
5. ЕФЕКТ НА МЬОСБАУЕР
Същност на явлението ефект на Мьосбауер


Под ефект на Мьосбауер се разбира резонансно безоткатно поглъщане  или  разсейване на (-кванти от ядра. Ефектът на Мьосбауер е един от малкото известни досега ядрени процеси, върху които съществено влияние оказват външни за ядрото фактори:  електронна обвивка, кристална структура, температура,  налягане  и  др.  Това се дължи на острата резонансна крива ( енергията на падащия (-квант трябва да съвпада изключително точно с енергията на (-прехода, за да може да се осъществи резонансно поглъщане.


При преход от възбудено състояние с енергия Еi към състояние с по-ниска енергия Еf трябва да се излъчва  (-квант с енергия 

(ІІІ.94)
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В действителност излъчените (-кванти нямат строго еднаква енергия поради естествената ширина на ядреното ниво 
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, дефинирана от съотношенията на неопределеност (ІІІ.89). Времето на живот на ядреното ниво ( определя естествената ширина на линията (. Формата на линията на излъчените (-кванти се описва с брайт(вигнерово разпределение, включващо лоренцова функция от вида

(ІІІ.95)
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където E е енергията  на  излъчения  (-квант,  а  ( ( ​ширината  на линията на половината височина (фиг.  ІІІ.60). Коефициентът (/2( в лоренцовата функция се появява от условията  за  нормировка.


Типичните стойности на ( са от 10-6 до 10-10 eV. Отношението (/Е0, което е от порядъка на 10-10(10-15, определя допустимата  неопределеност  в  енергията  на  (-квантите, в границите на която е възможно резонансно поглъщане. Ефектът на Мьосбауер позволява да се измерва истинската форма на (-линиите на излъчване и на поглъщане. 


От закона за запазване на импулса следва, че след излъчването на (-квант при преход с енергия E0 излъчилото го свободно ядро ще претърпи откат, отнемайки  част от енергията на прехода.  Енергията на откат ER се получава от равенството на импулсите на (-кванта и ядртото и съответните енергии на ядрото и фотона:

(ІІІ.96)
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където PR е импулсът на ядрото, равен на импулса на (-​кванта p( с енергия E( ( E0, а M е масата на ядрото. За ядрото 191Ir с енергия на прехода 129 kеV енергията на откат е            ~ 10-2 еV, което е в рамките на типичните стойности от 10-1 до 10-3 eV. Следователно линията на излъчените (-кванти ще бъде отместена и нейният максимум ще се намира при енергия E0 ( ER.  Аналогично, за да  бъдат  погълнати, (-квантите трябва  да  имат  енергия  E0 + ER (фиг. ІІІ.61). Всъщност, линиите на излъчване и на поглъщане са отместени една спрямо друга с енергия 2ER. Тъй като ER е с 5(10 порядъка по-голямо от (, очевидно е, че резонансно поглъщане няма да се осъществи.


В действителност, показаните с пунктир лоренцови линии на фиг. ІІІ.61 не съответстват на физичната реалност. Свободните ядра се намират в непрекъснато движение и вследствие на доплеров ефект честотата, а оттам и енергията на излъчения или погълнат (-​квант става  Е(= Е0 +(Е, където  

(ІІІ.97)
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Тук v е скоростта на ядрото в момента на излъчването (поглъщането), а с ( е означен ъгълът между направлението на (-​квантите и вектора на скоростта на ядрото 
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. Тъй като движението е хаотично (
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), линиите се разширяват и формата им има максуелово разпределение, съответстващо на разпределението по скорости на  атомите в газа (това са плътните широки линии на фиг. ІІІ.61). Вероятността за резонансно поглъщане е пропорционална на отношението на препокритата площ към общата площ на линиите.


Първите опити за наблюдаване на ядрено резонансно поглъщане на (-кванти се основават на компенсиране на енергията на откат 2ER чрез топлинно разширение на линиите или чрез висока скорост (v ~ 104 cm/s) на излъчващото ядро, напр. при поставяне на (-източника в ултрацентрофуга или след ядрена реакция, в резултат на която ядрото придобива висока скорост. В тези опити е наблюдаван слаб резонансен ефект без особени възможности за приложимост.


Подобна картина трябва да се наблюдава и при свързани в кристална решетка ядра. Трептенето  на  атомите  в  кристалната  решетка се представя като възбуждане  под  действието  на  квазичастици, наречени  фонони. При температури, много по-високи от температурата на Дебай (T >> (D)
, излъчването и поглъщането на (-квантите от ядра,  свързани в  кристална  решетка,  е  подобно на излъчването от свободни ядра.  При T < (D обаче картината коренно се променя.  Още от работите  на  Лемб (1939) е известно, че са възможни процеси, при които фононното състояние на кристалната решетка не  се  изменя. Лемб провежда изследване на разсейването на бавни неутрони и измерва енергията, която неутроните предават на  кристалната решетка.  Оказва се, че част от неутроните се разсейват еластично, т. е.  без да предават енергия  на  крис​талната решетка.


Едва през 1958 г. Рудолф Мьосбауер успява да направи връзка между кохеренетното  разсейване  на  неутрони  и  кохерентното поглъщане  на  (-кванти.  В действителност Мьосбауер се занимава с изучаване на резонансния ефект в 191Ir чрез компенсиране на отката. За препокриване на линиите на излъчване и поглъщане той използва висока температура и следователно очаква да изчезне резонансното поглъщане при ниска температура. За да измери фона, той охлажда източника и поглътителя. Но за негова изненада при температура на течния азот ((196 (С) резонансното поглъщане рязко се увеличава.


За обяснение на наблюдаваното явление Мьосбауер използва теорията на Лемб, предполагайки, че тя е валидна не само при неутроните, но и при (-квантите.  В  резултат  на  безоткатно излъчване (поглъщане) върху широкия спектър от доплерово разширена на (-линия се наблюдава неотместена линия с естествена ширина (фиг. ІІІ.61). В този мащаб  нейната  ширина е толкова малка, че тя може да бъде изобразена само с вертикална отсечка.


И  така,  ефектът  на  Мьосбауер представлява резонансно поглъщане само на  тези  (-кванти, които са излъчени безоткатно, без изменение на фононното състояние на кристалните решетки. Частта от (-квантите, излъчени (или погълнати) безоткатно, се  нарича  вероятност за безоткатно излъчване (поглъщане) и се бележи съответно с f и  f(.


Вероятността  за безоткатно излъчване (и поглъщане) зависи от три фактора:


1. Енергията  на откат на свободното ядро (ІІІ.96), като f расте с намаляването на ER.

2. Характеристичния фононен спектър на нулевите трептения на  кристала, т. е.  тези трептения, които съществуват в кристала при абсолютната нула (T = 0 K).  Съгласно  теорията средната енергия на откат при излъчване на (-квант, която се поема от кристала, е равна на енергията на откат на свободно ядро. Поради това, ако във фононния спектър съществуват нива с висока енергия, възбуждането им отнема от  някои (-кванти по-голяма енергия от ER.  В резултат се увеличава вероятността други (-кванти изобщо да не отдадат енергия.

3. От температурата на кристала: фононите са бозе частици и поради това колкото броят им е по-голям, а той расте с темперарурата, толкова вероятността да се родят нови фонони е по​-голяма. Следователно с повишаване на температурата вероятността за безоткатно излъчване намалява.
Мьосбауеров спектър


Експерименталното определяне на големината на мьосбауеровия ефект ( се извършва чрез измерване на скоростта на броене на преминалото през поглътителя лъчение при максимален резонанс N0 и извън резонанса N( :

(ІІІ.98)
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В  първите опити на Мьосбауер, а и сега понякога, нарушаването на резонансното поглъщане се извършва  чрез  нагряване на  образеца.   Много по-широки възможности обаче дава т. нар. динамичен експеримент, при който енергията  на  (-квантите се  изменя  в резултат на доплеровия ефект (формула ІІІ.97).  Трябва да се обърне внимание на съществената разлика в използването  на доплеровия  ефект за изучаване на резонансното поглъщане при наличието на откат и при ефекта на  Мьосбауер.  В  първия случай доплеровият ефект служи да компенсира загубената при отката енергия, за което са нужни високи скорости (от порядъка на 1000 m/s). При мьосбауеровия ефект няма откат, следователно няма загубена енергия, и при еднакъв химичен състав на източника и поглътителя резонансното поглъщане е максимално, когато те са неподвижни един спрямо друг. Скорости от порядъка на mm/s обикновено нарушават резонанса. Често употребяваният термин безкрайно голяма скорост има смисъл на скорост, при която резонансът е напълно нарушен. Типичните стойности на тази безкрайно голяма скорост са от порядъка на cm/s.


Измерването на скоростта на броене при различни скорости на източника позволява да се измери  спектърът  на  поглъщане, тъй  като  контролируемо  се  изменя  енергията на излъчените (-кванти (фиг. ІІІ.62).  Трябва да се отбележи, че  се  описва само формата на линията на безоткатно поглъщане (вертикалната отсечка на фиг.  ІІІ.61).  В това се състои голямата заслуга на Мьосбауер ( той открива възможност за измерване на изключително тесните (-линии с естествена ширина. 


Измерването на линията на резонансно поглъщане, която има естествена ширина Г, се извършва чрез последователно препокриване (или “обхождане”) с линията на резонансно излъчените (-кванти, която има приблизително същата ширина Г. Поради това в идеалния случай експериментално измерената линия ще има ширина 2Г. В действителност експериментално измерената ширина на линията е по-голяма в резултат на разширение, дължащо се на дебелината на източника и поглътителя. Тъй като източниците обикновено могат да се направят достатъчно тънки, за да бъде пренебрегнато разширението, дължащо се на тяхната дебелина, се използва следната приближена формула за експериментално измерваната ширина на линията:
(ІІІ.99)
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е вероятността за безоткатно поглъщане, n е броят на резонанстните ядра на cm2, а  
[image: image11.wmf]0

σ

[cm2] е максималното сечение за резонансно поглъщане, определено от ядрените характеристики.

Експерименталната ширина на линията  Гексп е линейна функция на ефективната дебелина Х. При екстраполирането на Гексп към нулева дебелина на поглътителя (Х ( 0) може да се определи свободният член 2Г. Като използваме съотношенията на неопределеност 
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, може да се оцени долна граница за средното време на живот на възбуденото ниво или периода на полуразпадане t1/2 = 0,693(. По разширението на линията (Гексп ( 2Г)/0,27Г се изчислява ефективната дебелина Х, от която може да се определи вероятността за безоткатно поглъщане 
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в изследваното вещество. 
Свръхфини взаимодействия


Досега  приемахме,  че  неотместената и излъчена без откат (-линия има лоренцова форма, описваща се от формула (ІІІ.95).   В действителност това е идеализиран случай на "голо" точково ядро, което не изпитва никакви взаимодействия с електронната обвивка или външни полета. Високата разделителна способност по енергия позволява да се изследва свръхфината структура и отместването на (-линиите в резултат на взаимодействие на ядрото с електрични и магнитни полета, създавани от външни заряди. Тези  взаимодействия  се описват с хамилтониан от вида

(ІІІ.100)
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където V е кулоновото взаимодействие, HQ ( взаимодействието на квадруполния момент на ядрото Q  с  градиента на  електричното поле q, а Hµ ( взаимодействието на магнитния момент на ядрото µ с магнитно поле H.


В резултат на кулоновото взаимодействие V на неточково ядро (с радиус R) с електронния облак в областта на ядрото (с плътност 
[image: image15.wmf]2

)

0

(

ψ

) енергията на (-кванта се изменя с величината

(ІІІ.101)
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където  Rв и R0 са радиусите на ядрото във възбудено и в основно състояние съответно, а 
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са електронните плътности в областта на ядрата на източника и поглътителя. Тъй като електронната плътност зависи от химичните връзки, това отместване на линията се нарича химично или изомерно отместване и може да се използва за идентифициране на химичното съединение, в което участва резонансно поглъщащото ядро. При наличие на изомерно отместване резонанс ще се наблюдава при отлична от нула скорост на източника (фиг. ІІІ.63).


В резултат от взаимодействието на квадруполния момент  на ядрото Q с градиента q на електричното поле се наблюдава разцепване на нивата поради снемане на израждането по квантовото число mI. Последното е проекция на спина на ядрото I върху оста z, определена от градиента на електричното поле. За ядрата на 57Fe и 119Sn това води до появяването на две линии (фиг. ІІІ.64) на разстояние

(ІІІ.102)




[image: image19.wmf]2

2

qQ

e

E

=

D

.
Това явление се нарича квадруполно разцепване и се използва за измерване градиента на електричното поле q в изследвания образец, напр. градиента на кристалната решетка, в която е вграден поглътителя.

Аналогично, взаимодействието на магнитния момент на ядрото µ с магнитно поле с интензитет H води до магнитно разцепване на нивата със стойност

(ІІІ.103)
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където I е спинът на ядрото, а mI ( проекцията  му  върху оста z (оста z се задава от полето  H). В  частния  случай  на 57Fe се получават 6 линии (фиг.  ІІІ.65) и по разстоянието между тях може да се определи магнитното поле в областта на ядрото, напр. магнитното поле, създавано от несдвоени електрони в атомната обвивка.
Мьосбауеров спектрометър


За регистрирането на спектъра на резонансното безоткатно поглъщане е  необходим  мьосбауеров  спектрометър,  който  се състои от две системи:  регистрираща и двигателна. Регистриращата  система се състои от детектор, работещ в спектрометричен режим, източник на високо напрежение за захранвaне на детектора, усилвател,  дискриминатор и преброител. 


Двигателната система осигурява  движението  на  източника (или  поглътителя)  по определен закон. При спектрометрите с постоянна скорост източникът се движи с  постоянна скорост известно време, през което се броят преминалите през поглътителя (-кванти. През време на обратния ход на източника до изходното положение преброителят се блокира.


Друг  тип  спектрометри са тези с равноускорително движение.  При тях в течение на един цикъл на движение източникът преминава стъпаловидно през всички скорости от максимална отрицателна през нула до максимална положителна.  Периодично, на къси интервали  от време се отварят входовете на отделни преброители, всеки от които брои импулсите, постъпващи при движението на източника в тесен интервал от скорости. Като преброител се  използва  многоканален анализатор (обикновено с от 256 до 1024 канала) или персонален компютър със специален интерфейс.


Схемите на разпадане на най-често използваните  мьосбауерови  радионуклиди  57Fe  и 119mSn са показани на фиг.  ІІІ.66. 119mSn e ядрен изомер с енергия 89,5 keV и период на  полуразпадане 245 дни, който чрез силно конвертиран преход, практически без излъчване на (-кванти води до мьосбауеровото ниво 23,88 keV на ядрото 119Sn.  Регистрира се резонансното безоткатно поглъщане на (-квантите от това ниво към основното.


Източник на (-кванти при 57Fe е радионуклидът 57Co, който чрез електронно  захващане  преминава  във  възбуденото състояние  на 57Fe с енергия 136,4 keV.  За време от порядъка на 10-12 s, което е много по-малко от времето на  живот на това  състояние,  става  прегрупиране на електроните.  Поради това регистрираме резонансните (-кванти с енергия 14,4 keV или  136,4 keV (второто ниво се използва много рядко) вече от ядрото на желязо, намиращо се в електронното обкръжение на желязото.  Поглъщащите ядра са 57Fe.


Освен описаната методика на преминаване, когато се регистрира броят на преминалите през поглътителя (-кванти и по изменението му съдим за наличието на резонансно поглъщане, възможни са още две други методики: регистриране на  резонансно разсеяните (-кванти или регистриране на вторични лъчения ( конверсионни електрони или рентгенови лъчи, излъчени в резултат на резонансно поглъщане.
Приложения на мьосбауеровата спектроскопия


Широките възможности на мьосбауеровата спектроскопия определят нейното  приложение в различни области на науката и техниката.


В областта на ядрената физика тя се използва за уточняване схемите на разпадане  и за измерване характеристиките на възбудените състояния, като време на живот, спин, квадруполен и магнитен момент, изменение радиуса на ядрото при преход от възбудено към основно състояние.


Като метод за химичен анализ мьосбауеровата спектроскопия притежава следните преимущества:


а) висока селективност ( идентифицирането на  мьосбауеровия елемент е сигурно,  независимо от наличието на други елементи; 


б) идентифициране  на  съединението,  в  което се намира мьосбауеровият елемент, и положението му в сложни молекули; 


в) възможност за провеждане на анализа без разрушаване на образеца (което е  съществено за уникални образци, напр. археологични находки или образци от лунната повърхност); 


г) възможност за проследяване изменението на химичния състав и кристалната структура в тънки повърхностни слоеве. В този случай резонансното поглъщане се регистрира с помощта на конверсионните електрони. Загубената от тях енергия при преминаването им през образеца служи за измерване на дълбочи​ната, на която те са излъчени.


Всичко това определя широкото използване на мьосбауеровата спектроскопия за химични анализи както в химията, така и в редица  други науки:  геология, минералогия, биология, археология, контрол  на индустриални процеси, напр. преработка на железни руди и др.


Във физиката на твърдото тяло ефектът на Мьосбауер позволява да  се  изследват  кристалната структура, магнетизмът, градиентът на електричното поле и др., както и изменението им под действие на външни магнитни и електрични полета, температу​ра, високо налягане и др.


Високата  разделителна способност по енергии позволява през 1962 г. с помощта на безоткатното резонансно поглъщане да бъде проверена теорията на относителността в земни условия, като е измерено изменението на енергията на (-квантите в земното гравитационно поле (опит на Паунд и Ребка).


Мьосбауеровата спектроскопия се използва широко и като метод за измерване на  скорости, най-често за измерване на средноквадратичната скорост на ансамбъл от еднородни  обекти. Например измерването на дифузията и брауновото движение на микрочастици, съдържащи мьосбауеров нуклид, дава ценна информация  за  структурата на течностите. Измерването на средноквадратичната скорост на групи насекоми, напр.  мравки,  позволи да се получи информация за протичането на някои жизнени процеси, реакцията на мравките на външни дразнения и др.

� Температурата на Дебай � EMBED Equation.2  ��� се определя от граничната честота (D на фононния спектър. Тук k е константата на Болцман.
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