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In-beam Mossbauer-spektroszkopia
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Bevezetés

Azokat a mérési moddszereket nevezhetjiik in-beam
Mossbauer-spektroszképidnak, melyeknél a Mossbauer-
forrds kialakitdsdahoz és a mérés alatti fenntartdsdhoz
valamilyen folytonos, egyidejli gerjeszt6 sugarzas is

deutériummal, valamilyen radioizot6ppal, vagy
neutronokkal. A kiilonboz6 eljarasok egyes véltozatai
megjelentek mar nem sokkal a Mdssbauer-effektus
felfedezése utan. Az elsé eljaras alkalmassagat mar 1967-ben
demonstraltadk. 36 MeV energidju 1605+ ionokkal sugéroztak
be 57Fe foliat, a kilok6d6 gerjesztett vasmagokat implantaltak
fémekbe (Al, Au, Fe), és szigetel6be (olivin). A moddszer
felvilagositast adott arrél, hogy az implantal6das utan milyen
kornyezetbe keriilt a gerjesztett 57Fe. Ennek élettartama
140ns, a méréshez folytonos besugarzas sziikséges [1].
Az eljaras kés6bb jelentésen tovabbfejl6dott, a kisérleti
elrendezésnek kiilonbdz6 djabb valtozatai jelentek meg és a
vizsgélt anyagok kore is szdmottevéen béviilt. Ugyancsak
ezzel a moédszerrel kapcsolatban jelent meg el6szor az ,in-
beam Mdssbauer-technika” kifejezés az 1980-as évek masodik
felében [2]. Az implantalt gerjesztett ’Fe rovid élettartama
gyorsan lejatsz6do folyamatok vizsgélatét teszi lehetévé, pl. a
(pl. Si-ban) [3,4]. Az eljaras eredményeit tobb Osszefoglald
kozlemény is targyalta [56]. A masodik valtozat, a
deuteronos besugarzas nem terjedt el annyira, mint az el6bbi.
40K magon javasoltdk a gerjesztett forras létrehozasat
3K (d,p)WK reakcioval, a Mossbauer-effektus megjelenését
demonstraltak [7]. Gerjesztett 7Fe allapot szintén el6allithatd
deuteronos besugérzassal, az *Fe(d,p)’Fe magreakcié utin
szintén lehetett detektalni a Mossbauer-effektust [8].

A harmadik véaltozat megvaldsitasara, az effektus
el6idézésére egy alkalmas sugarzé izotéppal, a megfelels
kisérleti feltételek létrejottével az elmult évtizedben kertilt
sor. 5’Mn magot lehet elallitani 80 MeV-es 59Co24+ nyaléb Be-
ra torténd titkoztetésével. A keletkez6 ’Mn elvalaszthat6 és
djra gyorsithat6, az implantdlédé 5’Mn magok energidja
1GeV. A nagy energia nagy implantalasi mélységet
eredményez. Az ’Mn instabil izotép, 1,45 perces felezési
id6vel B-bomlassal gerjesztett 7Fe-sa alakul. Ezt a modszert is
in-beam Mossbauer-spektroszképidnak nevezik [9]. Az Mn

nyaldb el6allithat6 masképp is, pl. UC: 1,4 GeV-es
protonnyaldbbal torténé besugarzasaval (az U hasitdsaval),
majd a keletkez6 magok lézeres ionizalasaval [10].
A moédszerrel kulonféle matrixokba implantélt Mn-bol
keletkez6 57Fe oxidacios allapotait lehetett meghatarozni (pl.
KMnOs-ben [11], LiH-ben [12], és szilard oxigénben is [13]).

A negyedik valtozatot, a gerjesztett Mossbauer forrdsmag
eléallitasat neutronsugarzassal szintén mér koran, 1965-ben
megval6sitottak, 4K magot allitottak el6 39K besugérzasaval
[14]. Két évvel késébb az 56Fe(n, y)>’Fe reakcidval allitottak el$
gerjesztett forrast [15], a modszerrel pl. (Al, Fe) 6tvozeteket is
vizsgéltak [16]. Az eljarast ezutdn sokdig nem alkalmaztak,
csak a legutébbi idében elevenitették fel ismét, a vas-szulfid
moédosulatait  (pirit és  markazit) vizsgéaltdk  [17].
Megkiilonboztetéstil az  elébbi harom eljarastél, a
neutrongerjesztésen alapulé utébbi moédszert nevezik
,Meutron in-beam Mossbauer-spektroszképianak”.

Az el6z6ekbdl az is kideriil, hogy az emlitett in-beam
modszerekkel tulajdonképpen kevés fajta Mossbauer-magot
allitottak els, a 4K-ot, és a S57Fe-at. A 40K forrdsmag
eléallitasanak eddig valoban egyedi modszere az in-beam
eljards. A 57Fe vizsgalatara viszont rendelkezésre &llhat a
konvencionalis Mossbauer-spektroszképia, amelyben a 270
napos felezési idejti 7Co forras elektronbefogasos bomlasa
soran keletkezik a gerjesztett 57Fe. Az in-beam eljaréassal
eléallitott (implantalt) Fe mintak vizsgélatanak nagy elénye
az, hogy a modszer a konvenciondlis spektroszképidhoz
képest sokkal érzékenyebb, u.i. mindegyik implantalt (és
gerjesztett) 5’Fe atom jelet ad, mig a konvenciondlis
spektroszképidban ez nem teljestil, tovabba a természetes
izotoposszetételli vas csak mintegy 2,7 %-ban tartalmaz 57Fe
izotépot, 1igy az in-beam eljards érzékenysége sok
nagysagrenddel meghaladja a konvencionélis modszerét.

A neutron in-beam moédszerrel kapcsolatban felmeriil a
kérdés - amennyiben egy gerjeszt6é neutronnyaldb
rendelkezésre &ll - hogy vajon talalhaték-e olyan mas
atommagok is, amelyek neutronbesugarzasos aktivalasaval
tjabb Mossbauer-forrasok allithatok el6.

A neutronokkal kivaltott magreakciokban az atommag
kozvetlentil a neutronbefogas utan kertil gerjesztett allapotba,
igy - alkalmas esetben - a Mossbauer-effektus kialakuldsdhoz
sziikséges nivok is azonnal gerjesztédnek (ez volt a helyzet a
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3K és a 56Fe besugarzésa esetén). El6fordulhat az is, hogy az
(n,y) magreakci6 els6 1épésében instabil atommag keletkezik,
ami egy kovetkez6 1épésben elbomlik. Ilyen esetekben az is
el6fordulhat, hogy az instabil mag Mdossbauer-forras lehet.
Ez a masodik eset szigordan véve mér nem neutron in-beam
spektroszképia, hiszen a Mossbauer-nivé gerjesztése a
besugarzashoz képest késleltetéssel torténik. Ugyanakkor van
néhany rovid felezési idejd instabil mag, amelyeket érdemes
lehet az in-beam technika kisérleti koriilményei kozott
eléallitani (pl. 1%3Ir, 197Au [18-20]). Az el6z6ekben leirtak még
kiegészitend6ek azzal, hogy a jo hatasfoki Mossbauer-
mérésekhez a gerjeszté neutron nyalab mellett még alacsony
mérési hémérsékletre is sziikség van. U.i. eddig még nem
emlitetttik, hogy a Mossbauer-effektus létrejottének
val6szintisége erésen fiigg a hoémérséklettdl (forditottan
aranyos a hémérséklet négyzetének exponencidlisaval), azaz
az alacsony mérési hémérsékletek kedvezéek az effektus
detektalhatosdga szempontjabdl [21]. A Budapesti Neutron
Centrumban rendelkezésre 4ll neutron nyaléb [22,23] és az in-
beam Mossbauer mérérendszer kiépitése ismét folyamatban
van a 3-as szdmu neutronvezet6 atépitése miatt, igy érdemes
az el6bbi kérdést - nevezetesen, hogy el6allithatok-e mas
Mossbauer-aktiv magok kozvetlen neutrongerjesztéssel -
részletesebben megvélaszolni. A jelen kozlemény ehhez
kivan hozzajarulni.

A kovetkezd részben a kisérleti eszkozok, a rendelkezésre
all6 neutron nyalab és berendezés néhany jellemz6 adatat
mutatjuk be. A harmadik részben foglalkozunk a neutron
nyaldbban eléallithaté Gjabb Mossbauer-magok
bemutatdsaval. A negyedik szakaszban néhany példat
mutatunk a masodlagos, rovid felezési idejli instabil
Mossbauer-magokkal — végezhet6 —mérésekre. Végezetiil
néhany el6zetes mérés eredményérdl is beszamolunk.

Kisérleti koriilmények
A kisérleti elrendezés vazlata az 1. 4bran lathato.

Moéssbauer-kriosztat

0 B

Minta [~Forras

Neutron vezetd
Detektor

A neutron in-beam Mossbauer-mérérendszer
osszedllitasinak vdzlata.

1. dbra:

A kivant aktivalt Mossbauer-forras a kivélasztott izot6p
neutron nyaldbbal torténé besugarzdsa soran alakul ki.
A neutronok az &brdn jobbrol, vizszintesen érkeznek a
neutronvezet6ben. A céltargy a kriosztat alsé végén, egy
Mossbauer mozgaté  egységhez  kapcsolédé  radon
helyezkedik el. Kozvetlentil a besugarzéas hatasara keletkez6
Mossbauer-forrds alatt helyezkedik el a vizsgaland6é minta.
A mintan dthalad6 gamma-sugarak detektalasaval alakul ki a

Mossbauer spektrum. Fontos megemliteni, hogy mindegyik
vizsgédlandé  elemhez/izotéphoz  altaldban a  kivant
célizotopban duasitott céltargyat kell hasznalni, hogy
kialakulhasson a megfelel6 Mossbauer forras.

Az aktival6 neutron nyaldb a.n. ,hideg” nyalab (Theutron~22 K
a forrasnél) [23]. Ez a hideg nyaldb azért elényds, mert a
neutronvezet6k nagyobb hatasfokkal vezetik tovabb a
mérShelyre. A nyaldb hémérséklete a neutronvezetd falaval
kolcsonhatva fokozatosan né, kb. 140 K atlagh6mérsékletti
nyaldbot kapunk, mire a méréhelyre eljut ([23] és 5. dbra a

[24]-ben). A ,hideg” nyalaboknak tovabbi el6nye az
el6bbiekben emlitett G.n. termikus neutron nyaldbokhoz
viszonyitva, hogy a neutronok és  atommagok
kolcsonhatdsdnak  hatdskeresztmetszete ~a  neutronok

sebességével forditott ardnyban n6 a ,hideg” neutronokkal
tortén6 aktivalas esetén. Az aktivalé nyaldb intenzitasa
jelenleg kb. 108 ncm?2s! a besugarzandé céltargy helyén.
A kisérleti berendezés részletesebb leirasa megtaldlhato a [25]
kozleményben, a mérérendszer kalibrélasar6l és a mérési
kortilmények kialakitasaval kapcsolatos mérésekrél a [26]
kozlemény szdmol be.

Tovabbi igéretes magok a neutron in-
beam Mossbauer-spektroszkdopidhoz

A Kkisérleti elrendezés vézlatanak, valamint néhany fontos
paraméternek a megismerése utan konkrétabb szdmitasok is
végezhetSk arra vonatkozéan, hogy varhat6-e, hogy a 4K és a
57Fe mellett tovabbi Mossbauer-aktiv magok is kialakithatok
lehetnek a megfelel6 izotépok (n,y) reakciéival. Az in-beam
aktivalassal kialakul6 Mossbauer-effektus intenzitasat az (1)
képlettel lehet els6 kozelitésben becstilni [25]. Az als6 s
indexek a forradsra, az a indexek a céltargyra vonatkoznak.
Az egyenletben szerepl6 valtozok jelolését, és a kozelits
szamitasokhoz hasznalt értékeiket az 1. tdblazat tiinteti fel.

1. tablazat Az (1) egyenlet fizikai mennyiségeinek jeldlése, és a
szamitdsokhoz haszndlt értékeik

Viltozé Erték Leirds
ds, da 0,001 Ms A becsléshez hasznalt moléris tomeg
Ms, Ma az elemek molaris tomege
Na 6102 Avogadro-szam
o} 10°ncm?2 s A forrést ér6 neutron fluxus
Oyelem valtozé * gamma-sugarkeltési hatdskeresztmetszet
fs, fa 0,1 visszalokédésmentes hanyad
A 1 cm? az abszorbens feliilete
0o 10 cm Mbossbauer elnyelési hatdskeresztmetszet
6, valtozé az abszorbge;: ljjgtsizzlag relativ
AQ, 0,994 az abszorbens geometriai tényezdje
AQqet 0,0012 a detektor geometriai kitoltési tényezsje
Edet 1 a detektor bels6 hatasfoka
s - forrds  a - abszorbens

* o, hataskeresztmetszetek értékei [27]
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Az 1. tablazat értékeit hasznalva az alabbi céltargy izotépok mutatkoznak alkalmasnak neutronos in-beam Mossbauer-
forrasnak (2. sz. tablazat).

2. tabldzat In-beam Mdssbauer-forrds kialakitdsahoz alkalmas izotopok

Célmagok E, o, Gyakorisdg® | Gyakorisdgb | Bizonytalansdge
(keV) (barn) (s1) (s1) (%)
157Gd 79,00 4,010 28 757 717 180 0,009
15Gd 88,97 1,380 9896 203 390 0,014
167Er 79,80 18,2 131 3512 0,14
161Dy 80,66 13,3 95 9576 0,32
177HE 93,18 13,3 95 9576 0,32
18Dy 73,39 1,37 10 986 1,01
179Hf 93,33 0,8 5,7 576 1,32
171YDb 78,74 0,67 4,8 482 1,45
134Gd 86,54 0,57 41 410 1,6
173Yb 76,47 04 2,9 288 19
160Dy 25,65 0,27 1,9 194 2,3
182w 46,48 0,192 14 138 2,7
182W 99,08 0,155 11 112 3,0
160Dy 74,57 0,086 0,62 62 4,0
56Fe 14,41 0,149 0,8 107 4,26
667Zn 93,31 0,0344 0,23 25 7,0
K 29,83 1,38 0,069 994 144

a a Mossbauer-effektus gyakorisaga

b a Mossbauer-gamma-sugarak gyakorisaga

¢ a gyakorisdgok hanyadosanak bizonytalansaga szazalékban

Az adatokbodl lathat6, hogy az el6bbiekben is emlitett ¥K és
S56Fe célmagok mellett szadmos egyéb célizotép is azonosithato,
amelyeken neutronaktivalassal a fenti szamitas alapjan
varhatoan el6idézhet6 a Mossbauer-effektus, azaz igéretes
lehet a Mossbauer-spektroszképia hatékorét ezekre a
magokra is kiterjeszteni.

Mérések rovid felezési idejt
Mossbauer sugarforrasokkal

Az el6z6 részben bemutatott esetekben a Mossbauer forras
kozvetlentil a besugérzott atommagbél a neutronbefogas
hatasara alakult ki. Neutron aktivaciéval el6allithatok rovid
felezési ideji olyan atommagok is, amelyek kés6ébbi bomléasa
soran keletkezik Mossbauer-effektus kivaltasara alkalmas
magatmenet. Ezek kozé tartozik pl. a 197Pt forras is. Ez a
forras a 19%Pt(n,y)197Pt neutronbefogassal allithato el6.

A keletkez6 197Pt B-bomléssal, 19,9 oras felezési id6vel alakul
at 1Au-nya. Ennek a gerjesztett magnak a stabilizdl6déasa
soran kibocsatott 77,3 keV energidja y-sugarzas alkalmas a
Mossbauer-mérésekhez [28]. Hasonl6 a helyzet a 1920s-mal.
Neutronbefogas hatasara 190Os keletkezik belSle, amely 30,5
oras felezési idével, B-befogassal tovabb alakul gerjesztett 193Ir
atommagga. Ennek az alapallapotba tortén atmenete soran
kibocsatott 73 keV-os sugarzas alkalmas a Mossbauer-
effektus kivaltaséra. Jelentéséggel bir mind az arany, mind az
iridium Mossbauer-spektroszképidja pl. a nagydiszperzitdsa
hordozés katalizatorok vizsgalata terén [29,30].

80 K-en elvégzett néhany el6zetes 17Au Mossbauer-méréssel
demonstraltuk az 1. 4abran bemutatott berendezés
hasznalhatésagat. Egy 100 mg-os, 0,05 mm vastag és 10 mm
atmérsjti, 94,6%-os dusitdsa  19%Pt  folia 12  oras
neutronbesugarzasaval eléallitottuk a kb. 1 GBq aktivitasa
197Pt Mossbauer-forrast. Félvezet6 detektorral kivélasztottuk
a megfelel6 77,3 keV-os Mossbauer-atmenetet, majd els6ként
felvettiik egy kalibrdlé 25 mikron vastag aranyfélia

© Magyar Nuklearis Tarsasag, 2012



Nukleon

2012. november

V. évf. (2012) 120

spektrumat. A mérés részletesebb lefrasa megtalalhaté az IKI
honlapon [31]. A kovetkez6 197Au mérési sorozatban a
nanodiszperz fémszemcsék méretvaltoztatdsanak hatdsat
demonstraltuk a Mossbauer-effektus gyakorisagara. 4 - 5 nm
mérethatdrig a szemcsék fémes jellegliek, ennél kisebb
szemcséken kimutathat6 a feliileti atomok tombiekétdl eltérs
jaruléka is, ezt 4 K-en végzett mérésekkel tobben is igazoltdk
[32,33]. A Mossbauer-effektus valészintisége is erésen fligg a
szemcsemérettdl [34].

Estiinkben 80 K-es méréseket végeztiink nanoméretii
monodiszperz Au szemcsékkel. A szemcséket HAuCl
oldatb6l aminodextranos redukélassal és a keletkez6
szemcsék egyidejti, a redukalészerrel torténd stabilizélasaval
allitottuk el6 a  [35]-ben  leirtakhoz  hasonléan.
A szemcseméretet a  redukaloszer/HAuCly  arény
valtoztatdsaval szabalyoztuk. Példaként a 2. abran
bemutatjuk a 29 nm atméréjti szemcsék spektrumat.

-8 4 0 4 8
sebesség (mm/s)
2. dbra: Az AuDex(1) minta 80K-es 197Au Mossbauer-spektruma

Az egyes mintakon a felvett spektrumokbél hasonl6 kisérleti
korilmények kozott hatdroztuk meg a fémes Au relativ
intenzitasat (3. tablazat).

3. tabldzat A Médssbauer-effektus intenzitdsinak vdltozdsa a
kiilonbéz6 méretii Au szemcséken

Au tartalom dtméré | Rel. intenzitds
Minta

(%) (nm) (%)

folia 100 0 1.03
AuDex(1) 75 % 29 0.730
AuDex(2) 51* 20 0.684
AuOct ** 80 * 45 ~0

Megjegyzések:

* a mintdk fennmaradé komponense a stabilizal6szer
** NaBH4-es redukcié utdn oktantiollal funkcionalizalt minta

Mint 1athat6, a 4.5 nm atmér6ji szemcsék mérete ahhoz mar
kicsi, hogy 80 K-en az adott elrendezés mellett tudjunk
Mossbauer-spektrumot detektalni. A 4-6-szor nagyobb
atmérdjt (16-36-szor nagyobb tomegili) szemcséken mar jol
detektalhaté az effektus, és megmutatkozik a relativ
intenzités fliggése is a szemcsemérettdl.

Osszefoglalas

A kozlemény attekinti a Mossbauer-effektus keltésére
alkalmas in-beam moddszereket. Ezek egyikeként bemutatja a
neutronaktivalasos in-beam eljarast. Ismertet egy, az ilyen
mérésekre alkalmas berendezést. Az in-beam
neutronaktivalassal el6éllithatdé Mossbauer forrasok korének
bévitésére vonatkoz6 elézetes szdmitasaink eredményét is
bemutatja, ezek alapjan mintegy 15 tGjabb célmag bizonyulhat
alkalmasnak ilyen tipust mérések végzésére. Ugyanezzel a
mérési technikaval rovid felezési idejli Mossbauer forrasok is
el6allithatok és alkalmazhatok, az 1Au magon 80 K-en
végzett néhany el6zetes mérés eredményét is targyalja a
kozlemény.
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