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Meéreni doby zivota pozitronid a jeho
vyuziti pri studiu kovovych materiala

Jakub Cizek, Praha

1. Uvod

Méteni doby Zivota pozitrontt (PLS = Positron Lifetime Spectroscopy) je zaloZeno
na studiu interakce nizkoenergetickych pozitroni s materidlem. Pocatek a rapidni
rozvoj této techniky spada do 50. let a souvisi se zjisténim, ze charakteristiky ani-
hila¢niho procesu zavisi téméf vyhradné na stavu pozitron-elektronového systému
v materidlu. Pozitronova technika ma mnoho vyhod pro studium pevnych latek.
Predstavuje nedestruktivni métici metodu s velkou citlivosti predevsim k defekttim
v pevnych latkach. Velmi ¢asto se napt. pouziva PLS pro studium bodovych defekti
predstavujicich volny objem (monovakance a shluky monovakanci), které jsou pod
rozlisSovaci schopnosti transmisni elektronové mikroskopie. PLS umoznuje pfitom, jak
vyplyne z dalsiho textu, velmi snadnou identifikaci téchto defektti, a proto je unikatni
metodou pro jejich studium. Vyhodou PLS je dale skutecnost, Ze neni nutna zadna
specialni technika pfipravy vzorkd.

2. Fyzikalni zaklady PLS

2.1. Zdroj pozitronu
Jako zdroj pozitront nej¢astéji slouzi radioizotopy, které se rozpadaji rozpadem 3+
IX — , AX et 4. (1)

Jadro 4X se rozpadd na , 4 X' za emise pozitronu e a neutrina v. Spektra kinetickych
energii emitovanych pozitront pro rtizné 3+ zéafice jsou spojita s typickymi hrani¢nimi
energiemi stovky az tisice kiloelektronvolti. Napfiklad pro nejcastéji pouzivany zdroj
pozitronti 2Na je stfedni hodnota kinetické energie emitovanych pozitroni ~ 270 keV
a maximalni energie Fy.x = 0,54 MeV. Rozpad jadra ?2Na je znazornén na obrazku 1.

Mgr. JakuB CiZEK (1974), katedra fyziky nizkych teplot, Matematicko-fyzikalni fakulta
University Karlovy, V Holesovickach 2, 180 00 Praha 8.
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22Na, polo&as rozpadu Ty/9 = 2,7 roki

et v

doba zivota 7 ~ 3,7 ps

v 1274 keV

Z2Ne
Obr. 1. Rozpadové schéma jadra 22Na.
2.2. Termalizace pozitronii

Po vniknuti do pevné latky snizuje pozitron velmi rychle svoji kinetickou energii
z hodnoty fadové stovky kiloelektronvoltd az na energii ~ %kT (tj. 0,039eV pii
pokojové teploté). Tento proces se nazyva termalizace. Pozitrony ztraceji svoji energii
nékolika procesy [9]. V oblasti vysokych energii pozitronu (nad ~ 100 eV) dominuji
energetické ztraty excitaci vnitfnich elektrond pfi kolizich pozitronu s jednotlivymi
atomy hostitelského materialu. Tato pocéatecni faze trva velmi kratkou dobu (~ 1ps).
Pfi nizich energiich (zhruba nad 0,1eV) je v pfipadé kovovych materialtt hlavnim
mechanismem excitace vodivostnich elektrond. Charakteristickd doba trvani této faze
je nékolik pikosekund. V posledni fazi, kdy je energie pozitronu jiz fadové zlomky
elektronvoltti, dominuje rozptyl na fononech. Tato posledni faze trva nejdéle (pies 50 %
celkové doby termalizace). V tabulce 1 jsou pro ilustraci uvedeny ¢asy, které zabiraji
jednotlivé faze termalizace pro pripad Cu. Obecné je vSak celkovd doba potfebna
pro termalizaci pozitronu v kovech zanedbatelnd proti dobé zZivota pozitronu, ktera
¢inf f4dové stovky pikosekund (viz sekce 2.5). Nakonec pozitron dosdhne v materidlu
terméalni rovnovahy a jeho rychlost se fidi Maxwellovym-Boltzmannovym rozdélenim
se stfedni kvadratickou rychlosti

U+z¢<v—2:,/fl—3 2)

kde k je Boltzmannova konstanta, T teplota a m* efektivni hmotnost pozitronu, ktera
obsahuje prispévek od fononii, pozitronové pasové struktury a pozitron-elektronové in-
terakce [10]. Typicky je v pevnych latkdch m* ~ 1,5m [11], kde m je klidovd hmotnost
pozitronu. Tedy

vy [nm/ps] ~ 5,5 VT. (3)

2.3. Implantaéni profil

Hloubku priniku energetickych pozitronti do materidlu béhem termalizace lze po-
psat empirickym implanta¢nim profilem [12]

P(z) = aype 97, (4)
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Tab. 1. Pozitronové charakteristiky pro Cu.

doba termalizace®)

excitace vnitinich elektroni £ > 100eV 0,92 ps

excitace vodivostnich elektroni £ > 0,1eV 1,36 ps

rozptyl na fononech £ < 0,1eV 4,13 ps

diftizni koeficient D =1,74+0,5cm?s™! [1]

stfedni volna draha Iy ~5,1nm

stiedni difazni délka Ly = 140nm")

stfedni hloubka priniku 1/aq = 30 pm®)

Wigneriiv polomér (definice viz vztah (14)) rs = 1,83 [9]

Fermiho energie FEr =7,0eV [2]

doba Zivota volnych pozitronu

experiment 78 = 114,5 £ 0,1 ps [3]

teorie 78 = 113 ps [4]

pozitrony zachycené v defektech

defekt doba zivota vazebna energie specifickd zachytova
zachyceného pozitronu | pozitronu k defektu | rychlost

monovakance | 180 ps [5] 1,1eV [6] 1,24 0,3 x 10" s7 at.?) [7]

dislokace 164 ps [8] 0,06 eV*) [4] 0,6 x 10~*m?s™* [3]

“) P¥i vypoctu dob trvani jednotlivych fazi termalizace bylo pouZito modelu termalizac-
niho procesu uvedeného v [9].

b) Tato hodnota plati pro neporusenou Cu (koncentrace defektt pod rozliSovaci schopnosti
PLS), kdy L+ = /D4 7p. Pokud bude material obsahovat defekty, bude L4 kratsi.

) Pro zaii¢ **Na.

?) Uvedené jednotky odpovidaji koncentraci monovakanci vyjadiené jako pocet mono-
vakanci pfipadajicich na jeden atom.

) Vazebn4 energie pozitronu pro dislokaéni ¢aru [112]. P¥i zachytu pozitroni do dislokaci
jsou vsak konecnymi zachytovymi centry vakance vazané na dislokaci a stupné na dislokaci,
kde je vazebna energie okolo 1eV.

Hustota pravdépodobnosti P(x), Ze pozitron se po termalizaci bude nachézet
v hloubce x od povrchu vzorku, kterym do néj vstoupil, exponencidlné klesa. Stfedni
hodnota vzdélenosti od povrchu, ve které se bude pozitron po termalizaci nachéazet,
je

EL1 [MeV]

1/ay [cm] ~ —Hax

()

kde ¢ je hustota materidlu a Fy,,x je maximélni kinetické energie pozitronti emitova-
nych BT zéficem. Pro z&ii¢ 2?Na je veli¢ina 1/a, Fadové 10 az 500 um (nap¥. pro Cu
viz tabulku 1). Pozitrony tedy testuji objemové vlastnosti materialu.

160 [g- cm—3]’

Poznamenejme, %e vztah (4) byl ziskdn pro pozitrony emitované z BT zéfice se
spojitym spektrem energii a se stifedni hodnotou energie rddové stovky kiloelektron-
voltl. V soucasné dobé dochazi k velkému rozvoji pouziti monoenergetickych svazki
pozitrondl ziskanych moderaci pozitronti emitovanych z 5% zafi¢e na termalni energie
a naslednym urychlenim téchto pozitronti v elektrickém poli [13]. Energie téchto svazkl
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pomalych pozitront lze ménit a tim ménit hloubku priniku pozitront. Vétsinou se
pouziva rozmezi energii 0 az 30keV. Tato technika mé Siroké uplatnéni pfi studiu
vlastnosti povrchil a tenkych vrstev.

2.4. Formovani pozitronia

Pozitron miize zachytit jeden z elektrontd, které ho obklopuji v daném médiu,
a vytvofit atom pozitronia (Ps), tj. vazany stav pozitron-elektronového paru. Rozmér
atomu Ps je dvojnasobek rozméru atomu vodiku, a proto k formovéani pozitronia
dochazi hlavné v molekularnich materidlech s relativné otevienymi strukturami (napf.
nékteré polymery). V kovech vlivem uzaviené struktury ke vzniku pozitronia prakticky
nedochézi. Piitomnost pozitronia vsak byla pozorovidna v nanokrystalickych kovech
pripravenych kompaktizaci jemnozrnného prasku [14, 15, 16].

Vznik pozitronia je mozny béhem termalizace pozitronu, kdyz jeho energie lezi
v oblasti, kde neni mozny zadny jiny zptsob sniZeni energie (tzv. Oreho oblast) [17].
Aby mohl pozitron zachytit elektron nalezici molekule dané latky, musi mit kinetickou
energii £ > E; — Eps, kde F; je ionizacni energie molekuly a Epg vazebna energie
atomu Ps. Ve vakuu je Fps = 6,8 €V, ale v daném materidlu muze byt mensi. Pokud
je E > E;, bude mit atom Ps kinetickou energii vétsi nez svou vazebnou energii a rychle
se rozpadne v kolizich s ostatnimi atomy. Konkuren¢ni proces formovani pozitronia
predstavuji neelastické srazky pozitronu (excitace elektrontt molekul média) v piipadé,
7e E > Fex, kde Fox je nejmensi excitacni energie elektronu. Vznik pozitronia je tedy
nejpravdépodobnéjsi béhem termalizace pozitronu v oblasti energii

Ei — Eps < E < Eex. (6)

V kovovych materidlech vsak formovani pozitronia konkuruje také excitace vodivost-
nich elektroni, coz je dalsi dtivod, pro¢ zde ke vzniku pozitronia obvykle nedochézi.

Pozitronium miZze vytvofit i termalizovany pozitron [18] zachycenim volného elek-
tronu vzniklého ionizaci pfi termalizaci pozitronu. V kovech vsak tento mechanismus
neni mozny, protoze vzniku vazaného stavu pozitronu s uréitym vodivostnim elektro-
nem brani vzajemné stinéni elektrond ve Fermiho plynu.

Zékladnim stavem pozitronia jsou singletni stav 1Sy (opa¢né orientované spiny,
parapozitronium p-Ps) a tripletni stav 3S; (souhlasné orientované spiny, orthopozi-
tronium o-Ps). Pfitom % atomt Ps vznika v singletnim stavu a % v tripletnim stavu.
Doba zivota p-Ps pfi anihilaci na dva fotony je 125 ps (tj. srovnatelnd s dobou Zivota
pozitrond v kovovych materidlech). V pfipadé o-Ps je anihilace na dva fotony zakazana
vybérovymi pravidly [19]. Ve vakuu se proto o-Ps rozpada emisi ti{ fotont s dobou
Zivota 142 ns (tj. o vice nez t¥i fady delsi nez doba Zivota p-Ps). Atomy o-Ps v pevnych
latkach se vsak rozpadaji konkurenénim procesem, tzv. ,pick off* anihilaci. Pozitron
nalezejici atomu o-Ps v tomto pfipadé anihiluje s ,cizim“ elektronem z okolniho
prostiedi, ktery ma opac¢nou orientaci spinu. Timto zpiusobem se doba zivota o-Ps
v pevnych latkach redukuje typicky na nékolik nanosekund.
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2.5. Pozitron v termalni rovnovaze

Termalizovany pozitron se rozptyluje téméf vyhradné na fononech. Stfedni rozdéleni
hybnosti pozitronu se pii tom nemeéni. V klasickém piiblizeni vykonava tedy termali-
zovany pozitron v materidlu témét izotropni ndhodny diftzni pohyb.

Diftizni koeficient pozitrontt D lezi pro pevné latky v rozmezi 0,1 az 2 cm?s~! pii
pokojové teploté. Rozptyl pozitronu na fononech vede k teplotni zavislosti diftzniho

koeficientu [20]
1
Dy~ —. 7
+ \/T ( )
St¥edni volna drédha termalizovaného pozitronu (tj. stfedni vzdélenost, kterou pozitron
urazi mezi dvéma rozptyly na fononech) je

I = vy Tpn, (8)

kde 7pn je relaxac¢ni doba rozptylu pozitronu na fononech (v kovech fadové desitky
femtosekund). Stfedni volnd dréha pozitronu je tedy v kovech fadové jednotky nano-
metri.

Stiedni diftzni délka L, pozitronu (tj. stfedni vzdalenost od mista termalizace, do
které se pozitron dostane difiznim pohybem za svou dobu Zivota) je

Ly =+/Dy71, (9)

kde 77 je efektivni doba zivota delokalizovaného pozitronu. Stfedni difizni délka tedy
urcuje velikost oblasti , prozkoumanou® jednim pozitronem béhem jeho doby Zivota
v materialu. Pro kovy je L, fadové stovky nanometrti. Vinova délka A\ termalizova-
ného pozitronu je

2nh 5 293 [K]

A+ [nm} = m*v+ >~ 72 m

(10)

Pozitron tedy ,,prozkouma“ objem rfadoveé )&LJF, tj. oblast obsahujici okolo 107 atomii.

Vinova délka Ay je vzdy vétsi neZ meziatomova vzdalenost (a ~ 0,1 az 0,5nm)
v pevnych latkach. Termalizované pozitrony se v pevnych latkach chovaji jako viny.
Mluvime proto o delokalizovanych (nebo volngch) pozitronech. Poznamenejme, Ze na-
opak vlnova délka protonu je vice nez o t¥i fady kratsi. Termalizovany vodik a vSechny
dalsi atomy se chovaji v prostfedi jako tézké klasické castice.

Anihila¢ni rychlost Ap delokalizovaného pozitronu v kovovém materidlu je timérna
prekryti pozitronové a elektronové hustoty [21]

Ap =mrich_, (11)
kde r. = e%/(4negmc?) je klasicky polomér elektronu a
A — / ny (r)n (k) () dr, (12)
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kde ny(r) a n_(r) je hustota pozitroni, resp. elektront. Korela¢ni faktor v vyjadiuje
zvyseni hustoty elektronti v misté pozitronu zpisobené pritazlivou coulombickou in-
terakci. Delokalizovany pozitron je v kovu obklopen oblakem elektronii a toto lokalni
zvyseni hustoty elektront v misté pozitronu zpisobuje podstatné zkraceni anihila¢ni
rychlosti Ag. Tedy 7 je efektivni hustota elektroni, kterou ,,pocituje“ pozitron. Jako
doba zZivota 75 delokalizovaného pozitronu se oznacuje prevracend hodnota anihila¢ni

rychlosti
1

-+ (13)

B

V kovech se doba zivota delokalizovanych pozitronii pohybuje v rozmezi 100 az 300 ps.

450 :

400 -

oce

350 f

300 °© f

250 - -

doba Zivota [ps]

200 - & e -
150

(1)
O,
100 - %98 i

50 | | | | |

Obr. 2. Zavislost doby Zivota delokalizovanych pozitroni v riznych kovech na parametru rs,
charakterizujicim hustotu vodivostnich elektroni v kovu. Symboly e oznacuji experimentalni
hodnoty, pfevzaté z [22], teoretické hodnoty jsou oznaceny symboly o a byly pfevzaty z [23].
Hodnoty r;s jsou pfevzaty z [9].

Zavislost doby zivota delokalizovanych pozitronti na hustoté vodivostnich elektront
v daném materidlu ukazuje obrazek 2. St¥edni hustota vodivostnich elektrond (n_)
v materialu je zde charakterizovana ¢asto pouzivanym bezrozmérnym parametrem r;.
Je to polomér fiktivni koule obsahujici pravé jeden elektron v jednotkach Bohrova
poloméru ag = 0,0529 nm. Tedy

%ﬂ(rsao)g’(n,} =1. (14)
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2.6. Zachyt pozitronu

Potencidl, ktery pocifuje pozitron, je nizsi v defektech, které predstavuji volny
objem (typickym piikladem jsou vakance a klastry vakanci). Je to zptisobeno sniZzenim
odpudivé interakce pozitronu s kladnymi ionty mtize. Lokalizovany stav pozitronu v ta-
kovém defektu potom miize mit nizsi vlastni hodnoty energie nez delokalizovany stav.
Dochazi tedy k prechodu pozitronu z delokalizovaného stavu do lokalizovaného stavu
v defektu. Tento proces se nazyvé zachyt pozitronu v defektu. Rozdil energie mezi
delokalizovanym a lokalizovanym stavem je pfedan hostitelskému materidlu a urcuje
vazebnou energii Fp defektu pro pozitron. Zachyt pozitronu v kovech je tedy mozny
v takovych defektech, které pfedstavuji snizeni hustoty kladnych iontd mfize (tzn. je
mozny zachyt pozitronu v dislokacich nebo na hranicich zrn, ale nedochézi k zachytu
pozitronii napf. na intersticidlech).

Jako zachytova centra pro pozitron mohou v nékterych pripadech slouzit také
precipitéty, tj. ¢astice jiné fize v dané matrici (viz sekci 3.4).

Typicka hodnota vazebnych energii pozitronu k defektiim je nékolik elektronvolti.
V tabulce 1 jsou pro ilustraci uvedeny vazebné energie pro ruzné typy defektt v Cu.
Znamena to, ze zachytova centra jsou tak hluboké, Ze inik zachyceného pozitronu zpét
do delokalizovaného stavu nenastava a pozitron anihiluje jako zachyceny v daném typu
defektu. Anihila¢ni charakteristiky zachyceného pozitronu se znac¢né lisi od delokalizo-
vaného stavu a rozdily jsou také mezi jednotlivymi typy defekti. Duvodem je odlisna
elektronova struktura defektil, predevsim sniZzeni hustoty lokalizovanych elektront.
Méfeni doby zZivota pozitront tak umoznuje ziskat informace o lokalni elektronové
struktufe jednotlivych defektt a také identifikaci jednotlivych typt defekti.

Diky snizeni pfispévku lokalizovanych elektrond je celkova hustota elektront v de-
fektu nizsi nez prumérna hustota v matrici. Proto jsou doby Zivota zachycenych
pozitrond delsi nez 75 (napf. pro monovakance v kovech typicky o 30 az 70 %).

Horni limitni hodnotu doby Zzivota pozitronu v kovovych materidlech lze ziskat
nésledujici tvahou [22]. Pfedpokladejme, Ze pozitron anihiluje téméf vyhradné s vo-
divostnimi elektrony. Tento predpoklad je pro pozitron zachyceny v defektu s velkym
volnym objemem (kde pfedpokladdme nejdelsi dobu zivota) ziejmé opréavnény. Po-
kud budeme nyni snizovat hustotu vodivostnich elektrontd, budou stale vyznamnéjsi
korela¢ni efekty mezi pozitronem a elektrony zptsobené coulombovskou pritazlivou
silou. V limité velmi nizké, stale vSak nenulové hustoty vodivostnich elektronti mtzeme
mluvit o pozitronu a ,,jeho* elektronu, ktery ho sleduje diky pritazlivé interakci. Takto
zkorelovany par pozitronu a elektronu muze tvofit bud singletni (antiparalelni spiny)
nebo tripletn{ (paralelni spiny) konfiguraci. Statisticky pomér téchto dvou konfiguraci
je 1: 3. Anihila¢ni rychlost pozitronu je potom dana vazenym primeérem anihila¢nich
rychlosti p-Ps a o-Ps. Tedy

>\<x> = = )\p—Ps + = )\o—Ps (15)

(16)
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Doby zivota pozitrond v kovech tedy nemohou ptresahovat hodnotu 7., ~ 500 ps.

Poznamenejme, ze vztah (16) predpokldda, ze nedochézi ke vzniku atomt Ps (jak
je to v kovech obvyklé). Fyzikalni vyznam vztahu (16) spocivd v tom, Ze dokonce
i pfi velmi nizkych hustotach elektron@i méni pozitron mnohokrat ,sviij partnersky
elektron“ béhem casu 7. Pocet vymeén je dostate¢ny na to, aby byl zachovan pomér
1 : 3 singletni a tripletni konfigurace i pfes velmi rozdilné anihila¢ni rychlosti.

3. Aplikace PLS

3.1. Méfeni doby Zivota pozitronu

Princip méfeni dob zivota pozitrond je zndzornén na obrazku 3 pro nejcastéji
pouZivany zdroj pozitronti 22Na.

%2Na, v 1274 keV, start signél
—_—
vzorek ¢
et T
v 511 keV, stop signal
-~ —
e"’, e

Obr. 3. Princip mérfeni doby Zivota pozitront. Méfena veli¢ina pro dany pozitron je casovy
interval ¢ mezi startovnim a stopovacim signalem.

Pii emisi pozitronu je béhem nékolika pikosekund (viz obrazek 1) vyzafen foton
o energii 1274keV, ktery je detekovan a slouzi jako startovni signal. Pozitron po
vniknuti do materialu Zije jistou dobu v termalni rovnovaze a potom anihiluje s jednim
z okolnich elektront. Pfi této anihilaci jsou vyzafena dveé v kvanta o energii 511keV.
Jeden z téchto fotoni je opét detekovan a slouzi jako stop signal. Zméfena doba zivota
pozitronu je potom casovy interval mezi detekci startovniho a stopovaciho fotonu.
Méfeni dob zivota se tedy rovnd meéfeni zpozdénych koincidenci. Na obrazku 4 je
blokové schéma spektrometru pro méfeni dob zivota pozitront. Zdroj pozitronu je
obvykle pfipraven nanesenim nékolika kapek roztoku 2?NaCl na tenkou f6lii (tloustka
~ 1 az 5um), odpafenim a piekrytim zdroje stejnou félii. Aktivita zafi¢t pro PLS
je ~ 1MBq. Na kazdou stranu zafice je pak umistén identicky platek studovaného
materialu, jehoz tloustka musi byt dostate¢nd ( > 0,1 mm), aby absorbovala vSechny
pozitrony (viz sekci 2.3).

Jak je patrné z obrazku 4, startovni signal 1274keV je detekovan startovnim detek-
torem a stopovaci signal 511 keV stopovacim detektorem. Detektor se skladé z rychlého
scintildtoru (S), ktery je opticky spojen s rychlym fotonasobi¢em (PMT). Scintildtor
slouzi ke konverzi v zareni na fotony viditelného svétla nebo UV zafeni. Obvykle se
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Obr. 4. Schéma spektrometru pro méfeni doby Zivota pozitront. S — scintilator, HV — zdroj
vysokého napéti pro PMT, PMT - fotonasobic, CFD — diskriminator konstantni frakce,
Delay — zpozdéni, TAC — konvertor ¢as-amplituda, SA — spektroskopicky zesilova¢, SCA —
jednokanalovy analyzator, Coinc — koinciden¢ni jednotka, Gate — logickd bréana, ADC —
analogové digitalni prevodnik, PC — pocitac.

pouzivaji plastické scintildtory nebo krystaly BaFs5. Energetickd v kvanta dopadajici
na scintilator ztraceji svou energii fotoefektem a comptonovskym rozptylem. Uvolnéné
elektrony excituji potom optické hladiny velkého mnozstvi atomt (10% az 10%) scinti-
latoru. Pti deexcitaci téchto optickych hladin dochazi k emisi fotond viditelného nebo
UV zafeni. Intenzita tohoto zablesku je pfimo tmérna energii ptivodniho v kvanta.
V katodé fotonasobice dochazi potom ke konverzi fotonti produkovanych scintilatorem
na primarni fotoelektrony, které jsou dale urychleny elektrickym polem a dopadaji na
systém dynod. Pti dopadu pulsu fotoelektront na dynodu dochézi k emisi sekundar-
nich elektroni a tedy zesileni pulsu. Obvykle pfipadaji na jeden primarni fotoelektron
3 az 4 sekundarni elektrony. Sekundarni elektrony jsou opét urychleny elektrickym
polem a dopadaji na dalsi dynodu. Pocet dynod se pohybuje od 10 do 14. Zisk
fotonasobice tedy lezi v rozmezi 10* az 108.

Signal z fotondsobice (ifka pulsu je typicky nékolik nanosekund) je veden na diskri-
minator konstantni frakce (CFD), ktery produkuje logicky ¢asovy signal v okamziku,
kdy vstupni puls dosdhne urcité dané frakce své amplitudy. Tato technika zarucuje,
7e odvozeni Casového signilu nezavisi na amplitudé vstupniho pulsu (podrobnéji
viz [24]). CFD také vétSinou umoziiuji hruby energeticky vybér, tj. akceptuji dany
puls pouze tehdy, jestlize jeho amplituda lezi v nastavitelném rozmezi (energetickém
okné). Energetické okno CFD, ktery nalezi startovnimu detektoru, je nastaveno na
energii 1274keV, zatimco okno CFD stopovaciho detektoru je nastaveno na energii
511keV. Stopovaci ¢asovy signal je zpozdén a spolu se startovnim signalem je veden na
konvertor ¢as-amplituda (TAC), jehoz vystupni signal je Gmérny ¢asovému intervalu
mezi startovnim a stopovacim signélem. Tento signal je zpracovan A/D pfevodnikem
(ADC) a ulozen v paméti pocitace. Popsany systém se oznacuje jako rychlo-rychly
(fast-fast), protoZze pracuje s pulsy o Sifce nékolika nanosekund.
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Na obrazku 4 je jesté carkované vyznacena pomald vétev, kterd pracuje se signdlem
tvarovanym na Sirku fadové stovek nanosekund a umoziuje precizni energeticky vybeér.
Signal z detektoru je v tomto pfipadé veden pfes integracni obvod s ¢asovou konstantou
~ 50 us na spektroskopicky zesilovaé¢ (SA) a déle na jednokanalovy analyzator (SCA),
ktery provadi presny energeticky vybér energie 1274 keV pro startovni, resp. 511keV
pro stopovaci signdl. Vystupni signal z TAC je akceptovan pouze tehdy, jestlize mu
odpovidé spravné energie startovniho a stopovaciho signdlu v pomalé vétvi. Uspotéa-
déni s pfidanou pomalou vétvi se nazyva rychlo-pomalé (fast-slow) a kromé mozného
zlepSeni rozliSeni umoznuje predevsim odstranit distorze spektra vzniklé nedokonalym
energetickym vybérem v rychlé vétvi. Podrobné informace o distorzich spektra dob
Zivota pozitront lze nalézt v [25] a [26].

3.2. Neporuseny material

Uvazujme nyni nejjednodussi pfipad cistého, polykrystalického, dobte zrekrystali-
zovaného kovu, kde koncentrace vSech typu defektt je pod rozliSovaci schopnosti PLS.
Vsechny pozitrony anihiluji v tomto pfipadé se stejnou anihila¢ni rychlosti. Oznac¢me
n(t) pravdépodobnost, 7Ze v Case t jeSté nenastala anihilace pozitronu s elektronem
v materidlu. Jako t = 0 zvolime okamzik vniknuti pozitronu do materidlu (tj. v pod-
staté okamzik emise pozitronu). Plati tedy n(t = 0) = 1. S rostoucim ¢asem bude n(t)
klesat podle vztahu

dn(t)
dt

kde Ap je anihila¢ni rychlost delokalizovaného pozitronu v daném materidlu. Je tedy

= —Apn(t), (17)

n(t) = e L, (18)

P1i méreni doby Zivota pozitronu mérime, za jak dlouho po svém vniknuti do materialu
pozitron anihiloval. Tedy méfime rozdéleni ndhodné proménné ,,okamzik, kdy pozitron
anihiloval“ (méfeno od jeho vniknuti do materialu). Idealni spektrum Siq by tedy
v tomto pripadé mélo tvar

dn(t)
dt

Sia(t) = — = Ape et (19)
Doba zivota volného pozitronu 75 = 1/\p je potom stfedni hodnota tohoto rozdéleni.
Reélné spektrum S je konvoluce idedlniho spektra s rozliSovaci funkci R spektrometru.
Prispévek od nadhodnych koincidenci ptidava jesté pozadi B,

S(t) = Sid (t) * R(t) + B7 (20)

kde symbol * znaci konvoluci. RozliSovaci funkce spektrometru R predstavuje odezvu
na promptni koincidenci a lze ji obvykle vyjadrit jako sumu 2 az 3 gaussidnd. Jeji
polositka urcuje rozliseni spektrometru. V kovovych materidlech se casto vyskytuje
velmi krétkd komponenta (pod 100 ps) na rozdil tfeba od polymeri, proto je nutné
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Obr. 5. Spektrum dob Zivota pozitront vzorku Cu zihaného pf¥i teploté 850 °C po dobu 30 min.

pouzit spektrometr s co mozna nejlepsim rozlisSenim. Obvykle se u kvalitnich spektro-
metrd pouzivanych pro studium kovovych materiald dosahuje rozliseni okolo 200 ps.
Na katedre fyziky nizkych teplot se podafilo dosdhnout velmi vysokého rozliseni
140 ps [27]. Dalsim dtlezitym parametrem je rychlost nabirdni spektra vyjadiena napf.
jako pocet koincidenci za sekundu. Typické hodnoty se pii studiu kovovych materidla
pohybuji od 20 do 100 koinc./s.

Pfi zpracovani naméreného spektra je tedy nutné ziskat z experimentalniho spektra
idedlni spektrum Siq (obecné je to suma exponencidlnich komponent) a rozliSovaci
funkci spektrometru R. Je tedy tfeba provést dekonvoluci vyrazu (20). P¥itom pocet
komponent, ze kterych se skladd Siq, neni obecné pfedem znadm. Pocet komponent,
které lze ve spektru rozlisit, je ale omezen nejednoznac¢nosti rozkladu a statistikou,
se kterou bylo spektrum zméfeno. Obvykle je nutnd statistika (tj. celkova plocha
spektra) nékolik milionti. Vzorek byl pfed méfenim vyzihan 30 min. p¥i teploté 850 °C.
Tim se dosdhlo dobfe zrekrystalizovaného stavu se stfedni velikosti zrn ~ 1 mm.
Koncentrace vsech typu defektd je v tomto vzorku velmi nizka, hluboko pod rozli-
Sovaci schopnosti PLS. Spole¢né s naméfenym spektrem jsou na obrazku znazornény
i komponenty, na které bylo spektrum rozlozeno. Idedlni spektrum tohoto vzorku je
Cisté jednokomponentni, tj. popsané vztahem (19). Dvé dalsi slabé komponenty, které
se v rozkladu na obradzku 5 objevuji, predstavuji pfispévek od anihilaci pozitroni
v samotném zarici a foliich, které zafi¢ kryji. Jako indikator kvality fitu slouzi hodnota
x? vztazena na podet stupiiii volnosti, kterd by méla nabyvat hodnoty blizké 1 [28],
a déle chovéni rezidui (tj. rozdilu experimentélni hodnoty a nafitované funkce pro
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dany kandl) zobrazenych v horni ¢asti grafu. Fyzikalni tidaj, ktery v tomto p¥ipadé
rozkladem spektra ziskame, je doba zivota volnych pozitrond 75 v Cu. Tato zméfena
hodnota je spoleéné s teoretickou uvedena v tabulce 1.

Na obrazku 5 je ptiklad experimentalniho spektra dob Zivota pozitroni pro méd
Cistoty 99,999 %.

3.3. Material s jednim typem defektu

vvvvv

a dochézi k zachytu pozitronii na téchto defektech. Oznaéime npg(t) pravdépodobnost,
Ze pozitron je v case t v materidlu pfitomen jako volny. Pravdépodobnost, Ze pozitron
je v Case t zachyceny v defektu, oznacime np(t). Plati tedy n(t) = ng(t) + np(t).
Termalizovany pozitron mtze nyni anihilovat jako volny s anihila¢ni rychlosti Ag nebo
miuZe byt zachycen do defektu a anihilovat jako zachyceny s anihilacni rychlosti A\p
prislusici danému typu defektu. Pravdépodobnost zachytu volného pozitronu je dana
zachytovou rychlosti Kp. Schematicky je cela situace znazornéna na obrazku 6. Po-
kud mé byt termalizovany pozitron béhem svého setrvavani v materidlu zachycen
v defektu, je nutné, aby se nejdiive diftznim pohybem dostal do blizkosti defektu
a dale aby doslo k prechodu z delokalizovaného do zachyceného stavu. Existuji tedy
dva limitni pfipady:

e Zdachytem tizeny proces, kdy je zachytova rychlost urcena procesem pirechodu po-
zitronu z volného do zachyceného stavu. Doba potfebna k tomu, aby se pozitron
dostal do blizkosti defektu, je v tomto pripadé zanedbatelna proti dobé potfebné
pro pfechod do zachyceného stavu. Stfedni vzdalenost jednotlivych defekti musi byt
v tomto pripad€ podstatné mensi nez L. Typickym pfikladem je zachyt pozitront
v monovakancich pfi dostatec¢né velkych koncentracich.

o Difuzi Tizeny proces, kdy stfedni vzdalenost jednotlivych defektt je vétsi nez L.
V tomto pfipadé je zachytova rychlost pozitronu uréena diftzi pozitronu k defek-
tim. Typickym pfikladem je zachyt pozitronti na hranicich zrn nebo ve vétsich
precipitatech.

V obecném piipadé neni mozné zanedbat ani dobu potfebnou pro difizi pozitronu
k defekttim, ani vlastni zachyt pozitronu v defektu.

delokalizovany e™, np(t)

Kp

s zachyceny et np(t)

AD
anihilace

Obr. 6. Schematické znazornéni moznych stavii pozitronu v materialu s jednim typem defekti.
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Kinetiku chovani pozitronu v materidlu v piipadé zachytem fizeného procesu lze
popsat pomoci konvenéniho zachytového modelu [17], ktery je zaloZen na nasledujicich
predpokladech:

1. zachycen miiZe byt jen termalizovany pozitron,
2. nedochézi k tiniku zachyceného pozitronu zpét do delokalizovaného stavu,
3. defekty jsou rozmistény nahodné.

Dostavame tento tvar kinetickych rovnic:

dnp(t
1) (\p + Kp)na(t)
dt

1 (21)
t

%() = 7)\DnD(t) + KDTLB(t).

Pocateéni podminky
np(t=0)=1, np(t=0)=0 (22)

jsou vyjadrenim pfredpokladu, Ze zachycen muze byt jen termalizovany pozitron.
Vyfesenim soustavy diferencidlnich rovnic (21) ziskame

np(t) = e~z +Kp)t

__ Kp —Apt _ o—(Ap+Kp)t (23)
t Dt __ B D .
no(t) A+ Kp—Ap (e ¢ )

Idedalni spektrum dob zivota je v tomto pfipadé dvoukomponentni

d(nB + nD)

Salt) = ———g

= /\I[Iei)‘lt + /\HIHei)\Ht. (24)

Dosazenim (23) do (24) a srovnanim dostavame pro doby Zzivota a relativni intenzity
jednotlivych komponent

1 1
=—=— I1=1-1
TI N st KD I 1T
(25)
1 1 7 Kp
T = — — —— =
1= = =5
Zéachytova rychlost Kp je pfimo timérnd koncentraci daného typu defekti cp
Kp =vpep, (26)

kde konstanta vp se nazyva specifickd zachytova rychlost a je charakteristickd pro
dany typ defektu. Komponenta s dobou zivota 7y prislusi zachycenym pozitrontim
a jeji intenzita roste s rostouci koncentraci defektid. Doba Zzivota 71; vSak zustava
konstantni. Prvni komponenta s dobou zivota 71 je prispévek od volnych pozitroni.
Doba zivota 71 klesé s rostouci koncentraci defektti. V pfipadé, ze Kp > Ap, je doba
zivota i intenzita prvni komponenty prakticky nula a dostavame saturovany zachyt

Pokroky matematiky, fyziky a astronomie, ro¢nik 44 (1999), ¢. 3 213



residuals [o]

6.25 ps/ch

1e+5 x%=1.02 +/-0.03 _

le+4

number of counts

1e+3

Te+2 { 2
L

|
0 500 1000 1500 2000
channel

Obr. 7. Spektrum dob Zivota pozitronti vzorku Cu (Cistoty 99,99 %) plasticky deformované
pfi pokojové teploté.

pozitronti v daném typu defekti s jednokomponentnim spektrem s dobou Zivota 1/Ap.
Pokud nastava saturovany zachyt pozitront, neni mozné ziskat tdaj o koncentraci
defekti.

K ovéfeni platnosti predpokladti konvenc¢niho zachytového modelu se ¢asto pouziva
testovani platnosti vztahu

A = ItA1 + Tt (27)

Rozklad tohoto spektra na dvé komponenty dava

71 =103 £ 1 ps, I1=72+3%,
711:165i4ps7 111:28i3%.

Prvni komponenta pfislusi volnym pozitronim, druhd komponenta pozitronim za-
chycenym v dislokacich. Z literatury znamé doba zivota pozitronu v Cu-dislokaci
je 164ps [8] a souhlasi velmi dobfe se zméFenou hodnotou. Aplikaci vztahu (27)
dostdvame pro 75 =1/Ap hodnotu 115,2 + 0,3 ps, kterd v ramci dvou standard-
nich odchylek souhlasi se zméfenou dobou zivota delokalizovanych pozitronia v Cu
114,5 + 0,1 ps (viz tabulku 1). Pfedpoklady konvenéniho zachytového modelu jsou tedy
splnény. Muzeme nyni aplikovat vztah (26) a vypodéitat stfedni hustotu dislokaci ve
vzorku op = (1,7 £ 0,2) x 103 m~2. Pro specifickou zachytovou rychlost pozitronu do
Cu-dislokace byla pouzita hodnota vp = 0,6 x 10~4m? s~ [3].
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V pripadé, kdy nelze zanedbat dobu potiebnou pro diftzi pozitronu k defektu, nelze
konven¢ni zachytovy model pouzit, ale je tfeba Tesit pfimo diftizni rovnici pozitronu
v materidlu. Pfi limitnim p¥ipadé zachytového procesu Fizeného diftzi lze pouzit
formalné stejné vyrazy jako v konvencnim zachytovém modelu. Vyznam zachytové
rychlosti je vsak jiny, Kp v tomto ptfipadé zavisi na difiznim koeficientu pozitronu
D a nikoli na koncentraci defektt [29].

3.4. Jednotlivé typy defektu v kovech z hlediska PLS

e Monovakance. Doba zivota pozitronu v monovakancich v kovech se pohybuje
v rozmezi 150 az 300 ps a vazebna energie je fadové nékolik elektronvolti. Specificka
zéchytova rychlost v1y pozitront do monovakanci je 1014 az 10'° s~! at. MinimAlni
koncentraci monovakanci, kterou je mozné jesté PLS detekovat, odhadneme s po-
uzitim vztahi (21), (26). Pokud bude Kp o dva fddy mensi nez Ap, lze ho jiz
v rovnici (21) zanedbat. Radové je Ap ~ 1010571, a tedy K%™ ~ 10851, Podle
vztahu (26) to odpovid4 minimalni koncentraci ¢f3i* ~ 10~7 at.~!. Jestlize bude Kp
o dva fady vétsi nez Ap, lze naopak ve vztahu (21) zanedbat Ap a dostédvame
tedy saturovany zachyt pozitrond v monovakancich. Tomu odpovidd maximalni

detekovatelnd koncentrace ¢33 ~ 1072 at. = L.

e Klastry vakanci. Doba Zivota pozitronu v divakancich se pfili§ nelisi od doby
zivota v monovakancich. Vyznamnéjsi narist doby zivota nastava pro trivakance,
které jsou jiz trojrozmérnymi Gtvary. S rostoucim rozmeérem klastru se monoténné
zvétsuje doba zivota az k limitni hodnoté 500 ps. Zavislost doby zivota pozitronu na
rozméru klastru byla teoreticky vypoétena v [6]. Z doby Zivota pozitronu v klastru
vakanci lze tedy ur¢it rozmér (volny objem) klastru. Pro malé klastry, sloZené
z N vakanci (N < 10), je specifickd zachytova rychlost pozitronu vy

VUNYy & Nl/lv. (28)

e Dutiny (voids) a plynové bubliny. Doba Zivota pozitronu v dutinich (r > 1nm)
je 450 az 500 ps nezavisle na velikosti dutiny. Je to zptisobeno tim, Ze dochézi
k zachytu pozitronu na povrchu dutiny. V piipadé, ze dutina je vyplnéna plynem,
jsou naméfené doby Zzivota zachyceného pozitronu podstatné kratsi a klesaji s ros-
toucim tlakem plynu. Napf. pro dutiny vyplnéné Kr v Cu byla zjisténa doba zivota
zachycengch pozitront v rozmezi 250 az 400 ps [30].

e Dislokace. Teoretické vypocty ukazuji, Zze dislokacni ¢ara je pomérné mélkym
zéchytovym centrem pro pozitrony (vazebna energie ~ 0,1eV) [4, 31]. Doba Zivota
pozitronu zachyceného v dislokaci je vSak jen nepatrné mensi nez doba zivota pozit-
ronu v monovakanci. Pfedpoklada se proto, ze kone¢nym zachytovym centrem neni
pro pozitrony dislokac¢ni ¢ara, ale jsou zachyceny ve vakancich vazanych na dislokaci
a ve stupnich (jogs) na dislokaci. Specifickd zachytova rychlost vp pozitroni do
dislokaci je v kovech 107° az 10~*m?s~!. Pocet dislokaci se uvadi pomoci hustoty
dislokaci op (pocet dislokaci protinajicich jednotkovou plochu). Dolni limitni op
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detekovatelna jesté PLS je ~ 10! m~2. Tato hodnota odpovida dobfe zrekrysta-
lizovanému stavu polykrystalického materialu. Pokud je naopak op ~ 106m=2
dochézi k saturovanému zachytu pozitront v dislokacich.

Hranice zrn. Hranice zrn mohou slouzit jako zachytova centra pro pozitron.
Pravdépodobnost zachytu pozitronu na hranici zrna je nezanedbatelné, pouze pokud
stfedni linedrn{ rozmér zrna nepfesahuje jednotky mikrometri (tj. nepfesahuje p¥ilis
L a je redlna sance, ze se pozitron béhem své doby zivota na hranici zrna difiznim
pohybem dostane). Zachyt pozitront na hranicich zrn proto hraje vyznamnou roli
u nanokrystalickych materidla [14, 15, 16, 3]. Vzhledem k tomu, Ze rozmér zrna je
vzdy minimalné srovnatelny s L, nelze tento proces povazovat za fizeny zachytem
a je vzdy nutno uvazovat diftzi pozitronu k hranici.

Precipitaty. V riznych materidlech v kontaktu jsou rtzné relativni polohy ener-
getickych hladin delokalizovaného pozitronu. , Atraktivita® urc¢itého materialu pro
pozitron je charakterizovéna afinitou pozitronu A, . Tuto veli¢inu lze pro konkrétni
materidl vypocitat [23] a nabyva zapornych hodnot o velikosti nékolika elektron-
voltd. Vyznam afinity A, spociva v tom, Ze rozdil energii pozitronu ve dvou
ruznych materidlech v kontaktu je pravé rozdil afinit pozitronu k témto dvéma
materidlim. Pozitron se vzdy snazi obsadit nejnizsi moznou energetickou hladinu,
a proto prechazi do materialu s nizsi afinitou. K zachytu pozitronu v precipitatu
proto dojde, pokud rozdil AA, afinity pozitronu k matrici a k precipitatu je kladny
a pokud je polomér precipitatu vétsi nez kriticky polomér r. [11],

re [nm] = 0,31/4/AA, [eV]. (29)

Typicky r. odpovida fetézci 5 az 10 atomi. V pripadé nekoherentnich a semiko-
herentnich precipitatt je vSak mozny zachyt pozitront v defektech na rozhrani
precipitidtu a matrice nezavisle na afinité pozitronu k precipitétu (napf. [32]). Kromé
toho je jesté mozny zachyt pozitronu v defektech uvnitt precipitatu.

4. Zavér

PLS je nedestruktivni metoda umoziujici studium mnoha jevii v kovovych mate-
ridlech. Zkouma objemové vlastnosti materidlu. Jeji hlavni vyznam spociva ve studiu
defektti, kde pfinasi informace o lokalni elektronové strukture daného defektu. PLS
umoznuje identifikovat jednotlivé typy defektt v materidlu a urcit jejich koncentraci.
Experimentalné ziskané hodnoty lze porovnat s teoretickymi modely.
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