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Metode de analiza bazate
pe detectia particulelor
incarcate si a neutronilor

1.1 Introducere

Categoria de metode prezentate in continuare se bazeaza pe detectia
in timpul iradierii a particulelor incarcate sau a neutronilor produsi
in reactiile nucleare. Aceste metode 1si gasesc cea mai larga
aplicatie in analiza elementelor usoare, pentru care reactiile nu-
cleare utilizate au valori () > 0 si sectiuni eficace ridicate. In prin-
cipiu, orice tip de reactie poate fi utilizat, dar cu cresterea energiei
proiectilelor creste si numarul canalelor de iesire, facand dificila
interpretarea spectrelor particulelor emergente. Din acest mo-
tiv, majoritatea aplicatiilor utilizeaza ca proiectil particule usoare
(p,d,t, ) de energie mica (0.1 MeV - 3 MeV).

In cazul probelor subtiri, selectivitatea metodei este conditionata
doar de performantele sistemului de detectie. Pentru probele
groase, selectivitatea este conditionata de detector dar, in egala
masura gi de degradarea spectrului prin interactia particulelor cu
materialul probei. Alegand in mod convenabil conditiile experi-
mentale in functie de caldura de reactie si de cinematica, se poate
optimiza selectivitatea si sensibilitatea experimentelor.

Sensibilitatea acestor metode este mare in cazul elementelor



Coulomb asupra ratelor de reactie.

1.2 Sectiuni eficace ale reactiilor de in-
teres pentru aplicatii

1.2.1 Reactii nucleare cu rearanjare

In aceasta categorie intra toate reactiile de tipul:
p+T —R+r (Q)

in care proiectilul p si particula emergenta r sunt specii nucleare
distincte. Prezentarea lor a fost facuta pe scurt in Capitolul 3.
In metodele experimentale discutate in acest capitol, se de-
tecteaza tipul particulelor emergente, distributia lor unghiulara si
energetica. Caldura de reactie () este un parametru care deter-
mina energia necesara proiectilului pentru a se produce reactia.
Valori mari ale lui () sunt observate pentru reactiile (p, ), (d, p),
(d,a), (d,n), (t,p) si (¢, ) atunci cand tinta este un nucleu usor.
Exemple de reactii cu rearanjare de interes aplicativ sunt

Li+p—ata (Q=17.347 MeV)

Mg +d — *Mg+p (Q =8.870 MeV)
UB4+d—®Be+a (Q=17.822MeV)
Li+t —®Be+p (Q=16.786 MeV)
‘Be+t—*Be+a (Q=18.913 MeV)

1.2.2  Reactii (p,n)

Reactiile (p,n) se produc cu sectiune eficace mare atunci cand
tinta 7" si nucleul rezidual R sunt nuclee oglinda. In scopuri aplica-
tive, cele mai importante reactii sunt *H(p, n)3He, "Li(p,n) Be,
9Be(p,n)’B si ¥C(p,n)N. Toate aceste reactii au calduri de
reactie () negative, asadar sunt reactii cu prag. Atunci cand



rapid, deoarece neutronii au energii mici, deci penetrabilitate mare
prin bariera centrifugala (I=0). Cinematica reactiilor cu prag a
fost prezentata in Capitolul 3. Pentru energii ale protonilor mai
mici decat K.y, sunt emise doua grupe de neutroni pe directia
inainte. Deasupra acestei valori, se emite o singura grupa ener-
getica de neutroni. Cand energia protonilor incidenti creste in
continuare, este populata cu probabilitate crescanda prima stare
excitata a nucleului rezidual si, corespunzator, este emis un nou
grup energetic de neutroni. Aceasta comportare poate fi reprezen-
tata prin urmatoarele relatii

Ko>K{": T+p— R+ny (Q) starea fundamentala

Ko> K" : T+p— R +n; (Qp) prima stare excitata

in care energiile de prag au expresiile (vezi Capitolul 3)

1
K79 — _QM (1.1)
mr
1
K{n‘ag _ _Ql mr +
mr

In relatiile de mai sus s-au folosit aproximatiile mpr = mj si m,, =
m, = 1 unde prin mp s-a notat masa nucleului rezidual R in
starea fundamentala iar mj, este masa aceluiasi nucleu aflat in
prima stare excitata.

1.2.3 Reactii de stripping si pick-up

Reactia (d, p) este un tip particular de reactie cu rearanjare. Neu-
tronul este captat de catre nucleul tinta, iar protonul ramane
in afara suprafetei nucleare i isi continua miscarea preferential
pe directia 1nainte, fiind "inecat” in fondul fasciculului incident.
Acest proces este numit ”stripare a deuteronului” si are sectiune
semnificativa chiar la energii incidente mai mici de 3 MeV si in
nucleele de masa medie. Este un proces interesant pentru anal-
iza urmelor de masa medie, pentru care bariera Coulomb reduce
sectiunile altor reactii posibile. Datorita faptului ca deuteronul



aceste reactii evolueaza printr-un mecanism direct chiar la energii
mai mici decat bariera Coulomb. Aceasta afirmatie nu mai este
valabila pentru reactiile de stripping induse de proiectile puternic
legate, cum este (a, p).

Procesele in care cativa nucleoni sunt ”culesi” din tinta de
catre proiectil, poarta numele de pick —up. Exemple de reactii de
pick-up sunt: (d,a) si (¢, ). Aceste reactii prezinta atat compo-
nente de mecanism de interactie directa cat si de nucleu compus.
Sectiunile lor eficace sunt reduse pentru proiectile cu energii mici
(K < 3 MeV) si tinte grele datorita faptului ca un cluster de tip
« sau t trebuie sa penetreze bariera Coulomb. Din acest punct de
vedere, aplicabilitatea lor este limitata la analizele impuritatilor
cu numarul atomic Z < 15.

1.3 Consecinte ale cinematicii de reactie

Cinematica reactiilor cu rearanjare de tipul T'(p, ) R este descrisa
in Capitolul 3. Formula (??) exprima dependenta energiei par-
ticulelor rezultante "r” de parametrii: (i). energia incidenta K7,
(ii). caldura de reactie @, (iii). unghiul ¢ dintre directia fasci-
culului incident si cea a particulei emergente 17, (iv) masa tintei
M. Particularizata pentru reactii de interes, ea are urmatoarele
expresii:

reactia (d, p)

K V2K cos(1) £ /2K c0s2() + (M + 2)[(M + 1)Q; + (M — 1)K
P M +2

(1.2)

reactia (p, «)

V4K cos(¢) £ \/2K10052(¢) + (M +21)[(M —3)Q; + (M — 4) K]

K1/2 _
@ M+1
(1.3)



reactia (d, «)

22K cos(vp) & \/8K10052(w) + (M +2)[(M - 2)Q; + (M — 4) K,

K1/2:
¢ M +2

(1.4)

reactia (t,p)

e VBETcos(8) & /3Kic052(w) + (M + 3)[(M +2)Qi + (M — K]
P M+3

(1.5)

reactia (t, a)

e 3v2K cos(1)) & \/12K1c0s? (1)) + (M + 3)[(M — 1)Q; + (M — 4) K
> M+3

(1.6)

reactia (o, p)

2v/K; cos(v) + \/4K10052(1Z)) + (M +4[(M+3)Qi + (M — 1) K]

K1/2:
p M+ 4

(1.7)

reactia (p,n)

VK cos(y) + \/chOSQ(w) + (M +1)[MQ; + (M —1)K,]
M+1

K1/2 _

(1.8)

Deoarece este important sa se deosebeasca diferitele grupe en-

ergetice de particule emergente, din relaiile cinematice anterioare

rezulta urmatoarele reguli generale, valabile pentru reactiile in-
duse de proiectile cu energie joasa (K; < 3 MeV):

e Energia particulei emergente scade cu cregterea unghiului
de detectie (pentru K > Kiaz)-

e Pentru reactiile (d,p) si valori @ mari, energia protonilor
emergenti are o dependenta unghiulara slaba.



a au o dependenta unghiulara puternica.

e Dependenta unghiulara a energiilor particulelor emergente
din reactiile induse pe tinte usoare este mai puternica.

e Discriminarea energetica a particulelor emergente se face
mai usor atunci cand caldura de reactie corespunzatoare
primului nivel excitat (@) este mult diferita de cea core-
spunzatoare starii fundamentale (Q)). Acest fapt este impor-
tant in determinarea profilului de concentratie in adancime.
Efectele de interferenta (alte reactii care conduc la aceeasi
particula emergenta) pot fi eliminate prin modificarea unghi-
ului de detectie sau a energiei incidente.

Datorita dependentei unghiulare a energiei produsilor de reactie,
alegerea unei acceptante unghiulare convenabile pentru detector
este foarte importanta. Efectul dimensiunilor finite ale spotului
fasciculului pe tinta, combinat cu diametrul finit al detectorului,
conduc la necesitatea considerarii unei anumite distributii in vari-
abila unghi de detectie. Corespunzator, va apare o distributie in
energia produsilor de reactie care ajung in detector. Dispersia
energiei lor cinetice AK, este data de relatia

0K,
i = (75) "
Deoarece pentru imprastierea elastica, expresia anterioara are un
minim pentru unghiuri mari de imprastiere (¢ ~ 180°), efectele
imprastierii in energie sunt reduse pentru imprastierea pe directia
inapoi.

In anumite aplicatii nucleul tinta este foarte usor (e.g. hidro-
gen) sau proiectilul este foarte greu (ion greu) avand indeplinita
conditia: m, > my. Atunci pentru reactia T'(p,r)R energia de
prag rezulta din expresia (??) particularizata pentru cazul

my +mp >~ m, + Mg

daca @ <0



grupe de particule sunt emise intr-un con ingust la unghiuri inainte
atunci cand K < K4, unde

mg

Koaw = — (1.10)

mpr — Mg

Aplicatie.

Hidrogenul in metalele grele poate fi analizat prin reactia nucleara
t(p,n)>He (Q=-0.7638 MeV). Fasciculul de tritoni provenit de la
un accelerator de particule bombardeaza proba de investigat si
sunt detectati neutronii. Datorita naturii partenerilor de reactie
avem adevarate urmatoarele aproximatii

mpr = 17 Mproiectil = 37 m, = 17 mprp = 3

mproiectil —Mpr = 0.00002

care introduse in (??) si (??) conduc la urmatoarele valori pentru
energiile de prag si maxima

Kprag = 3.056 MeV, K = 1.1-10° MeV ~ 0o

asadar sunt emise doua grupe de neutroni la unghiul inainte atunci
cand energia tritonilor incidenti depaseste energia de prag (3.056
MeV). La prag, cele doua grupe de neutroni emise la 0 grade au
aceeagi energie K, = 0.573 MeV.

1.4 Emisia de neutroni.

de zbor. Spre exemplu bombardarea unei tinte subtiri de litiu cu
protoni de 2.5 MeV produce doua grupe de neutroni ng si n; cu
timpi de zbor diferiti

Spectroscopia neutronilor rapizi pune in general probleme di-
ficile pentru detectie. Metoda consacrata este aceea a timpului de
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Figure 1.1: Detectia neutronilor rapizi din reactia (p,n) prin
metoda timpului de zbor. Spre exemplu bombardarea unei tinte
subtiri de litiu cu protoni de 2.5 MeV produce doua grupe de
neutroni ng si ny cu timpi de zbor diferiti

zbor. Atunci cand neutronii provin de la un reactor nuclear este
necesara constructia unui sistem de obturare periodica (chopper)
care poate fi unul din urmatoarele tipuri [13]:

(i). chopper cu fante drepte

(ii). chopper cu fante curbe

(iii). cristal rotitor
Pulsurile obtinute prin actiunea mecanismului obtuator sunt anal-
izate in functie de timpul necesar sa ajunga de la sursa la detector.

In cazul generarii neutronilor prin reactii nucleare la un ac-
celerator de particule electrostatic (Van de Graaff) constructia
unui dispozitiv de pulasare a fasciculului se face pe portiunea
dintre sursa de ioni si zona de accelerare sub Inalta tensiune (vezi
sectiunea 4.3). Grupele de neutroni care parasesc tinta sunt se-
lectate prin masuratori de viteze. Timpul de zbor intre tinta si
detector este inregistrat cu o precizie foarte mare (in mod curent
dt ~ 2 nsec). Neutronii proveniti din reactiile (p,n), (p, @) pot fi
selectati si folositi pentru analiza. Sectiunea eficace este maxima
la 0 grade. In cazul neutronilor sunt relativ simpe masuratorile
pe directia inainte, chiar gi pentru tinte groase datorita puterii lor
mari de penetrare. Detectorul este pozitionat pe axa fasciculu-
lui la o distanta de 0.5 m - 1 m de tinta. Aceasta distanta este
suficienta pentru separarea neutronilor emisi din starea funda-

0.430 M
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Figure 1.2: fectul incetinirii neutronilor intr-o proba groasa asupra
spectrului lor de timp de zbor. Se poate observa o distributie larga
a timpilor de zbor.

mentala (ng) de cei emisi din prima stare excitata (n;). In Figura
7?7 este exemplificatd reactia “Li(p,n)" Be, unde sunt observate
doua grupe de neutroni in spectrul de timp de zbor (Qy = —1.646
MeV si Q1 = —2.089 MeV) Timpul de zbor al unui neutron cu
energia cinetica K, este dat de realatia

l

At, 0.72\/771 [ nsec | (1.11)
unde lungimea bazei de zbor [ este distanta in cm intre tinta si de-
tector. Neutronii din diferite grupuri energetice vor avea diferite
durate de zbor At,. In experimentul din Figura ?? neutronii
sunt detectati la zero grade cu un echipament de timp de zbor
cu rezolutie de 3 nsec. In general este dificila eliminarea com-
pleta a interferentei radiatiilor gamma in detectorii de neutroni.
In schimb, timpul lor de zbor este mult mai mic - pe lungimea
bazei de zbor [ avem pentru toate radiatiile v timpul de zbor

At, =0.033 [ nsec

si sunt deci observate ca un singur pic in spectru.
spectrului lor de timp de zbor. Se poate observa o distributie
larga a timpilor de zbor.
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Figure 1.3: Functie de excitatie tipica pentru reactia nucleara
(p:n)

Tehnica experimentala este mult mai simpla pentru deter-
minarea pragului reactiilor cu emisie de neutroni. La o extremi-
tate a bazei de zbor se monteaza un detector de tipul LiF (scin-
tilator), CsI(Li), etc. Aga cum se poate observa din Figura ?7?,
intensitatea fluxului de neutroni masurati creste rapid la penergii
peste rag. Pentru aceasta aplicatie detectorul este montat la zero
grade la o departare de 10-15 cm de tinta. Intre detector si proba
se instaleaza un perete de parafina pentru termalizarea neutron-
ilor.

1.5 Studiul probelor solide prin detectia
particulelor incarcate

1.5.1 Geometria de masura

provenite din reactii induse de catre particule incarcate care bom-
bardeaza o proba solida
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Figure 1.4: Geometria de masura pentru detectia particulelor
incarcate provenite din reactii induse de catre particule incarcate
care bombardeaza o proba solida



suprafetei lor cu proiectile accelerate care induc reactii nucleare
cu nuclee din proba. In aceste experimente sunt alese reactii nu-
clare cu valori () ridicate , ceea ce implica energii mici pentru
fasciculul incident. Identificarea nucleului tinta se face prin iden-
tificarea particulelor emergente din reactia nucleara, a distributiei
lor unghiulare si energetice. Particulele imprastiate elastic produc
picuri uriage in spectrul inregistrat si se elimina prin absorbanti
calibrati in atenuare sau prin tehnica de identificare £ —AFE. Ge-
ometria unui astfel de experiment este prezentata in Figura 77.
Un fascicul de particule cu energia cinetica Ky bombardeaza o
proba solida care este in cazul general inclinata cu un unghi 6 fata
de directia normala la suprafata. Dupa penetrarea pe distanta
M P are loc o reactie nucleara cu emisia unei particule emergente.
Proiectilul ajunge in momentul interactiei nucleare la energia Kj.
Urmatoarele relatii leaga energia incidenta de adancimea x la care
penetreaza proiectilele incidente in proba.

Ko
x:szoe

P ~ cos(0) K S,(e)

= R,(Ko) — Ry(K;y) (1.12)

Produsul de reactie r este detectat la un unghi 6. Imediat
dupa reactie el are energia K, care poate fi calculata din cinemat-
ica de reactjie (relatia (??)). El parcurge drumul PN in materialul
probei si iese din proba cu energia cinetica K3. Lungimea parcur-
sului la iegire este

S x K2 de

PN = ~cos(ih +0) =Go= Ky Sy(€)

— Ry(K) — Ro(Ky)

(1.13)
in care parametrii putere de stopare S(K) si parcurs R(K) sunt
specifici pentru particula emergenta.

Dupa iesirea din proba, particula emergenta transverseaza un
set de materiale stopante (care se ageaza de obicei in fata detec-
torului) si este inregistrata in detector cu energia K,. Energia
pierduta in absorbantii din fata detectorului are valoarea

AK = K3 — K,



tatea (yield-ul) fluxului de particule emergente care ajung in de-
tector si sectiunea eficace a proceselor nucleare. Vom lua in con-
siderare gi impragtierea in energie a particulelor incarcate in proba
si materialele atenuatoare din fata detectorului.

1.5.2 Relatia generala de calcul

Asa cum rezulta din discutia anterioara, picurile din spectrele
particuleleor incarcate care ies din proba sunt largite datorita
impragtierii energetice care insoteste orice proces de interactie a
particulelor incarcate cu substanta (vezi Capitolul 5). Daca in-
tervalele energetice dintre nivelele nucleului rezidual sunt largi,
picurile din spectru sunt bine separate si largirea lor nu va afecta
operatia de identificare. In acest caz este posibila deducerea
concentratiei (si a profilului de concentratie in adancime) direct
din analiza spectrelor de particule. Functia Y (K3) descrie spectrul
energetic al particulelor de tip 7 care provin din reactia T'(p, )R
indusa de particulele incidente cu energia de K. Daca d N reprezinta
variatia in numarul particulelor emergente datorat proceselor de
interactie petrecute pe adancimea dx din materialul probei atunci

ON = %—];[ dxr = Ny pr(x) o, Ki(x)]dz § (1.14)

in care Ny este numarul de proiectile cazute pe proba in timpul
de masura, K;(x) energia proiectilelor la adancimea x in proba,
o sectiunea eficace a proceselor nucleare care conduc la generarea
particulelor reziduale r iar pr numarul de nuclee tinta pe unitatea

de masi. Grosimea x este misuratd in unitati g-cm=2 iar

dN dzx

este pierderea elementara de energie a nucleelor reziduale. Pentru
particulele incidente avem relatia

Ko de oK
D(x + 6z) = / iar D oz = —
(x + ox) st 5(6) iar T 5K




Ky+0Ks (e 0K> 0K

G(x + ox :/ iar G dor=— —
( ) K3+0K3 ST(E) ST(KQ) ST((Kg))
1.17
Prin definitie avem
oK.
0Ky = |—=2| 6K,
0Ky K
din care rezulta
-1
i‘f_ _ gf_ _ (1.18)
|
iar spectrul particulelor emergente detectate este
Y(Kg) ~ NO pT(x) U[¢, Kl(x)] oS (1'19)
o Sp(K
S, |G+ D (32, )]
in care s-au folosit notatiile
G = ! ! (1.20)

Ccos(h+6) b= cos(0)

iar 6€2 este unghiul solid subantins de catre detector
Profilul in adancime al concentratiei atomilor corespunzatori
nucleelor tinta 7" este dat de catre raportul

Ar
Nfa

unde N este numarul lui Avogadro iar fr este abundenta izotopica
a nucleelor tinta.

Ecuatiile (?7) si (??) ne arata ca spectrul particulelor de-
tectate este in esenta determinat de catre produsul profilului de
concentratie ¢(x) i sectiunea eficace a reactiei nucleare. Ceilalti
factori exprima numai efectul proceselor de atenuare a energiei
particulelorr incarcate in canalele de intrare si iegire a reactiei.

c(x) = pr(z) (1.21)



ergie (datorata meacnismului de reactie implicat) forma spectrului
energetic inregistrat este foarte similara cu profilul de concentratie
al nucleelor tinta, profil ce se doreste a fi determiant din datele
experimentale.

Pentru a calcula numeric stoparea in materialul tintei, se ape-
leaza la tabelele numerice cu puteri de stopare. Se alege o anumita
valoare a lui K, apoi se integreaza numeric

Ko de
K Sp(e)

energia de iegire a particulelor emergente K3 se calculeaza de
asemenea numeric , apoi

Dz =

K2 (e
Ks Sr(€)
Curba cinematica Ky = f(K7) este reprezentata grafic cu aceeasi

scala energetica pentru Ky si K. Panta acestei curbe conduce la
valorile derivatelor partiale din ecuatia (?7?)

0K,\  AK,
<8K1> ~ A (1.22)

Gz =

1.5.3 Aproximatii ale relatiei generale

Aplicatiile curente folosesc reactii cu valori () mari, deci energii
mici ale proiectilelor. Parcursul R(Kj) este mic iar particulele
emergente vor avea energie mare. Puterea de stopare pentru par-
ticulele emergente este practic constanta i se poate deci folosi
una dintre urmatoarele aproximatii

sau

Adancimea maxima poate fi sondata (analizata) la incidenta nor-
mala (6 = 0°), iar pierderea de energie pentru particula emergenta
poate fi minimizata atunci cand detectia se face la unghiuri inapoi

0=180°, D=G=1



reduce efectele perturbatoare ale neomogenitatilor suprafetei. O
rezolutie mai buna in adancime se obtine atunci cand unghiul
este mare (incidenta "grazing”) si particulele emergente sunt de-
tectate de-a lungul normalei la suprafata probei (¢» = 180 — 0).
In aceasta geometrie, D are valori mari, G = 1 si forma spectru-
lui este foarte sensibila la neomogenitatile din suprafata probei.
Aranjamentul experimental si relatiile cinematie sunt deosebit de
simple atunci cand 6 = 45° gi ¢ = 90° (Figura ??). In acest caz
particular, relatia cinematica generala (??) conduce la
Mg mp

—m
Ky = + P K 1.25
2 mR—l—mrQ mpg + M, ! ( )

8K2 mrp —my
— = M,, 1.26
8K1 mr + m, ( )

Aceasta ultima relatie arata ca derivata partiala g% este inde-

pendenta de energie fiind complet determinata de cunoasterea
maselor in canalul de intrare si cel de iesire. In aceasta geometrie,
spectrul particulelor emergente are urmatoarea forma simpla [10]
care rezulta prin particularizarea relatiei (?77)

. N() O'(Kl) pPr AQ ' Sp(Kl)
V(Ks) = = A (1 + M (KQ)> (1.27)

Determinarea profilului de concentratie prin metoda reactiilor
nucleare cu rearanjare prin detectia particulelor incarcate emer-
gente se poate aplica numai in cazul concentratiilor mici, care nu
afecteaza valoarea puterii de stopare. In acest caz, procesul de
stopare este complet evaluat numai pe baza structurii chimice a
matricii de baza si este constant in tot volumul probei.

1.5.4 Interferente parazite

Chiar in aproximatia simpla discutata anterior, metoda experi-
mentala pe care o discutam este afectata de o serie de efecte cum
ar fi impragtierea energetica (straggling) in materialul probei si in
atenuatorii agezati in fata detectorului. Efectele de straggling pot



(discutata in Capitolele 5 si 6). Spectrul teoretic trebuie convolu-
tat cu o functie de straggling care este o Gaussiana cu parametrul
de largimea ( FWHM) dat de relatia

OK>\’
1

1 Z |1 Z
I'p =0.93z, 1 Dz , T'g=0.93z 1 Gzx

iar A, = FWHM a distibutiei energetice a fasciculului incident
A4 = rezolutia energetica a detectorului

I's = impragtierea energetica totala a particulelor emergente cu
energia K3. Considerand aceste efecte de impragtiere, spectrul
observat al particulelor emergente capata forma

n care

Yo(Ka) = [T Y(Q) 9lKa. Q) dc (1.29)

unde Y'(¢) este expresia (7?) sau (?7?) iar distributia ¢ are forma
Gaussiana tipica

1 _ (K3-0)?

0.36I'2
1.
RV (1.30)

9(K3,Q) =

In cazurile practice puterea de stopare este liniara pe adancimea
analizata iar pentru reactii cu valori () ridicate puterea de stopare
a particulei emergente este constanta. Atunci cand proiectilul este
mai greu decat nucleul rezidual (m, > mpg) ecuatia (?7) arata
ca derivata partiala g—% ia valori negative. Energia produsilor de
reactie scade odata cu cregterea energiei proiectilului. Atunci cand
aceste reactii sunt utilizate pentru analiza profilului concentratiei,
particulele cu energie mai mare sunt emise din straturi mai adanci.
Acesta este cazul pentru o serie de reactii cum ar fi H("Li,a)a,

H(''B,a)®Be..., [35]



1.6.1 Neutroni termici

Concentratia impuritatilor in suprafete poate fi determinata si
prin detectia neutronilor. Proba este bombardata cu protoni
avand energia Ky mai mare decat energia de prag FEj, pentru
reactia (p,n) produsa pe nuclee tinta formate din elementul de in-
teres. Neutronii care constitue fondul gi care provin din alte reactii
nucleare sau din fondul natural pot fi determinati masurand la
o energie a protonilor incidenti ugor sub energia FEy, in conditii
experimentale identice. Neutronii sunt detectati cu un detector
tipic pentru neutronii termici LiF, BFs3, ...) pozitionat la unghiul
1 = 0°. Grosimea din material pe care patrund protonii incidenti
pana sa ajunga la energia de prag este
Ko — Ey,

Ax S{Ky) (1.31)
Fluxul de neutroni la 0° este atenuat prin interactia cu nucleele
probei. Factorul de atenuare este dat de relatia

) 54
O ‘ ( )

v
unde d este grosimea probei in cm iar X este sectiunea eficace
macroscopica de interactie a neutronilor (definita in Capitolul 3),
sectiune care este dependenta de compozitia probei

No
Y=Y P —— 0; 1.33
2P pa 139
unde
0; = sectiunea eficace totala de interactie a neutronilor cu
elementul A;.
P; = proportia nucleelor de masa A; in proba.
A; = masa atomica a nucleului A4;.
p = densitatea probei exprimata in g- cm™
Aproape de prag neutronii au energie mica iar rezonantele
din sectiunea eficace pot avea o influenta puternica asupra pre-
ciziei determinarii lui v. Aceasta dificultate poate fi depasita prin

2
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elementale

Element  Izotop (abundenta) Q. (MeV) Ey, (MeV)

Hidrogen 3T -0.762 1.017
Litiu "Li (92.6%) 11.646 1.881
Beriliu  *Be(100%) 11.854 2.060
Carbon  B¥C(1.11%) -3.004 3.236
Oxigen  80(0.2%) 12,437 2.572
Vanadiu ~ *'V(100%) -1.534 1.564

masurarea succesiva a unei probe groase (~ 1 mm) i a unui
standard de aceeasi grosime.

O alta aplicatie interesanta a reactiilor (p,n) este aceea de
calibrare in energie a acceleratorilor Van de Graaff. In Tabelul 77?
se prezinta o serie de reactii (p,n) de interes pentru aplicatii

1.6.2 Neutroni rapizi

Prin folosirea tehnicii de timp de zbor este posibila detectia nu-
cleelor in concentratii foarte mici (aflate sub forma de urme in
probe solide) prin reactii (p,n). Spectrul energetic al neutronilor
emisi in unghiul solid 0€2 este dat de relatia

Y(K,) = NyNr () 60 MeV™! (1.34)

iar og(K7) sectiunea eficace diferentiala pentru emisia neutronilor
la zero grade. Ny reprezinta numarul de particule incidente pe
proba.

Adancimea de patrundere a neutronilor incidenti in proba este
legata de energia lor K; prin relatia de definitie a puterii de sto-



Ko de

K1 Sp(e)

Calculele sunt similare cu cele prezentae la reactiile cu emisie de
particule incrcate.

In cazul utilizarii pentru analiza a reactiilor (p,n) cu detectie
de neutroni, eficienta de detectie este mica datorita bazei de zbor
lungi care determina un unghi solid mic subantins de catre detec-
torul de neutroni. Rezolutia in timp de zbor este tipic de cateva
nanosecunde ( e.g. 2 ns) iar rezolutia energetica corespunzatoare
este data de relatia

Tr =

(1.35)

AK At
) 1.
e ; (1.36)

In cazul unei distante proba-detector de 0.5 m si 2ns rezolutie tem-
porala, rezolutia energetica a unui fascicul de neutroni cu energia
de 0.5 MeV este AE=0.040 MeV. In Figura ?? este prezentat
schematic spectrul neutronilor rezultati din reactia °'V (p, n)>*Cr
indusa de un fascicul de 2.3 MeV protoni. Pentru o baza de zbor
cu lungimea de 2 m, rezolutia obtinuta in timpul de zbor este de
3 ns.

1.7 Aplicatii.

1.7.1 Profilarea concentratiei pentru adancimi
de ordinul micronilor

Determinarea dependentei concentratiei unui anumit element functie
de adancime intr-o proba solida (ceea ce se numeste uneori ”pro-
filarea In adancime”) este posibila prin deconvolutia spectrelor
particulelor emergente din reactie. Metoda este similara in multe
privinte cu tehnica RBS discutata in Capitolul 6. Din punct
de vedere experimental, este extrem de importanta prepararea
suprafetei probei. Aceasta trebuie sa fie libera de impuritati,
fara neomogenitati gi proba trebuie sa poata suporta vid inalt
(sa absoarba cat mai putin gaz rezidual). Un element esential in
proiectarea unui astfel de experiment de analiza consta in alegerea
energiei fasciculului incident. Aceasta alegere este determinata



adancimii de penetrare a fasciculului incident in proba. Atunci
cand energia incidenta atinge o valoare astfel incat functia de
excitatie se situeaza pe un platou, forma spectrului masurat devine
similara cu profilul concentratiei in adancime. In acest caz se
obtine informatia dorita intr-un mod foarte direct din spectrul
energetic masurat.

Din punctul de vedere al detectorului, cea mai buna pozitie
a sa este la un unghi inapoi (# = 180°) deoarece se minimezeaza
influenta neomogenitatilor suprafetei iar impragtierea unghi-energie
este cea mai redusa. In practica aceasta alegere nu este intotdeauna
posibila deoarece distributia unghiulara a produsilor de reactie
este dominanta pe directia ”inainte”. Unghiul de inclinare al
tintei 6 poate fi modificat pentru a fi imbunatatita distributia in
adancime. O discutie interesanta a influentei acestor parametrii
asupra acuratetei rezultatului final, pentru reactia °P(d, o) N,
este facutd in lucrarea [10]. Profilul concentratiei ¢(x) se deter-
mina prin compararea spectrului particulelor emergente obtinut
pentru o energie incidenta K, cu spectrul teoretic Y (K3) calcu-
lat din relatiile (?7?) si (??) convolutat cu o distributie Gaussiana
(datorata efectelor de straggling si largime energetica finita a fas-
cicului). Functia c(z) este ajustata in iteratii succesive pentru a
obtine cea mai buna potrivire cu datele experimentale. In fata
detectorului se plaseaza un absorbant a carui grosime este de-
terminata de energia maxima a particulelor incidente imprastiate
(se doregte impiedicarea intrarii in detector a particulelor inci-
dente imprastiate). Particulele care transverseaza atenuatorul de
grosime [, pierd energia [, S,(K3) si ajung in detector cu energia

Kr >~ Kg - la Sr(Kg) (137)

Pentru atenuatori subtiri distributia energetica Y (K3) este simplu
translatata spre energii joase , dupa absorbtie devenind Y (K,),
unde K3 a fost inlocuit cu K, + [,S,. Pentru absorbanti grosi,
variatia cu energia a lui S,(K) devine importanta si E, trebuie
calculat efectuand integrala

Ks (e

= o

K, S(€)



Y(K,) ~Y (K, + AK) 5 unde AK = K3 — K, (1.38)
Rezolutia in energie a detectorului si stragglingul sunt luate in
considerare prin convolutarea distributiei Y (K.) cu o functie Gaus-
siana a carei largime FWHM are valoarea

[=/T%+12
unde I's gi [', sunt estimate prin intermediul unor relatii de tipul
(7?).
Dupa parcurgerea atenuatorului spectrul particulelor inregistrate
devine

Yo(Ky) = T 1F/Y ) € Gt dk (1.39)

Aceasta metoda experimentala este deosebit de importanta pen-
tru profilarea concentratiei de oxigen si azot 77.

1.7.2 Profilarea concentratiei prin reactii (p, )

Rezonantele din sectiunea eficace a reactiilor (p, ) pe tinte de bor,
oxigen, flor §i fosfor sunt utilizate cu succes pentru determinarea
profilului de concentratie in adancime prin detectia particulelor a.
Adancimea din proba care este supusa investigatiei este scanata
cu ajutorul rezonantei din reactia (p,«) printr-o tehnica similaa
cu cea descrisa in Capitolul 8 pentru reactiile de captura radiativa,
deosebirea fiind ca in acest caz se detecteaza particule alfa in locul
radiatiei v. Proba este bombardata la diverse energii situate in
jurul energiei de rezonanta FEr, numarul de pulsuri in spectrul
particulelor « fiind masurat la fiecare energie. Dependenta acestui
numar de pulsurt de energie defineste ceea ce se numeste functie
de excitatie experimentala si constitue informatia experimentala
primara.

Un exemplu tipic este acela al determinarii concentratiei de
bor in siliciu, metoda dezvoltata de Ligeon et al.[35] folosind
rezonanta de la 160 keV (cu largimea I' = 6 keV) din reactia
" B(p,a)®Be. Aceastd rezonanta poate fi utilizatd pentru masurarea



Si. Determinarea concentratiei de P se face in mod curent prin
reactia 3! P(p, a)*Si al cirei valoare Q=1.917 MeV face ca energia
particulelor « la rezonanta sa fie de 3 MeV. Cu astfel de energii
reduse ale particulelor alfa, nu se pot plasa absorbanti in fata de-
tectorului pentru a elimina protonii imprastiati. In acest caz se
utilizeaza un detector Si(Li) cu grosimea de 10um care stopeaza
diversele grupe de particule alfa dar nu opresc complet protonii
impragtiati. Acesti protoni apar in spectru cu energii mult mai
mici decat energia cu care intra in detector (energia depusa in 10
microni de Si de catre protoni este relativ mica). Uneori in spatele
detectorului subtire se plaseaza un detector gros care opreste com-
plet si protonii. Relatia de coincidenta intre detectorul subtire si
cel gros permite discriminarea intre protoni si particulele a.

1.7.3 Profilarea concentratiei in adancime prin
reactii (p,n)

Determinarea profilului de concentratie in adancime se poate face
i prin reactia (p,n), folosind tehnica de timp de zbor pentru
detectia neutronilor. Proba este bombardata cu protoni de energie
K, mai mare decat energia de prag (Ey,) a reactiei considerate.
In practica se utilizeaza o energie a fasciculului Kyg ~ Ey, + 0.5
MeV, iar neutronii corespunzatori starii fundamentale a nucle-
ului rezidul sunt detectati cu ajutorul unui spectrometru timp
de zbor agezat la 0°. In cazul detectiei neutronilor, corectiile de
autoabsorbtie sunt mult mai dificil de efectuat si din acest mo-
tiv se foloseste in mod practic comparatia intre spectrul obtinut
prin bombardarea probei necunoscute si cel obtinut prin bombar-
darea unei probe de referinta ce a fost impurificata in mod contro-
lat. Proba de referinta trebuie sa aiba aceeasi grosime si geome-
trie cu proba de impurificare necunoscuta pentru ca neutronii sa
sufere aceleagi procese de absorbtie. Profilul de concentratie este
obtinut prin comparatia celor doua spectre. Scala de adancime in
proba se obtine prin calcului energiei neutronilor pentru diverse
energii ale protonilor incidenti folosind relatia (?77). Se calculeaza
curba K,, = f(K}) si apoi dependenta K7 (z) folosind relatia (77).



vate pentru neutroni cu adancimea de patrundere a protonilor in
proba (Figura ??7). Spectrul observat este o convolutie a spectru-
lui ideal Y'(K,) dat de relatia (??) cu o Gaussiana avand largimea

Z AK 2
— n 2
T \10.86 T < 1) + (AK) (1.40)

unde AK este obtinut din realatia (?7?)

2A
AK:TtKn [ MeV ]

[
t NI 0.72 [ nsec |

in care | este lungimea bazei de zbor, t timpul in care neutronul
parcurge aceasta baza iar At este rezolutia temporala a echipa-
mentului de timp de zbor (practic acesta este de 1-3 nsec). Sensi-
bilitatea acestei metode este mica si ea se utilizeaza doar la pro-
filarea concentratiei de tritiu pentru care sectiunile eficace sunt
foarte mari. Alternativ, reactiile induse de catre deuteroni (d,n)
sunt folosite mai mult datorita sectiunilor lor eficace ridicate. In
referintat [10] sunt prezentate aplicatiile acestei metode pentru
profilarea concentratiilor de carbon, argon si oxigen in oteluri.
Pentru reactia (d,n) indusa de deuteroni cu energia de 3 MeV,
spectrul neutronilor fiind masurat pe o baza de zbor cu lungimea
de 3.82 m se obtine o rezolutie in adancime de 4500A.

1.7.4 Reactii specifice pentru identificarea el-
ementelor usoare

Reactiile nucleare cu reranjare impreuna cu tehnica detectarii par-
ticulelor incarcate sau a neutronilor din canalul de iegire ofera un
spectru larg de optiuni pentru determinarea variatiei concentratiei
elementelor ugoare aflate sub forma de urme in compozitia super-
ficiala a probelor solide.

Hidrogen: prezenta lui se poate determina prin bombardarea probei



reactiile nucleare urmatoare
"B+ H —®Be+a (Q=+8.588 MeV)

care prezintd o rezonantd la Er= 1.793 MeV. Ionii de !B sunt
accelerati la energia de 2 MeV, iar detectia particulelor o se
face cu un detector plasat la 90°. Profilul concentatiei se obtine
masurand curbe de excitatie la energii mai mari de 1.793 MeV.
S-a obtinut [10] o rezolutie in adancime de 300A si o adancime
maxima de 4000A. Aceastd tehnici a fost utilizati pentru inves-
tigarea fenomenelor care insotesc difuzia hidrogenului in solide.
Reactia

"Li+ H— "Be+n (Q=—1.646MeV)

este mai putin utilizata avand in vedere valoarea () negativa si
faptul ca detectia neutronilor se face cu o eficacitate mult mai
mica decat cea a particulelor incarcate.

Deuteriu: este adesea folosit ca un trasor non-radioactiv al hidro-
genului, urmatoarele reactii fiind folosite la identificare prezentei
lui in probe

He+d— "He+p (Q=+16.385 MeV)

d+d—*He+n (Q=+3.3MeV)
y+d—+p (Q=—2.224 MeV)

Prima dintre reactiile de mai sus se remarca printr-o caldura de
reactie ridicata. In consecinta, prin simpla bombardare a unei
probe cu proiectile de >He cu energia de 500 keV se obtin din
reactia cu deuteriu (daca este prezent in maderialul probei) pro-
toni foarte energetici (14 MeV) care sunt simplu de detectat (val-
oarea mare a energiei 1i face simplu de separat de zgomotul si
inteferentele care sunt prezente de obicei la energii mici). Este
de asemenea remarcabila reactia fotonucleara de mai sus. Razele
7 care o induc se pot obtine dintr-o sursd izotopica (**Na) sau
ca radiatie de franare la un accelerator de electroni (Ky < 4 MeV).



Tritiu: se detecteaza prin urmatoarele doua reactii
p+*t— 3 He+n (Q=—0.762 MeV)

d+*t —*He+n (Q = +17.6 MeV)

In prima reactie, neutronii se detecteaza folosind tehnica de " depasire
a pragului” iar in cea de a doua cu metoda timpului de zbor. Tri-
tiul este gi un emitator S~ asa ca se mai poate detecta si prin
radioactivitatea sa specifica.

Litiu: are in naturd doi izotopi stabili: 6Li (7.42%) si " Li (92.58%)
si se analizeaza prin urmatoarele reactii nucleare cu rearanjare

Li+p—t+a (Q=+4.022MeV)

‘Li+d— a+a (Q=+22.374 MeV)
Li+p—a+a (Q=+17.347 MeV)
"Li+p—n+"Be (Q=—1.646 MeV)

ca gi prin Imprastierea inelastica sau excitatie Coulomb urmata
de detectia radiatiei v cu energia de 477 keV provenita din dezin-
tegrarea "Li. Se obtin sensibilitati intre 0.1 si 10000 p.p.m.

Beriliu: are un singur izotop natural si poate fi pus in evidenta in
probe prin masurarea spectrelor de neutroni produse in urmatoarele
reactii nucleare

Be+a— 2C+n (Q=+5.704 MeV)

‘Be+~y —%Be+n (Q=—1.665 MeV)

Aceste reactii au sectiuni eficace de producere mari si pot fi induse
de radiatii v sau «y care provin din surse radioactive. Ele stau la
baza constructiei surselor de neutroni in laboratoarele care nu au
in dotare un reactor nuclear sau accelerator de particule. Reactia
a doua este reactia (v, n) cu cea mai mare caldura de reactie din-
tre toti izotopii stabili. Prin utilizarea ei se obtin sensibilitati de
detectie la nivelul de 5 p.p.m.



Bor: se masoara radiatiile a produse in reactiile nucleare
YByn—a+TLi (Q=+2.790 MeV)

UB+p—a+%Be (Q=48.588 MeV)

Prima reactie se utilizeaza la detectia neutronilor in scintilatorii
dopati cu bor sau in contoarele proportionale cu gaz BF3. Pentru
folosirea ei in scopuri de analiza, proba se iradiaza cu neutroni ter-
mici (cel mai adesea provenind de la un reactor nuclear) si sunt
masurate in timpul iradierii particulele alfa cu energia de 1471

keV.

Carbon: izotopul sau stabil 2C' este analizat prin urmatoarele
reactii
PC+d—BC+p (Q=+2.722MeV)

R0 43 He — "N +p (Q =4.779 MeV)

care sunt utilizate in mod curent pentru analiza urmelor de carbon
in otel, plastice, metale prin detectia protonilor corespunzatori
starii fundamentale din *C. In acest caz, spectrul protonilor
este complex datorita prezentei altor elemente comune in matricea
structurala (B,N,...) si care au valori Q ridicate pentru reactiile

(d,p).

Azotul: are doi izotopi stabili "*N(99.635%) si *N(0.365%) care
pot fi detectati prin masurarea protonilor sau particulelor alfa
produse in urmatoarele reactii

UN+d—"N+p (Q=+8.609 MeV)

UN+d—"C+a (Q=+13.575 MeV)
BN +p—"2C+a (Q=+4964 MeV)

Primele doua din grupul reactiilor anterioare au valori foarte mari
ale caldurii de reactie, producand protoni si particule alfa cu en-
ergie mare atunci cand proba este bombardata cu deuteroni. Sen-
sibilitate care se poate obtine cu aceste reactii este de 0.2 p.p.m.



Ozigenul: are trei izotopi stabili *°O (99.756%), 170(0.459%) si
180(0.205%). Aplicarea tehnicilor nucleare la studiul urmelor de
oxigen este de mare interes datorita aplicatiilor multiple care se
intalnesc in cele mai diverse domenii ale ingineriei. Cele mai
folosite reactii nucleare in detectarea urmelor de oxigen sunt urmatoarele

YO+d—"0+p (Q=+1.918 MeV)

YO+d—M"N+a (Q=+3.111MeV)
"0 4+3 He — O+ a (Q = 16.435 MeV)
BO+p—"N+a (Q=+3.980 MeV)
BO+a—*Ne+n (Q=-0.699 MeV)
BO+p—BF+n (Q=-2438 MeV)

Aplicarea acestor reactii pentru studiul difuziei oxigenului in met-
ale este prezentata in detaliu in referinta [10]. Prin utilizarea

acestor reactii se pot atinge sensibilitati de 5-1071% atomi cm™2.

Fluorul: se determina prin reactia nucleara
YE4p—1%0+a (Q=+8.115MeV)

care permite obtinerea unei sensibilitati de 0.1 p.p.m. Ea este
folosita gi pentru determinarea profilului concentratiei de fluor
prin detectia particulelor alfa. Se cunosc rezonante puternice
cu urmatorii parametrii: (Eg,I') = (340keV, 2.4keV), (672keV,
6.3keV), (872keV, 4.7keV), (1375keV,11.5keV) care permit deter-
minarea profilului de concentratie in adancime. Ea fost utilizta
extensiv pentru determinarea fluorului in metale, probe biologice,
pastice, etc.

Magneziul are 3 izotopi stabili care pot fi identificati prin masurarea
protonilor produsi in urmatoarele reactii (d,p)

BMg+d— 2 Mg+p (Q=+5.107 MeV)

PMg+d— *Mg+p (Q=+8.869 MeV)



Silictu: pentru analiza straturilor subtiri de SiOs sau de Siz Ny
depuse pe substraturi de metale pure, se detecteaza particulele «
produse in urmatoarele reactii

0Gi4+d — BAl+ «

2G4+ d— P Al + «

Fosforul: are un singur izotop stabil in natura 3'P care poate
fi analizat prin reactia nucleara

Up4p —B8Si+a (Q = +1.917 MeV)

care a fost folosita in determinarea de concentratii in domeniul de
sensibilitate de 10 atomi cm ™2

Sulful: are 4 izotopi stabili in natura 325(95%), **5(0.76%), 3.5(4.22%)
g1 205(0.014%) care poate fi analizati cu o sensibilitate moderata
folosind reactiile nucleare. Urmatoarea reactie a fost utilizata cu
deuteroni pentru analiza concentratiei de sulf in suprafete

2S4+d—BS+p (Q=6.417 MeV)

Limita de sensibilitate estimata este de aproximativ 1%.
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