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Reaktor AX52050-S 5 kW produkcji SEKI Technotron Corp. oraz dyspersyjny,
konfokalny spektrometr mikroramanowski Nicolet Almega XR zostaly zakupione
w ramach projektu SPO WKP dziatanie 1.4.3 , Nanotechnologia zlozonych powtok
dla specjalnych zastosowan medycznych i przemystowych”.



1. Abstrakt

W IFJ PAN wytworzono struktur¢ diamentu polikrystalicznego na 2” podktadzie
krzemowym o grubosci 2 mm w reaktorze CVD produkcji Seki Technotron. Srednia
grubos¢ utworzonej warstwy wynosi 118.9 um. W celu zbadania witasciwosci
termoluminescencyjnych naswietlono struktur¢ dawkami z zakresu 0.25 - 60 Gy,
stosujac aparat Theratron 780E ze zroédtem Co-60. Sygnat TL mierzono planarnym
czytnikiem detektorow termoluminescencyjnych. Prébka charakteryzuje sig
rozrzutem czulo$ci na poziomie 280%. W widmie termoluminescencyjnym
zaobserwowano 2 wyrazne piki w temperaturze 96°C, 220°C. W przedziatach dawek
0.25 — 2 Gy oraz 20 — 60 Gy stwierdzono liniowa zalezno$¢ od dawki, po anilacji
probki w temperaturze 400°C czulo$¢ zmniejszyta sig.

2. Stan obecny wiedzy

Zjawisko luminescencji zostalo odkryte w 1663 przez Sir Roberta Boyle'a, ktory
podobno zauwazyl migoczace $wiatto pochodzace z diamentu umieszczonego na
nagim ciele.

Zjawiskiem termoluminescencji [6] nazywamy emisj¢ fotondw $wiatla z zakresu
widzialnego generowana przez dostarczenie energii do probki przez ogrzewanie.
Ciato, ktore emituje promieniowanie uprzednio zostalo poddane naswietlaniu (w polu
promieniowania fotonow lub korpuskularnego). Diugos$¢ fali emitowanego $wiatta
jest charakterystyczna dla danego materialu. Rejestrujac liczbe emitowanych
kwantow w funkcji przyrostu temperatury probki otrzymujemy tzw. krzywa
termoluminescencyjna, w ktorej mozna wyrozni¢ kilka pikéw. W wyniku badan
wlasciwosci termoluminescencyjnych diamentu [5] stwierdzono, ze gldwne piki
termoluminescencyjne wystgpuja w zréoznicowanym zakresie temperatur: np. dla
naswietlan Cs-137 w zakresie 240 - 310°C.

Stwierdzono znaczny wplyw $wiatla na ksztatt krzywej termoluminescencyjnej [4].
Natomiast fading (zanik sygnatu termoluminescencyjnego w czasie) byt rézny dla
réznych probek [7]. Zalezno$¢ amplitudy piku od dawki ma charakter roznorodny
1 niestety ulegajacy zmianie w zalezno$ci takich czynnikow jak np. anilacja probki.

3. Opis stosowanej aparatury

a. Planarny czytnik detektorow termoluminescencyjnych wykonany w IFJ PAN.
Zasada dziatania planarnego czytnika detektorow termoluminescencyjnych [5]
przedstawia si¢ nastepujaco:

Ogrzewany liniowo detektor emituje kwanty promieniowania o maksimum
w zakresie 500 nm [10], ktore rejestrowane sa przez kamer¢ CCD z matryca
o rozdzielczosci 640 x 480 linii chtodzona ogniwem Peltier’a. Przy stosowanej
geometrii pomiarowej (odleglos¢ kamera detektor 10 cm) wymiary piksela
obrazu wynosza 0.548 x 0.651 mm. Tto pomiarowe wynosi 48 /piksel +/- 1.8.
Przed przystapieniem do pomiaréw sprawdzono liniowo$¢ grzania detektora
oraz podana warto$¢ narastania temperatury 10°C/s. Z danych na rysunku 1
wynika, ze w rzeczywisto$ci w przedziale temperatur 80 — 260°C predkos¢
narastania utrzymuje si¢ w przedziale 13 — 16°C/s, natomiast w przedziale 260 —
350°C 10 -12°C/s.
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Rys. 1. Zalezno$¢ temperatury grzejnika czytnika planarnego od czasu

b. Theratron 780E

Polikrystaliczng struktur¢ diamentowa wytworzona w IFJ PAN naswietlano przy
zastosowaniu zrodta Co-60 zamontowanego w aparacie terapeutycznym Theratron
780E. Obecna (1.06.08) aktywnos¢ zrodta izotopowego Co-60 wynosi 200 TBq.
Standartowo naswietlano strukture diamentowa w odlegtosci 80 cm +/-0.5 mm
(odlegtos¢ zrédto — powierzchnia stotu) w polu 20 x 20 cm. Podawane wartosci
dawki sg wartoscig dawki w wodzie.

Ponizej (rys.2) przedstawiono rozkltad dawki promieniowania zmierzona
detektorami Tl w fantomie wykonanym z PMMA dla pola 20 x 20 cm
naswietlonym dawka 1 Gy [3] oraz rozktad izodoz (rys. 3). Kolejne stopnie
szaro$ci (rys. 3) lub koloréow (rys. 2) okreslaja obszary o jednakowej wartosci
mocy dawki. Izodozy wykreslono co 50 mGy. Pomiarow dokonano przy
zastosowaniu detektorow TLD naswietlonych dawka 1 Gy.
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Rys. 3. Rozktad izodoz w fantomie PMMA dla pola 20 x 20 cm [3].
Zaznaczony okrag jest typowa pozycja probki diamentowej w trakcie
naswietlania.

Z rozkladu izodoz na rysunku 3 oraz ulozenia probki wynika, ze maksymalna
niejednorodno$¢ dawki pochlonigtej dla probki diamentowej wynikajaca
z niejednorodnosci pola promieniowania w wynosi 5 %.



3. Struktura diamentowa

W IFJ PAN otrzymano metoda CVD [8, 9] warstwe diamentu polikrystalicznego
na podkiadzie Si w reaktorze SEKI Technotron AXS5250-S. Substrat
przygotowano w kapieli ultradzwigkowej w zawiesinie proszku diamentowego
o $redniej $rednicy 40 um w alkoholu (1:20 objetosciowo). Parametry wzrostu
byty nastepujace:

a. Temperatura podktadu 850°C ($rednia w okresie wzrostu),

b. Sktad gazow: 478 sccm Hj, 20 sccm CHg, 2 scem O; (scem — standard

cubic centimeter per minute),

c. Czas depozycji 80 godzin,

d. Moc dostarczana 5 kW.
Przyrost masy substratu po depozycji wynosi 0.8431 g co daje Srednia grubos¢
otrzymanej warstwy 118.9 um. Probk¢ oznaczono symbolem CVD150408 C.
Widmo ramanowskie przy wzbudzeniu dtugoscia fali 532 nm otrzymanej warstwy
przedstawiono na rysunku 2. Pomiar wykonano Dyspersyjnym, konfokalnymm
spektrometrem mikroramanowskimm Nicolet Almega XR.
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Rys. 2. Widmo ramanowskie ze $rodka otrzymanej warstwy. Pochodzenie
piku w okolicy 3000 cm™ nie jest znane.

4. Wlasciwosci termoluminescencyjnych otrzymanej warstwy:

a. pomiary wstepne

W celu zbadania wtasnosci termoluminescencyjnych otrzymanej warstwy diamentu

polikrystalicznego wykonano 2 serie naswietlan.

Przed przystapieniem do badania warstwy diamentowej sprawdzono czy substrat
krzemowy o orientacji (100) i opornosci wtasciwej 100 Qcm domieszkowany borem
nie wnosi udzialu wlasnego do sygnatu termoluminescencyjnego. W tym celu
odczytano w czytniku planarnym nie nas§wietlony anilowany (350°C, 30 min.) substrat
krzemowy a nastgpnie naswietlono substrat krzemowy dawka 10 Gy i odczytano

sygnat termoluminescencyjny w czytniku planarnym.



754
3
= 704 = Sipo anilacji 400 C 15 min
e ¢ Sidawka 10 Gy
8 .
L
N 65
o]
Qo
R .
©
S 60
o L]
g
5 .
554 = & s = = = = = = = e oo

——
50 100

T T T T T T T T T T 1
150 200 250 300 350 400

Temperatura [C]

Rys. 2. Zalezno$¢ sygnalu TL od temperatury dla podktadu Si o grubosci 2 mm.
Srednig liczbe zliczen na piksel obliczono wybierajac obszar 30 x 30 pikseli
(16.44 x 19.53 mm) w S$rodku obrazu. Niewielki wzrost sygnatu dla Si
powyzej temperatury 320°C spowodowany jest wplywem temperatury na
kamerg czytnika. Wzrost sygnatu Tl dla probki naswietlonej od temperatury
370°C sugeruje istnienie piku wysokotemperaturowego dla struktury Si.

Nastgpnie zbadano sygnal wilasny probki diamentowej o symbolu CVD150408 C.
Probke anilowano w temperaturze 350°C przez okres 30 min. Do odczytu sygnatu
termoluminescencyjnego w czytniku planarnym zastosowano odczyt klatkowy co
5 sekund. Dla celéow analizy z centrum obrazu probki wybrano obszar o wymiarach
30 x 30 pikseli. Na rysunku 3 pojedynczy punkt przedstawia $rednia liczbg zliczen dla
pojedynczego piksela wybranego obszaru.
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Rys. 3. Zalezno$¢ sygnatu TL od temperatury dla probki CVD150408 C.
Wzrost sygnatu TL dla temperatur wyzszych od 310°C spowodowane jest
wplywem $wiatta stonecznego.



b. naswietlania i pomiary sygnatu TL probki CVD150408 C.

Wykonano 2 serie naswietlan. Podczas pierwszej serii mierzono w czytniku
planarnym catkowity sygnat termoluminescencyjny z powierzchni probki, natomiast
w trakcie drugiej serii mierzono sygnat z kolejnych klatek. W pierwszej serii
pomiardw ustawiono czas odczytu 180 s 1 mierzono catkowita liczbg zliczen w tym
okresie, a w drugiej serii mierzono liczbg zliczen co 5 sekund. (zerujac za kazdym
razem licznik).
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Rys. 4. Sygnat termoluminescencyjny z powloki polikrystalicznego diamentu
o §redniej grubosci 118.9 um. Wykresy a i b przedstawiaja odpowiednio
liczbg zliczen z poszczegdlnych pikseli wzdhuz prostej poziomej i pionowe;.
Przedstawiono sumaryczny sygnat z calego okresu wygrzewania 180 s.

Uzyskana mapa pokazuje, ze otrzymana warstwa nie jest jednorodna. Fakt ten moze
by¢ spowodowany rozna gruboscia uzyskanej warstwy lub rézna Srednica ziaren.
Niestety nie wykonano pomiaréw wielkosci ziaren probki. Niejednorodno$¢ warstwy
moze spowodowana by¢ asymetria plazmy wewnatrz reaktora. W celu poréwnania
jakosci materiatu dokonano analizy probki w zaznaczonych punktach 1, 2, 3, 4 na
rysunku 4, rézniacych si¢ znaczaco sumarycznym natgzeniem sygnalu. Do analizy
wybrano obszary o jednakowej wielkosci 3 x 3 piksele (1.64 x 1.95 mm).
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Rys. 5. Sygnat termoluminescencyjny w funkcji temperatury. Kazdy punkt
przedstawia $rednia liczbe zliczen z obszaru 3 x 3 (1.64 x 1.95 mm)
pikseli z okresu czasu 5 sekund. Wybrane punkty zaznaczone sa na
rysunku 4.

Na krzywej termoluminescencyjnej z rysunku 5 wyrozniamy 2 wyrazne piki dla
temperatury okoto 96°C 1 220°C. Pik wysokotemperaturowy kojarzony jest
w literaturze z wystgpowaniem wtracen azotu w strukturze diamentowej. Wzrost
sygnatu dla temperatury ponad 300°C spowodowany jest sygnalem TL pochodzacym
z substratu Si, wplywem temperatury na czytnik oraz faktem, ze struktura
diamentowa czula jest na $wiatto widzialne. (rys. 2 1 3).

Badano rowniez zalezno$¢ sygnatlu TL w funkcji naswietlonej dawki. Probke
naswietlono kolejno przez 0.25, 0.5, 1, 2, 3, 4, 5, 6 1 10 min. (0.25, 0.49, 0.98, 1.96,
2.95, 3.93, 491, 5.89, 9.82 Gy — jako dawka w wodzie). Do nanoszenia punktow na
wykresie wybrano $rodkowy obszar warstwy diamentowej o wymiarach 30 x 30
pikseli (16.4 x 19.5 mm). Pomigdzy poszczegdlnymi na§wietlaniami nie wykonywano
anilacji. Po zakonczeniu tej serii naswietlan dokonano anilacji probki w temperaturze
400°C przez okres 15 min. i naswietlono probke przez okres 20, 30 i 60 min.
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Zaobserwowano 3 przedzialy zaleznosci: pomigdzy 0.25 a 2 min. naswietlania —
liniowa zaleznos$¢ sygnatu TL od dawki, przedziat przejSciowy pomigdzy 2 a 20 min.
oraz przedzial od 30 do 60 min., gdzie wystgpuje zalezno$¢ liniowa.

250
u-m
/
5 /. o—o\ —u—10 min
.g_ 200 . ./ A\l —e—4  min
= A —4—3  min
c
g 1 ./o/A —v—1 min
S 150 / /& 0.5 min
i /& Dl !
B B A <4— 0.25 min
N | / /A /v v
QL meS N
C_ES ./.\.\ //./A V/ \
‘2 100 //:\. 7
B l/s . A\:/A«v/ s/«‘:
V- V—y-v— _4- 2.
@ S8 a0 ST **4»,41{&:«4_.‘!
50 -

T T T T T T T T T T T T T 1
50 100 150 200 250 300 350 400
Temperatura [C]

Rys. 7. Zalezno$¢ sygnatu TL od temperatury dla réznych czaséw naswietlania.
Srednia liczba zliczen na piksel oznacza $rednia z obszaru 30 x 30
pikseli wybranego ze $rodka probki z okresu 5 s.

4. Zastosowania:
Probke CVD180508 C zastosowano do pomiary rozktadu nat¢zenia wiazki protonow

cyklotronu AIC-144. Struktur¢ z 5 mm plytka z pleksi zamocowano do kolimatora
o $rednicy 25 mm. Probkeg naswietlano przez 10 min.
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Rys. 8. Przekrdj wiazki protonow o energii 58 MeV (a). Przedstawiono
ksztatt krzywej TL (b). Srednia warto$é pradu wiazki mierzonej
przelotowa komora jonizacyjna wynosita 24.7 nA z odchyleniem
standardowym 5.89 x 10™ (23.8 %).



Niestety do naswietlania probki CVDI180508 wiazka protonéw zastosowano
nieodpowiedni uktad. Probka powinna by¢ naswietlana w obszarze poszerzonego piku
Bragg’a. W obszarze tym mamy do czynienia z maksymalnym transferem energii
protondéw do objgtosci naswietlanego osrodka. W zastosowanym uktadzie proton
o energii 60 MeV deponuje jedynie ~470 keV (~0.8 %) swej energii ( SRIM 2008)
w warstwie diamentu polikrystalicznego o grubosci 119 um. Stad otrzymana
niewielka (92) liczba zliczen w piku sygnatu TI.

5. Wnioski

Otrzymana warstwa polikrystalicznego diamentu jest niejednorodna pod wzglgdem
wlasciwosci termoluminescencyjnych. Rozklad  niejednorodnosci  moze by¢
wykorzystany do badania jednorodnosci rozktadu plazmy wewnatrz reaktora (po
wykonaniu kolejnych probek). Wptyw $wiatta widzialnego na sygnat TL powoduje
znaczne ograniczenia w pracy z diamentowym detektorem termoluminescencyjnym.
Otrzymane zakresy liniowosci wymagaja weryfikacji poprzez badanie kolejnych
struktur diamentowych. Dalszych badan wymaga sprawdzenie zakresu liniowos$ci
sygnalu Tl w funkcji deponowanej dawki w strukturze diamentu polikrystalicznego
w zakresie duzych dawek promieniowana.
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