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Рассмотрены основные аспекты применения 44Ti в исследованиях конденсированных сред методом
возмущенных угловых γγ-корреляций (γγ-в.у.к.). Представленная модификация спектрометра, ос-
нованная на использовании тонких сцинтилляционных кристаллов NaI, позволяет существенно
повысить эффективность применения 44Ti. Описаны перспективные методы получения 44Ti и ме-
тод синтеза образцов. Приведены примеры γγ-в.у.к.-исследований образцов оксидов титана (TiO2 –
рутил) и скандия (Sc2O3).
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ВВЕДЕНИЕ
Основная задача метода возмущенных угловых

γγ-корреляций (в.у.к.) – исследование сверхтонких
взаимодействий (с.т.в.) в конденсированных сре-
дах. “Традиционные” области применения метода
в.у.к.:

• исследование интерметаллических соедине-
ний – фазовые переходы, квадрупольные взаимо-
действия, магнитные структуры [1];

• исследование соединений типа оксидов,
ферритов, гранатов [2, 3];

• изучение кинетики химических реакций,
комплексообразования [4, 5];

• исследования послеэффектов радиоактив-
ного распада в веществе [6].

Перспективным является применение метода
в.у.к. для исследований радиофармпрепаратов [7].

Метод γγ-в.у.к. основывается на внедрении в
исследуемый образец радиоактивного изотопа
(ядра-зонда), распад которого сопровождается
излучением каскадных γ-квантов (γ1 и γ2). Первый
квант γ1 заселяет промежуточный уровень, при
снятии возбуждения которого излучается γ2. Из-
мерения угловой корреляции каскадных γ-кван-
тов дают информацию о сверхтонких полях (маг-
нитных и электрических), с которыми образец
воздействует на внедренные ядра [8, 9]. Гамма-
излучение характеризуется большой проникаю-
щей способностью, что позволяет проводить из-

мерения в.у.к. под давлением, в широком диапа-
зоне температур или под другими внешними воз-
действиями. Требуемое количество ядер-зондов
(~10–11 г для 111In, ~10–7 г для 44Ti) при образце
примерно 0.1 г дает крайне низкие концентрации
(соответственно, ~10–10 и ~10–6) и поэтому не
приводит к изменению свойств исследуемого об-
разца. Выбор внедряемого изотопа – очень важ-
ная задача, требующая учета ряда факторов, таких
как время жизни материнского ядра, время жиз-
ни, магнитный дипольный момент и электриче-
ский квадрупольный момент промежуточного
уровня γγ-каскада, энергии γ-квантов, химиче-
ская совместимость с исследуемым образцом и др.
Обычно в качестве ядер-зондов используются ра-
диоактивные изотопы: 111In, 111mCd, 181Hf, 152, 154Eu и
др. Мы предлагаем использовать в качестве ядра-
зонда 44Ti, который упоминается в относительно
небольшом количестве работ [2, 3], хотя имеет
ряд неоспоримых преимуществ:

• “Удобный” период полураспада 44Ti (59.1 лет)
[10] дает возможность набирать спектры в.у.к. без
изменения характеристик источника, а значит,
появляется возможность детального изучения за-
висимости сверхтонких полей от различных
внешних воздействий.

• Удачное соотношение характеристик [10] ядер-
ных уровней. Промежуточный уровень (68 кэВ) име-
ет: спин “1”, электрический квадрупольный момент
Q = 0.21 барн, магнитный дипольный момент μ =

УДК 539.1.07 + 539.163.3
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= +0.342 μN (μN – ядерный магнетон) и время
жизни 155.8 нс. “Обычные” сверхтонкие частоты
для такого ядра порядка 10 МГц, а значит, период
таких колебаний – порядка 100 нс. Даже при от-
носительно небольшой начальной анизотропии
(A2 = 0.04 [11]) такие частоты статистически удоб-
но наблюдать в диапазоне 300–800 нс, а время жизни
промежуточного уровня как раз и позволяет это осу-
ществить.

• Достаточно “большое” время жизни проме-
жуточного уровня снижает требования к времен-
ному разрешению спектрометра.

• Несложное трехкомпонентное (–1, 0, +1)
магнитное и двухкомпонентное (±1, 0) квадру-
польное сверхтонкое расщепление промежуточ-
ного уровня упрощает интерпретацию экспери-
ментальных спектров.

• Небольшое значение ионного радиуса Ti (61
пм), а также его низкая летучесть создают хоро-
шие предпосылки для эффективных методик
внедрения Ti в различные образцы.

Есть факторы, затрудняющие применение 44Ti:
– наличие мгновенных γ-квантов (511 кэВ) из

распада дочернего скандия, дающие “паразитные”
сигналы, приводящие к перегрузке аппаратуры;

– поглощение элементами конструкций
внешних устройств “мягких” линии γ-каскада
(78–68 кэВ).

В данной статье описана методика использо-
вания 44Ti в качестве ядер-зондов для исследова-
ний с.т.в. методом γγ-в.у.к.

МЕТОД В.У.К.
В исследуемый образец внедряется радиоак-

тивный изотоп (ядро-зонд). Первый квант γ1 за-
селяет промежуточный уровень, при снятии воз-
буждения которого излучается γ2 (рис. 1). Сверх-
тонкое взаимодействие между внедренными
ядрами и электромагнитными полями их окруже-
ния приводит к нарушению (возмущению) кор-
реляции между углами разлета γ1 и γ2. В этом слу-
чае W(θ, t) – относительная вероятность того, что
за время t квант γ2 излучится под углом θ относи-
тельно γ1, определяется по формуле [8, 9]

,

где Ak – коэффициенты угловой корреляции, ко-
торые зависят от спинов ядра (начальном Iнач,
промежуточном Iпром и конечном Iкон) и мульти-
польностей L1 и L2 переходов γ1 и γ2; Gk(t) – коэф-
фициенты возмущения угловой корреляции;
Pk(cosθ) – полиномы Лежандра; kmax = min(2Iпром,
L1, L2), kmax – четно.

=

= ∑
max

0

(θ, ) ( ) (cos θ)
k

k k k

k

W t A G t P

Обычно выбираются ядра-зонды, у которых
A4 << A2 (или даже A4 = 0), тогда для вероятности
излучения W(θ, t) получаем:

W(θ, t) = 1 + A2G2P2(cosθ).

Коэффициенты возмущения Gk(t) несут ин-
формацию о типе (характере) взаимодействия
между ядром и его окружением. На практике на-
блюдаются только два типа взаимодействия:

– электрическое квадрупольное – электриче-
ский квадрупольный момент Q ядра взаимодей-
ствует с градиентом электрического поля, созда-
ваемого окружением в месте расположения ядра;

– магнитное дипольное – магнитный диполь-
ный момент μ ядра взаимодействует с магнитным
полем, создаваемым окружением в месте распо-
ложения ядра.

Конечно, в реальном образце могут присут-
ствовать оба вида взаимодействий, но они хоро-
шо различаются в спектрах в.у.к.

Временная зависимость фактора возмущения
G2(t) может быть статической (проявляется как ха-
рактерные частоты с.т.в.) и динамической (прояв-
ляется как экспоненциальное затухание в.у.к.).

ЭКСПЕРИМЕНТАЛЬНАЯ
УСТАНОВКА И МЕТОДИКА

Блок-схема нашего спектрометра в.у.к. [12]
представлена на рис. 2. Четыре его детектора ле-
жат в одной плоскости и расположены под углом
90°. В центре между ними располагается исследу-
емый образец.

Детекторы γ-излучения спектрометра состоят
из сцинтилляционных цилиндрических кристал-
лов NaI(Tl), оптически связанных с фотоэлек-
тронными умножителями (ф.э.у.) Hamamatsu
R2059. Момент регистрации γ-кванта в детекторе
определяется по фронту анодного сигнала ф.э.у. с
помощью дискриминаторов Д1–Д4 (Canberra
2126). Энергии γ-квантов определяются по ди-
нодному сигналу ф.э.у. с использованием спек-

Рис. 1. Упрощенная схема распада в.у.к.-изотопа.

Q, µ
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трометрических усилителей У1–У4 и амплитудно-
цифровых преобразователей АЦП1–АЦП4. Блок
“Мастер в.у.к.” обеспечивает отбор двух совпав-
ших по времени событий для любой пары детек-
торов. Диапазон времени совпадений 100–800 нс.
При появлении совпадений “Мастер в.у.к.” выра-
батывает сигналы, запускающие регистрирую-
щую аппаратуру, а на выходах “Старт” и “Стоп”
вырабатываются информационные импульсы.
Время между ними равно интервалу следования
сигналов от детекторов. За счет временного отбо-
ра в модуле “Мастер в.у.к.” загрузка последую-
щей регистрирующей аппаратуры от сигналов, не
несущих полезную информацию, снижается на
два-три порядка. Преобразователь время–ампли-
туда ORTEC 467 (ПВА) при поступлении сигнала
Старт от блока “Мастер в.у.к.”, а сигнала Стоп
через “Задержку”, вырабатывает импульс, ампли-
туда которого пропорциональна временному ин-
тервалу “Старт–Задержка–Стоп”. В блоке “Ма-
стер в.у.к.” происходит быстрый отбор по времени

при высоких входных загрузках, а далее компью-
тер производит отбор-сортировку импульсов по
энергии. Для этого в программе для каждого детек-
тора установлено по два энергетических окна, со-
ответствующих энергиям γ1- и γ2-квантов.

Фактор возмущения G2(t) определяется из со-
отношения

,−=
+

� �

� �

2 2
(180 , ) (90 , )( ) 2

(180 , ) 2 (90 , )

S t S tA G t
S t S t

Рис. 3. Цепочка распада ядер 44Ti → 44Sc → 44Ca.
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Рис. 4. Схема распада 44Ti(44Sc) [10]. Промежуточный
уровень (68 кэВ): квадрупольный момент Q = 0.21 барн,
магнитный момент μ = +0.342 μN, время жизни T1/2 =
= 155.8 нс.
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Рис. 2. Блок-схема 4-детекторного спектрометра. Дет.1–Дет.4 – детекторы γ-излучения, У1–У4 – спектрометриче-
ские усилители, АЦП1–АЦП4 – амплитудно-цифровые преобразователи, Д1–Д4 – дискриминаторы со следящим по-
рогом, Мастер в.у.к. – блок управления спектрометра в.у.к., Задержка – кабельная задержка сигнала, ПВА – преобра-
зователь время–амплитуда, LAM – сигнал-запрос внимания на компьютер.
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где S(90°, t) – спектры задержанных совпадений,
когда детекторы расположены под углом 90°
(8 возможных комбинаций из 2 детекторов) и S
(180°, t) – когда детекторы расположены под уг-
лом 180° (4 возможных комбинаций из 2 детекто-
ров) [12].

Максимальный временной диапазон накопле-
ния спектров задержанных совпадений составляет
800 нс. Временное разрешение (60Cо, 1173–1332 кэВ)
с NaI(Tl) – 2 нс.

Кроме спектрометра в измерительный ком-
плекс входят гелиевый криостат (JANIS-SHI-
950), нагревательная печка и пресс. Они позволя-
ют проводить исследования образцов в.у.к. в тем-
пературном интервале 4–1300K и при давлениях
от атмосферного до 5 ⋅ 105 атм.

ЯДЕРНО-СПЕКТРОСКОПИЧЕСКИЕ 
ХАРАКТЕРИСТИКИ 44Ti

Схема распадов 44Ti → 44Sc → 44Ca представле-
на на рис. 3. Методом в.у.к. исследуется наруше-
ние (возмущение) угловой корреляции каскада
скандия (рис. 4): γ1 (78 кэВ) → γ2 (68 кэВ).

Кроме ранее перечисленных преимуществ
44Ti(44Sc) имеет некоторые спектрометрические
особенности, которые затрудняют его примене-
ние. В данной статье мы хотим обратить внима-
ние на наличие “паразитных” совпадений, не не-
сущих полезную информацию. Они получаются в
основном из-за регистрации совпадений:

• пар мгновенных γ-квантов (511 кэВ), излуча-
емых вследствие аннигиляции позитронов (β+);
основной источник позитронов – распад 44Sc →
→ 44Ca (рис. 3), относительная доля β+ – 95% [10];

• γ-квантов 1157 кэВ (44Ca) с γ-квантами 511 кэВ.
Эти совпадения не несут полезной информа-

ции, но дают существенный вклад в 12 спектров
задержанных совпадений (12S), а также в допол-
нительную загрузку спектрометра. Таким обра-

зом, уменьшается доля полезных совпадений, на-
копленных за время эксперимента.

ПОЛУЧЕНИЕ ИЗОТОПА 44Ti

Изотоп 44Ti нарабатывался в реакциях глубоко-
го расщепления при облучении мишени из метал-
лической меди протонами с энергией 660 МэВ на
фазотроне Лаборатории ядерных проблем ОИЯИ.
Облученную медь растворяли в концентрирован-
ной азотной кислоте. К раствору добавляли рас-
твор Fe(NO3)3 и затем аммиак до pH ≥ 8. В этих
условиях Ti соосаждается с Fe(OH)3, в то время
как медь и большинство образующихся в ядерных
реакциях радионуклидов (Co, Ni, Zn) остаются в
растворе. Отделение 44Ti от железа и других при-
месных радионуклидов проводили методом ани-
онообменной хроматографии в водном растворе
плавиковой кислоты. Титан вымывался из ко-
лонки в концентрированном растворе плавико-
вой кислоты.

ПРИГОТОВЛЕНИЕ ОБРАЗЦОВ

Для успешного проведения исследования ме-
тодом в.у.к. необходимо, чтобы ядра-зонды
44Ti(44Sc) внедрились в узлы кристаллической ре-
шетки исследуемого образца (в нашем случае 44Ti
на место титана в TiO2 или скандия в Sc2O3). Луч-
ший способ осуществить это – ввести ядра-зонды
на ранней стадии приготовления образца. Поэто-
му мы пользовались методом соосаждения. К рас-
творам солей металлов исследуемого образца (в
нашем случае Ti или Sc) добавляется препарат
44Ti. Потом данный раствор вливали в концен-
трированный раствор аммиака. В результате об-
разуется мелкодисперсный осадок из гидрооки-
сей исходных металлов. Он промывается дистил-
лированной водой, помещается в платиновый
тигль и в течение одного часа прогревается до
1400°C.

Такой порядок соосаждения дает однородный
и мелкодисперсный осадок, что способствует бо-
лее полной и быстрой диффузии реагирующих
компонентов и распределению ядер-зондов в уз-
лах кристаллической решетки образца. Типичная
масса образца была ≈0.1 г, активность ≈100 кБк.

МОДИФИКАЦИЯ ДЕТЕКТОРНОЙ
ЧАСТИ СПЕКТРОМЕТРА

Конструкция детекторных модулей спектро-
метра показана на рис. 5.

Для снижения эффективности регистрации
γ-квантов 511 кэВ применялись “тонкие” (5 мм)
кристаллы NaI(Tl). Эта толщина [13] обеспечива-
ет почти полное поглощение γ-квантов с энерги-

Рис. 5. Конструкция детекторных модулей.

Ф.э.у.
Hamamatsu R2059

Диффузный отражатель
(фторопласт)

Переходник (оргстекло)

Сцинтилляционный кристалл NaI(Tl)
толщина 5 мм, диаметр 50 мм
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ей <80 кэВ, но значительно снижает поглощение
γ-квантов с энергией 511 кэВ.

С целью повышения геометрической эффек-
тивности регистрации γ-квантов сцинтилляци-
онные кристаллы имеют диаметр 50 мм. Поэтому
они оптически связываются с ф.э.у. (диаметр фо-
токатода 40 мм) через световод, изготовленный из
бесцветного оргстекла и окруженный диффуз-
ным отражателем из белого фторопласта.

NaI(Tl) выбран потому, что обеспечивает до-
статочно хорошее энергетическое разрешение
(8% на линии 662 кэВ – 137Cs) и временное разре-
шение (2 нс), более чем достаточное при времени
жизни промежуточного уровня 155.6 нс. Кроме
того, кристаллы NaI(Tl) недороги и широко до-
ступны.

РЕЗУЛЬТАТЫ

На рис. 6а показан энергетический γ-спектр
44Sc, полученный со стандартным “толстым”
сцинтилляционным кристаллом NaI(Tl) диамет-
ром 40 и толщиной 40 мм. Пик 511 кэВ и его

спектр комптоновского рассеяния имеют общую
площадь приблизительно в 2 раза больше площа-
ди полезного сигнала. С использованием “тонко-
го” кристалла NaI(Tl) диаметром 50 и толщиной
5 мм это соотношение меняется в пользу полез-
ного сигнала, площадь которого примерно в 5 раз
больше общей площади пика 511 кэВ и спектра
комптоновского рассеяния. Таким образом, за-
мена “толстых” кристаллов на “тонкие” ведет к
10-кратному повышению отношения полезного
сигнала к “паразитному”. Это приводит к трех-
кратному увеличению полезных совпадений (экс-
понента в правой части спектров, рис. 7) и практи-
чески исчезновению пика мгновенных совпаде-
ний, что хорошо видно при сравнении спектров
задержанных γ–γ-совпадений на рис. 7а и 7б.

На рис. 8 показаны спектры анизотропии
44Ti(44Sc), внедренного в оксид титана (TiO2 – ру-
тил), полученных с “толстыми” (рис. 8а) и “тон-
кими” (рис. 8б) кристаллами.

Рис. 7. Временной спектр задержанных γ–γ-совпаде-
ний, полученный между одной и той же парой детек-
торов со сцинтилляционными кристаллами NaI(Tl) с
размерами: а – ∅ 40 и толщина 40 мм, б – ∅ 50 и тол-
щина 5 мм.

2

4

6

8

10

Скорость счета, 103 с1

1000 2000 3000 4000
Каналы

(б)

Полезные
совпадения

Пик мгновенных
совпадений

0

Пик мгновенных
совпадений

Полезные
совпадения

4

2

6

8

10

(а)

0

Рис. 6. Энергетические γ-спектры, полученные со
сцинтилляционными кристаллами NaI(Tl) с размера-
ми: а – ∅ 40 и толщина 40 мм, б – ∅ 50 и толщина 5 мм.
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БУДЗИНСКИ и др.

Полученные на основе анализа квадруполь-
ные частоты ωQ (таблица) совпадают в пределах
ошибок. Разница в том, что спектр на рис. 8а на-
капливался одну неделю с “толстыми” кристал-
лами, а спектр на рис. 8б – 2 дня с “тонкими”
кристаллами. Аналогичным способом, с исполь-
зованием ядра-зонда 44Ti(Sc) исследовали с.т.в. в
оксиде скандия Sc2O3 (рис. 9).

Полученные два значения квадрупольных ча-
стот (ω1Q и ω2Q) соответствуют двум типам сим-
метрии окружения иона Sc кислородными иона-
ми. Они для случаев с “толстыми” и “тонкими”
кристаллами совпадают в пределах ошибок (таб-
лица).

Из таблицы видно, что наши результаты нахо-
дятся в хорошем согласии с результатами работ
[2, 3], в которых исследовались с.т.в. соответ-
ственно в TiO2 и Sc2O3. Наблюдаемая небольшая
разница связана с разными методиками приго-
товления образцов.

Экспериментальное значение коэффициента
анизотропии A2 = 0.035(1) (максимальное значе-

ние A2G2(t) из спектров на рис. 8б после оценки
поправок на телесные углы использованных нами
детекторов [11, 14]) находится в хорошем согла-
сии с теоретическим значением A2 = 0.04 [11], а
также с полученным A2 = 0.035 в работе [2].

Применение кристаллов NaI(Tl) диаметром 50
и толщиной 5 мм позволило нам осуществить на-

Рис. 8. Спектры анизотропии 44Ti(44Sc), внедренного
в оксид титана (TiO2 – рутил), полученные со сцин-
тилляционными кристаллами NaI(Tl) с размерами:
а – ∅ 40 и толщина 40 мм, б – ∅ 50 и толщина 5 мм.
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Рис. 9. Спектры анизотропии 44Ti(44Sc), внедренного
в оксид скандия, полученные со сцинтилляционны-
ми кристаллами NaI(Tl) с размерами: а – ∅ 40 и тол-
щина 40 мм, б – ∅ 50 и толщина 5 мм.
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Сравнение значений квадрупольных частот ωQ в TiO2 и
ω1Q, ω2Q в Sc2O3, полученных в данной работе и в [2, 3]

Кристаллы 
(работа)

TiO2 Sc2O3

ωQ, Мрад/с ω1Q, 
Мрад/с

ω2Q, 
Мрад/с

“Толстые”
(данная работа)

16.4(1) 23.1(1) 35.9(3)

“Тонкие”
(данная работа)

16.4(1) 22.86(7) 35.2(2)

 [2, 3] 16.14(6) [2] 22.31(6) [3] 34.1(2) [3]
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бор спектра 44Ti(Sc), внедренного в Sc2O3 за 2 дня.
В работе [3], где использовались кристаллы LaBr3
диаметром 12 и толщиной 12 мм, тот же результат
был получен за один месяц измерений.

ЗАКЛЮЧЕНИЕ
Использование тонких кристаллов для иссле-

дования в.у.к. с применением 44Ti(44Sc) позволи-
ло на порядок повысить отношение полезного
сигнала к паразитному сигналу, что приводит к
более чем трехкратному уменьшению статистиче-
ской ошибки, а это в три раза сокращает время
эксперимента.

Стоит отметить осуществленный способ нара-
ботки 44Ti и разработанную методику получения
препарата 44Ti.

Важное значение также имеет использован-
ный метод синтеза образцов – соосаждение, ко-
торый позволяет получать образцы, отвечающие
требованиям метода в.у.к., и обеспечивает хоро-
шую воспроизводимость результатов.

Совокупность этих факторов открывает реаль-
ную возможность исследовать методом в.у.к.
сверхтонкие взаимодействия в зависимости от
внешних воздействий с применением 44Ti(44Sc).

Данная работа выполнена при поддержке
грантов полномочных представителей республик
Болгарии и Польши в ОИЯИ.
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