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В ОСАЖДЁННЫХ ПЛЁНКАХ ИЗ ТОКАМАКА Т-10

В.С. Неверов, А.Б. Кукушкин, Н.Л. Марусов, И.Б. Семёнов (Институт физики токамаков
НИЦ «Курчатовский институт», Москва, Россия), В.В. Волошинов, А.П. Афанасьев, А.С. Тарасов

(Институт системного анализа РАН, Москва, Россия), А.А. Велигжанин, Я.В. Зубавичус, Н.Ю. Свечников,
В.Г. Станкевич (Курчатовский НБИК-Центр НИЦ «Курчатовский институт», Москва, Россия)

Проведён численный анализ вкладов в кривые рентгеновского рассеяния от различных каналов интерференции (между от-
дельными углеродными наноструктурами в аморфной среде и других каналов) для интерпретации дифрактометрии плё-
нок, образованных внутри вакуумной камеры токамака Т-10. Показана применимость ранее сформулированного метода опти-
мизационной идентификации топологического состава углеродных наноструктур размером от ~1 до ~10 нм по кривым рассея-
ния в диапазоне значений модуля вектора рассеяния 5 нм–1 < q < 70 нм–1 для плотностей образца до 1,8 г/см3 при условии, что
в оптимизации дополнительно учтены нелинейные эффекты интерференции рассеяния на аморфном компоненте, а нанострук-
турный компонент преобладает над аморфным углеводородным. Во-первых, показано, что учёт возможной кластеризации на-
ноструктур может улучшить совпадение с экспериментом в области меньших значений q, пока не включённых в интерпрети-
руемый диапазон. Во-вторых, сформулирована и на расширенном классе наноструктур выполнена оптимизация по модифици-
рованной процедуре, учитывающей вклад примесей и нелинейные эффекты вследствие конечной плотности частиц в образце.
В-третьих, прямое моделирование рентгеновского рассеяния на оптимальном ансамбле углеродных наноструктур в аморфной
среде (углеводороды с примесью тяжёлых атомов) с учётом всех каналов интерференции показало малые отличия от кривой,
полученной путём модифицированной оптимизации без учёта рассмотренных эффектов интерференции.

Ключевые слова: численное моделирование, оптимизационные методы, углеродные наноструктуры, рентгеновская дифракция,
пылевые осадки, токамак.

NUMERICAL MODELING OF INTERFERENCE EFFECTS OF X-RAY SCATTERING BY CARBON NANOSTRUCTURES IN
THE DEPOSITED FILMS FROM TOKAMAK T-10. V.S. NEVEROV, A.B. KUKUSHKIN, N.L. MARUSOV, I.B. SEMENOV,
V.V. VOLOSHINOV, A.P. AFANASIEV, A.S. TARASOV, А.А. VELIGZHANIN, Ya.V. ZUBAVICHUS, N.Yu. SVECHNIKOV,
V.G. STANKEVICH. A numerical study of the contribution to the x-ray scattering curves from the various interference channels (be-
tween single carbon nanostructures in amorphous medium and other channels) to interpret the results of the x-ray diffractometry of the
films, deposited in the vacuum vessel of tokamak Т-10, is carried out. The applicability of the formerly suggested method of optimiza-
tion identification of the topological contents of carbon nanostructures with dimensions from 1 nm to 10 nm from the scattering curves in
the range of scattering vector magnitude q from 5 nm–1 to 70 nm–1, for the sample densities up to 1.8 g/cm3, is shown provided the opti-
mization procedure additionally takes into account the nonlinear interference effects of scattering by the amorphous component, and the
nanostructured component dominates over the amorphous hydrocarbon. First, it is shown that the allowance for possible clustering of
nanostructures can improve the agreement with the experiment at lower values of q, now not included yet to the interpreted range of q.
Second, optimization problem with a modified procedure that takes into account the contribution of impurities and non-linear effects due
to the finite density of particles in the sample is formulated and solved for an extended class of nanostructures. Third, a direct simulation
of x-ray scattering by the optimal ensemble of carbon nanostructures in an amorphous medium (hydrocarbons with heavy atoms impuri-
ties) with taking into account all the interference channels shows small deviation from the curve obtained with the modified optimization
procedure with the neglect of these interference effects.

Key words: numerical modeling, optimization methods, carbon nanostructures, x-ray diffraction, dust deposits, tokamak.

ВВЕДЕНИЕ

Исследование углеродных плёнок, образующихся внутри вакуумной камеры токамака Т-10, прове-
дённое методом рентгеновского рассеяния на синхротронном источнике в НИЦ «Курчатовский инсти-
тут» (на длинах волн l = 0,1, 0,0464 нм), выявило три основные особенности при значениях модуля век-
тора рассеяния q ~ 10, 30 и 50 нм–1 [1, 2]. Проведённое нами численное моделирование кривых рент-
геновского рассеяния на случайных ансамблях углеродных наноструктур различной топологии  (тру-
бок, сфер, эллипсоидов и тороидов) в широком диапазоне их геометрических параметров и резуль-
таты интерпретации данных по рентгеновскому рассеянию на плёнках позволили сделать вывод [3]
о том, что необычный пик (при q ~ 10 нм–1) может быть обусловлен наноструктурами, состоящими из
неплоских однослойных листов графена, а наиболее вероятным кандидатом, ответственным за этот пик,
оказываются тороиды типа ранее смоделированных теоретически в работах [4—7] (небольшие торои-
дальные углеродные нанотрубки с радиусом тора ~1 нм).
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Изучаемые плёнки были собраны в вакуумной камере токамака Т-10 после экспериментальных се-
рий продолжительностью в несколько месяцев. В среднем один электрический разряд длительностью
Dtshot ~ 1 с с дейтерием в качестве рабочего газа сопровождался чисткой вакуумной камеры в водородной
атмосфере длительностью ~2000 Dtshot и тренировкой индуктивным разрядом в дейтериевой атмосфере
длительностью ~600 Dtshot [8]. Определено количественное содержание в плёнках как основных компо-
нентов (углерод, дейтерий, водород) [9, 10], так и примесей [11].

В настоящей работе исследуются однородные золотистые плёнки толщиной и площадью поверхно-
сти чешуйки ~0,5 мкм и 0,5 см2 соответственно с однородным по всей плёнке отношением D/C @ 0,5 и
H/C @ 0,1. Плёнки с указанным химическим составом формируются предположительно вдали от графи-
товых элементов вакуумной камеры (лимитера и диафрагмы). Содержание примесей (металлы, в основ-
ном железо) составляет ~1,5% от полного числа атомов [11]. Структура этих плёнок в субнанометровом
диапазоне идентифицировалась разными диагностиками [8, 11—14], обнаружены как sp2,  так и sp3-
формы углерода.

В настоящей работе сформулированная в [3] оптимизационная задача идентификации вероятностей
принадлежности элементарного рассеивателя (атома углерода) к наноструктуре определённой тополо-
гии и размера развита по трём направлениям:

— предстояло оценить вклад ранее не учтённых эффектов,  которые могут давать вклад в кривые
рентгеновского рассеяния на реальном образце:

интерференцию рассеяния излучения отдельными наноструктурами, а не только интерференцию
рассеяния излучения отдельными атомами внутри каждой наноструктуры;

вклады от присутствия в образце углеводородов и примесей и их интерференцию с рассеянием
излучения наноструктурами;

— фиксированный набор наноструктур, для которого решалась задача оптимизации близости
экспериментальной и теоретической кривых рассеяния, может быть существенно расширен, в част-
ности, за счёт учёта случайных и регулярных кластеров, образованных отдельными кандидатными
наноструктурами;

— экспериментальная кривая малоуглового рассеяния в области 0,4 < q < 3 нм–1 имеет узкий цен-
тральный пик [15], а расчётный модельный (по схеме [3]) — слишком широкий (0 < q < 5 нм–1, рис. 1, 2 в
[3]). Нужно понять, каким образом можно использовать моделирование для описания эксперименталь-
ной кривой малоуглового рассеяния в области q < 5 нм–1.

Отметим, что все расчёты, выполненные в данной работе, проводились в приближении изотро-
пии образца, что позволяет использовать известную формулу Дебая для интенсивности рентгенов-
ского рассеяния.
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Рис. 1. Сравнение модельных профилей интенсивности рассеянного излучения, приходящейся на один атом рассеивающей
структуры; а — от изолированного фуллерена C60, кубического нанокристалла фуллерита из 32 C60 (сторона куба ~28 Å) и ку-
бического нанокристалла фуллерита из 108 С60 (сторона куба ~42 Å); б — от изолированного фуллерена C60 и случайных кла-
стеров из 10, 70 и 240 C60. Расстояние между центрами соседних фуллеренов в кластере примерно равно расстоянию между
фуллеренами в кристаллах фуллерита и составляет 10 Å



2011, вып. 1   Численное моделирование эффектов интерференции рентгеновского рассеяния углеродными …

15

Оценка вклада от интерференции рассеяния отдельными наноструктурами. Вклады от рас-
сеяния на отдельных наноструктурах, возможно, составляющих образец, могут интерферировать
между собой в измеряемой кривой для интенсивности рассеянного излучения. Ранее предложенный
нами метод интерпретации кривых рассеяния не учитывал этих эффектов — только интерференция
рассеяния отдельными атомами внутри каждой наноструктуры была учтена в [3]. Для анализа ука-
занного эффекта и других ранее не учтённых каналов в рассеянии численный код [3], моделирую-
щий рентгеновскую дифракцию на наноструктурах, был существенно доработан [16]. В новой вер-
сии код (среди прочего) позволяет рассчитывать рентгеновскую дифракцию на произвольном ан-
самбле как упорядоченных (кристаллы), так и разупорядоченных структур.

Поскольку интерференция на меньших расстояниях проявляется при бόльших значениях q, анали-
зировать такие эффекты следует на наиболее мелких объектах из ранее исследованных нами.  На рис.  1
приведены рассчитанные кривые рентгеновского рассеяния на фуллеренах, организованных в регуляр-
ные структуры (фуллериты)  и нерегулярные кластеры.  Как видно на рис.  1, б, кластеризация сужает
центральный пик и может улучшить совпадение с экспериментом профилей интенсивности для фулле-
ренов, поэтому фуллереновые кластеры следует включить в процедуру оптимизации. В то же время да-
же для самых мелких из возможных углеродных структур наиболее сильный эффект наблюдается при
значении q < 8 нм–1. Для более крупных структур центральный пик лежит «левее» исследуемой области,
поэтому эффект от кластеризации не должен существенно менять профили при q > 5 нм–1.

Интерференция рассеяний наноструктурами и аморфной чистоуглеродной средой. Рас-
смотрим теперь эффекты от интерференции рассеяний наноструктурами и полностью аморфным
(случайный ансамбль атомов) углеродным компонентом. На рис. 2 приведено сравнение модельных
дифракционных профилей от рентгеновского рассеяния на случайном кластере из 70 С60 в аморфной
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Рис. 2. Сравнение модельных профилей интенсивности рассеянного излучения, приходящейся на один атом рассеивающего ан-
самбля, от случайного кластера из 70 С60 в аморфной углеродной среде с учётом всех возможных интерференционных эффектов и
без учёта интерференций рассеяния разными атомами среды и фуллереновым кластером. Суммарная плотность: 0,8 г/см3 (а, б);
1,1  г/см3 (в); 1,4 г/см3 (г). Отношение структурных/аморфных атомов 1,49 (а); 0,52 (б, г); 0,77 (в)
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углеродной среде с учётом всех возможных интерференционных эффектов и без учёта интерференций
рассеяния разными атомами среды и фуллереновым кластером. Последний профиль представляет собой
сумму интенсивности рассеяния на фуллереновом кластере с квадратом форм-фактора атома углерода,
взятую с множителями, соответствующими отношению количества структурных/аморфных углеродных
атомов. Отметим, что выбор углеродных плотностей обусловлен возможными плотностями исследуе-
мых плёнок. Аморфная среда выбрана чисто углеродной (без водорода, дейтерия и примесей) для про-
стоты (переход к учёту последних прост, так как такие атомы дают малый вклад по сравнению с атома-
ми углерода). На рисунке видна зависимость точности нашего подхода, не учитывающего интерферен-
ционные эффекты, от плотности и отношения количества структурных/аморфных атомов углерода. На
рис. 3 приведены относительные ошибки от отбрасывания вышеуказанных интерференционных эф-

фектов. Видно, что для значения q < 20 нм–1 ошиб-
ка может быть очень большой (при q < 10 нм–1 до
200%, при 10 нм–1 < q <  20  нм–1 ~30—50%) и ин-
терференционные эффекты могут играть сущест-
венную роль. Отметим, что, во-первых, относи-
тельная ошибка сильнее при малых q и только в тех
областях, в которых слабее вклад в интенсивность
от рассеяния на наноструктуре. В интерпретируе-
мом нами эксперименте на малых q имеется силь-
ный максимум кривой интенсивности рассеяния,
что говорит о сильном вкладе от рассеяния струк-
турным компонентом. Во-вторых, самая большая
ошибка получается при малых отношениях количе-
ства структурных/аморфных углеродных атомов, а
соотношение ширины и высоты экспериментально-
го пика на q ~ 10 нм–1 (он достаточно широкий для
кристаллического пика и притом достаточно силь-
ный) свидетельствует о том, что в образце количе-

ство атомов углерода в наноструктурах превышает количество таковых в аморфном компоненте, что кос-
венно согласуется с результатами диагностики отношения связей sp2 и sp3 [12—14].

Далее рассмотрим случай некластеризованных фуллеренов и тороидов в полностью аморфной угле-
родной среде с отношением количества структурных/аморфных атомов 1,5. На рис. 4 приведены мо-
дельные дифракционные профили от рассеяния на случайных ансамблях фуллеренов и тороидов (имен-
но тех тороидов, рассеяние на которых имеет наибольший парциальный вклад в кривую интенсивности
по результатам оптимизации [3]) в аморфной среде, а также относительные ошибки от отбрасывания
эффектов интерференции рассеяния атомами среды и атомами разных структур из ансамбля. На рисунке
видно, что для структур, имеющих пики при значениях 5 < q < 15 нм–1, а именно тороидов, относитель-
ные ошибки стали меньше и для плотности углеродной среды 1,4 г/см3 не превышают 25%.

Учесть в процедуре оптимизации типа [3] эффекты интерференции рассеяния всеми кандидат-
ными наноструктурами не представляется возможным (в этом случае процедура станет нелинейной,
что существенно осложнит нахождение глобального минимума на заданном классе наноструктур:
впрочем, это и не нужно, как будет показано), однако можно учесть эффекты интерференции рассея-
ний атомами аморфного компонента. Для учёта вклада от рассеяния на углеродной аморфной среде
фон от неё подставляется в виде квадрата форм-фактора атома углерода , что справедливо только для
изолированных атомов, т.е. для очень разреженной среды. Вместо этого в качестве фона можно под-
ставлять профиль интенсивности рассеяния на аморфной углеродной среде конечной плотности, рас-
считанный заранее. На рис. 5 показано сравнение квадрата форм-фактора углерода с профилем от
аморфной среды с плотностью 1,4 г/см3, полученным полиномиальной аппроксимацией модельного
дифракционного профиля от куба, случайно заполненного атомами углерода с плотностью 1,4 г/см3.
Аппроксимация требуется для сглаживания неровностей профиля, вызванных как конечностью
размеров  модельного  образца,  так и его геометрией.  На рис. 6 представлено сравнение профилей,
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Рис. 3. Относительные ошибки в интенсивностях рассеянного
излучения от отбрасывания эффектов интерференции рассеяния
разными атомами среды и фуллереновым кластером для раз-
личных плотностей и различных отношений структур-
ных/аморфных атомов, соответствующие случаям на рис. 2
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аналогичное таковому на рис. 4, с той разницей,
что для профилей, не учитывающих интерферен-
ции и представляющих собой сумму профилей от
изолированной структуры и аморфной среды с
коэффициентами (см. пояснение к рис. 2), аморф-
ная среда вместо квадрата форм-фактора углерода
представлена аппроксимированным профилем
аморфной среды с плотностью 1,4 г/см3, показан-
ным на рис. 5. Как видно, относительная разность
профилей стала меньше и для тороидов не пре-
вышает 10—15%. Для фуллеренов же картина
стала ещё лучше:  в том месте,  где ранее отличие
составляло 150%, теперь — всего 30%. Таким об-
разом,  в качестве фона от аморфной среды в про-
цедуру оптимизации следует включать профиль
для среды конечной плотности вместо фона от
набора изолированных атомов.
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Рис. 5. Сравнение квадрата форм-фактора углерода (фон от
изолированных атомов) с модельным профилем интенсивности
рассеянного излучения, приходящейся на один атом рассеи-
вающего ансамбля, от куба, случайно заполненного атомами
углерода плотностью 1,4 г/см3. Показан аппроксимированный
профиль аморфной среды с плотностью 1,4 г/см3
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Рис. 4. Сравнение модельных профилей интенсивности рассеянного излучения, приходящейся на один атом рассеивающего
ансамбля: а — от случайного ансамбля из 30 С60 в аморфной углеродной среде с учётом всех интерференций для плотности 1,4
и 0,8 г/см3 и без учёта интерференций рассеяния атомами среды и атомами разных структур из ансамбля; б — от случайного
ансамбля из 5 тороидов (тороидальных углеродных нанотрубок) С694 в аморфной углеродной среде с учётом всех интерферен-
ций для плотности 1,4 г/см3 и без учёта указанных интерференций; в, г — относительные ошибки в интенсивностях рассеянно-
го излучения от отбрасывания эффектов интерференции атомов среды с атомами структур и между собой, соответствующие
случаям а и б. Расчётные кривые в диапазоне значений q левее пунктирных линий рассматривать не следует, так как там даёт
сильный вклад эффект границ рассчитываемых областей, в данном случае — кубов со сторонами ~36 Å (а, в) и ~ 44Å (б, г)

с учётом интерференций,
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Оптимизация на расширенном классе наноструктур с учётом фона от примесей. Поиск воз-
можного распределения углеродных наноструктур по топологии и размеру в диагностируемом материа-
ле, максимально приближающего суммарную модельную кривую рентгеновского рассеяния к экспери-
ментальной, проводился на классе структур, расширенном по сравнению с [3], со следующими парамет-
рами:

— нерегулярные фуллереновые кластеры, C60_n (n = 10, 20, …, 100, 120, 240);
— углеродные нанотрубки различных радиусов (0,36 нм < R < 0,96 нм), соответственно разрешен-

ных киральностей с длинами L > 2Rmin ~ 7 нм;
— аксиально симметричные эллипсоиды (включая сферы), 0,5 нм £ Rx £ 0,7 нм, Rx £ Ry £ 2Rx, где Rx

и Ry — малый и большой радиусы;
— тороиды с эллиптическим сечением, 0,85 нм £ R £ 1,25 нм, 0,3 нм £ Rx £ 0,4 нм, 0,5 нм £ Ry £ 0,9 нм,

где R — большой радиус тора;
— все возможные полуфрагменты приведенных структур (кроме кластеров);
—углеродные нанотрубки с количеством стенок от двух до четырёх и внутренним радиусом, близ-

ким к приведённым однослойным;
— хлопья плоского графена с количеством слоев от двух до пяти и размером слоев от 32 до 200

атомов с произвольной декорреляцией слоёв (так называемый стеклоуглерод).
Всего в оптимизацию было включено 579 структур.
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Рис. 6. Сравнение модельных профилей интенсивности рассеянного излучения, приходящейся на один атом рассеивающего
ансамбля, с плотностью 1,4 г/см3: а — от случайного ансамбля из 30 С60 в аморфной углеродной среде с учётом всех интерфе-
ренций и с приближенным учётом интерференций (вместо форм-фактора изолированного атома взят аппроксимированный
профиль аморфной среды (см. рис. 5)); б — от случайного ансамбля из 5 тороидов (тороидальных углеродных нанотрубок) С694
в аморфной углеродной среде с учётом всех интерференций, с приближенным учётом интерференций (как в (а)); в, г — отно-
сительные ошибки интенсивностей рассеянного излучения, рассчитанных с приближенным учётом интерференций, соот-
ветствующие случаям а и б. Результаты расчётов в диапазоне значений q левее пунктирных линий рассматривать не сле-
дует, так как там даёт сильный вклад эффект границ рассчитываемых областей, в данном случае — кубов со сторонами
~36 Å (а, в) и ~44 Å  (б, г) (ср. с рис. 4)
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Оптимизация проводилась для критерия минимизации суммы квадратов ошибки по следующим
формулам, учитывающим (в отличие от оптимизации в [3]) наличие в образце примесей, а также боль-
шого количества водорода и дейтерия:
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где Sexp(qj) — экспериментальный профиль интенсивности рентгеновского рассеяния; Si(qj)  —
модельный профиль интенсивности рентгеновского рассеяния на i-й углеродной наноструктуре,
делённый на число атомов в ней; j — номер точки в дискретном пространстве модуля вектора рас-
сеяния q; xi/A — вероятность атома углерода принадлежать i-й наноструктуре; N — полное число
выбранных наноструктур; a/A  — вероятность атома углерода принадлежать аморфной среде;

amorph
CS (qj) — модельный профиль интенсивности аморфной углеродной среды (см. рис. 5) заданной

плотности, приходящийся на один атом углерода; amorph
impur ( )jS q  — суммарный модельный профиль

интенсивности от всех примесей (включая Н, D и примеси металлов), процентное содержание
которых в образце известно из эксперимента [10], для заданной плотности (с учётом интерференций
рассеяний атомами различных примесей и углерода, профиль получен аналогично профилю на
рис. 5), делённый на интенсивность рассеяния уединённым атомом углерода; b — неизвестная величина
возможного постоянного фона; величина 0,5 отвечает учёту средней ошибки экспериментальных дан-
ных; m — число точек дискретного пространства модуля вектора рассеяния q.

Измерение плотности плёнок из токамака является непростой процедурой, и плотность иссле-
дуемых нами плёнок неизвестна, между тем, зная приблизительную плотность других плёнок из то-
камака Т-10 [16], можно принять, что плотность лежит в диапазоне от 1 до 1,8 г/см3. В таблице при-
ведены результаты оптимизации для плотностей 1, 1,4 и 1,8 г/см3. Следует отметить, что точность, с
которой указаны результаты в таблице, характеризует точность оптимизационной процедуры, но не
точность решения всей задачи, так как в экспериментальной кривой присутствует существенный
разброс данных.

Сравнение характеристик наноструктур, для которых по результатам оптимизации по критерию L2 (минимизация

суммы квадратов ошибок) вероятности атома принадлежать данной структуре >1%, для трёх различных плотностей среды

Число атомов Топология Rx, нм Ry, нм R, нм
ρ = 1,0 г/см3 ρ = 1,4 г/см3 ρ = 1,8 г/см3

L2, %
240´60 Фуллереновый

кластер из 240 С60

0,6 5,9 5,6 5,7

631 Тороид 0,3 0,5 1 12,2 12,9 11,4
663 0,3 0,5 1,05 5,4 4,4 5,6
694 0,3 0,5 1,1 37,3 36,6 35,7
712 0,3 0,65 0,95 13,9 13,2 13,4
757 0,3 0,5 1,2 7,7 7,4 7,5
900 0,3 0,65 1,2 1,1 1,3

Аморфный углеродный компонент 15,7 19 18,7

Как видно из таблицы, результаты для трёх плотностей различаются несущественно. Визуализация
данных из таблицы для плотности 1,4 г/см3 показана на рис. 7.
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Моделирование рентгеновского рассеяния на ансамбле наноструктур в аморфной среде с
учётом всех интерференций. По результатам оптимизации мы сконструировали элемент объёма
модельного образца со средней плотностью примерно 1,4 г/см3. Расчёт дифракционного профиля от
такого образца, выполненный на Большом параллельном кластере НИЦ «Курчатовский институт»,

позволил оценить ошибку процедуры оптими-
зации от отбрасывания интерференции рассея-
ния разными структурами, а также точность ап-
проксимации аморфного компонента. Элемент
объёма образца приведён на рис. 8, результаты
расчётов — на рис. 9. Отличия модельных про-
филей (~5%) при значениях 35 нм–1 < q < 55 нм–1

и q >  65  нм–1 характеризуют точность аппрок-
симации аморфного компонента в процедуре
оптимизации (так как интерференционные эф-
фекты не могут дать вклад в эту область).
Ошибка ~5—15% при значении q < 20 нм–1 свя-
зана как с неучтёнными интерференционными
эффектами, так и с аппроксимацией аморфного
компонента. Отметим, что аморфная среда, в
действительности представляющая собой сово-
купность углеводородных соединений, в этой
работе представлена хаотичным ансамблем ато-
мов. В дальнейших работах мы планируем учи-
тывать среду правильнее.

Рис. 8. Элемент объёма модельного образца со средней
плотностью ~1,4 г/см3, сконструированного по результатам
оптимизации. Атомы разных элементов выделены разным цве-
том и размером, атомы водорода и дейтерия не показаны.
Структуры с разными параметрами выделены разными цветами
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Рис. 7. Сравнение модельной кривой, полученной минимизацией суммы квадратов ошибок, с экспериментом для плотности
1,4 г/см3. Указаны наиболее значительные (>5%) парциальные вклады отдельных наноструктур, а также углеродного фона и
фона от остальных элементов. Вставка в правом верхнем углу — увеличение участка в левом нижнем

Рис. 8. Элемент объёма модельного образца со средней плотно-
стью ~1,4 г/см3, сконструированного по результатам оптимиза-
ции. Атомы разных элементов выделены разным цветом и раз-
мером, атомы водорода и дейтерия не показаны.  Структуры с
разными параметрами выделены разными цветами
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Интерпретация эксперимента при значении q <  5  нм–1. Анализ данных малоуглового рентге-
новского рассеяния показывает, что при q < 5 нм–1 кривая интенсивности рассеяния имеет широкий
минимум и очень узкий центральный пик, что свидетельствует о гомогенности рассеивающей среды
на больших расстояниях. Интерпретировать данную область методами оптимизации невозможно, так
как размеры искомых структур много меньше тех расстояний, которые играют роль в данном диапазоне
значений. Однако можно показать, что решение, найденное методами оптимизации в интервале значе-
ний 5  < q < 70 нм–1, вполне может быть совместимым с экспериментальной кривой в области
q < 5 нм–1. Для этого надо рассчитать элемент объёма образца, аналогичный показанному на рис. 8,
но существенно больших размеров, которые можно определить по ширине центрального
(0 < q < 2 нм–1) экспериментального пика. На рис. 10 показана зависимость положения дифракцион-
ных пиков от радиуса сплошного шара, рассчитанная по формуле

( )
( )2
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12 sin( ) cos( )I qR qR qR
q R
pr

= - ,               (5)

где R — радиус шара; ρ — атомная плотность
вещества. Квадрат форм-фактора атома опущен.

Размер элемента объёма образца должен со-
ставлять порядка 100 нм, а количество атомов в
таком объёме для характерной плотности должно
быть порядка 109. Выполнить такой расчёт по
формуле Дебая технически невозможно, так как
время расчёта ~ 2

atN , однако возможно выполнить
расчёт по точной формуле (расчёт 2D-матрицы
интенсивности), когда время счёта ~Nat, без усред-
нения по углам вектора падающего излучения,
считая, что изотропизация достигнута в самом
элементе объёма. Однако и такой расчёт для ко-
личества атомов ~109 технически сложен (конст-
руирование образца, хранение данных об аморфном компоненте) и нами пока не выполнен.

ВЫВОДЫ

Результаты проведённого нами численного анализа вкладов в рентгеновские дифракционные
кривые от эффектов интерференции рассеяния наноструктурами в аморфной среде для задачи ин-
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Рис. 10. Зависимость положения пиков от размера сплош-
ного шара (расчёт по формуле (5)).  Указан порядок числа
атомов в каждом шаре для характерной плотности образца
~1,4 г/см3
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терпретации кривых рассеяния плёнками, образующимися внутри вакуумной камеры токамака Т-10,
позволяют сделать следующие выводы.

Эффекты от кластеризации наноструктур сужают центральный пик интенсивности рассеяния и мо-
гут улучшить совпадение с экспериментом в области малых значений модуля вектора рассеяния q, пока
не включённых в интерпретируемый диапазон. Возможный вклад кластеризации следует учитывать пу-
тём включения в процедуру оптимизации прежде всего кластеров тех объектов, для которых централь-
ный пик рассеяния на уединённой структуре попадает в интерпретируемую область значений q.

Можно учесть эффекты от интерференции рассеяния атомами аморфного компонента, заменив в
процедуре оптимизации углеродный фон и фон от примесей, подставляемые в виде квадратов форм-
факторов соответствующих уединённых атомов, на профиль от аморфной углеводородной среды
конечной плотности с примесями. Расчёты показали, что для плотности ~1,4—1,8 г/см3 такая замена
способна улучшить совпадение с расчётами, выполненными с учётом всех каналов интерференции, в
среднем на 5—10%, а в тех областях, где сигнал от наноструктур слаб, — в 5 раз.

Результаты модифицированной оптимизации (т.е. с учётом нелинейных эффектов интерференции
рассеяния на аморфном компоненте, а также с учётом фона от примесей), выполненной на расширенном
классе наноструктур, качественно совпадают с результатами оптимизации, выполненной в [3]. Прямое
моделирование рентгеновского рассеяния на ансамбле углеродных наноструктур в аморфной среде (уг-
леводороды с примесью тяжёлых атомов) с учётом всех каналов интерференции (за исключением учёта
упорядочения углерода в углеводородной аморфной среде) показало малые отличия от кривых, полу-
ченных путём модифицированной оптимизации. Так, для образца с плотностью 1,4 г/см3 максимальные
различия лежат в области 5 < q < 10 нм–1 и не превышают 15%. C ростом q различия в кривых снижают-
ся до 5%.

Продвинуться в интерпретации эксперимента в ранее не исследованную область 0 < q < 5 нм–1

можно, рассчитав достаточно большой ансамбль наноструктур порядка 109 атомов. Это позволит до-
биться гомогенизации рассеивающей среды на больших расстояниях, а значит, на меньших q. Однако
такой расчёт нами пока не сделан.

Для анализа экспериментальных данных по изложенной в статье схеме было разработано специаль-
ное приложение, снабжённое веб-интерфейсом [18]. Созданная система основана на автоматическом
взаимодействии нескольких специализированных RESTful-сервисов, реализующих отдельные этапы вы-
числений и графической визуализации результатов. Это позволяет надеяться, что и другие исследовате-
ли смогут использовать предложенный подход для обработки своих экспериментальных данных рентге-
новского рассеяния на наноматериалах, используя, например, современные возможности Курчатовского
источника синхротронного излучения [19], а изложенная работа поможет оценить применимость метода
оптимизационной идентификации для иных задач.

Настоящая работа поддержана РФФИ (проект 09-07-00469) и Европейским проектом EGEE-III
(Enabling Grids for E-sciencE — «Развёртывание Гридов для развития вычислительноёмкой науки»).
Часть численных расчётов выполнена на Большом вычислительном кластере в НИЦ «Курчатовский ин-
ститут».
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