Experimentalne metody
Marcel MiGLiERiNi

11. PIXE, PIGE

" principy metody
" kvantitativna analyza

" experimentalna technika
o mikroluc

o externy luc

" priklady aplikacii



Ionové zvazky

" bombardujuce castice
o protony > tazkeé iony
o prebiehajuce procesy:
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Analyzy iOnovymi zvazkami

" Rutherford Backscattering Spectroscopy (RBS)
" Nuclear Reaction Analysis (NRA)

® Particle Induced X-ray Emission (PIXE)

® Particle Induced y-ray Emission (PIGE)
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® clectron
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PIXE = Particle Induced X-ray Emission

" detekcia charakteristického rtg. ziarenia
= rozvoj: Si(Li) detektory (~ 1970, Svédsko)
" vyhody:
o nedestruktivna technika (zlozené vzorky: tuha latka, tekutina, aerosol)
o jednoduche umiestnenie vzorky na vzduchu
o kratke meracie casy, vysoka citlivost (1012 g)
o mulitiprvkova analyza pre Z > 13 (Al)
" nevyhody:
o nie je mozna analyza organickych latok
nedeteguje chemicke vazby

O
o obmedzend hibkova informécia
o potrebny urychlovac



Princip metody

" excitacia atomu ionovym zvazkom (vyrazenie e’)
" produkcia charakteristickeho rtg. ziarenia
= detekcia ziarenia => identifikdcia prvku
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Elektronove prechody

= Siegbahnova notacia
" najpravdepodobnejsie prechody K ; a K,
o elektrony z Lj; zaplnia vakancie na K: Ziarenie K ,
* mozné energie E=E; - E
o elektrony z Ly; zaplnia vakancie na K: Ziarenie K,
" energia K ;> K,
" Ky =prechod M = K (nizka pravdepodobnost)
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Diagram atomovych hladin
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Ucinny prierez produkcie rtg. Ziarenia

o(Xk)= 0 Ok
fluorescen¢ny vyt’azok ucinny prierez ionizacie
" ucinny prierez ionizacie: 7
.. e L _ 4
o Kvakancia indukovana projektilom (£, Z;)  Og = f(E MU x)
Uy — vazobna energia K elektronu Ui
o o T E,, maximum, ked rychlost projektilu = rychlosti K elektronu

E, U, M

po_ ‘ E 11U m, - hmotnost’ elektronu
M .om, S m, £ M, - hmotnost’ projektilu
preZ=15(P): Ug=215keV: E ,,=4MeV
pre Z=90 (Th): Uy =109.65keV: E, ., =201 MeV
U, =19 keV: E  max =30 MeV



Ucinny prierez ionizacie
" ionizacny ucinny prierez pre K a L hladiny ako funkcia
energie bombardujucich protonov a tercoveho atomu
O ucinné prierezy su velmi vysoké (niekolko tisicok barnov)
o pre K Ziarenie prudko klesa so Z

."11 = K E]' Z:17 L

= Ta_7-73
E Po__7-82
5 V__7=92
A

&

5

§ 10* +

o H z 3 H 5 a 1 2 3 4 5




PIXE versus RBS a NRA
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Fluorescencny vytazok

" emisia fotonov X a Augerovych elektronov

o konkurencné procesy

pocet fotonov X,

pocet K vakancii
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Energeticka zavislost

o(Xg) = Wk Ok

" ucinny prierez produkcie rtg.

ziarenia ako funkcia energie
protonov
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Spojité pozadie

" intenzita brzdného ziarenia
(Brehmstrahlung) ~ (Z/M)?

o protony (1/1)?

o elektrony (1/(1/1836))>=1836%=3.4.10°

o brzdné ziarenie protonov << elektrénov
" spojité pozadie PIXE

o od brzdného ziarenia

sekundarnych elektrénov

" prispevok od jadrovych reakcii
o Comptonov rozptyl, neutrony
o pri vyssich energiach

do/d £, (barn kev™")
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Kvantitativna analyza

" plocha pod ciarou je imerna koncentracii prvku vo vzorke

" PIXE spektra su vo vSeobecnosti komplexne

O suprepozicia viacerych Ciar na spojitom pozadi

" vyhodnocovanie pomocou sofistikovanych programov

o GUPIX, GEIPIXE, PIXAN, WitsHEX

o porovnanie nameranych a simulovanych spektier

" vytazok hrubeho absorbatora: Y(£)=¢, (E,).N, nQ. j
o presné urcenie komplikované kvoli:

* efektom matrice

* brzdiacemu ucinnému prierezu
* samoabsorpcii

* zvysenej fluorescencii

o pouzitie standardov

(E)

n = pocCet atbmov daného prvku
N, = pocet bombardujucich Castic
£ — efektivnost detekcie energie Ey
o(E) = ucinny prierez

S(E) = brzdiaci ucinny prierez

Tz, =transmisia

Q = priestorovy uhol

E, = energia bombardujucich Castic



Experimentalne usporiadanie
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Typické PIXE spektrum

Counts

Aerosol sample

Energy kel
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Detekcia ziarenia

= Si(Li) detektory
" HPGe detektory
" energeticke rozliSenie 150 eV pri 5.9 keV (Mn K )

" okienka detektorov
o Be (8 um), polymér (0.4 um), bezokienkové detektory
o detekcia lahkych prvkov (selektivne absorbatory)

3 mm Si(Li)

0.4 um polymer
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Detekéneé obmedzenia

" Be okienko 2 Na
" ultratenky polymér - B (185 eV)

O Ka




Aplikacie PIXE

" materialovy vyskum

" biologia, biomedicina

" geologia (inkluzie mineralov)
" umenie a archeoldgia

" monitorovanie znecistenia atmosfery

" Specialne pripady pouzitia PIXE
o mikrolac
o externy lac
* analyza velkych a komplexnych predmetov

* znizeneé riziko prehriatia vzorky chladenim na vzduchu

o PIXE na Marse
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Mikroluc

" mikronova alebo sub-mikrénova velkost ltca
o prvkové zobrazovanie (distribucia prvkov vo vzorke)
" aplikacie v biomedicine, geovedach, metalurgii,
materialovych vedach archeoldgii, stadie aerosolov

" komplikovana fokusacia 2 MeV Protons  50keV heavyions 50 keV Electrons
MeV luca tazkych ionov .
(a) ‘ (b} . (c)
" ale aj defokusacia o T -
5
=
2
g| g
7/ ° o 7/ 4 I 4 \2 “
" pisanie ionovym licom =
" analyza hrubych vrstiev s +

vysokym rozliSenim - =
radialny rozptyl luCa -



Prvkova mapa

Prvkova PIXE mapa z 400 um x 400 um skenov pl'icneho tkaniva.

Externy mikroluC (Surrey) ~10 ym velkost' luCa
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Vysoko-rozlisovacia mikrolucova trasa

| = - /A : ; —
' 1 Najl apsie priestorové rozliSenie na svete: 35 nm

CIBA (Centre for lon Beam Applications)



s1 1ic¢ v atmosfere

dolet 3 MeV proténov 120 mm




AGLAE v Louvre

Accélérateur Grand Louvre pour ’Analyse Elémentaire
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PIXE na Marse

" APXS = Alpha Particle X-ray Spectrometer
o 2#Cm zdroj a Castic na excitdciu rtg. Ziarenia
o Si detektor

" dva mody excitacie _,,-
’ T
o o Castice — PIXE B BB ariicie
* Tahké prvky (Na - Ca) G ool raacias - _X-Ray Spects omcter
S
e Masshauar
o L ziarenie Pu — XRF Rock Abrssion Tool =, v Spactrometor

* tazké prvky (Ca - Zr)

" detekcia Cl, Br, S

o zo soli z odparenia vody?
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PIGE = Particle Induced y-ray Emission

n = pocet atbmov daného prvku
f,;, = pocet bombardujucich Castic
= vytazok hrubého absorbatora: F = ekl deiEee
E o,(E) = uCinny prierez

< S,,(E) = brzdiaci Gginny prierez

Yl. — I/ZSle. I G, (E) / Sm (E)dE E, = energia bombardujucich Castic
" pouzitie mgohoprvkovych standardov
" meranie vo vakuu aj s externym ltcom
= dolezite: pozadie, dopplerovske rozsirenie ciary
" najcCastejsie p, d, a - tazké iony len zriedkavo
" protonmi indukovane reakcie:
o rezonancny zachyt (p,y)
o nepruzny rozptyl (p,p’y) (+Coulombovska excitacia)
o zrazky s preusporiadanim (p,ny), (p,ay), (p.n)
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