41].

Detektori koji kao aktivni materijal koriste galijev nitrid, koriste se za detekciju alfa-Cestica,

elektrona, neutrona i rendgenskog zradenja[42-45]. Nuklearna reakcija N (n, p) *C i sli¢ne

reakcije ukazuje na to da je GaN osjetljiv i na neutrone. U tablici 3 dana su svojstva poluvodickih

materijala, odnosno njihovih politipova, koji se koriste u poluvodickim detektorima.

Tablica 3. Svojstva poluvodica koji se koriste u poluvodi¢kim detektorima [46—49].

Parametar (pri

25°C) Si GaN 4H-SiC 6H-SIiC 3C-SiC
Sirina energijskog

procijepa, Eq [eV] 1,12 3,40 3,26 3,02 2,36
Intrinzi¢na gustoca

naboja, ni [cm?] 9,7-10° 1-107° 5-10° 1,6 - 10 0,10
Mobilnost elektrona

[cm? V1s?] 1500 1800 1000 -1200 100 - 500 1000
Probojno elektri¢no

polje [MV cm] 0,3 3,0 22-28 1,7-3,0 1,4
Dielektri¢na

konstanta, er 11,90 8,90 9,76 9,66 9,72
Toplinska vodljivost,

x [Wem?t K1) 1,31 1,30 33-49 33-49 33-49
Taliste [°C] 1415 2500 2810 2810 2810
Gustoca, p[gem™®] 2,33 6,15 3,21 3,21 3,21
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2.2.2. Silicijev karbid

Silicijev karbid, SiC, je tetraedarska struktura atoma ugljika i silicija s jakim vezama u
kristalnoj reSetki. Oba su elementa prisutna u jednakim mnozinskim koncentracijama, pri ¢emu je
svaki atom silicija ¢vrsto kovalentno vezan na Cetiri najbliza atoma ugljika. Medutim, SiC moze
postojati u mnogo razlicitih kristalnih struktura, od kojih svaka ima druk¢ija elektri¢na svojstva, a
koje se mogu opisati slazuci slojeve Si-C parova atoma okomitih na c kristalnu os. Postoje tri
razli¢ite pozicije slojeva A, B i C. Oznaka politipova SiC u Ramsdellovoj notaciji [50] sadrzi broj
slojeva parova atoma Si-C koji se periodi¢no ponavljaju i oznaku jedini¢ne celije (H za
heksagonsku, C za kubi¢nu ili R za romboedarsku jedini¢nu ¢eliju). Redoslijedi ponavljanja Si-C
slojeva kod najvaznijih politipova 3C, 4H i 6H su redom ABC, ABCB i ABCACB [51].

Poznato je vise od 250 politipova silicijeva karbida [52]. Veéina njih je usko povezana i
medusobno se razlikuje samo s obzirom na slaganje heksagonalnih ravnina duz kristalne c-osi, tj.
smjera [0001]. Strukture najzastupljenijih polimorfa silicijeva karbida, 2H-SiC, 3C-SiC, 4H-SiC i

6H-SiC, gledano iz smjera [1120] prikazane su na slici 7.

®Si(h) *C (h)
©Si(k) oC (k)

3C
(sfalerit)

2H
(vurcit)

= e B I - ©

ABCABCABCA ABCABCABCA ABCABCABCA ABCABCABCA

Slika 7. Strukture najzastupljenijih politipova silicijeva karbida. Tamnijom nijansom plave,
odnosno crne boje oznaceni su atomi s heksagonalnom simetrijom, a svjetlijom nijansom atomi s

kubi¢nom simetrijom.

U kristalnoj resetci 4H-SIC postoje dva polozaja silicijevog i ugljikovog atoma koji se

razlikuju po svojoj okolini, s lokalnom (h) heksagonalnom i (K) kubi¢nom simetrijom. Na slici 13
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je prema polozaju susjednih slojeva vidljivo kako se mjesta s kubi¢nom lokalnom simetrijom
nalaze unutar slojeva silicija i ugljika na poziciji B, a heksagonska mjesta u slojevima na
pozicijama A i C. Zbog veceg energijskog procijepa te veée i izotropnije mobilnosti nosioca
naboja (tablica 3), H politip je najéeSc¢e koriSteni materijal medu osnovnim politipovima SiC za
elektroni¢ke komponente. Siroki energijski procijep 4H-SiC omoguéuje rad komponenti na
visokim temperaturama i neosjetljivost detektora na vidljivu svjetlost. Visoko elektriéno
probojno polje i visoka termalna vodljivost rezultiraju ve¢om ucinkovitosti komponenata
napajanja. Visoko elektriéno probojno polje omogucuje proizvodnju visokonaponskih uredaja
velike snage, kao §to su diode, prijenosnici snage, tiristori i priguSivaci prenapona. Velika
otpornost na oSteCenja pri ozrativanju omogucuje dug zivotni vijek 4H-SIC komponenti u
podru¢ju izlozenosti ionizirajutem zracenju. Energija potrebna za pomak atoma ugljika iz
polozaja u kristalnoj resetci iznosi oko 20 eV, dok energija potrebna za pomak Si atoma iznosi
oko 35 eV [50,51]. SiC ima veéu toplinsku vodljivost od bilo kojeg metala §to omogucuje da
uredaji sa silicijevim karbidom kao aktivnim elementom rade na visokoj snazi te dalje odvode
viSak proizvedene topline. Silicijev karbid takoder moZe emitirati 1 detektirati svjetlost kratkih
valnih duljina, §to omoguéava izradu dioda koje emitiraju plavu svjetlost i gotovo na svjetlo
neosjetljivin UV fotodetektora.

Zbog svega navedenog, silicijev karbid koristi se za detekciju neutrona i nabijenih Cestica,
za visokotemperaturne premaze, biomedicinske senzore, UV-senzore, elektronicke komponente

otporne na zracenje, ali i za druge primjene [53-56].

Kristal SiC moze se proizvesti modificiranom Lely metodom (fizickom depozicijom iz
plinovitog stanja) ili kemijskim nanoSenjem iz parne faze (CVD, engl. chemical vapor
deposition). Za proizvodnju 4H-SiC kristala s niskom koncentracijom defekata, nuzno je koristiti
epitaksijalni rast CVD procesom na 4H-SiC supstratu [4,50]. Epitaksijalni sloj se Kkoristi kao
aktivno podruc¢je u elektronickim komponentama jer je znacajno bolje kvalitete od supstrata.
Dobro pripremljen SiC epitaksijalni sloj ima superiorna elektri¢na svojstva, rast se moze bolje
kontrolirati, a metoda pripreme 4H-SiC supstrata je reproducibilna.

U daljnjem tekstu pod silicijev karbid ili SiC, pretpostavlja se politip 4H-SiC.
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3. Eksperimentalni dio

Ovo poglavlje opisuje eksperimentalne metode izrade poluvodickog detektora, njegovu
elektricnu karakterizaciju, opis detektorskog sustava i odziv samog detektora na nabijene Cestice.

Za koristenje poluvodickog materijala kao detektora ionizirajuceg zracenja, potrebno ga je
dopirati donorima (n-tip poluvodica; dopiran elementima 15. grupe periodnog sustava) ili
akceptorima (p-tip poluvodic¢a; dopiran elementima 13. grupe periodnog sustava). Zatim se od
tako dopiranog poluvodica izraduju elektroni¢ke komponente poput P-N i Schottkyjeve diode
[57].

3.1. Schottkyjeva dioda

Schottkyjeva dioda (SBD) je elektronicka komponenta koja se temelji na spoju metala i
poluvodica, prilikom ¢ega se stvara potencijalna barijera i podrucje osiromasenja. Dioda ima
ispravljacka svojstva $to znali da struju propusSta samo u jednom smjeru. Visina energijske
barijere moze se mijenjati ako se na krajeve diode postavi razlika potencijala, odnosno napon koji
olakSava ili oteZzava prijelaz elektrona. Idealni kontakt metala 1 poluvodica podrazumijeva
neposredni doticaj na atomskoj skali, nepostojanje difuzije ili preklapanja metala i poluvodica, te
nepostojanje necisto¢a na kontaktnim povr$inama metala i poluvodica [58]. Na slici 8 prikazan
je shematski prikaz energijskog dijagrama polarizirane i reverzno polarizirane Schottkyjeve
diode.

(a) (b)

Slika 8. Shematski prikaz energijskog dijagrama n-tipa 4H-SiC Schottkyjeve diode, spoja metal-

poluvodi¢, Oznakom Ev je oznacena energija valentne vrpce, Ec je energija vodljive vrpce, Erm i
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Ers su Fermijevi nivou u metalu i 4H-SIiC, &g i &s potencijalne barijera metala i 4H-SiC, Vy;
kontaktni potencijal, Vr i Vr vanjski napon primijenjen na diodu. Prikazane su (a) propusno

polarizirana i (b) reverzno/nepropusno polarizirana dioda.

U termodinamickoj ravnotezi, Fermijevi nivoi u metalu i poluvodicu su izjednaceni. U
metalu uz povrSinu kontakta se nalazi negativan naboj elektrona, dok u poluvodi¢u n-tipa
pozitivan naboj istog ukupnog iznosa i suprotnog predznaka [57]. Unutar poluvodiéa je
formirano podruc¢je osiromasenja bez slobodnih nosioca naboja, s pozitivnim nabojem koji
potjece od ioniziranih donora ili akceptora. Poluvodi¢ je neutralan izvan podrucja osiromasenja
jer slobodni nosioci naboja zasjenjuju fiksne naboje. Ukupan pad potencijala po dubini podrucja
osiromasenja odgovara razlici kontaktnog potencijala i vanjskog napona primijenjenog na diodu
Vi - V.

Primjenom pozitivnog vanjskog napona dolazi do toka struje kroz Schottkyjevu diodu,
povecava se koncentracija elektrona dovoljne energije za prijelaz energijske barijere te se
povecava tok elektrona iz SiC u metal. Primjena reverznog napona rezultira vrlo malom
reverznom strujom jer dovodi do povecanja Sirine podru¢ja osiromasenja i barijere za prijelaz
elektrona iz poluvodi¢a u metal. Schottkyjeva barijera ®B visokog iznosa (= 1.8 eV) se moze
formirati spojem Ni s 4H-SiC [51].

Trajnost 1 pouzdanost kontakata i meduspojeva metal-poluvodi¢ jedan su od glavnih
¢imbenika koji ograni¢avaju radne Visoko-temperaturne granice elektroni¢kih komponenti od
SiC. SiC kontakti i metalizacijski uredaji velike snage moraju izdrzati visoke temperature i velike
gustoce elektricne struje. SiC dioda ima dva kontakta: omski i Schottkyjev kontakt (slika 12).
Omski kontakt sluze u svrhu provodenja elektricne struje u poluvodi¢ i iz njega, idealno bez
parazitskog otpora. Omski kontakti s malog otpora vazni su za rad pri visokim frekvencijama. Uz
to, visoke temperature i velika snaga zahtijevaju da kontakti moraju biti pouzdani u ekstremnim
uvjetima. lako su specifi¢ni omski kontaktni otpori u SiC, na sobnoj temperaturi, opcenito veci
nego u kontaktima kod uskopojasnih poluvodica, ipak su dovoljno niski za ve¢inu primjena Silicij
karbida. Schottkyjev kontakt je kontakt metal-poluvodi¢ koji ima veliku visinu energijske
barijere (@8 > kT) i nisku koncentraciju dopanda koja je manja od gusto¢e u vodljivoj ili

valentnoj vrpci.
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Schottkyjeve 4H-SIC diode su pripremljene u National Institutes for Quantum and
Radiological Science and Technology (QST, Chiba, Japan). Schottkyjeve diode n-tipa
pripremljene su na epitaksijalnim slojevima 4H-SiC dopiranim dusikom (do 4,5 - 10** cm™),
debljine priblizno 25 um [59]. Epitaksijalni sloj rastao je na supstratu od silicijevog karbida
debljine 350 um bez puferskog sloja. Schottkyjeva barijera dobivena je termalnim naparavanjem
nikla kroz metalnu masku s kvadratnim otvorima s uzorkom od 1 x 1 mm?, 2 x 2 mm? i 3 x 3
mm?, dok su na straznjoj strani podloge silicij-karbida formirani ohski kontakti od nikla
sinteriranjem na 950 © C u atmosferi argona. Debljina Ni kontakta Schottkyjeve diode povrsine 1
x 1 mm? iznosi oko 100 nm, dok u slu¢aju Schottkyjeve diode povriine 2 x 2 mm? i 3 x 3 mm?
debljina iznosi 70 nm. Schottkyjeve diode su pri¢vrSéene na tiskane plo¢ice srebrnom pastom
povezujuéi donji omski kontakt uzorka i kontakt na plo€ici. Gornji Schottkyjev kontakt je
povezan s elektricnim kontaktom na tiskanoj plocici koriste¢i zlatnu Zicu. Za reverznu
polarizaciju Schottkyjeve diode te za prijenos signala u detektorski sustav koristen je koaksijalni
kabel spojen na elektricne kontakte na tiskanoj plocici Kako bi se dijelovi detektora izolirali od
visokog napona, tiskane plocice sa Schottkyjevom diodom montirane su plasti¢éna kuéista
napravljena 3D printerom. Slika 9 prikazuje shematski prikaz Schottkyjeve diode te fotografiju

dioda tri koriStene aktivne povrsine u kuéistu.

(a) Epitaksijalni sloj

Schottky kontakt 4H-SiC supstrat
n-tipa
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Slika 9. (a) Shematski prikaz Schottkyjeve diode i (b) fotografija tri Schottkyjeve diode

ucvrséenje na tiskanim plocicama.

3.2. Elektri¢na karakterizacija

Elektri¢na karakterizacija Schottkyjeve diode napravljena je mjerenjem strujno-naponskih
(I-V) i kapacitivno-naponskih (C-V) karakteristika.

Kao §to je veé ranije spomenuto, Schottkyjeva dioda je spoj metal-poluvodi¢. Uz
pretpostavku Maxell-Boltzmanove distribucije brzine elektrona u vodljivoj vrpci, strujno-

naponska karakteristika Schottkyjeve diode dana je izrazom:

(V) = I (eq% _ 1) 3.1)

Struja koja tece kroz diodu oznacena je slovom I, V je primijenjeni napon na krajevima diode, Is
saturacijska struja, Rs serijski otpor, a n faktor idealnosti diode. Za idealnu diodu serijski otpor

treba teziti 0, a faktor idealnosti treba teziti 1. Saturacijska struja definirana je jednadzbom (3.2):

D
Is = AA*T?e * (3.2)
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A je povrsina Schottkyjeva kontakta, A* Richardsonova konstanta iznosa 146 A K2cm™ [4,59], a
&g visina potencijalne barijere.

Faktor idealnosti n i saturacijska struja Is mogu se odrediti iz linearnog dijela In(l)-V
krivulje jer je u tom dijelu krivulje ¢lan qV/nkBT dominantan, a utjecaj serijskog otpora
zanemariv. Ta je ovisnost definirana izrazom:

In(I) = In(ls) + % (3.3)

U blizini kontakta, vodljiva vrpca je pomaknuta prema vi§im energijama u odnosu na
Fermijev nivo. Zbog toga je u podrucju kontakta koncentracija slobodnih nosioca naboja
zanemariva, §to se naziva podru¢jem osiromasenja. Zbog podrucja osiromasenja diode imaju
kapacitet. Primjenom vanjskog napona dV, mijenja se visina potencijalne barijere te Sirina
podrucja osiromasenja, W. Tako se diferencijalni kapacitet diode moze zapisati kao:

dQ  Agpe;

Qv w)
gdje je &o dielektri¢na permitivnost vakuuma, a & relativna permitivnost 4H-SiC. Za Schottkyjevu

(3.4)

diodu kapacitet iznosi:

Eoér qN
— 3.5

gdje je Vui visina potencijalne barijere, a gN gustoc¢a naboja unutar podrué¢ja osiromasenja koja je
se nalazi na dubini W od povrsine 4H-SiC. Ukoliko je gusto¢a naboja gN konstantna, izraz (4.4)

se moze zapisati i u linearnom obliku:

1 2 V-V
— = (3.6)
C? qepe,A2 N

Ukoliko gustoc¢a naboja donora nije homogena, tada se mjerenjem ovisnosti kapaciteta o naponu
moze izracunati ovisnost koncentracije slobodnih nositelja naboja o dubini poluvodica, §to je

definirano izrazom:

2 [d/o\
N(W)—qgogrA2< v ) (3.7)
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Za elektricnu Kkarakterizaciju 4H-SiC Schottkyjeve diode koriSteni su mjerni uredaji
Keithley 6487 Picoammeter / Voltage Source i Keithley 4200 Semiconductor characterization
system (Keithley Instruments, Cleveland, OH, USA). Mjerenja su napravljena u Laboratoriju za

poluvodice Instituta Ruder Boskovi¢ na sobnoj temperaturi u vakuumu.

3.3. Detektorski sustav

Detektorski sustav sastoji se u pravilu od detektora, izvora visokog napona, pretpojacala,
pojacala i analizatora signala [60,61].

Izlazni signali iz detektora ioniziraju¢eg zracenja su najcesce slabi te se, prije daljnje
obrade u elektronickim komponentama, trebaju pojacati. Za pojacanje signala koristi se
pretpojacalo i pojacalo. Zbog toga se pretpojacalo, kao prva elektronicka komponenta u
detektorskom sustavu, stavlja vrlo blizu detektoru i njegove karakteristike (impedancija i
kapacitivni otpor), trebaju odgovarati detektoru. Zbog navedenog potrebno je Koristiti kratki
kabel izmedu pretpojacala i detektora.

Osnovna namjena pretpojacala (ili pojacala) je:

— pojacavanje signala iz detektora male amplitude
— oblikovanje signala
— uskladivanje impedancije izmedu detektora i sustava za obradu signala

Za radioloske detektore koriste se dvije vrste pretpojacala: naponsko osjetljivo
pretpojacalo (engl. voltage sensitive preamplifier) i nabojno osjetljivo pretpojacalo (engl. charge
sensitive preamplifier). Sheme strujnih krugova za ove dvije vrste pojacala prikazane su na slici
10.
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Slika 10. Shema strujnog kruga: (a) naponski osjetljivog pretpojacala i (b) nabojno osjetljivog

pretpojacala.

Naponski osjetljivo pretpojacalo pojacava potencijal ulaznog signala faktorom pojacanja
koji definiraju njegove komponente. Da bi se izbjeglo izravno pojacavanje signala ili pretvaranje
struje u napon koristi se nabojno osjetljivo pretpojacalo. Strujni impuls koji nastaje u detektoru
pretvara se u naponski impuls pomoc¢u naboja kondenzatora. Na taj na¢in smanjena je ovisnost
pretpojacala o ulaznom kapacitetu. Naponski osjetljivo pretpojacalo koristi se za brze signale te
signale velike amplitude, najceS¢e iz fotomultiplikatora, a za obradu signala iz poluvodickih
detektora obi¢no koriste nabojno osjetljiva pretpojacala [63]. Signal koji dolazi iz detektora
odreden je koli¢inom naboja u strujnom pulsu koji traje od 1 ns do 10 us S, ovisno o vrsti i
veli€ini detektora. Nabojno osjetljivo pojacalo ima dva izlaza: vrijeme pojave pulsa 1 koli¢ina
naboja u pulsu (visina pulsa). Ulaz u pretpojacalo detektoru predstavlja veliki kondenzator i stoga
je potrebno koristiti odgovarajuci ulazni kapacitivni otpor pojacala. S obzirom da je cilj smanjiti
elektronicki Sum, potrebno je smanjiti i ostale kapacitivne otpore, kao $to su ve¢ spomenuta
duljina kabla, ali i sami detektor.

Nakon pretpojacala signal ulazi u pojacalo. Pojacalo oblikuje signal iz pretpojacala i po
potrebi ga pojacava. Pojacalo u pravilu pojacava signal izmedu 1 i 1000 puta. Signal iz
pretpojacala se oblikuje kako bi se smanjilo nakupljanje pulsa pri velikoj brzini pojave dogadaja i
poboljsao omjer signala i Suma (engl. signal to noise ratio). Slika 11 prikazuje izgled signala na

izlazu iz pretpojacala (ulazni puls) 1 signal na izlazu iz pojacala (izlazni puls).
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100 mV

ulazni puls

izlazni puls

Slika 11. Izgled signala na ulazu i izlazu iz pojacala.

Ovisno o tome zelimo li precizno mijeriti amplitudu signala ili vrijeme pojave signala,
koriste se dvije vrte pojacala: pojacalo za precizno mjerenje amplitude signala (engl. linear pulse-
shaping amplifier ili Gaussian shaping amplifier) i pojacala za preciznu ekstrakciju vremenskog
signala (engl. fast-timing amplifiers) [63]. Za precizno mjerenje energije impulsa obi¢no se
upotrebljavaju linearna pojacala za oblikovanje impulsa. Linearna pojacala zadrzavaju linearnost
signala pri pojacavanju i oblikovanju pulsa prije ulaza u analogno-digitalni konverter. Linearna
pojacala prihvacéaju ulazni impuls oblika koji je prikazan na slici 16 i proizvode izlazni impuls u
obliku Gaussove krivulje. Svrha ovih pojacala nije samo transformirati oblik impulsa u Gaussovu
krivulju, ve¢ i filtrirati velik dio Suma iz signala od interesa. Upotreba linearnog pojacala
smanjuje vrijeme pada signala impulsa smanjuju¢i brzinu impulsa i poboljSavanjem omjera
signal-Ssum. Vrijeme oblikovanja pulsa najces¢e je fiksno i definirano za odredeno pojacalo.
Impulsi trebaju zavrSavati u istoj liniji kako bi ispravno mogla odrediti visina pulsa jer sljedeca
elektronicka komponenta, viSekanalni analizator odreduje visinu pulsa, odnosno energije, od
osnovne linije [61].

Nakon izlaza iz pojacala signal se analizira u analizatoru visine pulsa. Na temelju visine
pulsa koji izlazi iz pojacala, oni daju informaciju o broju cestica koje su udarile u detektor u
ovisnosti o energiji, odnosno daju informaciju o energiji deponiranoj u detektoru. Ovisno o tome
da 1i se moZe analizirati visina pulsa U jednom kanalu ili viSe kanala (najces¢e 4096 i 8192)

razlikuju se jednokanalni i viSekanalni analizatori. Izlazni signali su identi¢ni kvadratni impulsi,
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koji viSe ne sadrzavaju informaciju o energiji (koju je analizator ve¢ zabiljezio). Analogno-
digitalni konverter je glavna komponenta analizatora visine pulsa.
Na slici 12 prikazan je blok dijagram detektorskog sustava koriStenog za detekciju i

analizu signala Schottkyjeve diode.

- L

< > Pretpojacalo | <€—

Schottky dioda J T_

- VISBk?naH"II Pojazalo || lzvor viskog
5 ‘ analizator napona

~

-~

Prijenosno
racunalo

Baterijsko
napajanje

Slika 12. Blok dijagram detektorskog sustava.

Detektorski sustav za analizu signala 4H-SiC Schottkyjeve diode sastojao se od nabojno
osjetljivog pretpojatala CREMAT CR-110, pojacala za precizno mjerenje amplitude signala
CREMAT CR-200-1ps, visekanalnog analizatora AMPTEK MCA 8000D (minimalno vrijeme
oblikovanja pulsa iznosi 500 ns) i prijenosnog racunala. Sustav je bio spojen na baterijsko
napajanje radi smanjenja elektronskog Suma. Baterijsko napajanje sastojalo se od Sest litij ionskih
baterija 18650. Regulatorom napona izlazni napon baterija (+12,6 V) ograni¢en je na £9 V $to je
radni napon ostalih elektroni¢kih komponenti. Kao izvor reverznog visokog napona na
Schottkyjevu diodu koristen je pretvara¢é XP Power CAO5P-5 (DC-DC), takoder spojen na
navedeno baterijsko napajanje. Za mjerenja u okviru ove doktorske disertacije, koristen je visoki
napon od —100 V.
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3.4. Odziv detektora na alfa-Cestice

Alfa-gestice su jezgre izotopa *He?*. U pravilu ih emitiraju jezgre drugih izotopa kako bi
same postigle energijsku stabilnost. Zbog tuneliranja kroz potencijalnu barijeru jezgre, alfa-
Cestice su u pravilu ograni¢ene na energijski raspon od 3 do 10 MeV [64]. Zbog svoje mase i
naboja od +2e, alfa-Cestice brzo gube energiju prolaskom kroz materiju te im je domet kratak.
Domet alfa-Cestica u zraku je nekoliko cm. Zaustavna snaga ili specifi¢ni gubitak energije, S,

nabijenih Cestica definirana je kao diferencijalni gubitak energije, E, po diferencijalnom putu, x:

dE
_ 3.8
S dx (38)

Specifi¢ni gubitak energije opisuje se Betheovom formulom[12,62]:

dE. 4m nz?[ e \° 2mec?p?
L (MEO) Iln (—1 = ﬁz)) - ﬁZl (3.9)

gdje je me masa elektrona, z naboj Cestice, n gustoéa elektrona apsorbera, | srednji potencijal
pobude apsorbera, f=v / ¢, v brzina Cestice, a ¢ brzina svjetlosti u vakuumu. Za male energije,

odnosno male brzine Cestica (f << 1), Betheova formula glasi:

2 2 \?2 2
dE _ 4mnz < e > n <2mev ) (3.10)

S dx  mev? \4me, I

Dakle, gubitak energije je funkcija brzine Cestica, naboja i gustoée elektrona materijala u kojem
se Cestica atenuira. Gubitak energije povecava se smanjenjem brzine kretanja estice U apsorberu.
Ta ovisnost prikazuje se Braggovom krivuljom (slika 13). Za najve¢u duljinu puta, alfa Cestica
zadrZava svoj naboj +2e. Pred kraj kretanja kroz apsorber, alfa-Cestica preuzima elektrone iz
apsorbera, naboj se gubi i alfa-Cestica se zaustavlja odnosno atenuira. Dakle, najviSe ionizacije
dogada se na kraju dometa alfa-Cestice, $to je karakteristi¢na znacaka interakcije nabijenih Cestica
s materijom. Ta karakteristika vrijedi samo ako Cestica ne mijenja svoj naboj prolaskom kroz
materiju. Kretanje teskih iona 1 fisijskih fragmenata ne moZze se opisati Braggovom krivuljom jer

oni gube svoj naboj na cijelom svom putu. S obzirom da su specifi¢an gubitak energije kao i
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ionizacija proporcionalni kvadratu naboja, najvise ionizacije se dogada na pocetku dometa Cestice

u apsorberu.

a
»

a, E=5,486 MeV

Specificni gubitak energije

Y

Dubina u apsorberu

Slika 13. Braggova krivulja za prolazak alfa-cestice kroz apsorber.

Za ispitivanje odziva na alfa-cestice koristeni su sljede¢i alfa-izvori: 1*8Gd (to¢kasti izvor,
A = 3,7 kBq), ?®Th (tockasti izvor, A = 3,7 kBq), ®Pu (promjer aktivnog dijela = 25 mm,
A =3.4 kBq, Am (promjer aktivnog dijela = 25 mm, A = 3,9 kBq) i mijesani izvor %*Pu,
24LAm i 2%Cm (tockasti, A = 3,7 kBq). Sve aktivnosti dane su na dan 24. 6. 2020. Kako bi se
smanjio gubitak energije nabijenih Cestica (alfa-Cestica, ali i Cestica koje nastaju nuklearnim
reakcijama s neutronima), sva mjerenja napravljena su u vakuumskoj komori pod snizenim
tlakom od 1 mbar. Udaljenost izmedu Schottkyjeve diode i alfa-izvora bila je 2 mm. Zbog svog
radioaktivnog niza, 22Th (?®Th — ?%*Ra — 2°Rn — 2!6pg — 212pp, 212Bj — 212pg — 208pp) jma sedam
energijskih maksimuma, kako je prikazano na slici 14. Ovaj niz po¢inje od radioizotopa 2*2Th, ali
je za potrebe ove disertacije bitan niz koji kreée od 2?Th. Pregled koristenih radionuklida

(ukljucujuéi i gama-emitere iz sljedeceg poglavlja, dan je u tablici 4.
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Tablica 4. Pregled radionuklida koristenih u disertaciji s glavnim energijama emisije i
doprinosom po raspadu [63,64].

Radionuklid Energija o emisijas Energija p emisijas  Energija y emisija s
doprinosom [keV] doprinosom [keV] doprinosom [keV]

e ) 318 (100%), 1173 (100%), 1333
1491 (< 1%) (100%)
s ] 512 (95%), 662 (85%),
1173 (5%) 32 (6%)
115G 3183 (100%) - -
5340, 5423, 5685,
2Th* 6050, 6288, 6778 i - 84 (1%)
8784
] 5499 (71%), )
Py 5450 (29%) 16 (12%)
5156 (73%),
9Py 5143 (15%), - 16 (6%)
5105 (12%)
5486 (1%), 60 (36%),
1AM 5443 (13%), - 18 (18%),
5388 (85%) 14 (13%)
5805 (76%), )
Cm 5763 (24%) 17 (11%)

“Zbog radioaktivnog niza ?®Th vidljivo je sedam karakteristi¢nih energijskih maksimuma.
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Slika 14. Radioaktivni niz 226Th. Prikazane su vrste raspada, energije emisije te vremena

poluraspada za ¢lanove niza.

Iz odziva detektora na alfa-Cestice moguce je odrediti energijsku rezoluciju detektora, a
definirana je kao omjer pune Sirine amplitude karakteristicne energije na pola maksimuma (engl.
full width at half maximum, FWHM) i energije maksimuma. Izrazava se u postocima, a detektor
je bolji za kvalitativnu detekciju zracenja $to mu je energijska rezolucija manja. Energijska
rezolucija od izuzetne je vaznosti u spektrometriji zracenja (alfa, beta 1 gama spektrometrija). Za

detekciju nuklearnih materijala, gdje energijska raspodjela detektiranih Cestica nije od velike

39



vaznosti, energijska rezolucija nije presudna. Naime, ovdje je najvazniji faktor ucinkovitosti

detekcije, definiran izrazom 2.16.

3.5. Odziv detektora na gama-zracenje

Gama-zracenje je fotonsko zraCenje visokih energija, i duboko je prodorno u materijalu.
U ovom radu koristeni su radioaktivni izvori ©Co i *’Cs. To su najcesce koristeni radionuklidi u
podru¢ju zastite od ionizirajueg zracenja, zbog svojih energija koje nisu dovoljno visoke za
induciranje radioaktivnosti u ozratenom materijalu (tablica 4).

Kao aktivni materijali za ¢vrsti detektor gama-zracenja (plasti¢ni scintilator ili poluvodic)
koriste se elementi visokog efektivnog atomskog broja. Kada elektron iz materijala detektora
reagira s y-zrakom putem fotoelektri¢nog efekta, sva energija predaje se elektronu, a rezultirajuca
kineticka energija je Ey — Eg, gdje je E, energija fotona, hv, a Eg energija vezanja elektrona.
Vjerojatnost interakcije putem fotoelektricnog efekta linearno raste s porastom efektivnom
atomskom broju (Zefr) atoma aktivnog elementa.

Unato¢ niskom efektivnom atomskom broju i oéekivanjima da SiC nije moguée koristiti
kao aktivni poluvodi¢ki materijal za detekciju gama-zracenja, nekoliko autora objavilo je
rezultate istrazivanja u kojima su 4H-SiC detektorom direktno detektirali gama-zracenje [66—69].

Za pracenje odziva Schottkyjeve diode na gama-zracenje, koristeni su sljede¢i kalibracijski

izvori Sekundarnog standardnog dozimetrijskog laboratorij Instituta Ruder Boskovic:

— CIS Biointernational radioterapijski kalibracijski izvor ®Co, A = 14,5 TBq,
Ka/t = 4,49 Gy/h na udaljenosti (engl. source to source distance, SSD) od 1 do 5 m.

— Hopewell Designs standard za zastitu od zracenja °°Co, A = 21.01 GBaq,
Kat = 6,78 mGy/h na SSD = 1m.

— Hopewell Designs standard za zastitu od zradenja *’Cs, A = 505,87 GBq,
Ko/t = 39,86 mGy/h. Koristeni su i dodatnim atenuatorima s atenuacijskim
faktorima 10, 100 i 1000. Ka/t na SSD = 1 m bile su: 4,49, 383,11 i 48,61 uGy/h.
Sve aktivnosti dane su na dan 4. rujna 2020.
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3.6. Odziv detektora na termalne neutrone

Testiranje odziva 4H-SIiC Schottkyjeve diode na termalne neutrone je krajnji cilj
istrazivanja. Odziv na alfa-Cestice pomaze nam razumjeti ponasanje detektora u snopu nabijenih
Cestica, ali prije svega i za kalibraciju detektora. Naime, odzivom detektora na alfa-Cestice

odredene energije vrS$imo energijsku kalibraciju detektora.

Neutronski odziv detektora testiran je na TRIGA Mark Il nuklearnom reaktoru Instituta
Jozef Stefan u Ljubljani, a u okviru NATO-ova SPS projekta e-SiCure. Najveca stabilna
toplinska snaga reaktora je 250 kW. TRIGA reaktori su istrazivacki reaktori i ne koriste se za
proizvodnju elektri¢ne struje. Naziv je dobio iz engleskih rije¢i Training, Research, Isotope
production te naziva tvrtke koja ga je osmislila: General Atomics. To je reaktor s otvorenim
bazenom, hladen vodom. Jezgra reaktora je kruznog oblika promjera 44,2 cm, s 91 poloZzajem u

jezgri za gorivne elemente, 4 upravljacke Sipke 1 viSe polozaja za ozracivanje uzoraka.

Kao gorivo koristi se legura urana i cirkonijevog hidrida, U-ZrH koja je ujedno i
moderator zbog kontakta uranija i cirkonijevog hidrida. Gorivni elementi se drze na gornjoj i
donjoj aluminijskoj mrezi, svaki koji se sastoji od ploCe s rupama za gorivne elemente. Za
ozraivanje uzoraka koriste se za to predvideni utori unutar bazena. Brzina toka neutrona na
polozajima za ozra¢ivanje kreée se u rasponu od 2,6 - 10 ncm? s do 1,94 - 10 n cm? st §to
odgovara brzini kerme u zraku (neutronska kerma) od 4,31 - 10° Gy h'* do 1,82 - 10° Gy h™ [70].
Ovisnost energije neutrona o brzini toka unutar suhe ¢elije reaktora, a iza fisijske ploce, dana je
na slici 15. Osim polozaja u bazenu, za ozra¢ivanje veéih uzoraka i testiranje detektora koristi se
suha ¢elija. Suha Celija je soba za ozraCivanje unutar betonske konstrukcije reaktora, spojena s
reaktorskom jezgrom pomocu grafitne termalizirajuée kolone, ¢iji je presjek priblizno

0,5mx0,5m.
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Slika 15. Neutronski spektar unutar suhe celije iza fisijske plo¢e nuklearnog reaktora TRIGA
Instituta Jozef Stefan, Ljubljana, Slovenija. Crnom linijom oznacen je cijeli spektar neutrona, a
crvenom spektar unutar kadmijeve kutije koja se koristi za filtriranje termalnih neutrona. Spektar
je dobiven Monte Carlo simulacijama. Vertikalnom linijjom oznacena je energija termalnih
neutrona [69,70].

Brzina toka neutrona u suhoj ¢eliji na poloZaju za ozrafivanje detektora iznosi
1,6 - 10" ncm?s?, a brzina toka termalnih neutrona (0-5 eV) iznosi 8,8 - 106 ncm?s? [72].
Brzina toka neutrona direktno je proporcionalna snazi reaktora. Na slici 16 prikazan je reaktorski

bazen s pozicijama za ozracivanje te unutraSnjost suhe Celije.
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Slika 16. Reaktorski bazen s pozicijama za ozra¢ivanje (lijevo) te unutras$njost suhe ¢elije

(desno).

Detektor i pretpojacalo, za vrijeme ozracivanja nalazili su se u suhoj komori, a kablovi za
prijenos signala i za napajanje provedeni su do platforme reaktora, gdje su se nalazile i preostale

elektronicke komponente.

3.7. Metode pripreme tankih filmova

Koristene su dvije metode pripreme tankih filmova: termicko naparavanje i magnetronsko
rasprasenje. Kako je ve¢ ranije spomenuto, za odabir neutronskih konvertera bitan je visok udarni
presjek za termalne neutrone, stabilnost na sobnoj temperaturi, komercijalna dostupnost te
kemijska svojstva, prije svega da materijal nije toksi¢an. Kako se radi o rijetkim izotopima °Li i
198, metode kemijske sinteze nisu razmatrane zbog moguéeg niskog iskoristenja u postupcima

sinteze. Materijali koji su razmatrani su: LiF, 1°B te 1°B4C
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3.7.1. Termicko naparavanje

Termic¢kim naparavanjem, materijal koji treba ispariti zagrijava se na temperaturu iznad
koje je tlak pare materijala visi od tlaka u vakuumskoj komori. Materijal koji se Zeli napariti
stavlja se u ladice od materijala s visokom to¢kom taljenja, kao $to su volfram, tantal ili
molibden, a iznad njih nalazi se supstrat. Ukoliko se naparava vec¢a koli¢ina materijala, koriste se
grija¢i od ranije navedenih materijala u koje se umecu loncié¢i, najées¢e od aluminijevog oksida
ili borovog nitrida. Ladice ili grijaci spajaju se na elektrode te se primjenom elektri¢ne struje na
elektrode, izvorni materijal se zagrijava i povecava se tlak para. Kada tlak para materijala poraste
iznad tlaka para u vakuumskom okruzenju, isparene molekule putuju od izvornog materijala do
podloge na kojoj kondenziraju, kao §to je prikazano na slici 17. Radi homogenosti deponiranog
tankog filma, supstrat se tijekom naparavanja rotira. Brzina naparavanja prati se pomocu

kvarcnog kristala, a kontrolira ja¢inom elektri¢ne struje koja se pusta na elektrodama.

c Vakuumska
komora

/

Supstrat

Nosac supstrata

7 Elektrode

Ladica s /
uzorkom za F:\_rﬁ
naparavanje L

Vakuumska pumpa

Slika 17. Shematski prikaz postupka termalnog naparavanja u vakuumskoj komori.

S obzirom da je tlak para ovisan o temperaturi i tlaku, Sto je viSa temperatura, odnosno
veca struja na elektrodama, veca je brzina naparavanja. Tablice tlaka para kao funkcije tlaka i

temperature za razli¢ite materijale dostupne su u literaturi.
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Za termicko naparavanje koriSten je uredaj za termicko naparavanje Leybold Univex 300

Laboratorija za poluvodice Instituta Ruder Boskovic.

Zbog visoke temperature taljenja, a koja je blizu temperature taljenja grijaca ili ladica od
volframa i tantala, ovom metodom pripreme nije moguée deponirati tanke filmove 1°B ili 1°B4C.
U tablici 5 dan je pregled fizikalnih svojstava materijala koji su razmatrani za deponiranje tankih

filmova.

Tablica 5. Pregled bitnih fizikalnih svojstava materijala za deponiranje tankih filmova i

materijala za zagrijavanje [73].

Materijal ~ Taliste [°C] ([Zugfsg? 1-10°8 mg:rligte Zzll digle trlnat:; Fara [1(?]10_4 .
B 2079 234 1278 1548 1797
BC 2763 2,52 2500 2580 2650
LiF 845 2,64 875 1020 1180
W 3410 19,24 2117 2407 2157
Ta 2996 16,6 1960 2240 2590
Al,03 2072 3,97 ] . 1550

3.7.2. Magnetronsko rasprasenje

Magnetronsko raspraSenje je postupak depozicije para materijala u kojem se stvara
plazma te se pozitivno nabijeni ioni iz plazme ubrzavaju elektricnim poljem prema negativno
nabijenoj elektrodi, tj. meti. Postupak se temelji na rasprasenju materijala, a ukljucuje izbacivanje
atoma iz Zeljenog materijala (mete), te kondenzaciju izbacenih atoma na podlogu, u uvjetima
visokog vakuuma [74]. Ova metoda omogucuje depoziciju tankih filmova na sobnoj temperaturi.
Za razliku od termic¢kog naparavanja, materijal koji se naparava nije potrebno grijati. Kao radni
plin za raspraSenje se koristi plemeniti plin, najées¢e argon, koji se uvodi u vakuumsku komoru
pri snizenom tlaku od 10° do 10 mbar, a &iji su neki atomi ionizirani elektri¢nim izbojem

izmedu elektroda. Izmedu podloge i mete je visoki napon, reda veli¢ine kV, u kojem se ionizirani
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atomi plemenitog plina ubrzavaju prema meti s kojom se kasnije sudaraju. Sudarom dolazi do
raspraSenja, odnosno izbacivanja atoma mete i atoma plazme u kojoj se nalaze elektroni i
ionizirani atomi plemenitog plina i mete. U blizini podloge, plazma se nalazi u jakom
magnetskom polju te iz nje izlaze samo neutralne Cestice jer se ionizirani atomi mete

neutraliziraju atomima iz plazme (slika 18).

Inertni plin—l Podloga Anoda@® L
— Goo00000000000000Q@O00 [r—
tanki film
o] Oo
+ o
Ar oof
°
°e
e %
Meta Katoda (5

Slika 18. Shematski prikaz postupka magnetskog rasprasenja. Rasprasenje se odvija u struji

intertnog plina, naj¢es¢e argona.

Za pripremu tankog filma magnetronskim raspraSenjem u ovom radu koriSten je uredaj za
magnetronsko rasprasenje Kurt J. Lesker CMS-18 Sputtering system te meta od 1°B4C, promjera
76,5 mm, debljine 3,2 mm, vezana indijem na bakrenoj plo¢i. Metu je proizvela tvrtka RHP
Technology (Seibersdorf, Austrija). Maseni udio izotopa '°B je 96%.
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3.8. Odredivanje debljine tankih filmova

Za odredivanje debljine tankog filma koriStene su sljedec¢e metode:

1. Mikroskopija atomskih sila (AFM)

Ova pretrazna mikroskopska metoda temelji se na mjerenju sile izmedu os$trog Siljka
pri¢vri¢enog za savitljivu polugu i povrsine uzorka. Siljak je piezo-kermamicka
piramida visoka 3—6 pum vrsnog radijusa od 15—-40 nm, a po sastavu je SiNs, SiO> i
C-nanotuba. Povrsina uzorka oslikava se vertikalno i lateralno mjerenjem boc¢nog
otklona konzole pomocu opti¢ke poluge. Opticka poluga reflektira lasersku zraku od
konzole. Odbijena laserska zraka udara u pozicijski osjetljivi fotodetektor koji se
sastoji od foto-dioda. Razlike izmedu segmenata foto-detektora signala ukazuju na

polozaj laserske tocke na detektoru, a time i na kutne otklone konzolne ploce.

2. Rutherfordova spektroskopija povratnim rasprsenjem (RBS)

Rutherfordova spektroskopija temelji se na mjerenju koncentracije elemenata u
ovisnosti 0 dubini za teSke elemente u laganom materijalu. Tipi¢no je snop He* iona
energije 2—3 MeV usmjeren okomito na povrsinu uzorka te prodorom u materijal on
deponira energiju u materijalu sudarom s elektronima. Kad se pozitivno nabijeni ion
He" priblizi jezgri atoma, odbit ¢e ga pozitivno nabijena jezgra. Sila odbijanja raste s
masom ciljnog atoma. Mjerenjem energijskog spektra povratnih iona dobivaju se

podaci o sastavu elemenata i njihovoj dubini u uzorku.

3. Elipsometrija

Elipsometrija mjeri promjenu polarizacije svjetlosti koja se odbija od povrSine
uzorka refleksijom i transmisijom i usporeduje ju s dostupnim podacima za pojedini
materijal. Linearno polarizirana ulazna zraka pretvara se u elipticno polariziranu
reflektiranu zraku. Za bilo koji upadni kut veé¢i od 0° i manji od 90°, p-polarizirano
odbijeno svjetlo i s-polarizirano odbijeno svjetlo odrazit ¢e se razlicito. S obzirom da

se temelji na omjeru dviju vrijednosti, metoda je precizna i ponovljiva.
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4. QOdredivanje debljine putem kvarcnog kristala

U vakuumskoj komori uredaja za termi¢ko naparavanje nalazi se uredaj koji prati
frekvencijski odziv kvarcnog kristala tijekom postupka naparavanja. Promjene

frekvencije proporcionalna je debljini materijala deponiranog na povrsini kristala.

5. Odredivanje debljine iz mase, volumena i gustoce

Preciznom analitickom vagom koja je umjerena za vaganje masa od 0,1 mg na vise,
iz mase, povrSine i gustoée deponiranog materijala, moguée je odrediti debljinu
tankih filmova deponiranih na podlogu. Ova metoda koristila se za odredivanje
debljine filmova debljih od 2 um jer se, gore navedenim metodama, u pravilu mogu

odredivati debljine od reda veli¢ine A do 1 pum.

U okviru ovog rada koristen je uredaj za spektrometrije ionskim snopovima Zavoda za
eksperimentalnu fiziku Instituta Ruder Boskovi¢, modularni mikroskop atomskih sila s
pretraznom probom NT-MDT Spectrum Instruments N'tegra Prima, Laboratorija za poluvodice
Instituta Ruder Boskovié, spektroskopski elipsometar Woollam VASE, Laboratorija za optiku i
opticke tanke slojeve Instituta Ruder Boskovi¢ te analiticka vaga Mettler Toledo XA105DU,

Laboratorija za radijacijsku kemiju i dozimetriju Instituta Ruder Boskovic.
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4. Rezultati i rasprava

U ovom poglavlju prikazani su rezultati istrazivanja. Kao prvi korak u razvoju konvertera
termalnih neutrona koriStene su Monte Carlo simulacije za odredivanje njihove optimalne
debljine. Vrijednosti dobivene simulacijama bile su bitne za odredivanje grani¢nih vrijednosti
debljine konverterskog sloja koji su bili pripremani eksperimentalnim metodama pripreme tankih
filmova spomenutim u poglavlju 3.7. Testiran je odziv detektora bez neutronskog konvertera na
alfa-Cestice i gama-zracenje, dok je za odziv detektora na neutrone koristena Schottkyjeva dioda s
pripremljenim konverterima termalnih neutrona. Odziv je analiziran i usporeden s dostupnim

podacima iz literature. Odredena je i uc¢inkovitost detektora na alfa-Cestice i neutrone.

4.1. Monte Carlo simulacije

Monte Carlo simulacije su skup matematickih modela i algoritama koje se temelje na
generiranju skupa sluéajnih brojeva, § € [0, 1]. Uzimajuci u obzir statisticke (deterministicke)
zakljuCke, u Monte Carlo algoritmima rjeSenje matematickog problema dobiva se procjenom
parametra distribucije, obi¢no srednje vrijednosti ili odredene funkcije parametra. Najcesce je
rije¢ o matematickim modelima c¢ija se rjeSenja ne mogu odrediti analiticki, ali koriste se 1 za
provjeru rezultata dobivenih analitickim ili drugim metodama.

Osnovni koncept metode datira iz 18. stoljeca, kada je francuski znanstvenik Georges-
Louis Leclerc, Comde de Buffon predstavio metodu bacanja igle za proracun broja m, 1777.
godine [74,75]. Ideja upotrebe slu¢ajnih brojeva datira iz 1930. (Enrico Fermi), ali metoda dobiva
naziv 1 intenzivnije se pocinje koristiti 1946. godine (Stanislaw Marcin Ulam, John von
Neumann, Nicholas Metropolis) [77]. Oni su ju koristili za rjeSavanje problema difuzije neutrona
u fisibilnim materijalima. Dobila je ime po kockarnicama u Monte Carlu. S razvojem racunala,
dodatno se intenzivira i upotreba Monte Carlo simulacija. Danas je u upotrebi u razli¢itim
podru¢jima znanosti: od numericke matematike, fizikalne kemije 1 statistiCke fizike, sve do
razvoja poluvodica, ra¢unalne grafike i financija. U racunalnoj industriji koristi se gotovo u svim
racunalnim igrama za predvidanje protivnikovog sljedeéeg poteza ili reakcije. Koristi se i u
racunalnim simulacijama procesa koji ukljucuju neki element slu¢ajnosti, poput difuzije neutrona

iz nuklearnog reaktora.
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Svaki matematicki model u Monte Carlu simulacijama odvija se po istom uzorku:
— odredivanje domene ulaznih podataka
— generiranje ulaznih podatke iz domene
— deterministi¢ka racunica koristenjem ulaznih podataka

— racunanje srednje vrijednost svake pojedine racunice

Prednosti Monte Carlo simulacija su tocnost koja se poboljSava sa svakom dodanom
slu¢ajnom tockom te se ona moze lakSe generalizirati na viSedimenzionalne integrale. Njihov

nedostatak je spora konvergencija s povecanim brojem tocaka.

Prijenos Cesti¢nog zracenja (zraCenje nastalo raspadom odredene jezgre ili ubrzavanjem
Cestica u magnetskom 1ili elektricnom polju) je fizicki fenomen prijenosa energije u obliku
elektromagnetskog zracenja. Na Sirenje zracenja kroz medij utje€u procesi apsorpcije, emisije 1
rasprSenja. Prijenos neutrona je prouCavanje pokreta i interakcija neutrona s materijalima. U
nuklearnim reaktorima nalaze se neutralne (neutroni i fotoni) i nabijene Cestice (elektroni, alfa-
Cestice, teski ioni), koje se prenose kroz sustav nuklearnog reaktora. Boltzmannova transportna
jednadzba jest integro-diferencijalna jednadzba za jednocesticnu neravnoteznu funkciju
raspodjele sustava mno$tva Cestica. MatematiCki se transport Cestica moze izraziti

Boltzmannovom jednadZbom, opéenito slijedeci izvode od [77,78]:

1 0 _ R ~
at = 4.1
(—v(E) at+Q V+Etot(r,E,t))1/J(r,E,Q,t) s(rE,Q,t) (4. 1)

o 19 o A y o
s vremenskim ¢lanom, &) 3T ¢lanom slobodnog strujanja (translacija), {1 - V, ¢lanom nestajanja

faznog prostora (apsorpcija), Zio¢(r, E,t), ¢lanom izvora s(r,E,Q,t) i ¥(r,E,Q,t) kutnom
distribucijom toka Cestica.

Monte Carlo metode prijenosa Cestica koriste Se za transport neutralnih i nabijenih Cestica.
Budu¢i da su interakcije nabijenih Cestica s materijom kontinuirane, integracije za proracun staza
Cestica se diskretiziraju i izvode na gustoj mrezi (ovisno o energiji ¢estica i1 pripadaju¢em opsegu
interakcije 1 stopa interakcije), stoga je metoda racunski vrlo zahtjevna. To¢nost simulacije moze

se znacajno poboljsati u usporedbi s deterministickim kodovima, posebno u slucajevima cestica
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visoke energije i malih kutova detekcije, relativistickih pristupa ili Cestica niskih energije kratkog
dometa.
Za obje vrste Cestica koje se prenose, nabijene i neutralne, u Monte Carlo simulacijama,
dogada se gubitak populacije Cestica na nekoliko putanja karakteristicnih za pojedine Cestice,
pogotovo jer rezultati Monte Carlo simulacija ovise o dobivanju zadovoljavajuée statistike.
Najjednostavniji pristup odrzavanja stabilne populacije Cestica je implicitno tretiranje nestanka
Cestica: umjesto prekida povijesti prijenosa Cestica, potrebno je prilagoditi njegovu tezinu prema
omjerima nestanka i ukupnog poprecnog presjeka reakcije, te pokrenuti alternativnu reakciju. To
se moze kontrolirati interno dodjeljivanjem gornje i donje granice tezine, tj. vaznosti dijelova
modela faznog prostora (prostor, energija, kut), gdje dolazi do cijepanja ako Cestica s tezinom W
ulazi u fazni prostor s gornjom granicom tezine Wyp < W ili se usmjerava ako je njegova tezina
niza od grani¢ne vrijednosti male tezine Wiow > W. NajceSce, redukcijski parametri definirani su za
prostorni dio faznog prostora, bilo za mrezastu geometriju superponiranu modelnoj geometriji ili
prilagodavanjem vaznosti pojedinacnim geometrijskim tijelima geometrije modela (vaznost
¢elija). Ovo tezine mogu se mogu dobiti iterativnim postupcima koriste¢i Monte Carlo
simulacije:
— ,,bodovanje* simuliranih gustoc¢a Cestica 1 izraCunavanje tezina kako bi se upravljalo
gustocom Cestica, ali zadrzavajudéi isti rezultat [80]

— izracun vaznosti polja, uCestalim ugadanjem tezina razlicitih podrucja faznog prostora
s obzirom na zeljeni rezultat. Drugim rije¢ima ako Cestica prolazi fazni prostor A prije
nego Sto udari u detektor, njezine tezinske granice su prilagodene. To se ucestalo

prilagodava za Citav lanac faznih prostora E —. .. B — A [81].

Druga metoda je izvodenje pribliznog deterministickog izracuna za odredivanje
ogranicenja tezine preko vrednovanje doprinosa Cestica na temelju udaljenosti od neke tocke.
Kao vjerojatnost da bi Cestica dala rezultat za jako mali detektor, osjetljivost detektora je
dodijeljena ovisnosti o radijalnom bodovanju. Uvodenje tezina takoder omogucéava jednostavnost
analize poremecaja (perturbacija). Za svaki od ranije spomenutih transportnih koraka, umjesto
izvorne raspodjele p(x) varijable x, moze se primijeniti alternativna raspodjela p'(x) te prilagoditi

tezina preko Wp.
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Buduéi da se poremecaji smatraju zanemarivim, povijest Cestica se nastavlja i itav niz
tezina, izmijenjenih i neizmijenjenih, tretiraju se jednako, ali njihovi doprinosi se ocjenjuju
odvojeno [82].

Trenutno postoje mnogi raCunalni programi za odredivanje transporta cestica u
materijalima. Pojavom jeftinih rac¢unalnih stanica, Monte Carlo simulacije transporta Cestica
rutinski se koriste ne samo u istrazivanjima ve¢ i u komercijalne svrhe. S obzirom na probleme s
fisijskim reaktorima, racunalni programi se takoder mogu razdvojiti tako da mogu modelirati
probleme mnozenjem cestica ili ne. Za simulacije fisijskog reaktora koriste se sljede¢i programi:
MCNP[83], TRIPOLI[84], SERPENT, KENO i OpenMC. Za probleme u zastiti od ionizirajuceg
zraCenja te simulacije koriStenjem razliitih vrste Cestica koriste se MCNP6.2 [83], EGSnrc,
FLUKA [85], PHITS i GEANT4 [21]. Najcesce koristeni programi su MCNP [83], GEANT4
[21] i FLUKA [85]. Za jednostavnije simulacije, kao $to su gubici energije u materijalima, koristi
se i SRIM [86] s jednostavnim korisni¢kim suc¢eljem koje ne zahtijeva znanje programiranja.

Da bismo predvidjeli optimalnu debljinu konvertera napravljene su Monte Carlo
simulacije. Simulacije prikazuju prolazak cestica kroz odredene materijale, te se njima ra¢una
koliko se energije prenese materijalu. Koristena su dva Monte Carlo programa: MCNP6.2 (Monte
Carlo N — Particle Transport Code) i SRIM (Stopping and Range of lons in Matter) [85,86].
Koristenje SRIM-a intuitivno je te se ulazni podaci upisuju putem grafickog sucelja. Kod
MCNP6.2 nesto je kompleksniji 1 zahtijeva dobro definirane ulazne parametre 1 nuzno je osnovno

poznavanje programiranja. Korisnik stvara ulaznu datoteku koja sadrzi sljedece informacije:

— geometrija uzorka koji se simulira
— opisi materijala
— karakteristika izvora

— trazeni tipovi odgovora odnosno zapisa (engl. tally)
Format ulazne datoteke je specifican te mora sadrzavati tri glavne sastavnice:

— Kkartica Celije — koristi se za definiciju oblika i vrste materijala
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— Kkartica povrsine — definira granice u prostoru koje se koriste za stvaranje celija
(sfere, kvadri, cilindri, ravnine)
— kartica podataka — definira izvore, materijale i druge informacije potrebne za

rjeSavanje problema

Dobro i detaljno definirane kartice unutar ulazne datoteke, osnovni su preduvjet za dobro

izvrSene simulacije.

Domet i ionizacijska svojstva nabijenih Cestica izracunati su pomoc¢u programa SRIM-a.
Izradunate ionizacijske raspodjele nabijenih Gestica koje su produkti reakcija ®Li(n,a)*H i
B(n,a)’Li prikazane su na slici 19. Dobiveni domet alfa-¢estica i *H u °LiF iznosi 5,82 i
32,50 pm, dok dobiveni domet alfa-Gestica i ‘Li u °B4C iznosi 3,14, odnosno 1,58 pm (3,89,

odnosno 1,78 um za reakciju u osnovnom stanju).

! I ! I ' 1 ' ! ! I ! 1
B,C - 'Lj,
80 4 .
0,84 MeV
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®
:a_z‘ 60 B4C - a, ]
(@]
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20 | LIF - o LiF - °H, 2,73 MeV -
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0 l l 1 \ L l L 1 L ] L | s l
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Slika 19. Braggove krivulje za reakcije ®Li(n,a)*H i 1°B(n,a)’Li dobivene simulacijama u SRIM-

u.
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Faktor ucinkovitosti detekcije termalnih neutrona Schottkyjevom diodom, e, ovisi 0
debljini sloja konvertera, kao i o aktivnoj povrsini pojedinog SBD-a. Ciljana debljina konvertera
je ona s najvec¢om ucinkovitos¢u detekcije. Pod pretpostavkom da je ucinkovitost detekcije
poluvodickog detektora za nabijene Cestice blizu 100%, rezultirajuca ucinkovitost detekcije u

ovom ¢e slucaju biti u skladu s relativnom neutronskom osjetljivoscu [88].

Simulacijama izvedenim s MCNP6.2 programom, racunata je depozicija energije alfa- i
tricijevih Cestica u aktivnom volumenu SiC pomoc¢u F6 zapisa (F6 tally, prosje¢na depozicija
energije u definiranoj celiji). Omjer signala i razlucivosti sustava snazno su povezani s
depozicijom energije reakcijskin produkata u SiC. Simulacije su se izvodile s razli¢itim
debljinama neutronskih konvertera. Detektor je modeliran kao kvadar dimenzija 1 mm x 1 mm s
neutronskim konverterima ®LiF i 1°B4C na povrsini aktivnog dijela SiC debljine 25 pm. Za svaku
debljinu i vrstu konvertera napravljena je zasebna simulacija. U simulacijama je koristen tockasti
izvor neutrona, usmjeren prema konverteru. Vanjski medij bio je ambijentalni zrak. Slika 20
prikazuje depoziciju energije alfa-Gestica emitiranih iz 6LiF i 1°B4C (s energijama od 2,05 i 1,47
MeV) i tricija emitiranog iz ®LiF u ovisnosti o debljini odabranih konvertera. Zbog ograni¢enja
prijenosa tezih estica u MCNP6.2, maksimalna energija depozicije ‘Li &estica iz reakcije

B (n,a)’Li nije simulirana.
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epitaksijalnom sloju SiC — MCNP6.2 simulacije. (a) prikazuje maksimalnu energiju depozicije

alfa-Gestica nastalih reakcijom °B(n,a)’Li. (b) i (c) prikazuje maksimalnu energiju depozicije

Zestica nastalih reakcijom ®Li(n,a)°H.

Rezultati simulacija pokazuju da se maksimalna energija depozicije laksih Cestica tricija

postize sa znatno debljim filmom neutronskog konvertera, $to je bilo i oc¢ekivano. Rezultati

SRIM i MCNP6.2 simulacija pokazuju da se maksimalna energija depozicije s °B4C

neutronskim konverterom moze posti¢i s debljinom tankog filma u rasponu od 2,6 do 3,14 um. S

druge strane, za neutronski konverter od °LiF, maksimalna energija depozicije moze se postici s

tankim filmom debljine 33 um. Tablica 6 pokazuje dobru korelaciju izmedu podataka dobivenih

simulacijom za oba koristena Monte Carlo programa.
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Tablica 6. Korelacija podataka dobivenih Monte Carlo simulacijama.

Simulirana debljina neutronskog konvertera za
Monte Carlo najveéi domet Cestica

program ou SHu au Liu
®Li(n,a)®H °Li(n,a)®’H °B(n, a)’Li  °B(n, a)Li

MCNP6.2 5,8 um 33 um 2,6 um -

SRIM 3,14 um i 1,58 um i
5,82 um 32,5 um 3.80 um" 178 um*

* za reakcijsku granu u osnovnom stanju

4.2. Elektri¢na karakterizacija koristenih Schottkyjevih dioda

U ovom istrazivanju koriStene su Schottkyjeve diode sljedecih dimenzija epitaksijalnog
(aktivnog) sloja: 1 mm x 1 mm x 25 um, 2 mm x 2 mm x 25 um i 3 mm x 3 mm x 25 um. S
obzirom da je debljina epitaksijalnog sloja ista za sve tri koriStene diode, u daljnjem tekstu

referirat ¢e se samo na povrsinu aktivnog sloja.

Prije 1 nakon samog testiranja diode u snopu ionizirajueg zracenja, provjerena je
kvaliteta pripremljenih Schottkyjevih dioda preko strujno-naponskih (I-V) i kapacitivno-
naponskih (C-V) mjerenja. Sve odabrane Schottkyjeve diode pokazuju izvrsne ispravljacke
karakteristike 1 imaju slicne elektricne karakteristike. Zbog preglednosti, elektricne karakteristike
za diodu svake aktivne povrsine, bit ¢e prikazane na zasebnim slikama. Na slikama 21- 23
prikazane su I-V i C-V karakteristike za tri Schottkyjeve diode. 1z grafickih prikaza vidljivo je da

ozracivanje nije unijelo nikakve promjene elektrickih svojstava diode.
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Slika 21. Izmjerene elektri¢ne karakteristike Schottkyjeve diode s aktivnom povr§inom od 1 x 1

mm? prije i nakon ozra¢ivanja na sobnoj temperaturi: (a) 1-V karakteristika i (b) C-V
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Slika 22. Izmjerene elektricne karakteristike Schottkyjeve diode s aktivhom povrSinom od

2 x 2 mm? prije i nakon ozra¢ivanja na sobnoj temperaturi: (a) |-V Karakteristika i (b) C-V

karakteristika.
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Slika 23. Izmjerene elektri¢ne karakteristike Schottkyjeve diode s aktivnom povrSinom od 3 x 3

mm? prije i nakon ozra¢ivanja na sobnoj temperaturi: (a) |-V karakteristika i (b) C-V

karakteristika.

Mjerenjem strujno-naponske karakteristike diode provjeravaju se ispravljacka svojstva

Schottkyjeve diode. S obzirom da dioda radi u reverznom modu, pri negativnom primijenjenom

naponu na diodu, struja curenja je niska, tj. zanemariva, nakon ¢ega u propusnoj polarizaciji

dolazi do eksponencijalnog rasta struje. Koriste¢i izraze (4.2) i (4.3), iz 1-V karakteristika diode,

dobivamo parametre diode, prikazane u tablici 7: faktor idealnosti, visinu potencijalne barijere i

serijski otpor. Koriste¢i izraz (4.6), iz C-V Karakteristika diode dobivamo koncentraciju

slobodnih nosioca naboja.
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Tablica 7. Karakteristike Schotkyjevih dioda dobivene mjerenjem 1-V i C-V karakteristika.

Schottkyjeva Faktor V|S|'r-1a Serijski Koncentracija slobodnih
dioda idealnosti potencijalne otpor () nosioca naboja (cm)
barijere (eV)
1x1 Prile 1,010 1,61 45 4,4 - 10"
mm*  Nakon 1,015 1,58 48 4,4 - 101
2xo  Prije 1,003 1,64 35 4,0-10%
mm®  Nakon 1,080 1,55 65 4,2 - 104
3x3  Prije 1,017 1,60 28 4,7 -10%
mm®  Nakon 1,027 155 28 4,7-10%

Ozracdivanje dioda dozama ionizirajueg zracenja koriStenim u ovom radu nije unijelo
nikakve promjene u elektri¢na ili ispravljacka svojstva koristenih Schottkyjevih dioda. Dobivene

karakteristike Schottkyjevih dioda u korelaciji su s onima iz literature [89].

4.3. Priprema neutronskih konvertera

4.3.1. Konverteri °LiF pripremljeni termi¢kim naparavanjem

Za termi¢ko naparavanje koristen je °LiF (Sigma-Aldrich, CAS: 14885-65-5, 95%
izotopa ®Li) Materijal je zagrijavan u lon¢i¢ima od aluminijevog oksida koji se nalazio unutar
grijaca od tantala. Tlak unutar vakuumske komore za vrijeme naparavanja odrZavan je u rasponu
od 10° do 10° mbar. Tanki filmovi °LiF deponirani su na aluminijskoj (AIMgSi0,5) podlozi
debljine 0,5 mm, promjera 10 mm te staklenoj (Na2O x CaO x 6 SiO) podlozi debljine 1,4 mm,
promjera 20 mm. Pripremljeni su tanki filmovi na aluminijskoj podlozi debljine: 1,4, 2,94, 3,96,
7,24, 9,12, 9,8 i 26,54 um te na staklenoj podlozi debljine 1,4 um. Tanki film debljine 9,8 um
koriSten je samo za odredivanje linearnosti odziva detektora pri razlicitoj snazi detektora. Na slici
24 prikazani su pripremljeni neutronski konverteri od °LiF. Debljina tankog filma najmanje
debljine odredena je elipsometrijom. Debljina tankih filmova od 2,94 i 3,96 um odredena je

Rutherfordovom spektrometrijom povratnim rasprSenjem. Za vrijeme naparavanja, debljina rasta
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filma kontrolirana je putem kvarcnog kristala unutar uredaja za termicko naparavanje. Debljine

ostalih filmova (od 7,24 um na vise), odredene su preko mase i volumena.

| l\“
> QL;\l’ F

&
Q =

Slika 24. Pripremljeni tanki filmovi od ®LiF na podlozi od aluminija (desno) te dodatnoj podlozi

od pleksiglasa (lijevo).

Na slici 25 prikazan je profil i slika povrSine tankog filma °LiF debljine 1,4 pm mjeren
mikroskopom atomskih sila. S obzirom da se metodom mogu mijeriti debljine uzoraka do 100 nm,
ova metoda koristena je samo radi odredivanja hrapavosti dobivenog tankog sloja SLiF dobivenog

termi¢kim naparavanjem.

— Profile 1
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Slika 25. Slika povrsine (lijevo) i profil (desno) tankog filma ®LiF dobiveni metodom
mikroskopije atomskih sila.
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4.3.2. Konverteri 1°B4C pripremljeni magnetronskim raspragenjem

Pripremljena su tanki filmovi na aluminijskoj podlozi i podlozi od silicija debljine: 1,0,
1,4, 2,01 3,0 um. Aluminijska podloga bila je veli¢ine 20 mm x 20 mm x 0,4 mm, a silicijska 40
mm x 20 mm x 1 mm. Na slici 26 prikazani su konverteri termalnih neutrona pripremljeni
magnetronskim rasprasenjem. Tako pripremljeni konverteri ucvrséeni su na podlogu od

pleksiglasa te postavljeni iznad same Schottkyjeve diode za ozracivanja u nuklearnom reaktoru.

Slika 26. Pripremljeni tanki filmovi od 1°B4C na podlozi od aluminija i silicija, dobiveni

magnetronskim rasprasenjem.

4.4. Odziv detektora na alfa-Cestice

Da bi se mogla povezati energija nepoznatih Cestica s izlazom signala iz viSekanalnog
analizatora, potrebno je napraviti energijsku kalibraciju. Energijska kalibracija radi se pomocu
monoenergetskih Cestica poznate energije. Za tu svrhu koriste se pojedina¢ni ili mijeSani alfa-

izvori. Energije alfa-izvora kre¢u se u rasponu od 3 do 8 MeV. Osim energijske kalibracije, alfa-
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Cestica se provjerava i linearna ovisnost detektora o energiji te faktor uc¢inkovitosti detekcije alfa-

éestica.

Odziv detektora na alfa-Cestice napravljen je uporabom detektorskog sustava koji je
prikazan na slici 27. Sva mjerenja napravljena su u vakuumskoj komori pri snizenom tlaku od 1
mbar (slika 27 dolje). Visekanalni analizator Cestica daje ovisnost energije detektiranog pulsa o
kanalu. Za broj Cestica po kanalu, a zbog uvrijeZenosti naziva, ovdje ¢e se ponekad Koristiti i

engleski naziv counts per channel (cps).

debljine 2 mm nalazi se alfa-izvor 2*Am.
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Na slici 28 prikazan je odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? razli¢itim
alfa-izvorima, a kako je objaSnjeno ispod slike. Ovdje je prikazan samo odziv jedne Schottkyjeve
diode jer je, kao Sto ¢e kasnije biti pokazano, odziv svih dioda isti i on se samo skalira prema
povrsini diode. Na slici su prikazani svi karakteristicni maksimumi koriStenih radioizotopa, te svi
maksimumi izotopa kéeri ?2Th. Kao §to je vidljivo iz slike 28.c., odziv je linearan za cijeli

raspon energija osim za energiju 2*2Po (tablica 4 i slika 14) od 8784 keV.
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Slika 28. (a) Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? mijesanom izvoru alfa-
Zestica (Z°Pu, 2Am, 2*Cm) i (b) odziv iste diode referentnom izvoru ?28Th. (c) Linearna

regresijska analiza za odziv diode alfa-Cesticama razli¢ite energije.

Koristeni su sljedeéi izvori alfa-cestica: “8Gd (Emax=3271 keV), ?®Th (Emax Njegovog
radioaktivnog lanca = 5340, 5423 , 5685, 6050, 6288, 6778 i 8784 keV), 2**Pu (Emax=5499 keV),
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239Py (Emax=5157 keV), 2*Am (Emax=5486 keV) i 2**Cm (Emax=5805 keV). Na grafu je prikazana
I energija od 8784 keV kako bi se pokazao nelinearan odziv Schottkyjeve diode za energije za
koje je domet u silicijevu karbidu veéi od debljine epitaksijalnog sloja Schottkyjeve diode.
Razlog za smanjenu ucinkovitost detektora za energiju 2*?Po od 8,8 MeV je debljina
epitaksijalnog sloja Schottkyjeve diode. Naime simulacijama u Monte Carlo kodu SRIM [85,89],
dobiveno je da domet alfa-Cestica energije 6,8 MeV u silicijevom karbidu iznosi 24,6 um, a
domet alfa-Cestica energije 8,8 MeV iznosi 37,7 um. Dakle, pokazan je linearan odziv
Schottkyjeve diode, odnosno detektora za energijski raspon od 3,3 MeV do 6,8 MeV, tj. po
cijelog debljini epitaksijalnog sloja. Faktor u¢inkovitosti detekcije alfa-Cestica Schottkyjevom
diodom u vakuumu iznosi 100% $to znaci da dioda detektira sve Cestice koje upadnu na aktivnu
povrsinu detektora. Faktor uginkovitosti dobiven je koristenjem izvora 2Pu i 2Am aktivnog
promjera 25 mm, $to je viSestruko veée od aktivne povrSine detektora. Iz tockastih alfa-izvora
ovaj podatak nije moguée izracunati zbog geometrije.

Razvoj Schottkyjeve diode za detekciju nuklearnih materijala po¢eo je s diodom aktivne
povrsine detektora 1 x 1 mm?2. Kako je bilo jasno da odziv diode raste s povrsinom, napravljene
su ukupno tri Schottkyjeve diode vec¢ih aktivnih povrSina. Istrazivanjima na veéim povrSinama
bio je cilj istraziti linearni odziv skaliranjem veli¢ine detektora te provjeriti do koje dimenzije
detektora utjecaj Suma nije znacajan.

Slika 29 prikazuje odziv tri Schottkyjeve diode, aktivne povriine 1 x 1 mm?, 2 x 2 mm? i
3 x 3 mm? na izvor alfa-Gestica >*!Am promjera 25 mm. Alfa-izvor velike povriine koristen je
kako bi se utjecaj geometrije na odziv Schottkyjeve diode sveo na najmanju moguéu mjeru.
Mijerenja su napravljena u vakuumu, a vrijeme mjerenja iznosilo je 3600 s. Dobiveni spektri svih
Schottkyjevih dioda imaju karakteristican maksimum, koji pripada alfa-raspadu 2**Am energije
5,486 MeV. Utvrdena je gotovo savrSena linearnost za odziv Schottkyjevih dioda razli¢itih

velidina na alfa-Gestice.
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Slika 29. Odziv tri koristene Schottkyjeve diode, aktivnih povrsina 1 x 1 mm?2, 2 x 2 mm?i 3 x 3

mm? na izvor alfa-¢estica 2**Am.

Pokazano je da odziv Schottkyjeve diode na alfa-Cestice ne pada s poveéanjem aktivne
povrsine. Najbolje postignuta energijska rezolucija koriStenog detektorskog sustava, a koja je
izraunata iz vrijednosti pune $irine na pola maksimuma (FWHM), iznosi 3% za energiju 2*:Am
od 5486 keV i 3,3% za energiju 1*8Gd od 3183 keV. Dobivena energijska rezolucija sli¢na je
prethodno objavljenim rezultatima [91-94]. Dobiveni rezultati u skladu su s dosad objavljenim
rezultatima testiranja odziva ove poluvodicke diode na alfa-Cestice.

Osim ve¢ ranije spomenutih Schottkyjevih dioda koje su koristene u ovoj disertaciji,
napravljeno je i mjerenje odziva polupropusne Schottkyjeve diode aktivne povriine 2 x 2 mm? na
alfa-cestica **Am. Debljina Ni Schottkyjevog kontakta kod te diode iznosi 15 nm, dok kod
ostalih dioda debljina Schottkyjevog kontakta iznosi 70 nm. Zbog ¢injenice da se Schottkyjev
kontakt nalazi izmedu epitaksijalnog sloja Schottkyjeve diode i snopa ionizirajuceg zracenja,
ispitana je ovisnost debljine Ni o odzivu diode na alfa-cestice. Odziv polupropusne Schottkyjeve
diode nije pokazao razli¢it odziv u odnosu na druge koristene Schottkyjeve diode iste aktivne

povrsine, niti bo broju detektiranih Cestica, niti po razlu¢ivanju diode (slika 30).
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Slika 30. Odziv polupropusne diode na izvor alfa-zracenja 2**Am. Vrijeme integracije iznosi
3600 s.

lako polupropusna dioda ima tanji gornji Schottkyjev kontakt u odnosu na standardnu
Schottkyjevu diodu (15 nm za polupropusnu, odnosno 70 nm za standardnu) nije uocena

promjena u odzivu diode.

4.5. Odziv detektora na termalne neutrone

Nakon S§to su magnetronskim rasprasenjem 1 termickim naparavanje pripremljeni
konverteri termalnih neutrona te obja$njen odziv detektora na alfa-Cestice i gama-zracenje
napravljena su testiranja na neutrone u nuklearnom reaktoru. Neutronska testiranja ukljucivala su
sljedece: odziv na razliCitu snagu reaktora, odziv na razliCite vrste 1 razliite debljine neutronskih

konvertera te odziv na razlicite aktivne povrsine Schottkyjeve diode.
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4.5.1. Ovisnost Schottkyjeve diode o snazi reaktora

Kako bi se utvrdila linearnost odziva detektora na razli¢itu brzinu toka neutrona, testiran
je odziv detektora za razli¢ite snage reaktora. KoriStena je Schottkyjeva dioda aktivne povrsine
2 x 2 mm? s neutronskim konverterom od °LiF debljine 9,8 pum. Koristene snage detektora bile
su: 25, 50, 100, 180 i 250 kW, a odziv Schottkyjeve diode prikazan je na slici 31.
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Slika 31. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? s konverterom termalnih
neutrona °LiF debljine 9,8 pm na razli¢itu snagu reaktora, odnosno na razli¢itu brzinu toka
neutrona. Prikazana je ovisnost snage reaktora o ukupnom broja detektiranih dogadaja Cestica

iznad energije od 500 keV.

Schottkyjeva dioda aktivne povrsine 2 x 2 mm? s konverterom termalnih neutrona °LiF,
debljine 9,8 um pokazuje izvrsnu linearnost odziva na snagu reaktora, odnosno na brzinu toka
neutrona. Schottkyjeve diode vece aktivne povrsine, kao i kombinacije s razli¢itim debljinama i
vrstama neutronskih konvertera, pokazuju sli¢an odziv, tj. zadrzana je linearnost odziva o brzini

toka neutrona. U tablici 8 prikazana je brzina toka svih neutrona te termalnih neutrona (0-5 eV) u
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suhoj ¢eliji nuklearnog reaktora TRIGA Instituta Jozef Stefan u Ljubljani. Kako je spomenuto u
poglavlju 2.1.4, za reakcije od interesa °B(n,o)’Li, ®Li(n,a)*H, bitni su neutroni energije 0,025
eV, odnosno termalni neutroni. Analiza rezultata i karakteristi¢nih energijskih maksimuma biti ¢e

obradena kasnije.

Tablica 8. Brzine toka neutrona u suhoj celiji Instituta Jozef Stefan pri razli¢itim snagama

reaktora [72].

P [KW] drot [N cm? 5] ¢osev [N cm? s71]
0 0 0
25 1,6 - 10° 1,8 -10°
50 3,2-10° 3,5-10°
100 6,4 - 10° 6,0 - 10°
180 1,2 - 107 6,3 - 10°
250 1,6 - 10’ 8,8 - 10°

4.5.2. Testiranja u polju neutrona s LiF konverterom termalnih neutrona

Kao $to je ve¢ ranije opisano u tekstu, pripremljeni su konverteri termalnih neutrona od
®LiF. To su tanki filmovi na aluminijskoj podlozi debljine: 1,40, 2,94, 3,96, 7,24, 9,12, 9,80 i
26,54 um.

S obzirom na pokazanu linearnost odziva detektora na alfa-zracenje, detektorski sustav
kalibriran je samo jednim alfa-izvorom, 2*!Am. Detektorski sustav postavljen je u reaktorskoj
hali, od ¢ega se u suhoj ¢eliji nalazi pretpojacalo i vakuumska komora s Schottkyjevom diodom i
neutronskim konvereterom, a ostatak detektorskog sustava nalazi se na reaktorskoj platformi.
Nakon ukljucivanja reaktora i postizanja snage od 250 kW, neutroni razli¢itih energija iz
nuklearnog reaktora usporavaju se u termaliziraju¢oj koloni te oni dolaze do Schottkyjeve diode
ispred cije aktivne povrSine je postavljen tanki sloj neutronskog konvertera na podlozi od
aluminija, stakla ili silicija. Neutroni prolaze kroz podlogu sa zanemarivim gubitkom energije te
sudjeluju u veé ranije opisanim nuklearnim reakcijama s materijalom u konverteru te na
Schottkyjevu diodu dolaze nabijene Cestice koje detektira detektorski sustav. Pokazano je da
nema utjecaja podloge na odziv detektora oa su sva daljnja testiranja napravljena s detektorima

na podlozi od aluminija.
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Ocekujemo dva energijska maksimuma, jedan za alfa-Cestice energije 2050 keV i drugi za

tricij energije 2730 keV, a prema reakciji:

®Li+ &n > 3H + 4He Q =4736 keV

Slika 32 prikazuje odziv detektora aktivne povrsine 1 x 1 mm? sa Sest neutronskih

konvertera od °LiF, na neutronsko zracenje iz nuklearnog reaktora. Kao $to je vidljivo na slici 32,

Schottkyjeva dioda koriStena kao detektor termalnih neutrona bez neutronskog konvertera (odziv

se nalazi uz samu apscisu) ne pokazuje gotovo nikakav odziv na termalne neutrone, stoga je za

ucinkovitu detekciju termalnih neutrona potreban konverter.

°LiIF 1 x 1 mm?

8 . —
- —— 1.4 mm 2050 2730
7F 2,94 ym
L ——— 3,96 um
6 L——7,24 ym
| — 9,12 ym
S 26,54 ym R2

[ —— bez konvertera
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B
|

Energija (keV)

2000

Slika 32. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 1 x 1 mm? na termalne neutrone pri snazi

reaktora od 250 kW. Isprekidanim vertikalnim linijama oznacene su energije oc¢ekivanih

dogadaja, odnosno energije alfa-Cestica i tricija koji nastaju nuklearnom reakcijom ®Li(n,o)*H.

Ljubicastom bojom oznacen je odziv detektora bez neutronskog konvertera. Podru¢ja R1, R2 i

R3 objasnjena su u tekstu.
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Interpretacija dobivenih spektara nije trivijalna. Naime iako bismo mozda ocekivali da
nam energije nabijenih Cestica koje nastaju gore navedenom reakcijom odgovaraju energijama
maksimuma, to ovdje nije slucaj za sve debljine tankog filma. Na kraju gibanja nabijene Cestice
koje detektiramo, biljeZi se najvise ionizacija. Analiziramo li najtanji konverter, onaj debljine 1,4
um i analiziramo ga koristeéi rezultate dobivene Monte Carlo simulacijama (domet o u °LiF - 5,8
um i domet *H u ®LiF — 33 pum), primijetit éemo da bi veéina nastalih nabijenih &estica trebala
pro¢i kroz konverter i zaustaviti se u epitaksijalnom sloju Schottkyjeve diode. Na slici 32
mozemo primijetiti tri razli¢ita podrucja u kojima dolazi do pojave energijskih maksimuma: 1100
— 1500, 1500 — 2000 i 2400 — 2750 keV). Podrucje najvise energije mozemo pripisati ¢esticama
tricija. Krivulja je gausijanska, maksimum je jasno definiran, a trenutak kada je sva energija
deponirana u epitaksijalnom sloju odgovara energiji tricija za navedenu reakciju. Drugo podruéje
odgovara energiji alfa-Cestica te uz aproksimaciju Braggove krivulje takoder mozemo zakljuciti
da trenutak kada je sva energija deponirana u epitaksijalnom sloju odgovara energiji alfa-Cestica
koje nastaju ®Li(n,0)*H reakcijom. Prvo podrugje nije dovoljno jasno. lako je ranije spomenuto da
rezolucija detektora nije dovoljno dobra za spektroskopska mjerenja, nije realno za ocekivati da
je cijelo podru¢je od 1100 — 2000 keV posljedica deponirane energije alfa-Cestica. Isto tako, vrlo
vjerojatno postoji cijeli niz drugih moguéih dogadaja (nuklearnih reakcija u samom konverteru i
epitaksijalnom sloju Schottkyjeve diode) koje u ovom trenutku nije moguce razjasniti.
Promatraju¢i Braggovu krivulju za depoziciju energije tricija, postoji moguce objasnjenje da se
kroz cijeli energijski raspon upravo ova energija postupno deponira.

Promatramo li deblje konvertere, primje¢ujemo kako prvo podrucje raste, a druga pada:
debljina sloja se povecava i sve manje alfa-Cestica maksimalne energije prolazi kroz konverterski
sloj. Pri debljini konvertera od 7,24 um vise ne vidimo kraj Braggove krivulje za alfa-Cestice ve¢
se drugo podrucje spaja s tre¢im, odnosno s onim koje je pripisano triciju. To odgovara nasSim
pretpostavkama jer bi se pri toj debljini sve Cestice maksimalne energije trebale deponirati u
konverterskom sloju. Analizom odziva Schottkyjeve diode s konverterom najvece debljine
primje¢ujemo samo jednu regiju i nju, u kombinaciji s Monte Carlo simulacijama, s velikom
sigurno$éu mozemo pripisati triciju koji nastaje u ®Li(n,a)*H. Prva regija kontinuirano raste kroz
sve debljine konvertera te se pri odzivu najdebljeg konvertera moze primijetiti vrlo visok plato.
Amplituda maksimuma koji je pripisan triciju, visa je do amplitude maksimuma koji je pripisan

alfa-Cesticama jer se tezim alfa-Cesticama energija deponira interakcijama u manje koraka u
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usporedbi s lakSim tricijem. S obzirom da u najdebljem konverteru dolazi do potpune depozicije
energije alfa-Cestica u slogu neutronskog konvertera, ne postoji izrazeni maksimum veé se
polagani gubitak energije kroz debljinu tankog filma manifestira visokim platoom. Ovakva

interpretacija spektra ve¢ je zabiljeZena ranije u literaturi [95,96].

Na slici 33 prikazan je odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? na termalne
neutrone. Koristeni su ®LiF konverteri termalnih neutrona. Kao $to smo i o¢ekivali, detektor ove
aktivne povrsine je dao vrlo sli¢ne rezultate, kojima je pokazana linearnost u odzivu na razlicite

aktivne povrSine detektora.
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Slika 33. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? na termalne neutrone pri snazi
reaktora od 250 kW. Isprekidanim vertikalnim linijama oznacene su energije ocekivanih
dogadaja, odnosno energije alfa-estica i tricija koji nastaju nuklearnom reakcijom ®Li(n,a)*H.
Ljubic¢astom bojom oznacen je odziv detektora bez neutronskog konvertera. Podrucja R1, R2 i

R3 objasnjena su u tekstu.
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Na slici 34 prikazan je odziv Schottkyjeve diode aktivne povrine 3 x 3 mm? na termalne
neutrone. Koristeni su ®LiF konverteri termalnih neutrona. I ovdje su dobiveni o¢ekivani rezultati
te je pokazana ocekivana linearnost odziva na razliCite aktivne povrSine detektora, potvrdujuéi

korelaciju koju smo dobili pri mjerenju odziva Schottkyjeve diode na alfa-Cestice.
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Slika 34. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 3 x 3 mm? na termalne neutrone pri snazi
reaktora od 250 kW. Isprekidanim vertikalnim linijama oznacene su energije o¢ekivanih
dogadaja, odnosno energije alfa-Cestica i tricija koji nastaju nuklearnom reakcijom °Li(n,o)*H.
Ljubic¢astom bojom oznacen je odziv detektora bez neutronskog konvertera. Podru¢ja R1, R2 i

R3 objasnjena su u tekstu.

Koristenje Schottkyjeve diode najvece aktivne povrSine bilo je i najzahtjevnije jer

dolazimo do rubnih vrijednosti za povrsinu Schottkyjevih dioda pripremljenih na ovaj nacin
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(veli¢ina diode utjece na kapacitet diode, struje curenja i sl.) Bitno je istaknuti da u diodama
koriStenim u ovom radu nije doslo do narusSavanja I-V i CV karakteristika Schottkyjevih dioda s

povecanjem povrsine (kao $to je prikazano slikama 21-23).

Kvantificiranje rezultata mjerenja kroz ucinkovitost detektora (Schottkyjeva dioda i
neutronski konverter) obradit ¢e se nakon interpretacije dobivenih spektara s konverterom

termalnih neutrona od °B.C.

4.5.3. Testiranja u polju neutrona s °B4C konverterom termalnih neutrona

Za razliku od odziva Schottkyjeve diode s konverterom termalnih neutrona od °LiF, pri
interpretaciji odziva Schottkyjeve diode s konverterom termalnih neutrona od °B4C, ovdje
oc¢ekujemo Cetiri energijska maksimuma. Dva za transmutaciju u pobudenom i dva za
transmutaciju u osnovnom stanju. Za reakciju u pobudenom stanju, ofekujemo maksimum za
jezgru ’Li energije 0,84 MeV i jedan maksimum za alfa-Gestice energije 1,47 MeV. Ova
reakcijska grana zastupljena je 94%. Za reakcijsku granu u osnovnom stanju ocekujemo
maksimum za jezgru ‘Li energije 1,02 MeV i jedan maksimum za alfa-cestice energije 1,78 MeV.
S obzirom na zastupljenost ove reakcijske grane od 6%, postoji mogucnost da oba reakcijska
produkta nece biti vidljiva u spektru odziva detektora. Reakcijske jednadzbe u za obje grane

prikazane su jednadZbama:

JLi+ 3He Q = 2792 keV (osnovno stanje)

2B + gn - {
010 JLi* + 4He Q = 2310 keV (pobudeno stanje)

(4.4)

Slika 35 prikazuje odziv detektora aktivne povrSine 3 x 3 mm? s &etiri neutronska

konvertera od 1°B4C, na neutronsko zraéenje iz nuklearnog reaktora.

Usporedimo li amplitude maksimuma iz spektra za konverterski sloj od SLiF i one iz
spektra za konverterski sloj od °B4C, uoavamo da je broj detektiranih &estica po sekundi veéi
kod °B4C (omjer maksimuma amplituda je otprilike 65:40). Razlog leZi u ¢injenici $to najveéa
amplituda kod SLiF pripada laksim &esticama tricija (3 Da), a kod °B4C najve¢a amplituda
pripada alfa-Gesticama (4 Da). Dakle, kao $to je veC ranije objasnjeno kod laksih Cestica ili

jezgara, energija se deponira u viSe koraka.
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Slika 35. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 1 x 1 mm? na termalne neutrone pri snazi
reaktora od 250 kW. Isprekidanim vertikalnim linijama oznacene su energije o¢ekivanih
dogadaja, odnosno energije alfa-¢estica i jezgre ’Li koji nastaju nuklearnom reakcijom
B(n,a) Li. Ljubi¢astom bojom oznaéen je odziv detektora bez neutronskog konvertera. Podruéja

R1, R2 i R3 objasnjena su u tekstu.

Kao i kod °LiF, krenut éemo s analizom najtanjeg konvertera, onog debljine 1,4 pm i
analizirati ga koristeéi rezultate dobivene Monte Carlo simulacijama (domet o u °B4C — 3,1 um i
domet °Li u °B4C — 1,6 um; za reakciju u osnovnom stanju dometi su 3,89 i 1,78 pm). Odabir
debljina konvertera napravljen je tako da bi vecina nabijenih Cestica trebala proc¢i kroz konverter 1
zaustaviti se u epitaksijalnom sloju Schottkyjeve diode. Ponovno primje¢ujemo tri razlicite regije
u kojima se javljaju energijski maksimumi: 400 — 850, 850 — 1500 i 1500 — 1800 keV). Analizom
odziva diode, nalazimo oba reakcijska produkta za reakciju u pobudenom stanju te jedan

reakcijski produkt za reakciju u osnovnom stanju. Zbog niske zastupljenosti reakcije u osnovnom
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stanju (6%) te zasjenjenosti ostalim Cesticama koje nalazimo u tom dijelu energijskog spektra,
nije moguce razluditi jezgru ‘Li energije 1,02 MeV. Zanimljivo je za istaknuti da je omjer
amplitude maksimuma, kojeg pripisujemo alfa-Cesticama u osnovnom i pobudenom stanju,
odgovara omjeru zastupljenosti pojedinih reakcija (6 i 94%). Povecanjem debljine konverterskog
sloja, energijski maksimum alfa-cestica zasjenjuje onaj od jezgre 'Li te je za odekivati da bi
daljnjim povecavanjem debljine sloja bio vidljiv samo jedan maksimum i to onaj za alfa-Cestice
energije 1,47 MeV, a u konacnici nakon daljnjeg povecavanja sloja on bi atenuirao sve Cestice
nastale transmutacijom konverterskog materijala. Ovdje ne primje¢ujemo porast amplitude
energijskog maksimuma za alfa-Cestice u ovisnosti o debljini konverterskog sloja, kao $to je to

bio slu¢aj s amplitudom maksimalne energije tricija u konverteru od °LiF.

Na slici 36 prikazan je odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? na termalne
neutrone. Koristeni su °B4C konverteri termalnih neutrona. Dobiveni o&ekivani rezultati te je

pokazana ocekivana linearnost odziva na razlicite aktivne povrSine detektora.
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Slika 36. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 2 x 2 mm? na termalne neutrone pri snazi
reaktora od 250 kW. Isprekidanim vertikalnim linijama oznacene su energije o¢ekivanih
dogadaja, odnosno energije alfa-Gestica i jezgre ’Li koji nastaju nuklearnom reakcijom
B (n,a)’Li. Ljubi¢astom bojom oznacen je odziv detektora bez neutronskog konvertera. Podrucja

R1, R2 1 R3 objasnjena su u tekstu.

Na slici 37 prikazan je odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 3 x 3 mm? na termalne
neutrone. Koristeni su 1°B4C konverteri termalnih neutrona. Kao §to smo i o¢ekivali, detektor ove
aktivne povrSine je dao vrlo sli¢ne rezultate kao 1 prethodne dvije aktivne povrSine detektora,

kojima je pokazana linearnost u odzivu na razlicite aktivne povrSine detektora.
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Slika 37. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povrsine 3 x 3 mm? na termalne neutrone pri snazi

reaktora od 250 kW. Isprekidanim vertikalnim linijama oznacene su energije o¢ekivanih

dogadaja, odnosno energije alfa-Gestica i jezgre ’Li koji nastaju nuklearnom reakcijom

10B(n,0)'Li. Ljubi¢astom bojom oznaden je odziv detektora bez neutronskog konvertera. Podrudja

R1, R2 1 R3 objasnjena su u tekstu.

Na slici 38 prikazani su odzivi Schottkyjevih dioda s oba konvertera, °LiF i °B4C,

najvecih koristenih debljina, ali s razli¢itom aktivnom povrSinom Schottkyjevih dioda.
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Broj gestica po sekundi
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Slika 38. Usporedba odziva Schottkyjevih dioda razli¢itih povrsina aktivnog sloja konvertera s

oba koristena konvertera najvecih debljina tankog filma pri snazi reaktora od 250 kW.

Za vecinu debljina tankog sloja konvertera odziv sve tri koriStene aktivne povrSine

Schottkyjevih dioda je proporcionalan povrsini i u granicama je Poissonove statistike. Na slici 39

prikazan je odziv svih koriStenih detektorima sa svim konverterima termalnih neutrona koristenih

u ovoj disertaciji o ukupnom broju registriranih dogadaja po jedinici vremena 1 po jedinici

povrsine. Integriran je ukupni broj registriranih dogadaja od 500 do 2800 keV [8,34].

78



- o 1x1mm?
g0 XM S
2000 X< mm —
g I A 3 X3 mm? g
S 1500 + & -
-'(Bl -
1000 | —
3 I a®
5 500 1 a -
m O | 1 | 1 | 1 1 L 1 1 1 1
0 5 10 15 20 25 30
N °LiF debljina (um)
b 1300 B T T I ! I ' 1 | _
E 1200 F 5 Ix1mm’ 5
u (- 2 Y -
", 1100 [ © 2x2mm2 5 a i
8 1000 [ A 3x3mm é i
% 900 | e -
8 800 | h
'§' 700 % -
m 600 | 1 | i 1 " 1 i 1

1,0 1,5 2,0 2,5 3,0
10 ..
B,C debljina (um)

Slika 39. Ovisnost debljine tankog sloja konvertera SLiF i 1°B4C za razli¢ite aktivne povrsine
Schottkyjevih dioda o ukupnom broju registriranih dogadaja po jedinici vremena i po jedinici

povrsine, pri snazi reaktora od 250 kW.

Za sve debljine tankog sloja konvertera °LiF primjeéuje se dobro slaganje s razli¢itom
povriinom Schottkyjeve diode. Za konverter pripremljen od 1°B4C, a za debljine filma od 2 i 3
um, primjecuje se neslaganje odziva s povrSinom detektora. Zbog nemoguénosti razlikovanja
signala niZih energija od Suma, odnosno signala koji se mogu pripisati gama-zracenju, nije
moguce integrirati registrirane dogadaje niZih energija od 500 keV. Integracijom dogadaja nizih

energija, odziv raste nerazmjerno s ocekivanim odzivom za dogadaje nizih energija.
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4.6. Uéinkovitost detektora

Ucinkovitost detektora pokazuje njegovu stvarnu mogucnost detekcije. Kao S$to je
spomenuto ranije, najve¢a moguca ucinkovitost detektora u kojemu je aktivni materijal poluvodic
silicijev karbid, a koji se temelje na indirektnoj detekciji, iznosi 4,5%. Kao $to je pokazano u
poglavlju 4.5, aktivna povrSina Schottkyjeve diode ne ovisi o njegovoj u¢inkovitosti. U tablicama
9 i 10, prikazane su dobivene osjetljivosti i ucinkovitosti za Sve tri aktivne povrsine
Schottkyjevih dioda. Zbog boljeg prikaza rezultata u tablici 9, prikazane su samo osjetljivosti po

jedinici povrsine, a u tablici 10 u¢inkovitosti koristenih Schottkyjevih dioda.

Tablica 9. Osjetljivost Schottkyjevih dioda razli¢itih veli¢ina aktivnog sloja za termalne

neutrone.

Osjetljivost [broj Cestica s™! / n cm™2s71]
Konverter Debljina [pm]

1x1mm? 2 X 2 mm? 3 x 3 mm?
SLiF 1,4 6,30 - 10° 6,20 - 105 6,30 - 10°
SLiF 2,94 1,42 -10* 1,44 -10* 1,46 - 10
SLiF 3,96 1,81-10* 1,74 - 10* 1,76 - 10
SLiF 7,24 2,45 -10* 2,77 -10% 26110
SLiF 9,12 3,14 - 10* 3,27 -10* 293-10*
SLiF 26,54 4,73 -10* 4.65-10* 4,67 -10*
10B,C 1 1,23 -10* 1,29 -10* 1,36 - 10
10B,C 1,4 1,70 - 10* 1,69 -10* 1,84 -10*
10B,C 2 1,81-10* 1,85-10* 1,97 - 10*
10B,C 3 206 -10% 207 -10* 22410

Vrijednost osjetljivosti proporcionalna je ucinkovitosti jer je brzina toka neutrona za

ozraCivanje sve tri aktivne povrsine Schottkyjevih dioda bila jednaka.
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Tablica 10. Ucinkovitost detekcije termalnih neutrona poluvodickim detektorom, Schottkyjevom
diodom, u kojem je kao aktivni materijal SiC. Veli¢ina aktivnog sloja iznosi

Immx1mmx25um,2mmx2mmx25umi3 mm x3mm x 25 um.

Ucinkovitost [%]

Konverter Debljina [pm]

1x1mm? 2 x2mm? 3 x 3 mm?
SLiF 1,4 0,63 0,62 0,63
SLiF 2,94 1,42 1,44 1,46
SLiF 3,96 1,81 1,74 1,76
SLiF 7,24 2,45 2,77 2,61
SLiF 9,12 3,14 3,27 2,93
SLiF 26,54 4,73 4,65 4,67
g,C 1 1,23 1,29 1,36
g,C 1,4 1,70 1,69 1,84
g,C 2 1,81 1,85 1,97
og,C 3 2,06 2,07 2,24

Najveéa udinkovitost postignuta je koriste¢i °LiF debljine 26,54 um kao konverter
termalnih neutrona u kombinaciji sa Schottkyjevom diodom povrsine aktivnog sloja 1 x 1 mm? i
iznosi 4,73%. Zbog linearnog odziva diode razli¢itih povrSina aktivnog sloja, osjetljivost po
jedinici povrSine te osjetljivost statisticki su usporedivi za sve tri diode. Rezultati koji su dobiveni
tijekom ovog istrazivanja su nedvojbeno pokazali u¢inkovitost SiC poluvodickog detektora uz
primjenu konvertera za detekciju termalnih neutrona. Efikasnost koja je dobivena u samom je
vrhu do sad u literature objavljenih rezultata za ovaj tip detektora. Konverterski sloj pripremljen
magnetronskim rasprasenjem °B4C pokazao se kao losiji izbor od ®LiF, unato¢ visestruko veéem

udarnom presjeku za termalne neutrone °B. Najveéa postignuta udinkovitost koriste¢i taj

konverter iznosi 2,24%, a u kombinaciji sa Schottkyjevom diodom aktivne povrsine 3 x 3 mm?
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Kod ®LiF konvertera pripremljenog termi¢kim naparavanjem, uo¢ava se veéi porast uéinkovitosti
detekcije s povecanjem debljine konverterskog sloja. Isto tako, ucinkovitost ocekivano raste kroz
cijelu debljinu sloja jer je debljina konverterskog sloja manja od najve¢eg dometa Cestica koje
nastaju reakcijom ®Li(n,0)*H. Kod konverterskog materijala °B4C postignuta je debljina koja je
ve¢a od maksimalnog dometa &estica koje nastaju reakcijom °B(n,a)’Li (za reakciju u

pobudenom stanju koja je zastupljena 94%).

4.7. Odziv SiC detektora na gama-zracenje

Odziv SiC detektora na gama-zracenje nije dovoljno istrazen te su okviru ove doktorske

disertacije napravljena istraZivanja odziva SiC Schottkyjevih dioda na gama-zracenje.

Kako bismo mogli mjeriti odziv detektora na gama-zracenje bilo je potrebno smanjiti
utjecaj elektronickog Suma na najmanju mogucu mjeru. Odziv detektora na gama-zracenje
nalazio se u niskom dijelu spektra, odnosno na kanalima niskih energija. Dobivena je raspodjelu
signala na niskoenergijskom kraju spektra koji odgovaraju djelomi¢no deponiranoj energiji
fotona za ionizaciju, ali iznad granice elektronickog Suma za sva provedena gama-zracenja.
Gama ozrac¢ivanja napravljena su u zraku, pod kontroliranim okoli$nim uvjetima (T = 18,3 — 19,4
°C, p=992,1 — 1001,7 hPa). Fotoni visoke energije ne mogu se zaustaviti u epitaksijalnom sloju
SiC (25 um), stoga dobro definirani spektralni vrh u obliku Gaussove krivulje nije vidljiv u

energijskom spektru fotona.

Schottkyjeve diode ozratene su s dva razli¢ita gama-izvora, ®°Co i ¥'Cs te razli¢itim
brzinama kerme u zraku. Dobiveni rezultati prikazani su na slici 40. Ozra¢ivanje Schottkyjevih
dioda ve¢om brzinom kerme u zraku rezultira manjim brojem detektiranih dogadaja po kermi u
zraku nego ozracivanje detektora manjom brzinom kerma u zraku. Odsjecak za sve krivulje je bio
0, a nagibi krivulja 12860 mGy™ za sliku 37a, 11007 mGy* za sliku 37b te 5004 mGy* za sliku
40c.
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Slika 40. Odziv Schottkyjeve diode aktivne povriine 2 x 2 mm? na: (a) izvor *3'Cs aktivnosti
505,9 GBq, (b) izvor ®Co aktivnosti11,5 GBq i (c) izvor 60Co aktivnosti 14,5 TBq.

Linearni dozni odziv Schottkyjeve diode uocava se za jaci i slabiji izvor ®°Co. Medutim,
razli¢iti nagibi krivulja sugeriraju da zrac¢enje nizom brzinom kerme u zraku rezultira stvaranjem
vise parova elektron-supljina po kermi u zraku nego visa brzina kerme u zraku. Isto ponasanje
primijeceno je za Schottkyjeve diode s aktivnom povrsinom 1 x 1 mm? i 3 x 3 mm?, ali radi
preglednosti ovdje su predstavljena samo mjerenja s 2 x 2 mm? Schottkyjevom diodom. lako
Schottkyjeva dioda pokazuje linearni odziv na dozu dok je izloZen visokoj brzini doze, kao $to je
prikazano na slici 40c, treba spomenuti da je detektor u zasicenju, $to ¢e biti objasnjeno kasnije.
Linearni odziv SiC detektora na kermu u zraku opisan je ranije u literaturi [67], ali ne i linearni
odziv na brzinu doze [97]. lako je pokazano da je detektor osjetljiv na gama-zratenje, nije
moguce razlikovati signale visoke pulsne snage, dobivene Schottkyjevom diodom, prema energiji
gama-zracenja. Izvori %°Co i ¥’Cs uglavnom se koriste za gama-ozra¢ivanija, ali oni su takoder i
beta emiteri (tablica 4). Medutim, sva ozra¢ivanja gama-zrakama provodila su se kroz debeli sloj

PMMA tako da beta Cestice nisu mogle do¢i do Schottkyjeve diode intenzitetom koji bi imao
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znaCajan utjecaj na rezultate. Schottkyjeva dioda bi se mogla koristiti kao detektor gama-

zracenja, ali njezina donja granica detekcije bila bi prili¢no visoka - iznad 0,5 mGy / h.

Schottkyjeva dioda aktivne povriine 2 x 2 mm? je ozradivana istom kermom u zraku pri
¢emu se mijenjala brzina kerme u zraku, a kako je prikazano na slici 41. Zbog vremena
razlu¢ivanja detektora (vrijeme koje je detektoru potrebno da vrati normalno stanje nakon
registracije pulsa) tipican radioloski detektor ¢e se zasititi u poljima zracenja visokog intenziteta.
To znaci da detektor nece registrirati svaki dogadaj nakon praga zasi¢enja odnosno saturacije. Za
ulazne doze vece od 15,29 mGy / min, dolazi do zasi¢enje Schottkyjeve diode. Za brzine kerme u
zraku manje od 15,29 mGy / min, detektor izlazi iz zasi¢enja i prikazuje konstantan odziv, koja
definira gornju granicu detekcije. Detektorski sustav koriSten u ovoj disertaciji, ogranicen je

minimalnim vremenom odziva viSekanalnog analizatora, stoga ne moze ucinkovito zabiljeziti

impulse krace od 500 ns.
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Slika 41. Odziv Schottkyjeve diode s aktivnom povrsinom od 2 x 2 mm? u polju zracenja *°Co
aktivnosti 14,5 TBqg. Dioda je ozrad¢ivana kermom u zraku od 50 mGy dok je brzina kerme u

zraku bila u rasponu od 2,96 do 91,36 mGy / min.
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Isporucena kerma u zraku za sva zra¢enja prikazana na slici 41 bila je 50 mGy. Za istu
dozu, odziv Schottkyjeve diode nije stalan dok se nalazi u zasi¢enju. Kada je brzina doze pala
ispod 15,29 mGy / min (zasjenjeno plavom bojom na slici 41), odziv Schottkyjeve diode nije

ovisio o brzini doze i zadrzao je konstantan odziv s relativnom standardnom devijacijom + 2,7%.

Testiran je odziv Schottkyjeve diode na $irok raspon brzina doze i rezultati pokazuju da je
mjerni raspon detektora za gama-zracenje s energijama od 662 keV, 1,17 MeV i 1,33 MeV od 0,5
mGy / h - 917 mGy / h. Sli¢no kao i u prethodnom poglavlju, testiran je odziv razli¢itih povrsina
Schottkyjeve diode, ovaj puta na gama-zracenje. Slika 42 prikazuje odziv tri razliite veli¢ine
Schottkyjevih dioda (1 x 1 mm? 2 x 2 mm?i 3 x 3 mm?) na gama-zra¢enje. MoZe se primijetiti

da je gama-odziv po cijeloj povrsini diode dobar.
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Slika 42. Odziv Schottkyjevih dioda tri razli¢ite aktivne povrsine (1 X 1 mm?, 2 x 2 mm?i 3 x 3
mm?) izvorima gama-zracenja (a) **’Cs i (b) °Co . Punom linijom prikazana je linearna

prilagodba toc¢aka za tri Schottkyjeve diode ve¢ spomenutih aktivnih povrsina.
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Medutim, osjetljivost Schottkyjeve diode s najve¢om aktivhom povrS§inom se smanjuje,
§to nije bio slufaj za odziv detektora na alfa-Cestice (slika 29). Mozemo primijetiti da je
koeficijent determinacije, R?, niZi nego §to je u slu¢aju odziva na alfa-Gestice. To se pripisuje
razlici u koli¢ini deponirane energije u epitaksijalnom sloju Schottkyjeve diode za alfa-i gama-
zrac¢enje. Zbog male debljine epitaksijalnog sloja i depozicije energije gama-zracenja, ne postoji
dobra korelaciju odziva Schottkyjeve diode. Moguce rjeSenje moglo bi biti izrada 4H-SiC
detektora s debljim epitaksijalnim slojem, kao Sto je sluc¢aj kod radioloskih detektora od

germanija visoke ¢isto¢e kod kojega je aktivni sloj debljine nekoliko centimetara [13].
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5. Zakljucak

U sklopu ove doktorske disertacije uspjesno je razvijen konverter za u¢inkovitu detekciju
termalnih neutrona.

Neutroni se ne mogu detektirati direktno, ve¢ preko nabijenih Cestica koji nastaju
interakcijom neutrona s materijalom. Za nastanak nabijenih Cestica, najceS¢e transmutacijom,
moze se koristiti sami medij detektora ili konverter — pretvarac. Detekcija je moguca plinskim
proporcionalnim detektorima gdje je medij kao medij ujedno i konverter, scintilacijskim
detektorima gdje su konverteri sastavni dio scintilacijskog materijala, bilo u molekulskoj

strukturi, bilo kao necistoce te poluvodi¢kim detektorima uz koristenje konverterskog sloja.

Zbog nestasice materijala koji su se ranije koristili kao aktivni materijali za detekciju
neutrona, a pri tome se prvenstveno misli na ®He, grupe koji se bave istrazivanjem detektora
okrecu se istrazivanju novih materijala. Tu je trenutno najeksponiraniji silicijev karbid, odnosno
njegov politipni oblik 4H. Siroki energijski procijep, dobra &vrstoc¢a, dobra toplinska vodljivost,
otpornost na zraenje I mala struja curenja najvaznija su svojstva silicijeva karbida kao

neutronskog detektora.

Pri odabiru konvertera najvaznije je da barem jedan element njegove molekulske strukture
ima velik udarni presjek za termalne neutrone. Zbog dostupnosti, fizikalnih i kemijskih svojstava,
najéesée koriSteni materijali su oni koji sadrze izotope °Li i °B. Kao konverterski materijal za
termalne neutrone ovdje su koristeni ®LiF i °B4C. Monte Carlo simulacijama moZe se odrediti
optimalna debljina tankog sloja neutronskog konvertera. KoriStena su dva Monte Carlo koda za
transport Cestica: MCNP6.2 (Monte Carlo N — Particle Transport Code) i SRIM (Stopping and

Range of lons in Matter).

Detektorski sustav sastojao se od Schottkyjeve diode, konvertera, izvora istosmjerne
struje, izvora visokog napona, pretpojacala, pojacala, viSekanalnog analizatora (analogno-

digitalni konverter) te prijenosnog racunala.

Elektricnom karakterizacijom pripremljenih Schottkyjevih dioda pokazano je da diode
imaju izvrsne ispravljacke sposobnosti te da se one ne naruSavaju ozra¢ivanjem dozama do 5 Gy.

Pokazane su dobre elektri¢ne karakteristike kroz faktor idealnosti i serijski otpor.

87



Proucdavana su dva tipa konvertera. Konverter termalnih neutrona od ®LiF pripremljen je
termickim naparavanjem na podlogama od stakla i aluminija. Debljine konverterskog sloja
iznosile su 1,40, 2,94, 3,96, 7,24, 9,12, 9,80 i 26,54 um. Konverter termalnih neutrona od *°B,4C
pripremljen je magnetronskim raspraSenjem na podlogama od aluminija i silicija. Debljine

konverterskog sloja iznosile su 1,0, 1,4, 2,01 3,0 um.

Napravljeno je detaljno testiranje odziva Schottkyjeve diode na alfa-Cestice, a koriSteni su
alfa-izvori raspona energija od 3,3 do 8,8 MeV. Pokazan je linearni odziv za sve tri koriStene
Schottkyjeve diode duz cijelog epitaksijalnog sloja, odnosno do energije od 6,7 MeV. Energijska
rezolucija Schottkyjeve diode iznosi 3% za energiju >**Am od 5486 keV i 3,3% za energiju **¢Gd
od 3183 keV. Faktor u¢inkovitosti detekcije alfa-Cestica iznosi 1 (100%).

Osim testiranja odziva detektora na alfa-Cestice te odziva na termalne neutrone,
napravljeno je i testiranje odziva Schottkyjeve diode na gama-zracenje. lako se smatra da zbog
debljine epitaksijalnog sloja i prodornosti gama-zracenja, 4H-SiC Schottkyjevom diodom se ne
moze detektirati gama-zracenje, ovdje je pokazano da se, uz izolaciju elektroni¢kog Suma, moze
detektirati i gama-zracenje. U epitaksijalnom sloju zaustavi se samo frakcija Cestica, ali je njihov
odziv linearan s dozom i brzinom doze za izvore zradenja °°Co i ¥'Cs. Upravo zbog samo
djelomi¢nog deponiranja energije u aktivnom poluvodi¢kom sloju, odziv Schottkyjeve diode nije
linearan s povecanjem aktivne povrSine epitaksijalnog sloja. Rezultati pokazuju da je mjerni
raspon detektora za gama-zracenje s energijama od 662 keV, 1,17 MeV i 1,33 MeV od 0,5 do
917 mGy / h.

Za testiranje odziva detektora na termalne neutrone koristena je suha celija nuklearnog
reaktora TRIGA Mark II Instituta Jozef Stefan u Ljubljani. Analizirani spektri energijskog odziva
detektora pokazuju prisutnost svih ocekivanih nabijenih Cestica nastalih transmutacijama u
detektorskom sloju. Odziv detektora linearan je s povecanjem aktivne povrSine detektora te
snagom reaktora, odnosno brzinom toka neutrona. Najbolja ucinkovit detektorskog sustava pri
koristenju °LiF kao konvertera termalnih neutrona iznosi 4,73%, a pri koristenju °B4C kao
konvertera termalnih neutrona, iznosi 2,06%. Dobiveni rezultati u odli¢noj su korelaciji s

rezultatima dobivenim Monte Carlo simulacijama te rezultatima ranije objavljenim u literaturi.

Dakle, konverter za ucinkovitu detekciju termalnih neutrona uspjeSno je razvijen.

Uginkovitiji konverter je dobiven termi¢kim naparavanjem °LiF, a njegova debljina iznosi
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26,54 um. Koristi se neposredno uz povrsinu epitaksijalnog sloja 4H-SiC Schottkyjeve diode.
Osjetljivost odziva na neutrone, dobivena s ovakvim detektorskim sustavom uz koristenje 4H-
SiC diode, usporediva je s trenutnim postignu¢ima u istrazivanju ove vrste poluvodickih
detektora, a posebno imajuéi u vidu vrlo male dimenzije takvih detektora u usporedbi s plinskim

proporcionalnim detektorima.

Istrazivanja se mogu nastaviti u smjeru detaljnijeg razumijevanja odziva konverterskog
sloja 1°B4C te smanjenju elektroni¢kog $uma kako bi se mogli integrirati registrirani dogadaji

energija nizih od 400 keV.
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