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Espectroscopia de aniquilaciéon de positrones

Caracteristicas del sistema e—e*
Antecedentes historicos
e 1927, P.A.M.Dirac: teoria relatividad huecos
E = +,/c?p? +(mc?)?
e 1932, C.Anderson: rayos cosmicos en una camara de niebla

e 1933, Blacket y Occhialini: antiparticula del electrén: e+

e 1950, rapido desarrollo de la fisica del e* ya que las
caracteristicas del proceso de aniquilacion depende del estado
del sistema e -e*.

e 1970, crecimiento explosivo p===) informacion unica en
materiales

Caracteristicas fisicas fundamentales

e Lepton o particulas livianas: electrones, taus y neutrinos
e Fermiones: estadistica de Fermi-Dirac 1

F(E) =

a(E-E)/KT ¢
e No participan de las interacciones fuertes.
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Propiedades fisicas

Igual masa en reposo m
Igual carga, signos opuestos +e
Igual momento magnético ge/2mc

Momento de spin y orbital con orientaciones relativas opuestas
et paralelo, e  antiparalelo

No satisfacen el ppio. de exclusion:

<wy.(r)| y.(r)> =0

En solidos se comportan como ondas, en equilibrio térmico:

274, =22%/mv,=115(316k/T)/2a, ; a,=72/mc32=0.529 A

Comparada con la distancia interatomica:

274, /a »1 ; a~0.2a,
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Creacion y aniquilaciéon del sistema e—-e*

La creacion de un par e—-e*, produccion de pares:

hy >e +e’

La energia asociada con la masa en reposo del e,
m_c?=0.511 MeV

Luego, la energia minima del foton necesaria para producir un
par sera:
2mc?=1,022 MeV

La transformacion de masa en fotones, proceso de aniquilacion,

se puede representar: _
e +e +M >ny+M

Deben cumplirse las leyes de conservacion y reglas de seleccion:

e energia total

cantidad de movimiento total

carga total

momento angular total

paridad



Espectroscopia de aniquilacion de positrones

De la electrodinamica cuantica los distintos mecanismos de
aniquilacion:

e+e +M >ny+M

] NO de .
N°y | Spin Caracteristicas resultado
cuerpos
0 0 2 Colisién 4 cuerpos, momento Nunca
transferido ~2m/M detectada
1 1 1 Colision 3 cuerpos, creacion Altas energias
de un gamma
Colisidn 2 cuerpos, creacion .
2 0 0 de dos gammas Mas probable
Colisién de 2 cuerpos,
3 1 0 creacion de 3 gammas 31/2y~1/378.16
., Nunca
4 0 0 Colision 2 cuerpos, 4 gammas detectada
1=0: v=1:

e"+e +2M > +2M°

e +e +M 5> y+M’
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Las secciones eficaces relativistas (Dirac):

o - dmr?7°a , +2y+4 Y+ 2 G+ 77 —1)
(y+1)° y° 3. y°-1

Aniquilacion de e* con un e~ 1s de un atomo con Z, r, el radio
clasico del e", a=1/137.03: cte. de estructura fina y

B 1
J1-(v/c)’
Aniquilacion con un electron libre:

7zr02 7/2+47/+1 5 y+3
o, = In(y +-/y~—1) —
2 }/-I-l 7/2 _1 (7/ 7/ ) 7/2 _1

Fuentes naturales,
4 el et se aniquila
o, =— (7> -9ao, ~0c,/371.3 practicamente en
reposo, es licito
considerar v/c«1
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La aniquilacion a dos gammas resulta la mas probable:
. . 2
I, =o,Vvn, =zar;cn,

Siendo n, la densidad de electrones en el sitio de aniquilacion.
~ (= =\ A 3
.= [[[p" (o (F)d’r

Los positrones sirven como particula de prueba para determinar la
densidad electronica del medio.

Y

éComo calculamos la funcion de onda del et+?

Ecuacion de Schrodinger: 2
T v 1)V (L) = )
m

El potencial: v (F)=V_  (F)+V_. (F)

En la red perfecta: et estado de Bloch (deslocalizado)
Gran repulsion coulombiana m===> espacios intersticiales.

Defectos tipo vacancias: menor repulsion m===p> atrapamiento.
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Cuando et energéticos de una fuente radioactiva son inyectados
en un medio condensado:

e Son frenados a energias témicas (kT) en aprox. 1ps

e El rango medio de implantacion es de 10-1000 um,
garantiza que los e* alcancen el bulk ya que L,2100 nm
(longitud de difusion del e*).

e Al alcanzar el equilibrio térmico se aniquilan por alguno de
los procesos anteriores.

e EIl mas probable, emision de dos rayos gamma de 511 keV
en direcciones opuestas.

e Las técnicas basadas en la aniquilacion de positrones tienen
ventajas sobre otras.

e Método no destructivo mm®>> radiacion de aniquilacion
penetrante.



Técnicas Experimentales

El isotopo mas comun es el 22Na:

22Na

B*, captura
electrénica
90.5%

v =1.274,6 keV
22Ne

Birth j-ray Annihilation y-rays
0.5311 Ma¥

e’ source
M

22
/ 100 um
I

Ma

Thermalization

f10=12 g 3. Doppler broadening
0.511 MeV + AE, AE = p.ci2

™~ Diffusion
L, =100 nm

e Positron Annihilation Lifetime
Spectroscopy (PALS)

e Doppler Broadening
Spectroscopy (DBS)

e Angular Correlation of
Annihilation Radiation (ACAR)
e Low-Energy Positron
Diffraction (LEPD)

e Positron annihilation-induced
Auger-Electron Spectroscopy
(PAES)

e REemitted-Positron Energy-
Loss Spectroscopy (REPELS)
e Reemitted-Positron or -
Positronium Spectroscopy
(RPS)



Técnicas Experimentales

Medida de vidas medias de positrones

Fuente 22NaCl actividad de
pocos uCi depositada sobre

material:

Kapton: 386 ps
Aluminio: 160 ps

Funcion resolucion experimental:

B

2,5 MeV

99,88%

60NJi
NI excitado)

y=1,17 MeV

v=1,33 MeV
60Nj

“Na
Souroe

_"-nll||l+ '}-'E-1nrl |:

1.27 Mey

Sample
AJX—\/\/’
¥ = ¥ s1ap

511 kaV 511 kaV

Material de referencia, metal libre
de defectos:

Sn 204 ps
Ni 174 ps

Se utiliza para evaluar la
correccion de fuente y resolucion.
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Geometria de la muestra, tipo “sandwhich”:

La vida media del positron es

caracteristica del material:

Metales

100-150 ps

Semiconductores

0%

10°

| ! | ! I
Asz—grown Cz Si

Photomultiplier
‘ Scintillator \

Sample 1 over ol
“Na source — =2000 x 2000 = & um3
200-300 ps Sample 2
Scintillator
Photomultiplier

Plastically deformed Si |

Time [ns]

Los defectos aumentan la vida
media: vacantes (20ps),
asociaciones de vacantes (500ps)

Materiales organicos y polimeros
varios decaimientos exponenciales,
mas interés del orden de los ns,
relacionado con volumenes libres.

Espectro tipico de vidas medias
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Ensanchamiento Doppler

Ma
source

Q\

. Sample
e _Eta'.:n'l' MCA
a g‘:tectc-r | —
LR AVASSRNATe o) > | [AoC —{Memonj
211 ke 211 ke
L
Parametro S: interaccién con e-
de valencia (momento bajo)
E}ME Mornalized inenaly E T \ .
[ n-:-cm"'bm-ct':'zu:-m"n:-cln" u

10!

Ge
detactor A
=
L)
511 ke 511 ke _E
L =
Hﬂ i
]
'r.~
e
o R X
S0 S5 50 515 S0 55
Caincidnnn @) Distector A 1<y anengy (k] )

Parametro W: interaccion con e- de core
(momento grande)
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Correlaciones angulares:

Desviaciones en componentes del momento
transversal de unos mrad

15

. . - 10
Fuente de positrones intensa, mcCi

£ [001] [mrad]
(=]

F"z"'7
10

St
51

I Coincidence |
|
| Memory |

15 10 ] 0 b 10 15
o [014] [mrad]



Analisis de los espectros de vidas medias

El espectro a determinar:

N(t) = Nozkl I iri‘l exp(-t/z;)

El espectro medido:

f(t)=N(t)®R(t)+B

Varios métodos:

e Métodos graficos

e Términos finitos (discreto) ‘

e Términos continuos >

Independientes, a priori, del nUmero
de decaimientos

e POSITRONFIT, Kirkegaard
y Eldrup, 1988

necesita la determinacion
previa del n°® de estados de
aniquilacion.

e CONTIN-PALS, Gregory,
1990, transformada de
Laplace.

e MELT, Shukla, 1993,
maxima entropia.



Analisis de los espectros de vidas medias

e Componentes de la
muestra.

e Contribucion de
fuente.

e Componentes
espureas.

e Aniquilaciones
casuales.

Calibracion:

24.4 ps/canal




Modelo de atrapamiento

Descripcion fenomenologica del atrapamiento del e* por
defectos de volumen abierto, Bertolaccinni y Dupasquier (1970).

Suposiciones basicas: Positron source
e n;: N%deeten el estado i I Themalization
( Defect-free bulk )
e A t=0 todos los et se s Tapping and
: ; ; K
encuentran en estados libres W oz “ | " detrapping

Y
(Defect d1)(Defect d2)(Defect d3)

e |La tasa de atrapamiento x; es
proporcional a la concentracion Ve Ao Ao g

de defectos de tipo i C Annihilation radiation >
ki =44 C;

Annihilation

. - : e El e* puede escapar de una
u: coeficiente de atrapamiento trampa con una tasa & , distinta

especifico para cada tipo de defecto.

En cada instante t, el no. total de positrones en el sélido:

n(t) = n, (t) +ny, (t) + Ny, (t) + Ny 5(t)



Modelo de atrapamiento

Las variaciones temporales del n© de et en cada uno de estos

estados sera:

drplf)
dt
drmgr ()
dr
dnga(f)
dr
drmgz(f)
dr

— Ay + kg Fra Fra) melf)+ dng (0,
— iAdr + &) nar (6 + kdine(f)
—Agang(f) +xgnpll),

—Agngs () +egng(f).

L =1—-(Lh+LE+1,

3

-

L =

_E+J-.:11—:3U‘1—E'.‘l

x|:l+

+

=
Kl

Kdl
+
hp — (A=)

d+ha—HA—5)

Kd3

:«.ﬁ—%m—EJ‘

kgl 4+ Aqp — A4z

I =

[fa— 1A+ O] [la—iA-2)]

f

Resolviendo
2 2
] = 5 = 5
A+ E A—F
1 1
3 = . T4 — —
T e

kg (84 Aq —Aa)

e — A+ 8][ha—304-5]

A=y trg +rp+rg+ag +6,

E =+ ra +ra +rgs — ha —8)° + g
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De esta forma el espectro de aniquilacion se obtiene de la
probabilidad de aniquilacion al tiempo t dado por:

A1) = 28 ”(t)] Nflm-“

Un parametro estadistico, es la vida media promedio,

4
T = Z{, T; . = > Su variacion indica existencia
de otro mecanismo adicional

de atrapamiento.

J=1




Aniquilacion de positrones: formacion de positronio

Estado ligado et-e-, tipo hidrogenoide:
E=6.8 eV S=1, o-Ps, triplete
S=0, p-Ps, singlete

+ + + Baclkscattered Ps

i ; secondary i (~140ns)

electrons

+ . .
£ TEetTl sl on

ﬁ
>

p-Ps {D.lEns] annihilation or
e’ free Annihilation (0.5 ng)

o-Ps defect trapping
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Volumenes libres en medios porosos.
V=V,-V,

y la fraccion de volumen libre:
f=V;/V;

polimeros, f~20%
materiales nanocristalinos 10-50%

Teorias de volumen libre:

modelo (semiempirico) de Tao y

Eldrup, relaciona la vida medio del o-
Ps con el tamano del void.

Espacio Espacio
Libre \ Ocupado
e ® ¥
o 0%90°

Representacion esquematica
de los volimenes de un
sustrato molecular.

AR~1.656 A, parametro empirico



Aplicaciones: Volimenes libres en polimeros

Polivinilsiloxanos (PVS) Polimeros de Poli(Acrilato de Etilo)

Espectros PAL de resinas acrilicas I Distribuciones de vidas medias
CONTIN

—=— 10m 500W
1,0 —=— 5m 800W
' (;Aﬁfv —=— 5m 500W
& "‘E)AO%\ —&— 10m 200W
\’AOY \E)AOV'
0at 4
08- w7 8% ~o5x500
i 001
oyt +--5x800
AV
Pop G > 1x500
06 ST
0 f oy gsoo‘( ~o--1x%200
o el ol
c 2y &%
(] i '(§A<><;7'
5 04+ o 7l
0 i (N
ol oy, ——— 10m 500W
Yy % ——— 5m 800W
024 Loy _ ~ 5m500W
: 2oy cal=24.4 psfcan —— 10m 200w
O’A !
007
OA
E"éo‘fv i
0,0

250 300 350

canal
POSITRONFIT =] ‘%1 2 GEA % 1. CONTIN
S . E =% Se determind el tamafio
s T Ef de los huecos:
.é 6 E B resistencia al impacto 421 R~2l5 A

Energia (kJ)

Alessandrini, SLAP 2004, Spain Damonte, APHYS 2003, Spain



Aplicaciones: Defectos en semiconductores

Oxidos Semiconductores, un analisis por ensanchamiento
Doppler

PPC8, Coimbra, 2005; 35HFI, La Plata, 2005



Aplicaciones: Determinaciéon de voids

Cucurbiturils (CB) son capsulas organicas de forma
particular atractivas por el hecho que pueden alojar complejos
con gran estabilidad.

Estructuralmente, CBs estan formadas por unidades glycoluril
ligadas por grupos metileno.

Dependiendo del
numero de unidades
de glycoluril las
dimensiones del
hueco interno de la
capsula organica
varia.

cucurbit[5]uril cucurbit[6]uril cucurbit[7]uril

Montes Navaja et al., ChemPhysChem 2009, 10, 812 — 816


http://en.wikipedia.org/wiki/File:Cucurbit-6-uril_ActaCrystallB-Stru_1984_382.jpg
http://en.wikipedia.org/wiki/File:Cucurbit-6-uril_ActaCrystallB-Stru_1984_382.jpg

Aplicaciones: Determinacion de voids
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Calculos ab-initio

Q Teoria de la funcional densidad (DFT, Density Functional
Theory)

O Program MIKA: Multigrid Instead of the K-spAce)

Q La densidad electronica se aproxima por una superposicion
de densidades electrdnicas de atomos libres (ATSUP).

O Otras aproximaciones

Se aplico a semiconductores II-VI. Buen acuerdo entre
resultados experimentales y calculos.

Trabajo de Diploma. J.Hoya, marzo 2015.



Haz de positrones lentos

Espectro de emision de energia de una fuente de 22Na.

' ' ' ' ' l l T |
ok 1 After moderztion i
—3

—10 i
‘i- 20 “Na emission spectrum |
4 10 il
E* 107 F i
T L ]
10~ / i

I I | I I I I I

107100 10 100 100 100 100 10
Paositron energy [eV]

Una lamina delgada de tugnsteno produce una distribucion
centrada en 3 eV.



Haz de positrones lentos

Permiten estudios en laminas delgadas.

o 2 um ——»

Thenmalzaton T s kon

Fraction
- Amnifhilation =013

Monoensrgetic

~ pE , posirons
_h\/\\;"'\l"‘v—'-" Fast positrens = 0.87
—t

Single—crystal W foil

10 10

| Na postron source |

2

Manipulator

Sistema de haz de
positrones lentos

guiados
e S TR e | magneticamente en la
- - ] — Martin Luther
- Teslen beam University Halle-
] — Wittenberg.
lon getler pump 0.5 m Differantial

pump Main pump




Haz de positrones lentos

Perfil de defectos como funcidén de la penetracion z en el material

. Cm .
mz z _ AE
Piz. E)= —exp|— —] with z;= : S
z Z
0 0. pll 1+ —]
m
R
Surface Annihilation - *2 S .
L n o e Perfil de Makhof.
— Z Annihilation
. g L Z .
Incident - 7 2, Segunda ley de Fick de la
) JRL I, = ¥ £ . 4 J4
Postron - Z Lo difusiéon. Métodos MonteCarlo.
' - ?f = Trapped
-— g A nnihilation
Ps £ =
C+ Z oy 0,20
W g 15
oy
0,10
3 kel
0.0500\2 E=5kev =
[ E=10 keV

" 1 " | ) T —|—bl 1
02 04 06 08 10 1.2 14 18
Depth z [um]



Microscopia de barrido de positrones

Combinacion de un SEM y una
microsonda de e*, Bonn, 1997.

g source Frism g Jur
| E |
W —_
Moderator Condensar
Objactive lens
Sampla

“-‘ﬁ_‘: Positioning
gysiem

Ge delaclor




Microscopia de barrido de positrones

Scanning Positron
Microscope,Munich, 1997.




cCae la antimateria?

Colaboracion AEgQIS en el CERN, medir la aceleracion de la
gravedad en |la antimateria.

anti-proton

electron positron

Medir g con antihidrogeno




Aplicaciones: Medicina, diagnéstico por imagenes

Tomografia por emision de positrones (PET)
Equipos multidisciplinarios:
Fisicos
Médicos
Fisicos medicos

Quimicos

Bioguimicos, etc

Suma importancia, tratamiento de imagenes



http://www.cadpet.es/imagenes/imagenespet/alzheimer.jpg
http://www.cadpet.es/imagenes/imagenespet/alzheimer.jpg
http://www.cadpet.es/imagenes/imagenespet/alzheimer2.jpg
http://www.cadpet.es/imagenes/imagenespet/alzheimer2.jpg

