Lallum de
sincrotro

Aquest annex introdueix les expressions
basiques que regeixen la llum de
sincrotrd. A partir d’aquestes, es mostren
les caracteristiques més remarcables que
la fan atil com a font de raigs X.
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A.1. Origen de la llum de sincrotro

na particula qualsevol amb carrega eléctrica que es mou lliurement sota un
camp magnetic B a una velocitat v es veu sotmesa a una acceleracio
provocada per aquest. Aquesta acceleracid ve descrita per la forca de
Lorentz, que sota la influéncia d’'un camp purament magnétic és

on F és la forca feta sobre la particula pel camp magneétic B, i m, e i v la massa, carrega
i velocitat de la particula respectivament. Segons es despren de la forca de Lorentz i les
lleis de Maxwell, la particula aixi accelerada genera un camp electromagnétic de
radiacio que depen de les caracteristiques de la particula i de I'acceleracié que
experimenta.

En el cas particular d’'una particula que descriu una orbita curvada a una velocitat
molt més petita que la velocitat ¢ de la llum, la distribucio angular de la radiacio és
basicament dipolar (figura A.1). Aquesta distribucié angular és similar a la d’una
antenna comu, en la qual circula un corrent oscil-lant que provoca I'emissio de radiacio
electromagnética, per exemple d’ones de radio.

acceleracio

Figura A.1. Distribuci6 angular de la radiacié emesa per una particula amb velocitat molt inferior a la
de la llum i amb acceleracio perpendicular a aquella. Es mostren la definicié dels angles de divergéncia
de lallum 6 ivy.
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En el cas oposat, quan la particula descriu una orbita curvada a velocitats molt
properes a la de la llum, aquesta radiaci6 s'anomena llum de sincrotrg (LS). Tal com es
veu a continuacio, la produccié de llum de sincrotr6 solament és important en el cas
que I’energia de la particula sigui molt més gran que la seva massa en repos. Aquest
cas, a la practica, solament es dona en el cas dels electrons i dels positrons
(antielectrons) i, per tant, son aquestes les particules emprades correntment per
produir la LS. Per tant, d’ara en endavant particularitzarem I’exposicié en els electrons,
si bé cal recordar que, en rigor, el fenomen s’estén sobre qualsevol particula amb
carrega eléctrica.

A.2. Distribucid i energia de la llum de sincrotro

Les expressions que caracteritzen la llum de sincrotrd prenen una forma complexa,
obtinguda a partir de considerar el camp de radiaci6 retardat provocat per particules
relativistes en una trajectoria corba [Schwinger, 1949; Sokolov i Ternov, 1966;
Jackson, 1975]. La seva deduccio, que queda a fora de I'abast d’aquesta introduccio,
porta a la distribuci6 angular de fotons emesos

d*N 3. ,Dwl X2 )
dtdedTp = i 71 Y @+ x2y eKzls(E)"'W Kf/s(‘é)uﬁ . (A

on dN,,/dt és el nombre de fotons per unitat de temps, 0 i v els angles de divergencia
horitzontal (en el pla de I'0rbita) i vertical (perpendicular al pla) (figura A.1). o és la
constant d’estructura fina, w la freqliéncia angular dels fotons (i, per tant, Aw/w €és
I'amplada de banda espectral), I el corrent del feix d’electrons, ¢ la carrega de I'electro,
Y = e/e I'energia dels fotons normalitzada amb respecte a una energia critica €., y és el
factor relativista,

en qué X = yy és la divergeéncia vertical de la radiacio normalitzada respecte de 1/g, i
finalment K 4(€) i K,;5(E) son les funcions de Bessel modificades, I'argument de les
quals és x = _ Y (1+X??® [Abramowitz i Stegun, 1965].

L’expressio A.1 és I'expressio basica de la la distribucid de la LS a partir de la qual
es poden deduir les caracteristiques de la llum emesa i és caracteritzada, en ultim
terme, pel factor relativista y i I'energia critica ..

D’una banda, el factor relativista vy, definit per I'expressié A.2, és una mesura del
regim, classic o relativista, en queé es troba I'electrd. Quan I'electré esta aturat en el
sistema de referencia de I'observador, el factor y val 1, i creix lentament a mesura que
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la particula s’accelera a velocitats v encara molt baixes respecte de la velocitat de la
llum ¢. Aquesta és la situacié en el régim classic. En canvi, quan la velocitat de
I’electrd és comparable a la de la [lum, el factor relativista augmenta dramaticament de
valor, i s'assoleix I'anomenat régim relativista. Aixi, quan v = 0.9¢, el factor vy tot just és
2.3, mentre que, per exemple, a la instal-lacio de LS europea ESRF (vegeu I'annex B),
els electrons circulen amb v = (1 — 3.6" 10®)c, i el factor relativista y val 11742.

D’altra banda, I’energia critica és definida per

3hc @ E 6
2p gmoczéf

€. =

, (A3)

on m és la constant de Dirac, p el radi de gir instantani de I'electrd. E i m,¢* I'energia i
I'energia en repos de I'electrd respectivament, el quocient de les quals és el factor
relativista g. Operant I'expressio A.3 i convertint les magnituds a unitats practiques,
I'energia critica es formula com

e [kev] = 0665 E?[Gev]B[T] |, (A.4)

en que B és el camp magnétic experimentat per la particula. L’energia critica e,
representa I’energia mitjana de la poténcia emesa. La meitat de la potencia radiada té
una energia més alta que &, mentre que l'altra meitat té una energia més baixa.
L’energia critica és el parametre rellevant per definir el rang d’energies emeses. Aixi,
segons I'expressié A.4, s'aconsegueix que I'energia critica ¢, estigui dins el rang dels
raigs X accelerant els electrons fins a energies de pocs GeV i sotmetent-los a camps
magnétics B deca. 1 T.

Quan més petita és la massa en repos de la particula i el seu radi de gir, més gran és
el nombre de fotons emesos (expressio A.1) i més alta és I’energia critica (expressio
A.3). Aixo explica perqué la llum de sincrotrd en la regié d'interes dels raigs X
solament és apreciable en electrons i positrons, que tenen masses en repos mil-lers de
vegades menors que altres particules carregades com protons o ions. D’altra banda, el
radi de gir és limitat per les possibilitats tecniques en la generacié en regions grans de
camps magnetics intensos. La tecnologia actual permet construir electroimants no
superconductors que generen camps de ca. 1 T.

Quan la velocitat de I'electr6 i, per tant, el factor g augmenten fins al régim
relativista, la poténcia de la LS augmenta en un factor y% tot mantenint constant la
forca aplicada [Jackson, 1975]. Aixi, a velocitat nul-la, la radiaci6 emesa és la d'una
antena dipolar, com s’havia comentat (figura A.2a). En augmentar la velocitat, el lobul
anterior de la distribuci6 es va engrandint i, a mesura que la velocitat v s'aproxima a c,
la distribuci6 és cada cop més col-limada i intensa en el sentit de la velocitat (figura
A.2b-c). A velocitats properes a ¢ (figura A.2d) es pot parlar propiament de llum de
sincrotro: el lobul anterior s’ha convertit en un con d’emissioé molt intens i col-limat. A
les instal-lacions de Ilum de sincrotrd, la LS és encara molt més col-limada i intensa
que la representada a la figura A.2d, donat que la velocitat del feix d’electrons
s'aproxima encara molt més ac, i, per tant, el regim relativista és més extrem.
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(a) » =0c (b) »=0.25¢

(c) »=0.9¢

(d) »=0.99¢

Figura A.2. Distribuci6 de la llum de sincrotr6 per diferents velocitats v de I'electro, suposant un camp
magnétic constant de B = 1 T. L’orientaci6 dels eixos coordenats és la mateixa que a la figura A.1. (a)
Emissié dipolar d'un electré aturat (g = 1). (b-d) Emissié de I'electrd a velocitats cada vegada més
properes a la velocitat de la llum (g = 1.03, g = 2.3 i g = 7.1, respectivament). La divergéncia del con
d’emissié és determinada per I'expressié A.5. A les instal-lacions de llum de sincrotré actuals les
velocitats son encara molt més properes a ¢, e.g. v = 0.99999979¢ per al LLS, amb una divergéncia de
menys d’un minut d’arc [LLS, 1997].

La LS representada a la figura A.2 és la distribucié de I'emissio instantania d’un
electrd. De tota manera, no és aquesta la distribucio vista finalment per I'observador,
donat que, en els acceleradors, circulen electrons que descriuen una trajectoria circular
i, per tant, van emetent la radiacio en una direccio diferent a cada temps. Aixi, la LS
vista per I'observador va escombrant el pla de I'orbita dels electrons (figura A.3), de la
mateixa manera a la llum dels fars d’un cotxe en girar en una corba.
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Feix delectrons e

Llum de sincrotrd

Figura A.3. Emissié de llum de sincrotré en un accelerador circular. La radiacio emesa per un feix
d’electrons amb una trajectoria circular va escombrant tot el pla a mesura que el feix d’electrons va
avangant.

A.3. Caracteristigues de la llum de sincrotro

La distribuci6 angular de la intensitat de la LS (expressio A.1l) té unes
caracteristiques particularment favorables per a I'Us en multitud de tecniques
experimentals. Tot seguit es detallen les caracteristiques més remarcables. Vegeu
I'annex B per a I'exposicid de les possibles fonts de LS en les instal-lacions de llum
(imants dipolars i dispositius d’insercid), aixi com de les técniques experimentals
utilitzades en diferents camps de la ciéncia i en la indUstria.

A.3.1. Espectre continu

Aquesta és una de les caracteristiques meés utils per a multitud d’aplicacions.
L'emissio de LS abasta un rang continu i amplissim d’energies que va des dels
infrarojos fins als raigs X durs, passant pels ultraviolats i els raigs X tous (figura A.4).
L’emissio de radiaci6 augmenta amb I'energia dels fotons fins arribar a un energia
d’emissié maxima que depén de I'energia critica, que se situa correntment en el rang
dels raigs X. La LS, en energies superiors a I’energia critica, cau abruptament, de forma
aproximadament exponencial. En algunes técniques experimentals es treu profit de
I’espectre continu, com la difraccid de Laue, si bé en la majoria de técniques cal inserir
dispositius optics que monocromen la Ilum blanca i seleccionen I'energia desitjada.
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Figura A.4. Flux per angle horitzontal en funcié de I'energia dels fotons d'un accelerador de tipus
mitja, de les caracteristiques del LLS (E = 2.5 GeV, ¢, = 4.2 keV) [LLS, 1997]. S'observa I'espectre
d'emissié continua per a totes les energies des dels infraroigs fins als raigs X.

A.3.2. Gran col-limacio

Una de les caracteristiques més importants de la LS és la gran direccionalitat que
presenta, a diferéncia d’altres fonts convencionals en que I'emissio és isotropa. Aquesta
gran col-limacio en el rang dels raigs X permet estudiar mostres extremadament
petites com, per exemple, microdominis en aliatges o cristalls de proteines.

La divergéncia de la LS que genera un feix delectrons és el resultat de la
contribucid de dos factors: la divergencia del feix d’electrons i la divergencia de la LS
emesa per un sol electré. D’una banda, la divergéncia del feix d’electrons, que emeten
en direccions lleugerament diferents, fa augmentar la divergéncia de la LS, sobretot a
altes energies. La divergencia del feix d’electrons, de perfil gaussia, es minimitza
escollint adequadament el punt d’extracci6 de la LS en la trajectoria que descriuen.

D’altra banda, com ja hem vist, la LS emesa per un sol electro es compren dins d’un
con molt estret que depen del factor relativista de I'electré (és a dir, de la seva energia)
i de l'energia dels fotons considerats (figura A.2). ElI con de la LS té perfil
aproximadament gaussia en les dues direccions transversals al feix, amb una
divergencia, a I'energia critica ¢, de

o, =1l . (A.5)

En el cas del LLS i 'ESRF, el factor relativista y és 4892 i 11742, respectivament, i,
per tant, les divergencies verticals o, son ca. 0.2 mrad i ca. 0.08 mrad [LLS, 1997,
ESRF, 1987]. D’altra banda, fixada I’energia critica en una trajectoria dels electrons, la
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divergencia de la LS disminueix en augmentar I’energia dels fotons que es consideren
de manera aproximadament lineal (figura A.5). Per tant, respecte de la col-limacié, la
LS ofereix les maximes prestacions a energies similars o superiors a I'energia critica.
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Figura A.5. Dependéncia de la divergencia vertical envers I'energia de la LS emesa per d’'un imant
dipolar d’un sincrotr6 de tipus mitja, de les caracteristiques del LLS (energia critica ¢, = 4.2 keV) [LLS,
1997].

A.3.3. Gran flux i1 brillantor

Un aspecte molt important de la LS és la intensitat de la radiacio i la distribucid
d’aquesta. Per mesurar-ne la bondat s’utilitzen figures de merit estandards, en especial
el flux i la brillantor.

El flux espectral (spectral flux) és el nombre de fotons emesos per unitat de temps i
per un cert ample de banda relatiu (relative bandwidth, BW = DI/l = Dele).
Correntment, el flux espectral és expressat en fotons/s/0.1%BW, si bé en alguns casos
en que la radiacio és emesa pels imants dipolars o per alguns dispositius d’insercio
(wigglers, vegeu I'annex B), el flux es ddéna per unitat d’angle horitzontal
(fotons/s/mrad/0.1%BW). Aquesta figura de merit indica la quantitat de fotons en un
cert rang d’energia, sense tenir en compte la seva distribuci6. Es la figura rellevant en
experiments amb mostres grans o poc sensibles a la divergencia de la llum, com és el
cas de moltes espectroscopies.

El perfil tipic del flux de la LS en funcié de I’energia és suau fins a I'energia critica,
a partir de la quan decreix exponencialment (figura A.4). Als sincrotrons actuals
s'aconsegueixen valors tipics d’entre 10" i 10 fotons/s/mrad/0.1%BW, superiors en
molts ordres de magnitud a les fonts convencionals de raigs X.
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Per altra banda la segona figura de merit de la LS, la brillantor (brightness) posa de
manifest la concentracio de la llum, és a dir, la seva col-limacio i la dimensio de la font
de llum. Es defineix com el nombre de fotons per unitat de temps, d’ample de banda
relatiuv i unitat despai  fasic, i usualment és  expressada en
fotons/s/mm?/mrad*/0.1%BW. El teorema de Liouville, que estableix la conservacio de
I’espai fasic, comporta que la brillantor no pot ser millorada per cap element optic i, de
fet, a causa de les possibles pérdues per absorcid o dispersid, aquesta pot disminuir.

La brillantor és una bona figura per definir la qualitat de la LS i predir si aquesta és
capa¢ de resoldre espacialment (quan calgui una dimensio petita de la font), en
energies (quan convé una alta monocromaticitat) o en moment (quan calgui una gran
col-limaci¢). El significat fisic és el de densitat de fotons Gtils del feix en experiments
en qué cal una energia monocromatica, una seccid eficagc o una col-limacié que no
excedeixin les dimensions de la mostra o la resolucié en angle del detector. Aquesta
figura és la rellevant en difraccid, microscopia i en multitud de noves técniques en
desenvolupament. La brillantor de la LS assoleix el maxim en energies properes a
I’energia critica (figura A.6), i disminueix de manera exponencial per a energies
superiors.
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Figura A.6. Brillantor en funcié de I'energia d’un imant dipolar d’'una maquina de tipus mitja, de les
caracteristiques del LLS [LLS, 1997]. El rang optim d’energies es situa en els raigs X tous i durs (10-
30000 eV).

A.3.4. Polaritzaci6

La LS es pot considerar una ona electromagneética i, com a tal, el seu camp
electromagnétic vibra en una determinada direccid, anomenada polaritzacio,
perpendicular a la direccio de propagacid de la llum. Es distingeixen dos tipus de

310



Annex A La Ilum de sincrotré

polaritzacio, segons que la LS vibri en el pla de la orbita dels electrons (polaritzacio s),
o0 perpendicular a aquest pla (polaritzacio p). La component de la LS de polaritzacid s
origina el terme K,;(E) de I'expressio A.1, mentre que la component de polaritzacio p
és la causant del terme K,;4(E). Igualment, és possible tenir una combinacid de les dues
polaritzacions. El feix esta polaritzat quan les ones electromagnétiques vibren en la
mateixa direccio. La polaritzacié del feix és una condici6 necessaria per a la realitzacid
d’algunes tecniques, com és el cas de la fluorescéncia per reflexi6 total, mentre que per
altres, si bé no és fonamental, simplifica I'analisi dels resultats.

La LS teé una polaritzacio que depén de I'angle vertical y (figura A.7). En el pla de la
orbita dels electrons, la llum emesa presenta una polaritzacio total de tipus s. A
mesura que augmenta y, la polaritzacié és més eliptica, és a dir, hi ha una diferéncia de
fase constant entre les polaritzacions s i p. El sentit de rotacié de la polaritzacio és
invers a dalt i a baix del pla de I'orbita.

La polaritzacié d’un imant dipolar, I'element corbador d’un accelerador circular, és
donada per I'expressio A.1 i, per tant, és fixa. De tota manera, és posible d’obtenir
altres tipus de polaritzacions (per exemple circular dextrogira o levogira en el mateix
pla de I'orbita dels electrons, on la radiacié és més intensa) amb I'Gs de dispositius
d’insercio (vegeu I'annex B).

Figura A.7. Representacié esquematica de la polaritzacié de la llum de sincrotrd. Els eixos coordenats
s6n els mateixos que els de la figura A.1. En el pla de I'0rbita, els electrons estan polaritzats en el mateix
pla (polaritzacid s), mentre que, en allunyar-se d’aquest, la contribucié de la polaritzacié p és més
apreciable i, per tant, la polaritzacid total és cada cop més eliptica.

A.3.5. Estructura temporal

Els electrons s’agrupen en feixos o paquets que descriuen una trajectoria tancada a
I'anomenat I'anell d’emmagatzematge de la instal-lacié de LS (vegeu I'annex B), de
manera que la LS que resulta no és continua, sind periodica, amb un periode
corresponent al temps de pas d’un paquet al seglent. Variant el nombre de paquets,
per tant, es pot ajustar aquest periode. Tipicament, el temps de pas entre paquets varia
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entre 1 ns i 1000 ns. Aquesta estructura temporal és aprofitada en algunes tecniques
(p.ex., en la fluorescéncia per despolaritzaci6), en que s'aconsegueixen enregistrar
fenomens ultrarapids utilitzant detectors especials.

Malgrat aquesta estructura temporal, la majoria de técniques utilitzen una llum
continua temporalment per als experiments. Aixo és degut a que els temps tipics dels
processos que s’enregistren i els temps de resposta dels detectors s6n més llargs que el
periode temporal de la LS.
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Les instal-lacions |
aplicacions de la
[lum de sincrotro

En aquest annex s’exposen les
caracteristiques de les instal-lacions de
llum de sincrotré actuals i, en particular,
de I'ESRF, la instal-lacio on s’han
realitzat els experiments d’aquest treball.

Es presenten igualment les possibilitats
actuals que ofereix la llum de sincrotro
en diversos camps cientifics i industrials.




314



Annex B Les instal-lacions i aplicacions de la llum de sincrotré

B.1. La generacié de llum de sincrotro

B.1.1. Les instal-lacions de llum de sincrotro

a llum de sincrotrd (LS) és una radiacié6 amb un espectre molt ample, que

recorre tot I'espectre des dels infrarojos fins als raigs X molt durs, amb unes

condicions de col-limaci6, polaritzaci6 i estructura temporal ajustables a

I'experiment (vegeu I'annex A). A causa d’aquestes propietats, la demanda de
la LS s’ha generalitzat a multitud de camps del coneixement.

La generacid de LS requereix un feix d’electrons que circuli en una trajectoria corba
a velocitats prou properes a la de la llum (és a dir, energies prou elevades) com per que
la radiaci6 que emet el feix sigui suficientment intensa. Aix0 s'aconsegueix a les
anomenades instal-lacions de lum de sincrotrd, les quals consten d’un sistema
d’acceleradors optimitzat per subministrar energia als electrons, que I'emetran en
forma de llum de sincrotro.

En concret, la instal-lacié de Ilum de sincrotré utilitzada als experiments presentats
en aquest treball és I'ESRF (European Synchrotron Radiation Facility). Aquest és una
instal-lacié de llum de sincrotrd fruit de la col-laboracié de diversos estats europeus,
entre ells Espanya amb una participacio del 4%, situada a Grenoble (Franca). Les seves
caracteristiques fan que els onduladors (vegeu més endavant) arribin al rang dels raigs
X, millorant en molt les prestacions d'altres dispositius d’insercié o dels imants
dipolars. Aixo el fa especialment adequat pels experiments de difraccio a baixos angles
necessaris pel nostre estudi.

Figura B.1. Sistema d’acceleradors a 'ESRF. Els electrons s’acceleren en un accelerador lineal (verd),
arriben a I'energia nominal de 6 GeV al hooster, i finalment circulen per I'anell d’emmagatzematge
(storage ring), on subministren llum de sincrotré als experiments que es realitzen a la nau experimental
(experimental hall). A la seccid feta de la nau s’observen dues linies de llum (figura B.4) [ESRF, 2000a].

Essencialment, una instal-laci6 de llum de sincrotrd consta de diversos acceleradors,
circulars o lineals, que incrementen per etapes I'energia dels electrons, i d’'un anell
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d’emmagatzematge, on els electrons circulen durant hores subministrant [lum de
sincrotré per als experiments (figura B.1). A I'anell d’emmagatzematge, els electrons
es mantenen a la mateixa energia i solament se’ls subministra una energia igual a la
que perden per radiacio.

L’energia que se subministra als electrons prové d’'un sistema de cavitats de
radiofreqliencia, el senyal de les quals ha d’anar sincronitzat amb el pas dels electrons
per les cavitats (d’aqui l'origen del nom sincrotrd). D’altra banda, a I'anell
d’emmagatzematge cal assolir unes condicions de buit molt estrictes (tipicament 107
tor) per evitar que el feix d’electrons col-lisioni amb I'aire, fet que en suposaria la
perdua en un temps molt petit.

Insertion Bending

e

Figura B.2. Disposici6 en el LLS dels punts d’extracci6é de llum sincrotré. La llum s'obté dels imants
dipolars (en aquest cas solament del central) i dels dispositius d’insercié o insertion devices. A més dels 3
imants dipolars assenyalats, a I'anell d’emmagatzematge hi ha també altres tipus d'imants
(quadrupolars, sextupolars) que permeten de mantenir el feix durant hores [LLS, 1997].

B.1.2. Fonts de llum de sincrotré

L’emissio de LS es produeix Unicament quan el feix d’electrons traca una trajectoria
corbada (vegeu I'annex A). Fins la década de 1980, a les instal-lacions de llum de
sincrotr6 es va utilitzar solament I'emissié dels imants dipolars de [I'anell
d’emmagatzematge, que corben la trajectoria del feix, per a la realitzacio
d’experiments (figura B.2). Les prestacions de I'emissié d’aquestes fonts eren fixades, ja
que les caracteristiques dels imants vénen determinades per la dinamica dels electrons.

Per variar les caracteristiques de I'emissio, i fer-la més especifica a cada técnica, cal
variar el camp magnetic vist pels electrons, donat que la generacié de llum de
sincrotrd és una conseqiiencia de la curvatura dels electrons sota aquest camp
magneétic. Aquesta és la idea basica dels anomenats dispositius d’insercid els quals,
inserits en les seccions rectes dels acceleradors, mitjancant una disposicio periodica
d’imants, generen un camp magnétic que provoca oscil-lacions del feix d’electrons i,
per tant, I'emissié de llum de sincrotro. La situacio dels dispositius d’insercid, aixi com
dels imants dipolars, en I'anell d’emmagatzematge es mostra a la figura B.2 i la figura
3.2. La inclusié d’aquests dispositius d’insercio ha donat peu a una nova generacio
d’instal-lacions de Ilum de sincrotrd, anomenades de tercera generacio.

Essencialment, es poden distingir dos tipus de dispositius d’insercio, segons el tipus
d’oscil-lacié a que es sotmeten els electrons (figura B.3). D’una banda, als onduladors
(undulators), els electrons experimenten petites oscil-lacions, de tal manera que la
radiacid emesa en diferents periodes se suma coherentment. Aquest tipus de
dispositius proporcionen una LS que, malgrat que no pot tenir una molt petita
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longitud d’ona (fins a ca. 0.08 nm), proporcionen una extraordinaria col-limacio i
brillantor.

D’altra banda, en els dispositius anomenats wigglers, les oscil-lacions son més grans,
la radiaci6 emesa en diferents periodes perd la coheréncia i, per tant, la intensitat que
en resulta és la suma de les intensitats emeses pels diferents periodes. La LS que
generen els wigglers no té la brillantor de la dels onduladors, si bé pot assolir
longituds d’ona molt més elevades.

_\_\__\-‘--\-""\1. ———— __\_-\-\"\-\.
Bending
hagned Urduledar
."—
g HI
4
| 1

Lt .l

Figura B.3. Distribucid de la LS que generen les diferents fonts. En un imant dipolar (bending magnet),
la radiaci6 surt tangencialment a la trajectoria, d’igual manera que en un wiggler, on les oscil-lacions del
feix d’electrons son grans. En un ondulador (undulator), la LS s’emet Gnicament en un con estret [LBL,
2000].

Control cabin

Figura B.4. Esquema d’una linia de llum a 'ESRF, situada a la nau experimental d’una instal-laci6 de
llum de sincrotré (figura B.1). Aquesta es divideix en tres cabines aillades per sistemes de seguretat
independents. Des de la cabina de control (Control cabin) es manipulen les caracteristiques de la llum,
que s'ajusten mitjangant els elements Optics situats a la cabina optica (Optical hutch), i de la mostra i el
detector, situats a la cabina experimental (Experimental hutch) [ESRF, 2000a].

La llum emesa pel feix delectrons a les diferents fonts de LS de Ianell
d’emmagatzematge és recollida per les anomenades linies de Ilum. Aquestes consisteixen
en un seguit d’elements optics que ajusten les propietats de la LS (e.g. longitud d’ona,
focalitzacio, polaritzacio) a les necessitats de I'experiment (figura B.4).

317



Annex B Les instal-lacions i aplicacions de la llum de sincrotrd

B.2. Aplicacions de la llum de sincrotro

L'Gs de la llum de sincrotré (LS), també anomenada radiacid sincrotré, s’ha
convertit en els darrers 30 anys en una de les eines més poderoses per a I'avang d’una
gran quantitat de ciéncies experimentals. El seu rang d’aplicacions ha anat augmentant
amb el desenvolupament de noves técniques, fins abastar actualment camps tant
diversos com la ciéncia de materials, la quimica, la farmacia, la medicina, la biologia
estructural, la cristal-lografia, la litografia o I'optica. Tant des del punt de vista
cientific com tecnologic o industrial la seva repercussié és, doncs, cabdal. En aquesta
seccid s'anomenaran les técniques i els camps de recerca que justifiquen aquesta
rellevancia.

A causa de la gran demanda de LS, la construccié d’instal-lacions de llum de
sincrotrd ha augmentat continuament des de la decada 1960. Actualment, al mon hi
ha unes 50 instal-lacions, la major part d’aquestes estan situades als EUA, Japo i
Europa, pero tambeé s’han construit instal-lacions en estats en vies de desenvolupament
com Brasil o India. Aquestes instal-lacions requereixen una tecnologia complexa i
sovint van acompanyades d’altres laboratoris annexos i complementaris, per exemple
de microscopia d’electrons o fonts convencionals de raigs X.

L’Us tan extens de la LS es basa en els diferents tipus d’interacci6 entre aquesta i la
materia. Aquesta interaccio es pot plantejar des de I'0ptica d’un experiment o com una
transformacio de la mateéria estudiada. En el primer cas, I'experiment es planteja com
un métode de caracteritzacid d’aquesta matéria, mentre que en el segon cas, en la
transformacio, es procura aconseguir canvis determinats, ja coneguts, en la materia
tractada. La primera orientacio és propia dels experiments cientifics, mentre que la
segona és caracteristica dels processos industrials.

La deteccid dels productes de la interaccié determina el tipus d’experiment que es
realitza (figura B.5). Essencialment, els productes detectats son raigs X (e.g. difosos,
difractats, fluorescents) o electrons (e.g. Auger, fotoelectrons).

Les disciplines sobre les quals la radiacié ha tingut un gran impacte sén la biologia,
quimica, fisica, ciéncia de materials i la recerca industrial.

B.2.1. Biologia i biotecnologia

Una de les aplicacions més importants de la LS en aquest camp ha estat I'Us
d’aquesta en la determinacié de [I'estructura cristal-lografica de macromolecules
biologiques, especialment les proteines. El projecte Genoma Huma (Human Genome) ha
identificat i produit una enorme quantitat de proteines (més de 50,000), I'estructura
de les quals ha de ser determinada mitjancant la cristal-lografia de macromolécules, la
qual s’ha de realitzar necessariament amb LS.
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Figura B.5. Productes de la interacci6 de la LS amb la matéria.

D’altra banda, les técniques espectroscopiques com I'EXAFS (Extended X-ray
absorption fine structure) juguen un paper clau en els estudis de metalo-proteines, enzims
i peptids. Un exemple important és I'estudi de la bioquimica associada als processos de
fotolisi.

Altres aplicacions son cada vegada més utilitzades a causa de I'augment constant de
la brillantor de les instal-lacions que entren en funcionament. Entre aquestes noves
aplicacions destaquem el dicroisme circular (circular dicroism), que pot tenir en un futur
un paper clau en el coneixement de nous farmacs que actuen a nivell macromolecular,
per exemple, actuant sobre canvis de conformacio en a-helixs o fulles b (b-sheets).

Finalment, destaquem els tipus d’aplicacid en que es basa aquest treball, estudis
amb sistemes biologics intactes mitjancant, especialment, la dispersio o difracci de
raigs X. La gran brillantor de les fonts de LS permeten la realitzacié d’estudis en
sistemes no manipulats que no depenen de models. EI muscul, en aquest sentit, ofereix
unes possibilitats optimes per a aquest tipus d’estudi.

B.2.2. Quimica

L’Us de la LS en diferents camps de la quimica ha portat a I'establiment de noves
tecniques i a la millora dels resultats obtinguts per les técniques ja classiques.

Una primera aplicacio és I'estudi de radicals lliures o de substancies de transicio, de
gran reactivitat i, per tant, dificils d’estudiar. EI coneixement d’aquests radicals és
important per a I'optimitzacio de processos contaminants. Un exemple d’aixo el dona
d’estudi del paper dels radicals en la velocitat i completitud dels processos de
combustio.

La microscopia confocal és una poderosa técnica d’imatges, de moment limitada a la
biologia, pero amb possibilitats d’expansié en camps de la quimica com la fotoquimica
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amb resolucio temporal. En el mateix sentit, el dicroisme circular i el dicroisme
magneétic circular tenen interés en estudis estructurals de complexos moleculars o
macromoleculars, com ara polimers 0 metalo-proteines.

La difraccié de raigs X en superficie (surface X-ray diffraction, SXRD) és reconeguda
com la millor técnica per la mesura de superficies netes 0 amb una capa d’adsorcid en
geometria plana. A mes, I'aplicacié simultania de la SXRD amb les tecniques
d’espectroscopia de raigs X (X-ray spectroscopy) permet la determinacié de I'estructura
de les molécules adsorbides respecte el substrat.

Les teécniques d’espectroscopia de raigs X son les més emprades per a la
determinacié de I'orientacid i la longitud dels enllagos en molecules d’hidrocarburs
adsorbides. Actualment es comencen a realitzar estudis de dinamica molecular, en
reaccions de dissociacio o desplacament, on hi intervenen catalitzadors. La llum blanca
d’alta intensitat de la LS permet estudis d’espectroscopia amb resolucid temporal per
sota del mil-lisegon.

Igualment, les técniques de fotoemissid i absorcio de raigs X permeten uns resultats
molt superiors a causa de I'excel-lent resolucid espectral de la Ilum dels onduladors. Les
tecniques d’EXAFS i XANES (X-ray absorption near edge structure) necessiten, a més,
una quantitat de fotons que Unicament la LS pot proporcionar.

B.2.3. Fisica

L’espectre utilitzat en experiments de fisica atomica, molecular i matéria
condensada abasta tot el rang de longituds d’ona que ofereix la LS, des de I'infraroig,
passant per I'ultraviolat i els raigs X tous, fins als raigs X durs.

Els estudis de materia condensada han utilitzat amb éxit els experiments
d’espectroscopia d’absorcio de raigs X tous (soft X-ray absorption spectroscopy, SXAS),
dicroisme circular magneétic i fotoemissio ressonant. Actualment s'utilitzen aquestes
tecniques en sistemes complexos o diluits, com superficies 0 multicapes. A més, la LS
ofereix una gran resolucié a noves técniques com la dispersié Raman ressonant.

L'estudi del comportament de materials magnétics és una area d’expansio a la fisica
de I'estat solid. La deteccido de la polaritzacié de fotons dispersats i del spin dels
electrons permeten coneixer el seu comportament, per bé que necessiten grans fluxos,
accessibles solament amb la LS. Per a aquests estudis s’utilitza el dicroisme magnetic
circular de raigs X tous i, en un futur , experiments en fluorescéncia d’aquests.

En el camp de la difraccio, amb el métode de Laue, que utilitza la Ilum blanca
accessible amb la LS, es pot extreure informacié en materials superconductors d’alta
temperatura critica 0 en entorns d’alta temperatura o alta pressio, amb escales de
temps de I'ordre del mil-lisegon. La difraccié magnetica, potencialment possible amb
I’Gs de wigglers, permetria determinar independentment les densitats electroniques
d’orbitals i de spin independentment.

L’espectroscopia dispersiva de raigs X, amb la LS, pot treballar a la resolucié en qué
actua la quimica, molt inferior a 0.1 nm. Les cascades Auger poden ser estudiades amb
precisio, permetent aixi els estudis d'alta resoluci6 del decaiment dels estats
moleculars excitats. Igualment, I’espectroscopia Mdssbauer necessita una font intensa
de raigs X molt durs que la LS pot proporcionar.

320



Annex B Les instal-lacions i aplicacions de la llum de sincrotrd

Finalment, mitjancant la interaccié per efecte Compton (Compton backscattering) del
feix d’electrons amb un laser, s’obtenen raigs g d’alta energia, necessaris per a estudis
d’espectroscopia de fisica nuclear.

B.2.4. Ciencia de materials

Les fonts de LS juguen un paper important en la recerca de diversos tipus de
materials, com semiconductors, superconductors, ceramiques, polimers, aliatges
metal-lics, organometal-lics o vidres. Aquesta recerca ha estat impulsada no solament
des de la recerca fonamental, sin6 també des de la industria.

D’entre les aplicacions destaquem els estudis de baixes concentracions de dopatges,
per sota de 10" atoms/cm® mitjancant técniques d’espectroscopia de raigs X en
materials semiconductors o materials geologics, entre d’altres. Els estudis amb les
mateixes técniques a baixos angles permeten els experiments de superficies amorfes o
de fenomens d’epitaxia térmica (thermal epitaxy), entre altres estudis en superficie.

La difraccio de raigs X en pols té noves aplicacions i possibilitats amb la LS
mitjancant I'ds de metodes de Rietveld, fins al punt que s’han aconseguit resoldre ab
initio algunes estructures cristal-lines. La dispersio de raigs X de cristalls organics pot
ser mesurada, de manera que pot tenir aplicacions en el disseny de materials sintétics
com superconductors organics.

La difraccio de raigs X (X-ray diffracion, XRD) amb LS s’ha utilitzat igualment per
a I'estudi de transformacions cristal-lines de ceramiques, les fases i proporcions de les
quals poden ser descrites en funcid del temps. Les impureses d’aquestes ceramiques,
que juguen un paper clau en els canvis de fase, han de ser estudiades per XRD en
combinacié amb tecniques com I'EXAFS de fluorescéncia (Fluorescence EXAFS), que
demanden un flux de fotons molt intens.

Els fenomens de desordre en polimers (polymer melting) poden ser estudiats per
dispersié de raigs X en alts i baixos angles (small angle X-ray scattering, SAXS; wide
angle X-ray scattering, WAXS) en resoluci6 temporal amb una escala de temps de 100
mil-lisegons. Aquests estudis permeten establir la relacié entre el procés de fabricacio
del polimer i les seves propietats.

L’Us de la LS en microscopia de fotoemissid (photoelectron emission microscopy) permet
I'estudi d’inhomogeneitats en la composicié de la superficie (chemical state imaging).
Amb una focalitzacié inferior a una micra, es poden caracteritzar, entre d’altres
aplicacions, estructures de semiconductors, corrosio de superficies, transicions de fase
en superficies i defectes i fractures de superficies.

B.2.5. La recerca industrial

La recerca industrial és un camp creixent de les aplicacions de la LS, a causa de les
caracteristiques d’aquesta, especialment en flux i longitud d’ona (figura B.6). La LS
permet, a més, I'estudi de tipus de mostres que no entren dins dels canons académics
habituals, i necessiten un tractament especific. Aixi és possible, per exemple, I'estudi
d’emulsions (e.g. cremes cosmetiques 0 maionesa) 0 cremes pastoses (e.g. xocolata o
margarina).
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Les tecniques utilitzades per la indUstria poden ser analitiques o de transformacid.
Les técniques més utilitzades actualment son les analitiques, donat que la LS ofereix la
possibilitat congixer in situ els resultats d’experiments amb resolucié temporal. Les
aplicacions industrials inclouen camps com la microelectronica (manufactura de xips),
micromecanica (micromotors, peces de microcirurgia, sensors), de la construccio
(estudis de compactificacio de ciments) o la industria aeroespacial (calibracié de
detectors).

Les industries que processen compostos quimics i farmaceutics utilitzen algunes de
les tecniques exposades en les seccions anteriors per al desenvolupament i control.
Entre aquestes, es poden destacar les industries petroquimiques, farmaceutiques,
mineres, alimentaries, optiques i del vidre.

D’altra banda, entre les tecniques de transformacio, cal destacar les técniques
litografiques (LIGA, soft x-ray lithography), que comencen a ser necessaries per a la
fabricacio de xips d’ordinador a una escala d’integraci6 superior a I'existent.

L’avaluaci6 de les activitats de les empreses a les instal-lacions de LS no és facil, a
causa del secret industrial que envolta la recerca que hi fan. Només a Europa, podem
citar les industries: ICI, BP, Shell, Unilever, Norwegian Sartoil (espectroscopia de
raigs X, difraccié en pols, SAXS), i Glaxo-Wellcome i Hoecht (cristal-lografia de
proteines, SAXS), entre d’altres. De fet, la nova instal-lacio de llum de sincrotrd
ANKA (Karlsruhe, Alemanya) esta dedicada quasi exclusivament a usos industrials.
Als EUA i el Jap0, I'Gs industrial de la LS esta encara més estes.

Geometrical Cracks, voids, defects,
order, coordination,
Structural crystal quality

f Stress and fatigue )
\ Mechanical \ 9 Environment

Elements (impurities),
Chemical chemical state, valences
(toxicity, carcinogenic)

Non destructive
analysis in sur-
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Figura B.6. Esquema dels usos i tecniques de la lum de sincrotré i Hur aplicacié industrial.
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