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Dit derde nummer van 2008 bevat in hoofdzaak twee
wetenschappelijk verhalen.

Het eerste verhaal, geschreven door Henk Schut, Step-
han Eijt en Jan de Roode van de Technische Universiteit
Delft, Faculteit Technische Natuurwetenschappen, gaat
over de intense positronenbundel die verkregen wordt
uit de 2 MW onderzoeksreactor in Delft. Veel technische
details met betrekking tot het ontwerp en de werking
van de intense positronenbundel worden gegeven en ook
enkele onderzoeksapplicaties komen aan bod in dit uit-
gebreide, maar zeer lezenswaardige verhaal.

Het tweede artikel is van de hand van Peter van Zwol,
George Palasantzas en Jeff De Hosson (Universiteit van
Greningen, Technische Natuurkunde, Zernike Institiute
for Advanced Materials) en handelt over het Casmir
effect en metingen die daaraan recent in Groningen heb-
ben plaatsgevonden. Dit artikel geeft een ‘extra dimensie’

aan het begrip vacuiim.

De sluitingsdatum van kopij voor het
vierde nummer van het NEVAC-blad 2008
is 24 oktober 2008.

De Delftse intense positronen bundel POSH

H. Schut!), S.W.H. Eijt?) en J. de Roode!-3) Technische Universiteit Delft, Faculteit Technische Natuurwetenschappen, Afdeling Radiation,
Radionuclides and Reactors, Mekelweg 15,2629 |B Delft. 1) sectie Neutron and Positron Methods in Materials (NPM2)

2) sectie Fundamental Aspects of Materials and Energy (FAME). 3) Reactor Instituut Delft.

In deze bijdrage bespreken we het ontwerp en de werking
van de intense (108 e*s"!) positronenbundel faciliteit POSH.
Positronen worden gecreéerd via de positron-elektron paar-
vormingsreactie in het prompte gamma-stralingsveld nabij de
kern van de 2 MW onderzoeksreactor van het Reactor Insti-
tuut Delft (RID).Aan de hand van enkele voorbeelden wor-
den de toepassingsmogelijkheden van de aan de POSH-bundel
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gekoppelde 2D-ACAR hoekcorrelatie opstelling besproken.

Het positron

In 1930 werd door Dirac op basis van de door
hem opgestelde relativistische golfvergelijking
het bestaan van een deeltje voorspeld dat we
tegenwoordig kennen als het positron. In 1932
werd dit deeltje door Anderson experimenteel
aangetoond [1] in opnames van kosmische
straling in een zogenaamde nevelkamer. De
bekende foto waarop een positronspoor is vast-
gelegd is weergegeven in figuur 1. Het positron
is het antideeltje van het elektron, zij hebben
dezelfde massa en spin (1/2), maar hun lading
en magnetisch moment zijn tegengesteld. In
vacuiim is een positron stabiel.

Positron interacties en annihilatie
Wanneer we een positron in een materiaal
injecteren [2] zal het door ionisatie, botsingen
met elektronen en door verstrooiing aan kris-
talroostertrillingen binnen enkele picosecon-
den zijn kinetische energie verliezen, waarna

Figuur |. De door Anderson in 1932 met een
nevelkamer gemaakte opname van een positron
spoor [1]. De kromtestraal verandert nadat het
positron een lodenplaatje is gepasseerd waardoor het
gedeeltelijk is afgeremd. De bewegingsrichting van
het positron is dus van onder naar boven in de figuur.
Het magneetveld wijst in het viak van de foto

het als gevolg van de afstotende Coulomb-
interactie met de atoomkernen via interstitiele
diffusie door het kristalrooster beweegt. Die-
zelfde Coulomb-interactie zorgt er tevens voor
dat het positron een natuurlijke affiniteit heeft
voor in het materiaal aanwezig open volume,
bijvoorbeeld in de vorm van vacatures, vaca-
tureclusters of nanoholten. Ook precipitaten
kunnen de diffunderende positronen invangen
mits de waarde van de betreffende positronaf-
finiteit lager is dan die van het omringende
materiaal.

Uiteindelijk zal het positron annihileren met
één van de elektronen in zijn directe omgeving.
Aangezien de toestand van de elektronen (zo-
als de lokale elektronendichtheid en impuls-
verdeling) rond een defect of in een precipitaat
verschilt van die in het ongestoorde rooster,
“ziet” een ingevangen positron een afwijkende
elektronische omgeving.

In vrijwel alle gevallen resulteert de annihilatie
in het uitzenden van twee fotonen (Y’s):

et+e o2y
Uitwerken van bekende wetten voor behoud

van energie en impuls leert dat in het nul-
impulsstelsel de hoek tussen de twee fotonen

exact « radialen bedraagt en dat elk foton
een energie Ey gelijk aan moc? (= 511 keV)
meekrijgt. In het laboratoriumstelsel zorgt de
impuls p van het e*- e~ paar voor kleine afwij-
kingen in de hoek en energie volgens:

0=px /moc, p=py/moc en AEy==% % c p.

In figuur 2 zijn de hoeken en impulscompo-
nenten gedefinieerd. Als we de bijdrage van
het positron aan de totale impuls verwaarlozen
zien we dus dat door meting van de hoeken
tussen en/of energie van de uitgezonden g-
fotonen informatie verkregen wordt over de
2-d en 1-d projecties van de impulsverdeling
van de elektronen.

De eerste techniek staat bekend als 2-dimensi-
onale hoekcorrelatie (2D-Angular Correlation
of Annihilation Radiation, 2D-ACAR) en de
tweede als Dopplerverbreding (Positron Anni-
hilation Doppler Broadening, PADB).

De positronlevensduurtechniek (Positron
Annihilation Lifetime Spectroscopy, PALS)
onderscheidt zich van de bovengenoemde
technieken doordat het gevoelig is voor de lo-
kale elektronendichtheid. Deze techniek meet
de tijdsduur tussen het moment van injectie en
de daarop volgende annihilatie van het posi-
tron. Typische positronlevensduren in metalen
en halfgeleiders liggen tussen 100 en 250 ps,
waarden die kunnen oplopen tot 500 ps indien
in het materiaal open-volume aanwezig is. In
polymeren en zeer poreuze materialen worden
langere levensduren gemeten (1-2 ns). Deze
zijn het gevolg van de vorming en annihilatie
van positronium (Ps), een niet-stabiele gebon-
den toestand van een positron en een elektron.

a)

2
S

Figuur 2. Het twee-foton annihilatie proces in: a) nul-impulsstelsel; b) laboratoriumstelsel.
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Snelle en langzame positronen

Een veelvuldig gebruikte bron voor positronen
is 22Na. Dit isotoop heeft een halfwaardetijd
van 2.6 jaar en vervalt naar 2?Ne. In 90% van
het verval geschiedt dit via positronemissie.
Het in figuur 3 weergegeven emissiespectrum
van door #2Na uitgezonden positronen toont
een brede verdeling van de kinetische ener-
gieén tot aan 540 keV met een maximum bij
180 keV. Directe injectie van deze “snelle” po-
sitronen in een materiaal resulteert in een met
toenemende diepte exponentieel afnemend
implantatieprofiel gekarakteriseerd door een
gemiddelde implantatiediepte (voor Si) van 50
pm en een range van ca 103 um. Het is evident
dat de aldus verkregen PA resultaten gemid-
delde waarden over de implantatiediepte zullen
zijn.

Dit kan omzeild worden door het brede emis-
siespectrum te reduceren tot één scherp ge-
definieerde energie. Dit wordt bereikt door de
positronen eerst te implanteren in een voor de
bron geplaatst dun (um) moderator folie met
een negatieve werkfunctie voor positronemis-
sie (pe+). Positronen die door diffusie de an-
dere zijde van het folie hebben kunnen berei-
ken worden vervolgens spontaan geémitteerd
met een kinetische energie gelijk aan |ge+ |.
De naald in figuur 3 toont het resultaat voor
wolfraam (@e+ = -3 eV). Vervolgens worden
deze positronen elektrostatisch versneld tot
een energie variérend tussen 10 eV en 30 keV.
De in figuur 4 getoonde implantatieprofielen
laten zien dat op deze wijze zulke “langzame”
positronen op een gewenste diepte tot typisch
1 pm onder het oppervlak kunnen worden
geimplanteerd, waarmee positron diepteprofi-

it | Al Froderalon J
— ol i
R 22 .
2 “<1Na emizgion spectrur]
W st ]
T
= 10 T ://
102 -
1wt e o e we? ae® 0% e®
Fositran energy [eV]

Figuur 3. Het positron emissie spectrum voor 22Na
voor en na moderatie in een wolfraam moderator.
De werkfunctie voor positronemissie in wolfraam

bedraagt ca. -3 eV.

lering mogelijk wordt.

Een nadeel is dat slechts 1 op de 10* positronen
het moderatieproces overleeft. 22Na bronnen
ontworpen voor positronenbundels zijn com-
mercieel verkrijgbaar tot activiteiten in de orde
van een GBq (10° snelle positronen/s). Na mo-
deratie resulteert dit een bundelintensiteit van
10° langzame positronen/s. Dit is voldoende
voor Dopplerverbredingsmetingen, waarvoor
in Delft de op een 2*Na-bron gebaseerde mo-
no-energetische VEP-bundel gebruikt wordt.
Echter voor het doen van diepteathankelijke
2D-ACAR experimenten is een duizend maal
sterkere bundel noodzakelijk. Daar dit niet
verwezenlijkt kan worden door verbetering
van de efficiéntie van de moderatorproces
moet de oplossing gezocht worden in het
genereren van sterkere primaire positronbron-
nen.

De momenteel meest toegepaste methode om
bronnen voor intense positronenbundels te

O0Zs

1 F=13keV
0,07
0 s

=

0.01

L =2 L'

N - 5 ka¥
F=I0kaV
i e
I e 0.4 08 (3 I 1.7 1o 1.6 1.8

dicpte = {micrrmerzr)

Figuur 4. Berekende positron implantatieprofielen in Si als functie van de implantatie-energie.

maken is gebaseerd op de paar-productie reac-
tie. Hierbij worden fotonen met een energie Ey
groter dan 1.022 MeV (= 2xmoc?) in het veld
rond een zware atoomkern omgezet in een
elektron-positron paar. De resterende energie
(Ey -1.022 MeV) wordt als kinetische energie
verdeeld over het positron en het elektron. De
energetische fotonen kunnen worden gemaakt
met behulp van lineaire elektronen versnellers
(Linacs) of splijtingsreactoren. In het eerste
geval ontstaan de fotonen bij het afremmen
van de elektronen in een wolfraam trefplaat
(Bremsstrahlung). In splijtingsreactoren kun-
nen fotonen worden gemaakt door vangst van
thermische neutronen in cadmium absorbers.
Anderzijds vormt de reactorkern zelf een in-
tense primaire bron van energetische prompte
fotonen die vrijkomen bij de splijtingsreacties.

De intense positronenbundel POSH

Dit laatstgenoemde concept is toegepast voor
de constructie van de aan de Hoger Onderwijs
Reactor (HOR) gekoppelde intense positro-

POSH

Figuur 5. boven) Foto van de in bedriff zijnde kern
van de 2 MW Hoger Onderwijs Reactor (HOR) van
het Reactor Instituut Delft. Zichtbaar zijn de zes
bundelpijpen aan weerszijden van de kern.Vooraan
in bundelpijp R3 (linksonderaan) bevindt zich de
bron van de intense positronenbundel POSH.
Onder) Schematische weergave van de POSH in
bundellijn R3 en opengewerkte afscherming.
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Figuur 6. Foto van één van de twee bronsegmenten

met daarin wolfraam folies voor (y - e*) conversie

en positronmoderatie. (Foto: H. Kempers)

nenbundel POSH [3]. De HOR is een 2 MW
licht- water onderzoeksreactor van het zoge-
naamde “zwembad” type. De foto in figuur 5
toont de reactorkern in bedrijf. Op de foto zien
we links en rechts van de kern bundelpijpen
die van buiten het biologische schild toegang
geven tot het rond de kern aanwezige intense
gamma- en neutronenstralingsveld. Vooraan
in de bundellijn R3 bevindt zich de POSH po-
sitronenbron. Op basis van het HOR gamma
energie spectrum is berekend dat op deze
positie via paarvorming in wolfraam ongeveer
7x10M s'lem™3 positronen worden geprodu-
ceerd. Deze snelle positronen worden vervol-
gens in hetzelfde wolfraam gethermaliseerd.
Enkel de positronen die zich op een afstand
van het wolfraamoppervlak kleiner dan de po-
sitron diffusielengte (ca. 50 nm) bevinden zul-
len het oppervlak kunnen bereiken en met de
werkfunctie-energie uitgezonden worden. Het
wolfraam fungeert in dit concept dus zowel als
(y - e*) convertor en als et moderator.

De foto in figuur 6 toont hoe we dit hebben
gerealiseerd door gebruik te maken van 50

pm dunne, 12.5 mm brede wolfraam folies.
Om goede moderatie eigenschappen te ver-

krijgen zijn de folies langdurig onder vacutim
uitgestookt op een temperatuur van 1400 °C.
Samengesteld vormen de folies een open
rooster met kanalen van 5x5 mm? met een
totaal oppervlak van ongeveer 800 cm?2.

In de huidige versie van de POSH bron zijn
twee van deze roosters achter elkaar geplaatst.
De roosters zijn elektrisch geisoleerd zodat
een extractiepotentiaal (typisch 100 V) kan
worden aangelegd. Voor het eerste rooster is
een extractiegrid geplaatst dat in combinatie
met een elektrostatisch lenzensysteem zorgt
voor het focusseren van de positronen tot een
bundel. De aan de achterzijde van de roosters
gemonteerde molybdeen grids zijn cruciaal
gebleken voor een optimale extractie in het
divergerende magneetveld afkomstig van de
solenoide voor positron transport. Figuur 7
toont enkele berekende positronbanen voor
een eerdere versie van de POSH-bron be-
staande uit 4 bronsegmenten. Figuur 8 toont

de huidige POSH-bron gemonteerd op de ca. 2

meter lange positron transportbuis. Het geheel
bevindt zich in een aluminium vacuiimbuis
die in bundellijn R3 wordt geschoven. Om
deze vacuiimbuis is een solenoide van geano-

diseerd aluminiumdraad gewikkeld. Het axiale

Figuur 8. Foto van de POSH bron gemonteerd op
de positrontransportbuis. Van rechts naar links zien
we opeenvolgend: a,b,c) positronen bronsegmenten,
d) extractie grid, e,f,g) elektrostatische lenzen, h)
positron transportbuis. (Foto: H. Kempers)
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Figuur 7. Resultaat van positron baanberekeningen voor de versie van de POSH-

bron bestaande uit 4 bronsegmenten.

magnetische veld (ca. 102 T) dat hiermee
wordt opgewekt zorgt voor het magnetische
transport van de positronen naar buiten de
afscherming van de HOR, waar wordt over-
gegaan op RVS vacutimcomponenten en sole-
noides vervaardigd uit (plat) koperdraad. De
kinetische energie van de positronen tijdens
transport over een afstand van 25 m naar de
2D-ACAR opstelling in de experimentenhal
(zie figuur 9) bedraagt ca. 1 keV. Direct voor de
targetkamer is een versnellersectie opgenomen
samengesteld uit 10 parallelle platen, intern

doorverbonden d.m.v. 1 GQ weerstanden. De

Figuur 9. Overzicht van de 2D-ACAR opstelling aan
het eind van de POSH bundel in de experimentenhal
van het RID. Op de voorgrond (links) en achtergrond
(rechts) zien we de twee plaatsgevoelige detectoren
voor meting van de hoek tussen twee annihilatie
fotonen. De pijl wijst naar de 2D-ACAR target kamer
met daarvoor de versnellersectie. (Foto: C. Falub)

gewenste positron implantatie energie wordt
verkregen door het aanleggen van een span-
ningsverschil (max. -30 kV) tussen de eerste
versnellerplaat (geaard) en het meetmonster en
laatste versnellerplaat

Het vacuiim (typisch < 10% mbar) in de gehele
bundellijn wordt in stand gehouden door 7
getterionenpompen. Afpompen vanaf atmos-
ferische druk geschiedt met een drietal turbo-
moleculair pompen. Omdat bij een storing in
de turbopompsystemen de mogelijkheid be-
staat dat de gehele bundellijn wordt belucht en
hierdoor een “reactorsnelafschakeling” (RSA)
in werking treedt, worden tijdens reactorbe-
drijf de turbopompen d.m.v. vacuiimafsluiters
van de bundellijn afgesloten.

Bundelkarakteristieken

Figuur 10 toont een experiment waarbij het
extractiegrid is gebruikt als een filter voor de
positronen afkomstig van de 4 bronsegmen-
ten. Uitgaande van de optimale bundelcondi-
tie (2x108 e* s71) is vervolgens de potentiaal
van het grid verhoogd van 60 tot 440 V. Zoals
uit de figuur kan worden afgelezen draagt

SEPTEMBER 2008
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Figuur 10. Relatieve afname de bundelintensiteit gemeten als functie van de potentiaal op het extractiegrid.

De relatieve bijdragen van de 4 bronsegmenten en achterplaat zijn aangegeven.

bronsegment R1 voor ongeveer de helft bij
aan de totale bundelintensiteit. Dit bronseg-
ment is echter het verst verwijderd van de
kern! De bijdrage van overige bronsegmenten
(welke identiek zijn aan R1) neemt geleidelijk
af van 20 to 10 %. De initiéle afname tussen
60 en 120 V is te wijten aan de onvermijdelij-
ke verslechtering van de focusseringscondities
van het gecombineerde grid-lenzensysteem.
De abrupte afname van de intensiteit bij
gridpotentialen gelijk aan die van de bronseg-
menten toont aan dat we inderdaad met ther-
mische positronen te doen hebben.

Bundeldiameter en intensiteit
Figuur 11 toont het resultaat van een experi-
ment waarin halverwege de bundellijn de di-

ameter van de positronenbundel is gemeten.
Dit is gedaan door in horizontale en verticale
richting de bundel te onderscheppen m.b.v.
een rechthoekig metalen plaatje. Het relatieve
maximum bij ongeveer 40 mm verplaatsing
(verticaal) wordt veroorzaakt door een spleet
van 0.5 mm breedte in de plaat. De data ge-
meten in de horizontale richting kan goed
gefit worden aan een gaussisch bundelpro-
fiel met een FWHM van 10.5 mm. Voor de
verticale richting wordt een bundeldiameter
(FWHM) van 11 mm verkregen. Op het
target is een ongeveer 5 keer kleinere bun-
deldiameter verwezenlijkt door 4.5 cm achter
het target een 1.3 T sterke NdFeB magneet

te plaatsen [4]. Een gevolg hiervan is dat de
bundelintensiteit voor lage implantatie ener-
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Figuur I I. Horizontale en verticale bundelprofiel resultaten.

gieén met circa 30% afneemt. Het transport
van de positronen over een afstand van ca. 25
meter m.b.v. het axiaal magnetische veld in
een 10-8 mbar vacuiim introduceert een ver-
lies van slechts 5%.

Diepte-profilering van nanoholten in
Silicium

Figuur 12 demonstreert het vermogen om
met de POSH-bundel diepteprofielen aan
sub-micrometer dunne lagen te verkrijgen
[4]. Het verloop van de zogeheten Doppler
S-parameter aan een 15x15 mm? plakje uit
een siliciumwafer, waarin vooraf een laag
nanoholten is aangebracht met behulp van
ionen implantatie en warmtebehandelingen
(zie de afbeelding gemaakt met elektronenmi-
croscopie), vertoont een duidelijk maximum
voor positronen die met een energie van 7
keV in het materiaal worden ingeschoten. De
kans dat een positron een nanoholte waar-
neemt is bij deze energie het grootst, zoals
weergegeven in Figuur 13, dat de fracties van
positronen weergeeft die in de verschillende
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Figuur 1 2. Doppler S-parameter diepteprofielen
verkregen met de POSH en de VEP positron bundels
aan een Si-wafer met holten in een laag onder het
opperviak. De inzet toont een afbeelding verkregen

met transmissie elektronenmicroscopie.
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Figuur | 3. Annihilatiefrakties verkregen uit VEPFIT
analyse voor het Si-wafer met nanoholten voor 4
lagen L1-L4 (laag L3 is de laag met holten) voor
de VEP (doorgetrokken lijnen) en POSH (gebroken
liinen) data uit figuur 1 2.
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lagen van het materiaal annihileren, waarbij
‘L3’ overeenkomt met de laag met nanohol-
ten. Deze analyse is verkregen met het in
Delft ontwikkelde softwarepakket VEPFIT
[5]. Duidelijk is te zien dat de POSH-bundel,
met een energiespreiding van ongeveer 15%,
bijna dezelfde diepteresolutie heeft als de
mono-energetische VEP-bundel.

Nanoporeuze low-k dielectric SiO2 lagen
Positron diepteprofilering is een van de meest
geschikte methoden om de porositeit van
dunne lagen vast te stellen, in het bijzonder
van nanoporeuze low-k dielectric’ silicium
dioxide lagen [6]. Deze worden reeds toege-
past in de microelectronica-industrie [7] voor
het reduceren van de diélektrische constante
van de steeds dunner wordende isolerende
silicium dioxide lagen, zodat de benodigde
ultrasnelle schakeltijden voor gebruik in IC
chips kunnen worden verkregen. Aangezien
de metaalelektrodes pas na het deponeren
van de nanoporeuze SiO> laag worden aan-
gebracht, is het cruciaal dat de nanoporeuze
laag geen open kanaaltjes tussen de boven- en
onderkant van de laag bevat (open porositeit)
die, gevuld met het elektrodemetaal, voor
kortsluiting kunnen zorgen. Met behulp van
positron diepteprofilering is een dergelijke
open porositeit op een direkte wijze zichtbaar
te maken. Figuur 14 laat een 2D-ACAR af-
beelding zien gemeten aan zon laag [8]. Dui-
delijk is te zien dat de 2D-ACAR verdeling
asymmetrisch is, met een scherpe piek ver-
schoven in de richting van de invallende posi-
tronenbundel, dus corresponderend met im-
pulsen van de deeltjes van het oppervlak van
het materiaal af. Dit is gemakkelijk te begrij-
pen. Het geimplanteerde positron zal nadat
het in de SiO; laag is afgeremd een elektron
uit het SiO kunnen losrukken en tezamen

in een nanoholte vallen, en daar een positro-
nium atoom vormen, een gebonden toestand
van een positron en elektron dat sterk lijkt op
het waterstofatoom. Het positronium atoom

Figuur 15: 2D-ACAR-verdelingen van a) Li nanokristallen in MgO bij 4 keV-positron-

implantatie-energie, en b) MgO. In c) en d) zijn de anisotropie-verdelingen van de Li

nanokristallen en van MgO weergegeven.

kan nu door het netwerk van nanoholten dif-
funderen, en bij open porositeit zal het een
grote kans maken het buitenoppervlak te
bereiken. Hier zal het in het vacuiim schieten
met de snelheid die het op dat moment nog
heeft. De positie van de verschoven piek laat
zien dat deze in dit geval nog ongeveer 0.2%
van de lichtsnelheid bedroeg! Duidelijk is op
deze niet-destructieve manier een direkt in-
zicht in de open porositeit van deze specifieke
laag verkregen.

Li nanokristallen in MgO

De optische eigenschappen van metallische
nanokristallen vertonen sterke verschillen
met bulk metalen, ten gevolge van zogeheten
Mie-verstrooiing [9]. Zulke metallische nano-
kristallen zijn veelbelovend voor toepassing

— it

Figuur 14: 2D-ACAR afbeelding van een nanoporeuze low-k dielectric SiO; laag

bij 1.5 keV. Het naar rechts verschoven scherpe maximum komt overeen met

Positronium (Ps) dat via het open netwerk van holten uit de laag ontsnapt en naar

buiten schiet met 0.2% van de lichtsnelheid.

in zeer kleine (sub-micrometer) optische
schakelelementen [10].

Een flexibele methode voor het genereren
van nanokristallen in een optisch transparant
gastkristal is ionenimplantatie [11]. Hierbij
wordt een instelbaar aantal ionen met een
hoge energie, typisch tussen 30-200 keV, op
een kristal geschoten. Na afremming door
botsingen met de atomen in het gastkristal
komen de ionen op een gewenste diepte tot
stilstand. Voor 30 keV Li ionen die met be-
hulp van een VARIAN 350D ion implanter
worden geimplanteerd in monokristallijn
MgO is deze gemiddelde indringdiepte ~100
nm. Het geheel wordt daarna in stappen ver-
warmd waarbij de geimplanteerde Li ionen
gaan samenklonteren en nanokristallen in
het MgO vormen. Een warmtebehandeling
van 950 K gedurende 30 minuten levert een
dunne laag Li nanokristallen met zeer kleine
afmetingen van ~2 nm op [11,12]. Deze klei-
ne afmetingen en het lichte element Li maken
het erg lastig om de lokale kristalstruktuur
van deze deeltjes te bepalen met transmissie
elektronenmikroscopie, onder andere om-
standigheden de hiervoor geschikte techniek
bij uitstek (zie bijvoorbeeld [13]). De 2D-
ACAR metingen blijken hier een uitkomst te
bieden.

Figuur 15a laat de gemeten 2D-ACAR ver-
deling zien bij een positronen implantatie
energie van 4 keV [12], d.w.z. bij een gemid-
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delde detectiediepte van ~100 nm. Deze im-
pulsverdeling is aanzienlijk scherper dan voor
het MgO kristal zelf (Fig. 15b)). Dit komt
doordat het Li een metallisch karakter heeft.
De geleidingselektronen zullen daarbij alleen
een impuls kunnen aannemen tot aan de
zogenaamde Fermi impuls, voor Li is dit pr =
4.510"3 moc (dit komt klassiek overeen met
0.45% van de lichtsnelheid). De elektronen

in de buitenste schil rond zuurstofatomen in
MgO kunnen daarentegen ook hogere snelhe-
den aannemen.

Belangrijke informatie over het gedrag van
elektronen wordt verkregen uit de zogeheten
anisotropie-verdeling. Deze fijnstruktuur-
verdeling weerspiegelt het ruimtelijke verloop
van de golffuncties in kristallijne materialen
en de geometrie van het Fermi oppervlak

in metalen. De anisotropie-verdeling wordt
verkregen door van de 2D-ACAR verdeling
een geschikte ingeschreven isotrope verdeling
af te halen.

Het is goed zichtbaar dat deze anisotropie-
verdeling voor de Li nanokristallen zeer ver-
schillend is van die van het MgO gastkristal.
Vier scherpe pieken op symmetrische posities
nabij de Fermi impuls van Li zijn zichtbaar in
figuur 15¢, die veroorzaakt worden door uit-
stulpingen langs <111>-richtingen van de bij
benadering bolvormige impulsverdeling. Het
blijkt dus dat de Li nanokristallen de kubisch
vlakken gecentreerde (‘fcc’) struktuur aan-
nemen, en niet de kubisch ruimtelijk gecen-
treerde (‘bec’) struktuur van macroscopisch
kristallijn lithium. Het omringende MgO,

dat immers uit twee door elkaar lopende fcc-
roosters gedacht kan worden (zie Figuur 16),
is blijkbaar in staat deze kristalstructuur aan
de nanokristallen op te leggen, waarbij de Li
atomen aan het grensvlak zich epitaxiaal aan
het MgO rooster ordenen, een energetisch erg
voordelige situatie.

Opmerkelijk is hierbij dat een concentratie
van slechts 3 at% Li in de ~50 nm dunne laag
met nanokristallen een zo grote verandering
in de 2D-ACAR verdeling geeft. Berekenin-
gen [11] laten zien dat dit veroorzaakt wordt
doordat het positron een bindingsenergie van
de orde van 2 eV wint door in het nanokristal
te ‘vallen’: de positronenaffiniteit ondergaat
een stap van MgO naar Li [11]. Tijdens het
willekeurige pad dat het positron na therma-
lisatie aflegt, zal elk positron dat binnen zijn
levensduur (gemiddeld ~160 ps in MgO) een
Li nanokristal ‘vindt’ met een elektron van dit
nanokristal annihileren.

Dit toont eens te meer aan dat positronenme-
thoden zeer gevoelig zijn voor kleine concen-
traties ingebedde nanokristallen en ultraklei-
ne defecten in materialen. Deze eigenschap
heeft sterk bijgedragen aan de wereldwijde
opkomst van positronbundels in de afgelopen
twintig jaar, waarbij de mogelijkheden promi-
nent zijn uitgebreid door de beschikbaarheid
in Nederland van de zeer intense positron-
bundel POSH.
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Het Casimir effect:
gebaseerd op iets of helemaal niets!?

Door Peter van Zwol, George Palasantzas* en Jeff De Hosson
De auteurs zijn werkzaam bij de afdeling Technische Natuurkunde, Zernike Institute for Advanced Materials en het Materials Innova-
tion Institute M2i, Rijksuniversiteit Groningen, Nijenborgh 4, 9747 AG Groningen (*correspondentie: g.palasantzas@rug.nl)

Het begrip vacuiim wordt tegenwoordig wat losjes gebruikt,
variérend van ‘politiek vacuiim’ tot onderdruk in het vacuiim
van Torricelli.Vacuiim staat voor iets, namelijk helemaal niets
en het beschrijft volledige leegte. Met de introductie van de
kwantumfysica en de onzekerheidrelaties van Heisenberg was
het echter voorgoed afgelopen met dergelijke ideeén over
een volledige leegte. Immers, een vrij kwantumdeeltje kan in
principe overal in de ruimte worden aangetroffen, ofschoon
meestal met een lage waarschijnlijkheid omdat het deeltje
vaak alleen in een klein gebiedje nabij zijn verwachtingswaar-

de te vinden is.

Met de ontwikkeling van de Quantum
Elektro-Dynamica (QED), werd het vacuiim
ineens wel erg druk met horror vacui, omdat
de theorie virtuele velden voorspelt. Een an-
der gelijksoortig fenomeen is het zogenaamde
Casimir effect [1], voorspeld door de Neder-
landse fysicus Hendrik B.G Casimir in 1948.
Op het Philips Nat.Lab ondervonden Over-
beek en Verwey problemen bij het vergelijken
van de uitkomst van hun metingen met de
toen beschikbare theorie (van Fritz London),
die stelde dat de Van-der-Waals krachten tus-
sen colloidale deeltjes omgekeerd evenredig
met de afstand tot de 6e macht schaalden.
Overbeek en Verwey verkregen een grotere
waarde uit het experiment. Door de eindige
snelheid van de elektromagnetische interac-
ties erbij te betrekken hebben Casimir en Pol-
der dit probleem opgelost. Later suggereerde
Bohr aan Casimir dat deze problemen ook te

beschrijven zijn vanuit de nulpuntenergie van
een kwantumsysteem. Casimir heeft dit gege-
neraliseerd voor twee parallelle, perfect gelei-
dende, oneindige vlakke platen (Figuur 1).

De ‘ontdekking’ van vacuiimfluctuaties stelt
ons voor een natuurkundig probleem. Als
ze echt zijn, dan ondervinden ze gravitatie
noodzakelijkerwijs volgens de algemene rela-
tiviteitstheorie. De energie verbonden aan het
vacuiim is echter
fie Mo 1

pawm o | & (K wm2ari)
Omdat Kmax oneindig groot wordt, bete-
kent dit dat ook de energie oneindig wordt.
Als we aannemen dat bij de Planck lengte
L y= kG < &0 m een overgang plaatsvindt
en dit een natuurlijke begrenzing oplevert
wordt de energie verbonden aan het vacuiim
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Figuur | Artistieke impressie van vacuiimfluctuaties en het daaraan gerelateerde

Casimir effect.

toch weer eindig. Het resultaat is pzpg ~ 10101
g/m3. Dat is erg groot, zelfs 1012 maal groter
dan de donkere materie energie die de laatste
tijd onze astronomen erg bezig houdt ppark ~
1023 g/m?3 [7].

De beroemde formule voor de Casimir kracht
Ec is alleen athankelijk van de lichtsnelheid

o de Planck constante #, het oppervlak van

de plaat A en is omgekeerd evenredig met de
afstand tussen de platen L tot de 4e macht:

H
F::—*M 14
41K

Samengevat: de nulpuntenergie van een
systeem van parallelle, perfect geleidende,
oneindige vlakke platen is lager dan zonder
vlakken, wat resulteert in een attractieve
kracht. Met andere woorden: de druk van de
virtuele fotonenzee buiten de platen is groter
dan daarbinnen, immers alleen die virtuele
fotonen of velden, met een golflengte die pre-
cies past tussen die platen, kunnen tussen de
platen ontstaan (omdat het elektrische veld
Ep nul moet zijn op een perfect geleidende
plaat); zie Figuur 1.

Omdat perfect geleidende platen niet bestaan
(materialen worden transparant bij hoge
frequenties van het elektromagnetische veld)
is het Casimir effect noodzakelijkerwijs zwak-
ker. Lifshitz, Pitaevskii en Dzyaloshinskii
hebben vanaf 1954 de theorie verder veralge-
meniseerd door de diélectrische functie van
materialen mee te nemen in de berekeningen,
dwz elektromagnetische oppervlakte modes
mogen nu wel naar binnen lekken in het ma-
teriaal [2]. De Lifshitz theorie wordt tot op
heden gebruikt om precieze berekeningen te
doen aan deze krachten.

Het Casimir effect is pas na 50 jaar (na een
aantal pogingen van Nederlandse en buiten-
landse fysici, die het effect wel observeerden
maar met grote experimentele fout [3]) in
1996 gemeten met een redelijke precisie van
5-10% door Steve Lamoreaux [4]. Hierna
volgde een bescheiden tsunamie aan belang-
stelling in de wetenschappelijke literatuur,

en dat is ook een van de redenen dat wij dit
stukje schrijven.
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Figuur 2: Schematische weergave van de meetopstelling. De kracht wordt gemeten

tussen de goud coatings op de bol en op het silicium plaatje (wafer). Een aantal

onderdelen van de AFM zijn

aangegeven en ook de ijkconstanten die nodig zijn om

met precisie het Casimir effect te kunnen meten.

Nu het Casimir effect met redelijke precisie is
gemeten, lijkt het erop dat vacutimfluctuaties
echt zijn [5]. Echter, aan dit concept van het
vacuiim kleven enkele belangrijke bezwaren:
de onrealistisch hoge vacuiimenergie en het
feit dat de virtuele deeltjes niet direct waar-
neembaar zijn. Bovendien kan het Casimir
effect ook gewoon gezien worden als een rela-
tivistische Van-der-Waals kracht en kan deze
in principe berekend worden zonder vacu-
umfluctuaties. Het is aan de andere kant intri-
gerend dat de natuur zich laat beschrijven als
onder invloed van vacutimfluctuaties. Al deze
redenen hebben geleid tot wilde speculaties
en het is daarom niet verwonderlijk dat juist
in dit regime, op het randje van de meetbaar-
heid, naar nieuwe krachten wordt gezocht. De
lezer kan een uitgebreidere discussie vinden
in twee recente artikelen over de theorie [6,7]
maar wij hebben u wat te vertellen over onze
eigen metingen aan echte materialen.

Twee intrinsieke eigenschappen van mate-
rialen zijn dat ze niet perfect reflecteren en
dat ze nooit perfect glad zijn. Wij hebben een
aantal metingen uitgevoerd met de atoom-
kracht-microscoop of AFM (we zullen hier
de Engelse benaming gebruiken van dit ap-
paraat, de Atomic-Force Microscope, AFM)
maar we zijn zeker niet de eersten die dat

op deze manier doen. Een jaar na de meting
van Lamoreaux heeft een groep in California
Riverside dit met de AFM gedaan, maar dan
voor veel kleinere afstanden tussen een bol en
een plaat, waar de Casimir kracht veel sterker
is [8]. Een bijna perfecte bol wordt gebruikt,
omdat perfect parallel uitlijnen van twee
platen nogal moeilijk is. Afgezien van het feit
dat de auteurs van deze meting een onwaar-
schijnlijk hoge precisie claimden (1%), vormt

hun werk de basis voor onze experimenten.
Een reden waarom nauwkeurige metingen
aan het Casimir effect zo moeilijk zijn, is dat
het effect extreem snel zwakker wordt met de
afstand tussen de objecten (2¢ tot 3¢ macht
voor een bol-plaat set-up en 4e macht voor
parallelle platen), en dat het effect pas groot
wordt bij zeer kleine plaatseparaties. Wanneer
de afstanden echter zeer klein zijn, wordt het
ook moeilijk deze afstanden nauwkeurig te
bepalen, omdat de ruwheid van de platen van
vergelijkbare orde van grootte wordt. Er is
bijvoorbeeld een precisie van 0.1 nanometer
nodig in de afstand r om de Casimir kracht
met een precisie van 1% te meten op een af-
stand van 30 nm (F.~1/r3).

Onze meetopstelling staat schematisch weer-

gegeven in Figuur 2. We maakten gebruik van
een 100 micron grote bol met goud gecoat

op een AFM cantilever en een goud gecoate
silicium wafer. Er zijn 4 ijkconstanten. De
cantileverstijtheid k, de deflectie m, een
contactpotentiaal VO (de laatste is klein in
geval van goudoppervlakken) en de absolute
afstand d. Na dit alles te hebben geijkt zijn we
in staat het Casimir effect te meten, met een
standaarddeviatie van ongeveer 10% over het
bereik waar thermische ruis klein is.

Figuur 3 laat het effect zien van oppervlakte-
ruwheid op de Casimir kracht [9]. De kracht
tussen een paar ruwe oppervlakken wordt
vergeleken met die voor relatief gladde opper-
vlakken. Pas bij zeer kleine afstanden tussen

de ruwheidpieken wordt dit effect groot, wat te
zien is aan het feit dat daar het normale schaal-
gedrag met afstand (i.e. waarbij de logaritme
van de kracht lineair athangt van de logaritme
van de afstand) niet meer opgaat. Het interes-
sante van deze metingen is dat het laat zien hoe
de Casimir kracht verandert in deze geometrie,
die niet direct te beschrijven is met de theorie.
Dit is van belang voor de nanotechnologie
[10,11,12], omdat adhesie en Casimir krachten
daar tot het fenomeen stictie in mechanische
onderdelen kunnen leiden. De ruwheid van

de goudoppervlakken die we hier hebben
gebruikt, komt overeen met de ruwheid die

in typische onderdelen van nano-electrisch-
mechanische apparaten (NEMS) te vinden is
(waarbij de ruwheid i.h.a. wordt veroorzaakt
door het etsproces). Het mag verder duidelijk
zijn dat het punt van contact do van de 2 op-
pervlakken ongeveer lineair schaalt met de rms
ruwheid van de oppervlakken.

Om deze metingen

Fore (k)

Hrparaticn ineed

Figuur 3: Gemeten Casimir effect op een log-logschaal; de gebruikte opperviakken

van bol en plaat zoals met AFM gemeten zijn aangegeven. Effecten van ruwheid

Zijn duidelijk zichtbaar. De gemeten curves voor de gladde films vallen binnen 10%

over de theorie beneden een afstand van 100 nm tussen bol en plaat.
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te vergelijken met theoretische voorspellingen
hebben we de diélectrische functie nodig van
onze goudfilms (Figuur 4). Wij hebben geko-
zen voor directe ellipsometriemetingen over

was echter niet toereikend om zulke subtiele
factoren echt te kunnen waarnemen.

We concluderen dat het Casimir effect vooral,

Dit project wordt gesteund door het Materials

Innovation Institute M24i, project nummer .
MC3.05242

het technisch grootst haalbare frequentiege- en eigenlijk alleen beinvloed wordt door de Referenties
bied. Het blijkt dat er een variatie van maxi- eigenschappen van het gebruikte materiaal.
maal 15% in de Casimir krachten is tussen Het woord vacuiim is niet meer gevallen,
de verschillende films (Figuur 4), en dat deze sinds wij over onze metingen rapporteerden;
ook athangt van de dikte van de films. Tussen ~ ze zijn niet eens in vacuiim uitgevoerd! Om
een 100 nm film en een 200 nm film bleek een zeer hoge meetprecisie te bereiken op de
ongeveer een verschil te zitten van 5%; de 100 kleinste afstanden zal echter veel energie ge-
nm films reflecteerden beter, wat resulteerde stopt moeten worden in het uitzoeken wat het
in grotere Casimir krachten. Deze verschillen  effect van onvolmaakte platen op de Casimir
zijn toe te schrijven aan defecten in het mate- ~ kracht feitelijk is [14]. Een paar kleine, kwan-
riaal (wat ook blijkt uit het feit dat gegloeide tum, sprongen zijn nu in die richting gezet en
films veel beter reflecteren) en waarschijnlijk wellicht wordt het ooit mogelijk het Casimir
aan het grensvlak tussen de goudlaag en het effect inventief in te zetten in bijvoorbeeld
siliciumsubstraat. Aan het grensvlak zitten de ~~ NEMS/MEMS. Gebaseerd op iets of helemaal
goudatomen dichter op elkaar gepakt, resul- niets? Het Casimir effect blijft gestoeld op
terend in een grotere dichtheid van het mate- interessante natuurkunde.
riaal, en daarmee in een grotere reflectie, en
dus Casimir kracht [13]. Onze meetprecisie Woord van Dank
n ?1“_ ! Perfect Au
10 "‘I“'ml:' , 2+
— ""C‘;.‘ __________________
L R gr e
= o ] d=i0dom__.-=" e
] ™ [P e
'E - IL-'C’:._‘ ] E o P E_,.——'"
= 10 N\ x L
E 10’ \ ST gaan nm‘/"i
o + ol SR Iy
E e R 12 ,',-‘
E W/ = s
- n ~# i i - - - - :
10.1 1‘0' o 100 QS?WHW [':)? 400 500
Frequency  (eV)

Figuur 4: Links: Imaginair deel van de diélectrische functie voor een aantal van goud films. Rechts: de Casimir kracht voor perfecte goudfilms

(zonder defecten), een 100 nm film en een 400 nm film.
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