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Ps im 3D Potentialtopf

* 6rundlagen der PALS
* Nanopordses 6Glas

+ Der Hohlraum als th. Modell
+ Aktuelle Ergebnisse / Probleme




Die Grundlagen der PALS
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Positron und Positronium

In Stoffen welche keine freien Elektronen besitzen kann es zur Bildung von
Positronium kommen.

[ Free Positron (e+) + J [ Positro;(;gilterg:]czz npjlali:.rs[e+,e_) * * J

Y

Annihilation Intrinsic Annihilation Pick-off Annihilation

T M i “"

AW W !

M Tavs H\_P}_rﬂ .—J;
et+ e 27 ! / N
. Lifetime 1, = 0.125 ns g
Lifetime 1, =0.4 ns

Lifetime 1, > 0.5 ns

r

L
ee




p-Ps und o-Ps

Positronium

Annihilation Processes

0-Ps self 0-Ps pick-off, p-Ps self, e

. 3y= 1022 keV 2y=2m " = 1022 keV
ortho-Ps - ¢ >
’s,

- 0-Ps -> Gute Sonde wegen hoher Lebensdauer (142 ns im Vakuum)
» Durch Kollision mit Porenwand -> Pick Off Annihilation

» Aus o-Ps Lebensdauerspektrum ldsst sich Porengrdofe ermitteln




Pick off Annihilation

<---0.5 nm --->

0-Ps Zerstrahlung im
Hohlraum eines
: amorphen Stoffes.

=2-4ns

0-Ps Zerstrahlung im
interstitiellen Bereich
eines kristallinen Stoffes.

T=1nS



Positron-Lebensdauermessung

SCA
EENa Source 1.27 MeV
-\IU\-) Start
127 MeV T m Start { MCA
o Sample TAC b=
3

e Stop j\
Y €8~ Vsl [| PM :
511 keV 511 keV o

Scintillator 511 keV

Positronenlebensdauer = Zeitdifferenz zwischen
Auftreten des 1,27 MeV Gammaquant (B* - Zerfall)
und dem aus der Annihilation stammenden 0,511 MeV
Gammaquant.




Typisches PAL-Spektrum
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- Lebensdauerspektren bestehen aus exponentiellen Zerfallstermen.
- Spektrenanalyse mittels nichtlinearer Anpassroutinen nach Abzug von
Untergrund und Quellanteil.




Typisches PAL-Spektrum
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Typische Lebensdauern

Mesoporous materials

low-K dielectrics
Zeolites
Silica gels

Porous glasses

1U 10U
Lifetime (ns) 142 ns



Nanopordses Glas
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Nanoporédses Glas

VYCOR-Prozess

T
Alkaliborosilikat- #
glas

530 - 710°c

asen:u rennung : dP 1 bis 110 nm

- spinodale Entmischung
» Ausbildung Durchdringungsstruktur
- schwammartige Mikrostruktur
* PorengréBe abh. von Ausgangsmaterial
* Porenform abh. von Dauer und T der Thermobeh.

F. Janowski, D. Enke in F. Schiith, K.S.W. Sing, J. Weitkamp (Eds.), Handbook of Porous Solids, WILEY-VCH, Weinheim, 2002, 1432-1542.






Die 0-Ps Annihilationsrate

Eigenzerstrahlung | Pick of f

}“o—Ps = 1/ Z-o—P
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W - Wahrscheinlichkeit dafiir, daB sich o-Ps im Molekilbereich aufhalt

/fLO Annihilationsrate in Elektronenwolken der Molekiile, entspricht
2y  spin-gemittelter Ps-Annihilationsrate von 2 ns-!
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Das TE-Modell fir Poren mit r < 1 nm

Ny . Perfekter * QM -> stehende Welle im
/qE\ MR"HSTC‘” sphdrischen Potentialtopf
A N '~ ~—1_ || - Kleiner Potentialtopf -> nur
T niedrigstes Energieniveau besetzt
) | * Tao -> unendlich hohe Wdnde
(M p, 2  Hohlraum und Eindringen des Ps in Molekiil
/\ (Uberlappung der Ps-Dichte mit
I ~d [ Molekiil)
i e . Eldrup -> = 0,166 nm
_ _ r I .| 2m
Ay, =2ns W =2ns"'| | -—L—+—sin e
| r,t+or 21 v, +or

Tao, S. J. J. Chem. Phys. 1972, 56,5499-5510. / Eldrup, M.; Lightbody, D.; Sherwood, J. N. Chem. Phys. 1981, 63, 51-58.




Das TE-Modell fiir Poren mit r < 1 nm
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Poren mit r > 1nm

Annihilation lifetime / ns
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- TE-Modell verliert fiir Poren mit
r > 1nm Giiltigkeit.

a) Fir r > 1nm wird W kleiner, somit
A3, nicht mehr vernachldssigbar.

b) 0-Ps als Wellenpaket, welches
zwischen Energiewdllen hin- und
her gestreut wird.

c) Energieniveaus in grofien
Hohlrdumen liegen dicht
beieinander -> o-Ps
Lebensdauer wird von T abh.

 Gegenwdrtig 2 Modelle, die diese
Effekte unterschiedlich
beriicksichtigen.




Poren mit r > 1nm - 2 Modelle
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Das semi-phdnomenologische Tokyo-Modell

* AR = 8r = 0.166 nm (analog
" — k7 TE-Modell)
oPs < { * 0-Ps wird effektiver Radius
1 zugeschrieben.
. ;% - ABER: keine explizite
@ TE ) Tokyo Temperaturabhdngigkeit.

)= (e + A O[] - F(r)] + hs,"F(r) = hrg [1 - F(r)] + A3,
io—Ps — /1175 1— b

r,+or | Empirisch:
- - r, = 0.8 nm
Agps=Agp+Ay, 1<, b = 0.55




Das RTE-Modell

+ RTE = Rectangular Pore Extension of TE -> Kugelsymmetrie
durch kubische Symm. ersetzt (Besselfktn. -> Sinusfkt.).

* Boltzmann-Verteilung der o-Ps Teilchen mit mittlerer Energie
von kT.

» 6analog 6r im TE Modell, 6 = 0,18.




Das RTE-Modell

Zur Berechnunqg des Erwartungswerts der Lebensdauer des o-Ps

- 0-Ps Wellenfktn. als Eigenzustdnde der Impulse berechnet.

* Losung der SG fiir ein Teilchen der Masse 2m, im rechteckigen Potentialtopf:

i = P{x)P[(¥)pi(2)

o= fy ) 000 Syl o= Sl

* Die Energie ergibt sich zu: E£; = ( + 1 % + K ) mit 5= h*/16m = 0.188 eVnm’
a b

* Annihilationsrate: A(xy.z) = A, — A(xy.z) mit 1, = (Js + 3ip)/4
Alxy,z)=
)LS _ ’J"T
i foro=x=<a—0,0=y=b—0,0=z=c—0

0 otherwise



Das RTE-Modell

- Erwartungswert der Annihilationsrate wird aus der Spur der Dichtematrix
und der Annihilationsratenmatrix erhalten.

- Die Dichtematrix ist durch Boltzmann-Statistik gegeben (therm. Gleichgewicht):

3 (i S
) f_T(_ A
k e
[ 1 S S
IT( + — / + —
FN\GZ  p* &

- Therm. Gleichgewicht -> Dichtematrix ist diagonal.
Diagonalelemen’re der Annihilationsratenmatrix ausreichend:
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Das RTE-Modell
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Das RTE-Modell
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Figure 3. Temperature dependence of the Ps lifetime for cubical pores

in the RTE calculation. The mean free path, /. is related to the cube
side length by / = %/3a.




Aktuelle Ergebnisse

O-Ps lifetime T (ns)
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Aktuelle Ergebnisse
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0-Ps Lifetime 1 (ns)
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Unterschiedliche Porengeometrie
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Geringfiigige Unterschiede von Kugel-
und Wiirfelgeometrie :
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Probleme

* Modelle entsprechen nicht der Realitdt,
liefern aber dennoch brauchbare Ergebnisse.

- Temperaturabhdngigkeit der Lebensdauer
konnte nur fir kleine Poren gezeigt werden.

+ Einfluss der Porengeometrie gering,
aber dennoch vorhanden -> Modellierung???




Aufgaben

* Nicht abgeschlossenen Potentialtopf
endlicher Hohe wdhlen.

- .Reale” Geometrie verwenden (z.Bsp. eine
Kette von Kugeln, Quadern o.d.)

- ?




