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Diseflo e implementacion de un detector de electrones en
espectroscopia Mossbauer por reflexion'

Design and implementation of an electrons detector in Mdssbauer
spectroscopy for reflection

Desenho ¢ interpretacao de um detector de elétrons em
espectroscopia Mossbauer por reflexao
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Resumen— Se construy6 un detector proporcional de flujo
de gas para detectar electrones de la superficie de muestras
en volumen y peliculas delgadas utilizando la técnica de
Espectroscopia Mossbauer de electrones de conversion (CEMS).
El prototipo es una camara cilindrica de acero inoxidable, con
extrusiones para la entrada y salida de flujo de gas, filamentos
conductores y un portamuestras que esta unido a un tornillo
micrémetrico el cual permite variar la distancia entre la muestra
y los filamentos de cobre. Se us6 una mezcla de gases, 95% He +
5% CH,, que cumple la funcion de gas multiplicador de la sefial y
a su vez controla la multiplicacién de electrones los cuales pueden
daiiar la superficie de la muestra. El dispositivo fue calibrado
adquiriendo el espectro ICEMS para una muestra con contenido
de hierro, se realizé el ajuste de éste con el programa MOSFIT
obteniendo valores reportados de los Parametros Hiperfinos.

Palabras clave— espectroscopia Mossbauer de electrones de
conversion (CEMS), contador proporcional.

Abstract— A proportional detector for gas flow was
designed, which can be applied to analyze both, bulk and
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thin films samples, using the Conversion Electron Mdssbauer
Spectroscopy technique (CEMS). The prototype is a stainless
steel cylindrical chamber with extrusions for the input and
output gas flow, conductive strands and a sample holder which
is bound to a micrometer, which allows to vary the distance
between the sample and the copper strands. A gas mixture of
95% He + 5% CH4, which serves as signal multiplier gas and
in turn controls the electron multiplication avoiding discharges
that can damage the surface of the sample was used. The
device was calibrated acquiring ICEMS spectrum for a sample
containing iron, adjusting it with the MOSSFIT program,
obtaining reported values from the hyperfine parameters.

Key Words — Conversion Electron Mdossbauer Spectroscopy
(CEMYS), proportional counter.

Resumo — Se construiu um detector proporcional de fluxo
de gas para detectar elétrons da superficie de amostras em vo-
lume e peliculas finas utilizando a técnica de Espectroscopia
Maossbauer de elétrons de conversao (CEMS). O protétipo é uma
camera cilindrica de aco inoxidavel, com extrusdes para a en-
trada e saida de fluxo de gis, filamentos condutores e um porta
amostras que estd unido a um parafuso micrométrico o qual per-
mite variar a distancia entre a amostra e os filamentos de cobre.
Foi usado uma mescla de gases, 95% He+5% CH4, que cumpre
a funcio de gas multiplicador do sinal e por sua vez controla a
multiplicacio de elétrons os quais podem danificar a superficie
da amostra. O dispositivo foi calibrado adquirindo o espectro
ICEMS para uma amostra com conteudo de ferro, se realizou o
ajuste deste com o programa MOSFIT obtendo valores informa-
dos dos Parametros Hiperfinos.

Palavras chave- espectroscopia Mossbauer de elétrons de
conversio (CEMS), contador proporcional.
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1. INTRODUCCION

1 Efecto Mdssbauer es el fenomeno de emision y

absorcion resonante de rayos y sin pérdida de energia
debido al retroceso de un nutcleo [1]. La Espectroscopia
Mossbauer (EM) es una técnica de caracterizacion que
permite estudiar las interacciones nucleares hiperfinas en
diversos sistemas, brindando informacion especifica acerca
de las propiedades magnéticas, estructurales y quimicas de
los materiales, dependiendo de la energia de los fotones
emitidos por la fuente radiactiva.

La implementacion de esta técnica se realiza a través
de dos modalidades: transmision TMS (Transmission
Maossbauer Spectroscopy) y reflexion, generalmente llamada
CEMS (Conversion Electron Mossbauer Spectroscopy). La
técnica CEMS permite obtener informacion acerca de las
caracteristicas superficiales (aproximadamente entre (40 —
400) nm de profundidad) de los materiales, debido a que
la informacién proporcionada es colectada en su mayoria
por electrones que son arrancados de los diferentes niveles
electronicos del atomo [2]. Para colectar informacion
se tienen dos arreglos (i) Integral (ICEMS), en la que se
recogen todos los electrones sin discriminar su energia, y (ii)
Diferencial (DCEMS), en la que la informacion recolectada
corresponde a electrones con ciertos niveles de energia [3].

La técnica CEMS colecta informacion utilizando entre
otros los contadores proporcionales [4], los cuales son un
tipo de detectores de ionizacion gaseosa. El proceso fisico
de la técnica consiste en la entrada de radiacion gamma al
detector, los cuales excitan los nucleos de los isotopos de
hierro contenidos en la muestra, en la desexcitacion son
emitidos electrones de conversion y Auger por medio del
mecanismo de conversion interna. Los electrones producto
de excitaciones que ocurren cerca de la superficie logran
escapar de ella con una profundidad méaxima de 400 nm
aproximadamente, a partir de alli empiezan a hacer parte
del proceso de ionizacion del gas, donde el electron que es
acelerado por un campo eléctrico generado por filamentos
conductores sometidos a alto voltaje, choca contra la
molécula en estado neutro del gas transfiriéndole toda su
energia. La energia del impacto es suficiente para arrancar
electrones de las capas electronicas de estas y liberar mas
especies que sigan el proceso en las segundas ionizaciones.
Este fendmeno continta hasta generar gran cantidad de
ionizaciones. La sefial adquirida a través de los filamentos
colectores de informacion debe ser adquirida para su
posterior procesamiento y obtener asi un espectro Mossbauer
que permita analizar los parametros hiperfinos de los atomos
de hierro en las capas superficiales del material.

La EM es una de las técnicas de caracterizacion magnética
mas usadas en el mundo, debido a su relativo bajo costo de
implementacién y la alta resolucion en la medida (10° eV).
En la actualidad abarca diversas ramas de la ciencia tales
como: 1) Bioquimica, para la determinacion de estructuras
de proteinas, enzimas, aminoacidos a base de hierro [5]; ii)
Metalurgia, para el estudio de transformaciones de fases en
estudios de corrosion y aleaciones [6]; iii) Fisica del estado
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solido, para estudios de magnetismo, paramagnetismo,
relajacion, difusion, implantacion de iones [7], entre otros
(8, 9].

Este documento tiene como objetivo presentar los
parametros de construccion de un contador proporcional de
flujo de gas para la caracterizacion superficial de materiales
tanto en volumen como en pelicula delgada utilizando
la técnica de espectroscopia Mdssbauer de electrones de
conversion (ICEMS).

II. MATERIALES Y METODOS

A. Criterios de diserio del contador proporcional

Las consideraciones de diseflo para la construccion
del detector se escogen teniendo en cuenta la naturaleza
de los fenomenos que se presentan en este sistema. Las
caracteristicas de los materiales, las condiciones geométricas
y parametros de funcionamiento del detector son variables
relevantes en el proceso de implementacion. Las dimensiones
del detector dependen de las muestras a analizar, en este
caso, seran muestras en volumen (pequefias dimensiones)
como peliculas delgadas, por lo tanto, el detector sera
relativamente pequeio.

1) Criterios de seleccion de materiales

e Determinar un material conductor para el cuerpo del
detector, que sirva como referencia a tierra para el
voltaje que se aplica al filamento, buscando generar un
campo eléctrico entre este y la muestra a analizar.

e Determinar un material con una constante dieléctrica
alta para aislar el filamento de las paredes del detector
y evitar campos eléctricos en regiones donde no se
encuentra la muestra.

e Definir el nimero de filamentos conductores, el diametro
y el material de los mismos, este filamento colector debe
garantizar uniformidad de las lineas de campo eléctrico
entre ¢l y la muestra.

2) Criterios para parametros de funcionamiento

* Garantizar que el campo eléctrico entre la muestra y el
filamento conductor tenga su maximo valor sin que se
generen arcos, pues estos deterioran la superficie de
la muestra a estudiar y cambian las condiciones de la
medida.

» Establecer el rango de voltaje con que se pretende
trabajar, el cual depende de la distancia de la muestra y
el filamento.

¢ Determinar la distancia muestra-filamento, parametro
que es susceptible a las caracteristicas de la muestra.

e Garantizar la multiplicacion proporcional de los
electrones.

*  Definir el didmetro de las extrusiones de entrada y salida
del flujo de gas.

Una vez definidos los materiales y las dimensiones
pertinentes, se procedi6 a disefar el prototipo en el software
SolidWorks para su posterior mecanizaciéon y ensamble,
esta parte del proceso se realizé en una fresadora de control
numérico computarizado (CNC) y una fresadora de maquina.



B. Sistema de pre-amplificacion y amplificacion de la serial

Luego de tener la pieza maquinada, ensamblada y
hacer pruebas de fuga de gas, se realiz6 el proceso de pre-
amplificacion y amplificacion de la sefial obtenida a través de
los filamentos conductores. Se utilizd una test board PC25, a
la cual se le adiciond un circuito protector para evitar quemar
los amplificadores Amptek. El circuito protector consistio en
un arreglo de diodos entre la salida del detector y la entrada
al amplificador A225, para evitar dafios debido a alguna
sobrecarga. Se realizaron diversas pruebas para optimizar el
voltaje de trabajo, la distancia entre la muestra y los hilos
conductores, el flujo del gas, observando su respuesta (altura
de pulsos y frecuencia) a través de un osciloscopio después
del proceso de pre-amplificacion y amplificacion de la senal.
Se realiz6 el acople al Espectrometro Mdssbauer utilizando
una fuente de ¥Co y posteriormente se adquiri6 el espectro
de una moneda de hierro para elaborar la calibracion del
dispositivo. El espectro obtenido fue ajustado usando el
software MOSFIT.

ITI. RESULTADOS Y ANALISIS

La fig. 1 muestra el prototipo maquinado del contador
proporcional, el cual se ha elaborado con un bloque de
acero de 57 mm de diametro, con una altura de 30 mm y
diametro para la l[amina de Mylar de 38 mm, el dispositivo
tiene extrusiones para la entrada y salida del flujo de gas
de tal manera que no exista turbulencia dentro de la camara
cilindrica y consta de 3 hilos conductores de cobre que tienen
un radio de 60 um, separados entre si una distancia de 5 mm.

Soporte
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A
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Conector ot conductores
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flujo de gas
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L4
C

Fig. 1. Pieza maquinada: a) Contador proporcional con soportes Opticos. b)
Cara superior, hilos conductores. ¢) Cara inferior, portamuestra y tornillo
micromeétrico.
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La cara superior es una pequefia tapa hueca roscada que
contiene la lamina Mylar la cual garantiza el paso de los
fotones al interior del detector y se sella con la cara posterior
utilizando un o-ring para minimizar las fugas de gas. Sobre
la cara trasera del contador se ubicé el porta muestra (una
pieza de cobre, donde al poner en contacto una muestra
no conductora, esta se debe pegar con pintura de plata)
con un didmetro de 24 mm. Se acoplé ademas un tornillo
micrométrico para ajustar con mayor precision la distancia
muestra-filamentos conductores y de ésta manera se tiene
un prototipo 1til, tanto para la caracterizacion de peliculas
delgadas como de materiales en volumen de pequefias
dimensiones.

Durante el proceso de optimizacion de los parametros
de funcionamiento se encontré de manera experimental que
para una muestra de acero oxidada, a un flujo de 36 burbujas/
minuto, una distancia muestra - filamentos de 10,5 mm, el
voltaje para el cual se detectaban pulsos y no se creaban
arcos era de 950 V (HV), se observo que valores de voltaje
menores a éste no generaban el proceso y que a partir de
un voltaje mayor se formaba la avalancha Townsend. Los
parametros de trabajo del detector son exhibidos en la tabla
L.

TaBLA 1
PARAMETROS DE TRABAJO OBTENIDOS EN EL AJUSTE DEL DETECTOR

Velocidad Voltaje Mezcla Flujo de Distancia
de la fuente aplicado de gases gas muestra-
de radiacion al filamento (burbujas/ filamento
*"Co (mm/s) ) min) (mm)

13.72 950 95%He 36 10.5
5% CH,

El espectro Mossbauer obtenido se presenta en la figura
2, se observan seis picos caracteristicos de la fase a-Fe,
correspondientes al desdoblamiento magnético de sus
niveles nucleares. Se puede observar en la zona central
del espectro que el ajuste realizado con el sexteto no se
correlaciona totalmente con los datos experimentales, por
lo que se introdujo un doblete adicional al ajuste, tomando
finalmente dos sitios, uno correspondiente al sexteto con
un aporte del 93.1 y un doblete con un 6.9%, obteniendo
un factor de ajuste x2= 0.93. Los parametros hiperfinos son
mostrados en la tabla II con sus respectivas incertidumbres.

El espectro obtenido para la moneda de hierro reporta una
oxidacion de su superficie asociada a la alta concentracion de
hidroxilos, que se pueden atribuir a la exposicién continua
de humedad en el entorno que se guardo.

IV. CONCLUSIONES

El detector ICEMS puede ser utilizado para tomar
espectros Mossbauer a temperatura ambiente. El disefio del
dispositivo permite obtener espectros de la superficie tanto
de muestras en volumen como en pelicula delgada, ademas
es posible variar la distancia entre la muestra y los filamentos
conductores.

Universidad Catdlica de Pereira



40

1.06
Espectro
—  Ajusts
q Sexteto
! —— Doblete
$ 104 4 !
= ‘ | |
2 1| ‘
| |
& | |
o |
3 |
k]
= 102 A | ‘ ‘ [
E i By
\J
1.00 4 — Lt LT
T v T v T T T T
-16 -12 -8 -4 0 8 12

Velocidad (mm/s)

Fig. 2. Espectro ICEMS de una moneda hierro, el cual se usé como espectro

de calibracion.

TaBra II

PARAMETROS HIPERFINOS PARA LA MUESTRA DE CALIBRACION

Distribucion
Parametro Sexteto Doblete
IS (mm/s) 0.043 £ 0.004 0.449 £ 0.020
QS (mm/s) 0.013 £+ 0.008 0.741 £ 0.038
H (Oe) 330.000
Semi-ancho (mm/s) 0.160 + 0.005 0.208 + 0.037
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