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摘 要：采用时间微分扰动角关联方法测量 了LaFeO 纳米中的电四极超精细相互作用．扰动角关 

联探针核 ；。La一。1 4。Ce由 La(n，7)H。La反应产生，实验只观察到一个 La晶位的四极相互作用．在 

室温下，20和 40 nm 以及 晶体 LaFeO。的四极相互作用频率 09。分别为 687．4，698．3和 742．9 

Mrad／s，频率分布宽度系数口分别为 0．014，0．009和0．001，电场梯度不对称系数 叩=0．实验数 

据表明，电场梯度主轴与晶轴方向一致；样品具有菱方结构，晶体到纳米发生菱方向正交结构转 

变，纳米尺度越小，越趋于正交结构；由于邻近核的扰动，随纳米颗粒增大，四极相互作用频率分 

布宽度系数 变小，晶体时最小． 
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1 引言 

纳米科技是 20世纪 80年代末发展起来的前沿 

交叉性新兴领域．纳米材料是由纳米颗粒构成的固 

体材料，纳米颗粒的尺度最大不超过 100 nm．纳米 

材料与普通材料相比，在机械强度、磁、光、声、热 

和电等方面有很大的不同，由此可以制成各种性能 

优良的特殊材料，使得纳米材料被认为是 21世纪 

最有发展前景的材料[1 ]． 

典型钙钛矿结构氧化物 LaFeO。(ABO。)纳米材 

料是一种有重要意义和发展前景的新材料，它具有 

多变的电、磁以及结构特性．理想的 LaFeO 是由 

位于立方体顶角处的稀土离子La与 12个氧离子配 

位 ，位于体心问隙位处的过渡族金属离子 Fe与 6 

个氧离子配位，LaFeO。的晶格结构如图 1所示．由 

于很大的稀土阳离子 La和较小的过渡族阳离子Fe 

的大小匹配失衡，理想的立方晶格结构发生形变， 

呈现正交晶系向菱方 晶系过渡的扭 曲结构 ]．品 

格结构微小变化都会导致作用在 La处电场梯度的 

变化． 

电四极超精细相互作用是原子核电四极矩与核 

外电场梯度的相互作用．通过测量 La受到的电四 

极相互作 用，就 能得 到扭 曲结 构微 小 变化 的信 

息【5]．纳米状态时的结构变化及其与纳米尺度的关 

系是当前一个非常感兴趣的热点问题．为了解这种 

结构变 化 ，本 工 作 进 行 了尺 度 为 20和 40 nm 

LaFeO。以及 LaFeO。晶体的电四极超精细相互作 

用测量．时间微分扰动角关联 (TDPAC)方法是一 

种重要的用于材料微观结构研究的核效应分析技 

术L6 ]，通过测量作用在探针核上的电四极超精细 
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图 l 钙钛矿 ABO 结构示意图 
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相互作用，进行原子尺度的固体结构和性质研究． 

TDPAC方法探测灵敏度高，不受材料、温度、压力 

限制．本实验采用 TDPAC方法，通过对作用在 La 

上的电四极超精细相互作用测量，研究 LaFeO。纳 

米以及晶体材料微观结构及其变化． 

2 实验 

纳米材料制备有气相法、液相法和球磨法等方 

法．液相法中的溶胶一凝胶法具有退火时间短、反应 

温度低、样品单相性好、颗粒尺度均匀且可以很好 

的控制等优 点．我 们采 用这 种方 法 制备 了各 种 

LaFeO 纳米和晶体样品． 

聚乙烯醇共溶剂加热到 6O一8O℃，加入溶于 

去离 子 水 的 化 学 纯 的 La(NO。)。·6HzO 和 

La(NO )。·9H O，然后充分搅拌，水解缩聚形成 

溶胶初始粒子．溶胶初始粒子长大、成链和形成三 

维网络结构类胶材料．类胶材料干燥后，通过不同 

的温度热处理获得不同尺寸的 LaFeO。纳米颗粒和 

晶体．实验样品都进行了 XRD和电镜检测，结果 

表明 600和 800℃烧结得到尺度为 2O和 40 nm的 

单相 LaFeO。纳米材料，1 200 oC烧结得到 LaFeO。 

晶体． 

2．2 TDPAC测量 

TDPAC测量对 Ce的 0．328 8 MeV( 1)和 

0．487 MeV(7 )级联 进行．j3。Ce中间态半衰期为 

3．4 ns、四极矩 Q=0．350 b，自旋 J=4． Ce是 

La衰变的子核．图 2是 La一 Ce的衰变纲图． 

0Ce 

图 2 3{0La一 184。Ce衰变纲图 

V 

La由中国原子能科学研究院重水反应堆热 

中子辐照 LaFeO。，通过 。̈La(rl， )̈。La反应产生． 

10 mg的 LaFeO。样 品在 1×10̈ ／(cm ·s)注量率 

下辐照 2．5 min，产生实验需要的 1×10 Bq放射 

性． 

TDPAC测量采用 4个 BaF 闪烁探测器组成的 

快慢符合型谱仪进行，谱仪的时间分辨率好于 0．5 

nS． 4个 闪烁探测器在一个平面内以 9O。角依次排 

列，探测器 1和 4记录 ŷ。，探测器 2和 3记录 ŷz， 

同时得到 4个符合时间谱 

( )一NW(O,t)exp(一 )+B，(1) 

式中 =1，4，J一2，3，w(O，￡)是角关联函数： 

W ( ，￡)一 1十 A G±Pt(cos0)． (2) 

其中 k一1，2，3，⋯． 

2．3 数据处理 

由于 C ( ，￡)是角关联函数 W(O，￡)调制的随时 

间指数衰减的，为了增强效应、消除指数衰减和去 

掉探测器效率，C ( ，￡)减去偶然符合本底后，形成 

自旋转动函数R(￡)． 

自旋转动函数R(￡)为 

R == 

2一  

瓣 +2 丽 ‘ 
(3) 

由(1)和(2)式得到自旋转动函数R(￡)解析式： 

R(￡)≈ 3A2G2(￡)， (4) 

式中 G2(￡)是扰动因子，对电超精细相互作用， 

Gz(t)一∑S { +∑厂舯s(”03 ui￡)× 

exp[一 ]}， (5) L一——— 一 j ， ) 

式中 是未受扰动探针原子核的成分 ， 是受到 i 

种扰动的成分，用(4)和(5)式拟合(3)式可以得到 

电四极超精细相互作用频率 03 频率分布宽度系 

数 、相对成分 和各向异性因子 A 等参数．系数 

sz 取自文献[8]．用一个四极相互作用频率就可以 

很好地拟合实验测量的自旋转动函数R(￡)．拟合中 

采用的 G2(￡)为 

G2(￡)一 0．286 57+ 

0．008 66c。s p[_- ]+ 
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O．070 3 p[一 ]+ 

O_l55 83 。 (4Wot)eXp『一 ]+ 

O．151 52cos c5 p[一 ]+ 

。．169 7。 。s(7Wot)exp『—— ]+ 

。． 。。。。c。sc8n，ot exp[—— ]+ 

0．048 48cos(12Wot p[一 ]．㈤ 

3 结果和讨论 

拟 合 采 用 DEPACK 程 序 j．2O和 40 nm 

LaFeO。纳米和 LaFeO 晶体材料实验测量和拟合自 

旋转动函数 R(￡)如图 3所示．探针核是通过 。̈La 

(n，7)H。La反应直接产生，可以认为探针核都在 

LaFeO。的 La晶格位置．表 1给出了 La位置电四 

极超精细相互作用频率 。及其分布宽度系数 随样 

品的变化．电场梯度的不对称系数 7=0．5{0Ce中间 

态自旋 J----4，四极相互作用耦合常数： 

2J(2J一 1) eQV ， 
一

—— 一  一 丁 ‘ 

由实验测量的电四极超精细相互作用频率 。和 

Ce中间态四极矩 Q一0．350 b，由(7)式可以计算 

La晶格位置上探针核受到的电场梯度V 值．2o和 

40 nm 以及 晶体 样 品的 V 分别 为 4．83×1O ， 

4．9O×1O 和 5．22×10 。V／m ． 

拟合得到电场梯度不对称系数 叩一0，表明电场 

梯度主轴方向与晶轴方向一致．实验得到的电场梯 

度V 值说明样品晶格结构是斜交菱形结构．由图5 

可见，随纳米颗粒尺度增大，电四极相互作用频率 

或电场梯度 V 增加 ，晶体的四极相互作用频率 

最大．这表明 LaO 十二面体形变随纳米尺度增大 
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Study of Quadrupole Interactions in Nano-LaFeO3 Perovskites 

by Time Differential Pertur d Angular Correlation‘ 

DU En-peng。，GE Zhi-gang ，ZHENG Yong-nan ，ZHOU Dong—mei。，ZUO Yi ，YUAN Da—qing ． 

WANG Ping—sheng。，DUAN Xiao ，SHI Hai—song。，WANG Jian—bo。，LI Fa—shenz．ZHU Sheng—yun 

(1 China Institute of Atomic Energy，Beijing 102413，China； 

2 Key Laboratory of Magnetism and Magnetic Materials。Lanzhou University。Lanzou 730000，Chi，zn) 

Abstract：The quadrupole interactions in the nano—and crystalline LaFeO3 perovskites haye been investiga
—  

ted by TDPAC．The TDPAC probing nuclei La一5184。Ce were produced through the nuc1ear reaction 13 La 

(n．7)‘们La at the CIAE heavy water experimental reactor
． One electric quadrupole interaction was detected 

for each material，which is assigned to the La site
． The quadrupole interaction frequencies of 687

． 4，698． 

3 and 742．9 Mrad／s with a distribution coefficient of 0．014，0．009 and 0
． 001 were observed at room tem— 

perature for the 20 and 40 nm nano—LaFeO3 and crystalline LaFeO3，respectively
． The fitting yielded the 

EFG asymmetry parameter — 0，which indicates that the principal axes of the EFG is aligned with the 

crystallographic axes．The experimental results show that the structure of crystaUine LaFe0
3 is rhombo— 

hedral，the changing of the structure towards the orthorhombic structure takes p1ace from the crystallin
e 

LaFeO3 to the nano—LaFeO3， and the smaller the nano—grain size
，
the 1arger the change

． The freq uency 

distribution is caused by the perturbation of the neighboring atoms，and thus，the distribution coefficient 

ncreases with decreasing the nano—grain size and the crystalline LaFeO3 arrives at its maximum
． 

Key words：TDPAC；quadrupole interaction；LaFeO3 nano—materia1 
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Importance of Element Assignment for Identificating 

Heavy Neutron-rich Nuclides‘ 

xu Y “一b‘“g·YUAN Shuang—gui·YANG Wei-fan
· DING Hua-jie．NIU Yan-ning 

(Institute of Modern Physics，Chinese Academy of Scie，zf 5。Ln，zzh0“730000
， Chi，zn) 

Abstract：The significance of the synthesis and study of heavy n
eutron-rich nuclides far from~-stability is 

br efly introduced
·
The important role of element assignment for studying heavy ne

utron—rich nuc“des far 

from p—stability is reported． 

Key words：element assignment；important role；heavy neutron
— rich nuclide 
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