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AP DUNG PHUONG PHAP PHO KE HUY POSITRON
PE NGHIEN CUU ANH HUONG CUA SAT
TRONG VAT LIEU KHOANG VAT SBA-15

TRAN QUOC DUNG’, PHAM TH| MAI™

TOM TAT
Phuong phap do thoi gian song va dé dan no Dop-le ciia qua trinh hiy positron
duoc ap dung daé nghién citu anh huong cua ion sat den cau truc vat liéu khoang vat SBA-
15. Két qua cho thay sw hién dién cua ion sdt trong cau triic Fe-SBA-15 ¢6 thé lam dap 1t
hodc kiem ché sy tao thanh va huy positronium.
Tir khéa: sy huty positron, vat liéu xp rong, positronium bi bay, khoang vat.
ABSTRACT
Applying the positron annihilation spectroscopy in studying the impacts
of iron on SBA-15 material

Doppler broadening and positron lifetime measurements are applied to study the
impacts of iron ion on the structure of SBA-15 material. The results show that the presence
of iron ions in the structure of Fe-SBA-15 can extinguish or control the formation and
annihilation of positronium.

Keywords: positron annihilation, porous solids, trapped o-Ps, zeolites.

1.  Gioi thiéu
Nhitng nghién ciru vé sy hay positron (e ) trong mdi trucrng tinh thé nho va xdp

boc 160 mot sy khac biét 1on trong cac thanh phan va kiéu hily ciia e” tir cac trang thai c¢6
thoi gian séng rat ngin dén kha lau cua ortho-positronium (o-Ps).

Khoang vat loai SBA-15 1a vat li¢u xép trung binh chira mot h¢ théng cac 6 mang
c6 duong kinh cac 6 mang khoang tir 4-6nm va 16 rong véi kich thudc xac dinh trong
khoang 2-50nm. Cac kich thude nay thay déi tiy theo diéu kién tong hop chiing. Nhiét
d6 tong hop cang cao thi kich thudc 16 rong cang 16n va cac thanh Silic cang mong.
Trong SBA-15, cac 16 nho 1a cau nbi giira cac 16 trung binh ké nhau. Mot phan ctia cac
16 nho duoc tao thanh badi cac 16 dong bén trong cac thanh ciia SBA-15, va mat do cla
no tuy thudc va nhiét do.

Vat liéu Xép trung binh chira sat duoc dic biét quan tam bdi cac dac tinh xtc tac
ddc nhat ciia chung d6i voi nhiéu phan tng khac nhau. Trong ho cac vat liéu x6p trung
binh, vat liéu SBA-15 dugc tong hop trong diéu kién axit ¢ kich thudc 16 rdng 16n hon
va thanh 16 day hon so voi ho vat liéu xép M418S. Su thém st vao ciu tric khung cua
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SBA-15 bing céac phuong phap thuy nhiét truc tiép trong moi truong ba-zo da duoc
nghién ctru va chi ra rang sat trong ciu trac khung cua cac vat liéu x6p trung binh nhu
1a MCM-41, MCM-48 va HMS dinh vi trong cac khi tr dién nhung dé dang thoat ra
khéi khung va tr¢ thanh oxit-sat khi cac vat liéu nay bi nung ¢ nhiét dd cao va pha
hong cau trac hitu co. Céc ion sat thi hoan toan & trang thai c6 lap trong dung dich axit,
trong khi d6 ching dé dang két tia thanh 0X1t-sat trong dung dich ba-zo. Vi vay, cac
ion sat dugc phan tan cao trong cac vat liéu xop trung binh chira sat dudi dleu kién axit
hon 1a duéi cac diéu kién ba-zo. Cac vat liéu xO0p trung binh SBA-15 chura sat da duge
nghién ctru tong hop vo1 ham luong va loai sat khac nhau trong diéu kién axit nhe. Dé
dat dugc khung chira st ¢ 1ap thi gia tri pH cua dung dich tong hop phai nho hon 2.
Su thém vao cua sat lam cho trat ty cua cau trac xOp trung binh tuy thudc vao anh
hudng ctia mudi st trudc do. Cac ion st trong mang luei Silic duy tri sy dinh xur trong
cac khéi tir dién d6i véi tat ca vat mau dugc toi véi ti s6 mol Fe/Si dudi 0,0022 duoc
tong hop véi gia tri pH bang 1,5. [7]

Mot gia thiét duoc dua ra, d6 1a mot phén cuiia 0-Ps dugc hinh thanh trong céac 16
dong cua cac thanh ciia SBA-15. [8]

Nhiing két qua nghién ctru cho thdy rang cac tap chét trong cau triic vat liéu co
thé tac dong qua lai v6i o-Ps sdng lau va lam ngan cac thoi gian song. Trong bai bao
nay, hai phuong phap dé do thoi gian song (LT) va do d6 dan no Bop-le (DB) trong
qua trinh huy cua positron dugc sur dung nham danh gia anh “huong cua sat trong cau
tric vat liéu SBA-15. Két quéa cho thay su hién dién cua ion sét c6 thé 1am dap tat hodc
kiém ché su tao thanh va hity positronium trong céu tric Fe-SBA-15.

2.  Thuc nghiém

Céc phép do thoi gian sdng ciia positron va d6 dan no Dop-le dugc tién hanh tai
Vién nghién ctru vat 1i hat va hat nhan, Budapest, Hungary. Dudi déy trinh bay so do
hé do cua hai phuong phap.

2.1. Phwong phdp do thoi gian séng ciia positron
So dd cuia hé phd ké do thoi gian sdng ctia positron dugc trinh bay trong hinh 1.
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Hinh 1. So do hé do thoi gian séng ciia positron
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Hai gamma “start” va “stop” s€ dugc ghi nhan boi hai detector. Tin hi€u xung ra
tir hai ddu do nay s& di qua hai bd phan biét xung. O day, mot bo phan biét xung s& cho
xung 1,27MeV (la tin hiéu phéat positron) cta ngudn di qua, mot b phan biét xung
khac s€ cho xung 0,51MeV (la tin hiéu positron dé bi huy trong mau) di qua. Tin hiéu
tir hai bo phan biét xung s& chia ra 1am hai nhanh dén bo lam_ tré va bo trung phung. Bo
lam tré s& gy tré hai tin hiéu mot khoang thoi gian nao d6 rdi di vao bo bién ddi xung
theo thoi gian. B tring phung thi nhan hai tin hiéu dé kich hoat b bién ddi xung theo
thoi gian hoat dong. BO bién ddi xung theo thdi gian ndy c6 nhiém vu bién d6i thoi
gian chénh 1éch gitra hai tin hi¢u “start” va “stop” thanh mét xung c6 bién do ti I¢ voi
khoang chénh léch vé thoi gian (d6 ciing chinh 13 thoi gian séng cua positron trong
mau do). Xung ra s€ di qua bo phan tich da kénh, tai day xung s& dugc xu li dé dua vao
may tinh va hién thi du6i dang phd bang phan mem ghi pho Sau khi hoan thanh do pho
thoi gian sdng positron, ta s& ding cac phan mém phu trg dé phan tich va danh gid mau
do dac.

Trong phuong phap nay (LT) ngudn ¢ hoat do thap (0,5-2MBq) dugc st dung.
Mot may do phd tring phung nhanh-nhanh duoc trang bi v6i bd nhan quang XP 2020
URQ va céc chat nhap nhay BaF2 va NE111. Céc cira s6 ving ning lugng rong dugc
thiép 1ap dé vira c6 hiéu suat cao, van cho d6 phan giai thoi gian t6t (250ps FWHM d6i
v6i Co-60). Pho thoi gian séng thu duoc nho su chuyén thoi gian do duge thanh chiéu
cao cua xung. Dir liéu thu thap duogc trén hé do phd LT gom cac khdi do chuan cua
hang ORTEC va TENNELEC. Thé nhé may tinh da kénh Oxford 16k duoc sir dung dé
thu thap dir liéu. Céc gia tr1 hi¢u chinh thoi gian dugc thiét 1ap thay doi gia tri tu 20,1
xung/kénh dén 200,3 xung/kénh [4].
2.2. Phwong phap do d¢ din no Dop-le

So d6 nguyén li cia phU:O'ng phéap do do dan n¢ Dop-le dugc trinh bay ¢ hinh 2.

Py HV
Pin da - —_— —_— May tirih
MCA
Mau

Ni-to lnrlg

Hinh 2. So do hé do do dan no Dop-le

Gamma phéat ra dugc ghi nhan boi hé detector c6 d§ phan giai nang luong cao
(thuong 1a Ge siéu tinh khiét, kém theo nito 16ng dugce lam mat, hiéu suat khoang 20%).
Tin hiéu duoc chuyén hoa thanh xung dién nho bo phan tién khuéch dai bén trong
dectector. Bién d6 ctia xung phy thudc nang lugng cua birc xa gamma. B6 phan khuech
dai cung cip cac xung can thiét dé chuyén xung den bd phan chuyén d6i xung — sb
(ADC) trong mdy phan tich da kénh (MCA). B4 phén 6 6n dinh dinh cia MCA cho phép
thu thép khoang vai triéu diém dém. Cudi cung, dir kién duoc luu vao bo nhé cia MCA
va chuyén dén may tinh. Thot gian cua phep do do dan no Bop-le trong dwong voi thoi
gian do pho thoi gian séng.
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E
Hinh 3. Hinh anh minh hoa cdach xdc dinh dién tich vung N,va N,, dudi duong cong pho

Trong phép do DB, do0 mo rong cua duong huy (dinh 511keV) boi diéu chinh
Bop-le phu thude vao tong dong lugng cua cap huy positron (e") va electron (). Pho
phan bo dong luong theo mot chiéu cua cdp huy e’-e” thé hién hai ving chinh: ving
dong lugng thap gan dinh phan 4nh sy hily cua céc e hoéa tri (|B,|<4.10  myc, v6i P, 1a
thanh phan dong luong doc theo phuong hity) va phan dong lugng cao vé phia hai ria
ctia phd phan anh sy hity cua cac e 16i (11,5.10 7 myc < |P,|<15,5.107 myc). Do do, su
dinh lugng dya theo hai tham s6 hinh hoc dic trung: Tham 6 'S (lién quan dén sy huy
cua cac € hoa tri) dugc dinh nghia: S=N,/N,,, va tham s6 W (li€n quan dén sy huy

cua cac ¢ 101) dugc dinh nghia: W =(N_,+N,_,)/N,
N, la s dém vung dong luong thap,NW1 va N ,la s6 dém hai ving ria c6 dong luong

trong d6 N, ,1a tong sb dém,

total H total

cao.
2.3. Mo ti mau do

Mau do SBA-15 dugc téng hop dua theo dé xuat cia Zhao [10], sir dung chat co
hoat tinh bé mit ba khoi dong tring hop khong bi ion héa EO,,PO,,EO,, (P123) lam
tac nhan diéu khién cu tric. Thong thuong, 2g P123 dugc hoa tan trong 70ml dung
dich HCI ¢6 pH bang 1,5 (hdn hop A). Cho thém vao hdn hop A khoang 4g tetra-etyl
ortho-silicat (TEOS), khuéy manh, xt li thuy nhiét. Pé chén sit vao ciu tric SBA-15,
hdn hop A duoc khudy déu v6i hon hop B gom 3,2ml tetra-metyl ortho-silicat (TMOS)
va mot lugng dung dich st nitrat Fe(NOs); nhét dinh. Chét ran téng hop duoc loc, rua,
sdy kho va nung kho thanh bot.

Bot khoang vat (0,3GPa) dugc neén trong cac dia co duong kinh 8-13mm va bé
day 1-1,5mm, cac vat li¢u duoc chuan bi va sap xép sao cho ngudn Na-22 duoc dit
gilra hai tdm nhém. Vat mau duoc dat vao mot tim d& bang nhom, cac thi nghiém duoc
tién hanh trong moi truong chan khong ¢ nhiét d6 phong.

Tang kha nang lap lai tot phép tinh bang cach ghi lai pho trong nhiéu ngay va lap
lai cac thi nghiém. Thoi gian séng va cuong do twong ung dugc wdc luong bang
chuong trinh 1am khép LT v.9.
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3. Két qua do va thao luin

3.1. Thoi gian séng ciia positron trong hai mdu SBA-15 va Fe-SBA-15

Két qua phan tich thoi gian séng va cudng do twong Gng duoc trinh bay trong

bang 1.

Bing 1. Cdc gid tri thanh phan thoi gian song va cwong do twong vmg ciia positron
trong SBA-15 va Fe-SBA-15

Viétliéu | 7, (ns) ,ms) | 7,;(ms) | 7,(ns) | i (%) | L(%) | I3(%) | Li(%)
SBA-15 | 0,0797 | 02319 | 3942 | 51380 | 2030 | 56,64 | 1296 | 21,764
+0,0013 | £0,0006 | +0,087 | £0,070 | +0,18 | +0,16 | +0,014 | £0,070

Fe- 0,1485 | 02468 | 390 | 3532 | 269 68,4 | 0,769 3,93
SBA-15 | 10,0069 | £0,0051 | £0,12 | £020 | +3.4 | +33 | £0,049 | +0,24

Mot phan tich dif liéu LT cho mau khoang vét doi héi it nhat bén thanh phan thoi
gian song, dugc phan loai mot cach gan dung nhu sau: 0,2-0,5ns thé hién sy huy cua
para-positronium (p-Ps) va cac e’ tu do, tir 2-4ns c6 thé do o-Ps bi bay trong cac 16 nhé
cua mang ludi, 10-70ns do1 voi cac o-Ps bi hiy & cac kénh bén trong va 100-135ns cho
0-Ps & bén ngoai cua tinh thé ze-6-lit.

D6i voi ca hai loai vat liéu, thanh phan thoi gian song 7, déu tuong mg véi
cudng do 16n nhat (56,64% cho SBA-15 va 68,40% cho Fe-SBA-15), diéu nay khing
dinh sy chiém uu thé cua sy hiy gifta p-Ps va e” tu do so voi su hity ctia o-Ps.

Cudng d6 I, cia thanh phan 7, 16n hon dang ké so véi cuong d6 I ciia thanh
phﬁn 7, trong ca hai loai vat li€u, cho ta dy doan réng mat d6 16 trung binh 16n hon mat
d6 16 nho thanh cua SBA-15 va Fe-SBA-15.

Hai thanh phan thoi gian séng 7, va , thay doi khong dang ké, xap xi 0,23ns va
3,9ns tuong ng. Piéu nay thé hién kich thudc 16 nho thay doi khong dang ké khi co sat
chen vao cau trac luoi.

Tuy nhién cuong do I; cia thanh phan 7, giam dang ké khi thém sat vao, tir 1,3%
xuéng con 0,77%, cho théy mat d6 16 nhé & thanh giam khi co sit.

Thanh phan thay d6i nhiéu nhét 14 thanh phan thoi gian song lau nhét 7, , d6i véi
SBA-15 1a 51,38ns Ve‘} ddi v4i Fe-SBA-15 1;31 35,32ns. Cuong do 1, cling giam manh tir
21,8% chi con 4% do1 voi Fe-SBA-15. Két qua nay cho ta du doan vé su giam kich
thude va mat do cua cac 16 trung binh trong cau tric cua Fe-SBA-15. Mot kha nang
nira c6 thé xdy ra 1a sy thém ion sat c6 thé lam tang kha nang hut nudc (trong khong
khi) cia SBA-15.

Anh huong cua sit dén cAu trac cua SBA- 1~5 duoc thé hi‘én cu thé ‘hon béng viéc
tinh toan ban kinh vung hty, dya theo mo hinh 16 rong hinh cau dugc dé nghi boi Tao
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[9]. Thanh phén thoi gian séng dai 7, (i=3,4) ctia 0-Ps lién h¢ ban kinh 16 rong R (nhé
hon 1nm) qua biéu thirc (1):

Lo & L[ 27K (1)
T, R+AR 27 R+AR

Trong d6 AR la tham s6 thue nghi¢m, bﬁng 1,66A.

Nghién ciru cua Ito [3] bd sung thém mot thanh phén vao biéu thtrc (1) khi tinh
dén su dong gop cua sy huy 3 gam-ma, dé tinh ban kinh 15 rdng 16n hon 1nm va dugc
biéu dién & biéu thuc (2):

i=2 1- R +Lsin 27R +1 (2)
T. R+AR 27 R+ AR 140

1

‘Ban kinh 16 nho va trung binh trong SBA-15 va Fe-SBA-15 dugc thé hién 0 bang
2. Két qua nay phu hop voi nhan dinh da thao luan vé sy thay do61 khong dang ké kich
thudc 16 nhd va sy giam cua kich thudce 16 trung binh khi c6 sit ctia Fe-SBA-15.

Bing 2. Gid tri ban kinh 16 R, twong vmg thoi gian song ©, theo mé hinh 16 trong cau

Vat ligu 7,(ns) | R,(nm) | 7,(ns) | R,(nm)
SBA-15 3,942 0,421 51,38 1,520
Fe-SBA-15 | 3,90 0,419 35,32 1,239

3.2. D¢ din né Dop-le trong hai miu SBA-15 va Fe-SBA-15
Két qua phan tich hai tham s6 S va W dugc trinh bay trong bang 3.
Bing 3. Cdc tham sé dé ddanh gid dé dan né Pép-le trong SBA-15 va Fe-SBA-15

Vat liéu Tham s6 S Tham s6 W
SBA-15 0,7814 +0,0013 0,0617 +0,0002
Fe-SBA-15 | 0,7791 £0,0013 0,0613 +0,0002

D6i v6i ca hai loai vat liéu, S 16n hon W (gép khoang 12,7 1an). Trong cau tric
khdi ta dién caa khoang vat, 6xy ludn trum 1€n cac ion kim loai (Si, Al, Fe) va vi luc
day cua hat nhan nén rat khé dé e” xdm nhép vao 16i bén trong, nén dé dang hity voi
céc e 16p ngoai cung. Do d6 sy hity ciia e’ v6i e hoa tri chiém phan 16n.

Sy thém sat vao ciu trac SBA-15 1am giam S, tir 0,7814 xudng 0,7791. Piéu nay
dugc giai thich boi cau hinh cta 16p vo dién tir 3d chua day cua sét cac e 3d c6 dong
lugng cao hon so v6i dong lugng cua e 3s (cua Al va Si) nén xac sudt hity v6i e hoa tri
thap hon, lam giam gia tri cua tham s6 S. Sy giam gia tri S ciing boc 16 sy giam kich
thudc va mat do cua 16 rdng trong ciu tric Fe-SBA-15 [1], [6].

Gia tri cia W khi o sat giam rat it (0,65%). Tuy xéc suit huy cua e” véi cac ¢ 161

trong Fe cao hon so véi trong Al va Si (P, <P, ) <Pz, ), nhung su huy ddi véi e
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161 chi ghiém ti 1¢ nho va ti 1€ cua Fe trong SBA-15 ciling r'é:lt nho, nén W thay d6i khong
dang ké. Su gifjlm nhe cﬁa‘ W k}}i cO Fe c6 thé 1ién quan dén su thay thé ion Fe cho cac
ion kim loai kiém hodc kiém tho (vi du nhu: Na*, K*, Ca**, Mg*"...) trong SBA-15. [1]

4. Kétluan

Cac phuong phap huy positron t6 ra hiru hiéu trong vi€éc phéan tich cau tric va
thanh phan ciia cac nguyén t6 trong nghién ciru vat lidu khoang vat.

Cac két qua phan tich LT da cho thdy anh hudng cta nguyén t sit dén thoi gian
huy positron (lam ngan thoi gian huay).

Céc két qua phan tich DB cho thdy anh hudng cta nguyén tb sit dén tham sé S do
16p v6 dién tir 3d chua day gay ra.
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