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К ТЕОРИИ ПОГЛОЩЕНИЯ у-КВАНТОВ ЯДЕРНОЙ 
СПИН-СИСТЕМОЙ

(Случай электро-квадрупольного спин-фононного взаимодействия)

Ф. П. САФАРЯН

В работа приводятся оценки вероятностей переходов, происходя
щих между спиновыми компонентами двух ядерных состояний. Показано, 
что с изменением температуры (или мощности налагаемых извне ультра
звуковых колебаний) происходит перераспределение интенсивности меж
ду компонентами тонкой структуры линии Мессбауера. Такое перерас
пределение, обусловленное взаимодействием спина резонансного ядра с 
фононами кристаллической решетки, может привести к другой зависи
мости (отличной от экспоненциальной) интенсивности отдельных компо
нент тонкой структуры линии Мессбауера от температуры (или от мощ
ности ультразвукового поля).

1. Введение

В работах, посвященных теории т-спектроскопии (а также в анало
гичных работах, связанных с вопросами электрон-фононной спектроско
пии), неоднократно рассматривалась задача влияния спин-решеточного 
взаимодействия (электро-квадрупольного, магнитно-дипольного, спин-маг- 
нонного и т. д.) на спектральные характеристики линии Мессбауэра. Сле
дует отметить, например, первые работы в теории ЯМР, посвященные 
спин-фононной релаксации в ионных кристаллах [1, 2]. Однако более де
тальное изучение влияния спин-решеточного взаимодействия на форму 
мессбауэровской линии стало возможным после применения более совре
менных методов теории поля (диаграммная техника, двухвременные темпе
ратурные функции Грина и т. д.) в задачах теории твердого тела. После 
первых фундаментальных работ [3, 4], где учитывалось влияние однофонон
ного спин-решеточного взаимодействия (или спин-фононного в случе элек
тронно-колебательных линий [4]) на спектральные характеристики линии 
поглощения (и испускания), появился ряд новых работ, где разными мето
дами и в разных приближениях рассматривалось влияние как однофононно
го, так и двух- и многофононных взаимодействий на спектральное распреде
ление линии Мессбауэра (см., напр., [5, 6], а также [7]).

Но теорию спектрального распределения мессбауэровской линии нель
зя считать завершенной. Среди неразрешенных вопросов привлекает, на
пример, внимание вопрос о возможном интерференционном перераспреде
лении интенсивности (с изменением температуры) между отдельными ком
понентами сверхтонкой структуры мессбауэровской линии.

Причиной такого перемешивания двух или нескольких ядерных перехо
дов, энергетическая разность между которыми соизмерима с энергией фо
нонов, является взаимодействие спина резонансного ядра с фононами ре-
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шетки. ИЛИ, другими словами, в интенсивность ядерной спектральной ли
нии дают вклад не только прямые ядерные переходы /.—♦/.' (см. рис. 1), 
по также косвенные переходы (индуцированные колебаниями решетки) с 
вовлечением близкорасположенных ядерных спиновых подуровней основ
ного и возбужденного ядерных состояний. На рис. 1 волнистые линии

соответствуют поглощаемым или испускаемым во время ядерного перехода 
виртуальным фононам. С изменением температуры изменяется число фоно- 
нов в решетке и это, естественно, приводит к увеличению интенсивности 
одних линий за счет уменьшения интенсивности других.

Очевидно, к такому перераспределению интенсивности приводит так
же ультразвуковое фононное поле, приложенное к кристаллу извне, одна
ко в этом случае интенсивности лийий будут зависеть от мощности ультра
звукового поля.

В недавно опубликованной работе [8] была рассмотрена задача погло
щения у-кванта в нуклонной системе резонансного ядра при наличии 
спин-решеточного взаимодействия. Задача была решена в рамках теории 
температурных функций Грина применительно к весьма общей форме га
мильтониана спин-фононной связи. Ввиду большой общности рассматри
ваемой задачи в работе [8] помимо ряда новых результатов получены так
же известные в литературе результаты. Последние в основном касаются 
температурного уширения и смещения мессбауэровской линии [1—7]. 
Поэтому в настоящей статье, где сделана попытка конкретизировать по
лученные в работе [8] результаты для случая электро-квадрупольного спин- 
фононного взаимодействия*,  целесообразно остановиться на оригиналь
ных результатах, относящихся к новому фактору в интенсивности линии

* Считается, что для парамагнитных ядер, имеющих спин I > 3/2, электро- 
квадрупольное спин-фононное взаимодействие является доминирующим.
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у-поглощения. При этом нами рассматривается более общий случай 
взаимодействия спин-системы ядра с полем кристаллических фононов. 
Ультразвуковой фонон, в частности, можно рассматривать как кристалли
ческий фонон определенного типа (имеющий определенную частоту 2 и 
импульс к). Так что в частном случае можно получить также выражения 
для изменения спектральных характеристик линий мессбауэровского по
глощения, происходящего за счет взаимодействия спин-системы ядра с 
ультразвуковыми фононами.

2. Коэффициент поглощения и гамильтониан

В работе [8] методом двухвременных температурных функций Грина 
вычислен коэффициент бесфононного поглощения у-кванта (см. форму
лу (И) работы [8]).

В случае электро-квадрупольного спин-решеточного взаимодействия 
матричные элементы спин-фононного взаимодействия первых двух поряд
ков, входящие в гамильтониан (5) работы [8], как нетрудно показать, име
ют следующий вид [10]*:

? fZhu, 
У Mv2

Д^ <^у |Q,| v'> cos (P^R + Ь J,в™ (r, *' ) = % S (-1)

___  (1)

X<’| Q«hO cos (P^R + д«) cos (P^R + Д₽), (2

3 Z"{Q e2 Q „где ш_ =------ -------------- константа взаимодействия квадрупольного
° 2/(2/-1)а’

момента ядра, имеющего спин I, с градиентом электрического поля (ГЭП), 
Q—квадрупольный момент ядра, Z — заряд соседних ионов, создающих 
ГЭП в точке, где находится резонансное ядро, 7 $ —коэффициент анти
экранировки, а — расстояние между ионами, \ —некоторая случайная 
фаза. Остальные обозначения следующие:

где Ix, ly, 1г — компоненты спина ядра,

Здесь сохранены все обозначения статьи (8].
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До = ^бг 3 Ххавха, 

2՜
■Д 1 = + у/ "^[(вга ± ^ву։) 'л + (Хдч ± Лу։) еп],

*2՜ "2՜ (вуа Ху։ ■ — вх» Хх։) + г (Хх։ еу, 4՜ ех« Ху։) •

где ва, X, — единичные векторы поляризации и импульса фонона типа 
а. Черточка над буквой Л в формулах (1), (2) означает усреднение 
по направлениям поляризации и импульса всех фононов.

3. Случаи электро-квадрупольного спин-фононного 
взаимодействия

Для оценки вклада интерференционных членов (13 а, б) [8] в интен
сивность мессбауэровской линии поглощения рассмотрим более простой 
случай перехода в ядерной системе, спин которой в основном состоянии ра
вен 1/2, а в возбужденном состоянии—3/2. Тогда в случае чисто электро- 
квадрупольного расщепления ядерных уровней (в отсутствии внешнего
или внутреннего локального магнитного поля), как известно, получаются 
два уровня в возбужденном состоянии и один уровень в основном состоя
нии. Общие формулы, полученные в работе [8], разумеется, можно приме
нить и в случае многих подуровней. Это, очевидно, приводит к усложне
нию структуры формул, но не меняет порядок их численных значений.

Для матричных элементов одно- и двухфононных спин-решеточных 
взаимодействий в этом частном трехуровневом случае из формул (1), (2) 
нетрудно получить

^ (X', X') = -Б1” (X", X") ^ 3 шц/2ft ш./Мп։ Д^соз (P.R + Дв),

^ (X', X") = А«в|/^- ЛИ cos (PaR + Да),

(3)

В^р/, X’) = /^ ЛИ ЛИ COS (PaR + Да) COS (P?R + Д?),

^ (X', X') = ֊ в® (X", X") = ^ у^Г ЛИ ЛИ X

X COS (PaR + Да) COS {P^R + Др).

Формулы для вклада одно- и двухфононных интерференционных чле
нов (13 а, 6) [8] в интенсивность линии поглощения в рассматриваемом 
трехуровневом случае приобретают вид

/ДО = —^֊2 ( № (х', X") (1+2 V.) - А вН (V, )') вР (X', X') + 
Erv « I ft“a

(4)
+ B^fX', X") ВИ (X", X") ( 1 + ”а------ 1---------- ----------V,

\ЕгГ — ft«a Evv + ftWa/J
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®= тт1-^-^^ плг^ч^^чЬх'л' 4 \ (Ов т (Ор

+ ^ (X", к") ^(1.', Х')| Л±^Н1±221 
[Ех'Х’— Й (»«-|-«»₽)

у? — V* 
(О, —(Ор

Ех-х' + й(ш,+ и?)

2 Уд (1 +<>?) __  
Ед-Х՛ 4- й (ш. — 0>3 )

Соответствующие выражения для ядерного перехода X —♦ X" отли
чаются от (4) и (5) только знаком (так как Ех' ^> Ех*). Поэтому при по
вышении температуры интенсивность линии, соответствующей переходу 
^ —* ։֊’1 должна увеличиваться, а интенсивность линии, соответствую
щей переходу X -» X", — уменьшаться.

В случае, когда кристалл описывается дебаевским приближением, в за
висящих от температуры членах формул (4), (5) перейдем от суммирования 
к интегрированию. Для двухфононного первого члена формулы (4), полу
чаемого за счет процессов типа комбинационного рассеяния (когда спин-

система поглощает и одновременно испускает виртуальные фононы опре
деленного типа), легко получить

,(1) Л! у £ /V 
д а ~ ’ <йд 0)

Д , ,. «Ш 
Ш։ СИ ------- <710,

2кТ
(6)

О

где шд — максимальная частота Дебая, связанная с температурой Де-

бая & соотношением Йшд = й&, о = ——-——» а функцию соз։(Р։/?+Д») 
Й

заменили ее средним значением 1/2.
Поскольку тепловой фактор Дебая-Валлера при низких температурах 

имеет большое значение (/«1 -+- 0,01), то интенсивность мессбауэровской 
линии при малых Т определяется в основном этим фактором. Поэтому
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интерференционные члены (4) и (5) могут заметно влиять на ход темпера
турной зависимости линий ядерных мультиплетов лишь при высоких тем
пературах (выше температуры Дебая). Оценка выражения (6) при высо
ких Т и следующих вероятных значениях входящих в него параметров
шягЮ’ сек~*, Л/~1 г, и~3-105 см/сек, Z7Q = 1, ()Й;10՜® смг, 
а~2-10՜՜3 см, 4М = 1 приводит к значению

л1 - —^(Х)(^гб-^)-2՜10՜1 (г^- <7>
2 \ ш / ՝ Мъ* / хи/

В результате интегрирования в третьем однофононном члене формулы 
(4) получим

у® = -£р4 (^ )4^ ^ /^ + ^л, (8)
4 \ / пш \ <о — 01 ш^-ш/

где о(ш)=(е?“—I)՜1.
Первый член в формуле (8) представляет собой вклад поглощения, а 

второй—вклад испускания виртуальных фононов в рассматриваемый пере
ход )֊ -> I-'. Естественно, что первый процесс должен привести к увели
чению, а второй—к уменьшению вероятности перехода X -► V. Поэтому 
хотя вклад этих членов в отдельности не мал, их общий вклад в интенсив
ность линии получается ничтожным. При высоких температурах интеграл 
в (8) легко берется и получаем

Д^ 81 / 2 ^ (-^ Л^ (֊) ^ 10-” (770). (9)

Формула (5) представляет собой вклад двухфононных процес
сов в интенсивность линии ядерного поглощения. Здесь также, как и в 
случае однофононных процессов, процесс поглощения и испускания двух 
фононов в какой-то степени друг друга компенсируют, а оставшийся третий 
процесс типа комбинационного рассеяния фононов при высоких Т дает за
метный вклад в интенсивность линий. Можно показать, что при высоких 
Т первый (линейно зависящий от температуры) член в формуле (5) равен

ДУ~ 81 V 2 ) (X ® ~ Ю֊8 (10)

а второй (квадратично зависящий от температуры) член есть

^ ^ 2-10’ № (—«-У ^ V—У ^ 2 • ГО֊7 (֊У • (И)
Ц . \ >։ / \ <» / \ V \ & /

Однако известно, что коэффициент антиэкранировки ядер 7$, входя
щий в формулы (10) и (11), имеет значение 7С «1 в случае, если крис
талл рассматривается в приближении простой ионной решетки (когда ионы 
представляются как точечные заряды). Но для многих реальных решеток 
^р «100 (см., напр., [10]). Так что вклад (11) в вероятность поглощения
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у-кванта для таких ядер увеличивается на четыре порядка и может стать 
существенным.

Таким образом, при высоких температурах вклад интерференционного 
члена (7) (возможно, также и члена (11)) в интенсивность линий ядерных 
мультиплетов по величине может стать больше, чем фактор Дебая-Валле* 
ра (при высоких Т фактор Дебая-Валлера падает по закону е -СО1”‘ г, а 
его значение, при котором экспериментально еще можно наблюдать мессбау
эровскую линию, равно приблизительно 0,001). Тогда ход температурной 
зависимости мессбауэровской линии будет не экспоненциальный, а опреде
лится законом (7) или (11). Такая зависимость наблюдалась экспери
ментально [9], однако раньше она объяснялась изменением частот нормаль
ных колебаний ядер (входящих в фактор Дебая-Валлера) вследствие ан
гармоничности колебаний (см. [10]).

4. Влияние ультразвука на интенсивность линии

Как уже отмечалось в разделе 3, интерференционное перераспределе
ние интенсивности между линиями мультиплетной структуры можно на
блюдать при высоких температурах. Однако при высоких температурах уве
личивается также ширина линий, что делает такие наблюдения крайне труд
ными. Поэтому для наблюдения этих эффектов лучше работать при низких 
температурах, поддерживая фононное поле в кристалле посредством воз
буждения сильных ультразвуковых колебаний извне. Если считать ультра
звуковой фонон как кристаллический (имеющий энергию, сосредоточен
ную в малой области вблизи Й), то для спектрального распределения мес
сбауэровской линии также можно применять формулу (11) работы [8]. 
Только теперь в выражениях для интенсивности, сдвига и уширения необ
ходимо из общих сумм выделить члены, соответствующие ультразвуково
му фонону.

Так, например, в рассматриваемом трехуровневом случае для интен
сивности нетрудно получить выражение

^ = -£ е՜2 ^ ^ [1 + ^ + №} (пх - йг) 8 (ш - Егх), (12) 

где
2^'‘ = ^7(1+21'Д (13)

^ = ^^ + ^4». (14)

и /хг определяются формулами (4) и (5), Ло — энергия отдачи ре
зонансного ядра, оа — число ультразвуковых фононов в одной колеба
тельной моде.

Формула (12) отличается от известных в литературе результатов по 
воздействию ультразвука на мессбауэровскую линию членом ^?> который 
с увеличением мощности ультразвука (с увеличением ов) растет. Та
ким образом, при повышении мощности ультразвука интенсивность мес-
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сбауэровской линии, соответствующей переходу > — /.', сначала должна 
уменьшаться (за счет увеличения ^а), а затем—увеличиваться (за счет 
увеличения /(“)). Интенсивность же линии, соответствующей переходу 
л —* 1", — всегда уменьшается.

Если рассматривать резонансный случай в пределе ширины ядерных 
уровней (Й2 = Ех-х + Г>.'>.)» то основной вклад в формулу (14) будут да
вать резонансные члены. Тогда для однофононного ультразвукового изме
нения интенсивности мессбауэровской линии легко получить

2 Mvsrx-x( Ъ (15)

Оценки величии (13) и (15) при значениях 2^10® сел՜1, 
/?0 = 10՜18 эрг, 7о = 100, Л(“։ = —3 (учитывается, что ультразвук рас
пространяется по направлению г) и для линий с шириной Гх-х~10-и— 
—10-м эрг показывают, что при значении ии ~ 1018-М018 фактор Де- 
бая-Валлера становится ничтожно малым, а величина (15) приближает
ся к экспериментально наблюдаемому значению 0,01. При совре
менном уровне экспериментальной техники это вполне достижимое зна
чение. Двухфононные члены в формуле (14), как показывают расчеты, 
дают меньший вклад, чем однофононные. Например, .при Г = 0 легко 
показать, что 1'^,) ~Ю՜28 иа.

Взаимодействие ядерной спин-системы с ультразвуковыми фононами 
может эффективно влиять также на положение ядерных уровней и тем са
мым на положение спектральных линий. Из формулы (12) работы [8] лег
ко получить

~ 4 Мг^ Гх-х Гх'х
ДЕ^>

При значениях Гхх'~Ю-и эрг и ои^101ь сдвиг принимает наблюдае
мое значение ДЕх'~10։ сел՜1.

Появление интерференционного фактора 1$ в выражении для ин
тенсивности линий может привести также к снятию запрета для ядерных 
переходов, имеющих малый </хх՛» и к появлению новых линий в тонкой 
структуре линии Мессбауэра под воздействием ультразвука. Аналогичные 
вычисления в случае спин-магнонной связи имеются в работе [11].
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ՄԻՋՈՒԿՆԵՐԻ ՍՊԻՆԱՅԻՆ ՍԻՍՏԵՄԻ ԿՈՂՄԻՑ ^-ՔՎԱՆՏՆԵՐԻ 
ԿԼԱՆՄԱՆ ՏԵՍՈՒԹՅԱՆ ՎԵՐԱՐԵՐՑԱԼ

(հլհկարո-կվաւյրուպոլային սպի&-ֆո6ո&այի£ փո]սա<պհցությսւս զհպքք)

Ֆ. 4. ՍԱՖԱՐՅԱՆ

Ուսումնասիրված է սպին-ֆսնսնային փոխազդեցության թողած ազդեցությունը միչուկային' 
կլանման գծի սպեկտրալ բնութագրերի վրա» Կոնկրետ' էլեկտրո֊կվադրուպոլային սպին-ցան- 
ցային փոխազդեցության դեպքի համար գնահատված են վերոհիշյալ բնութագրերի մեծություն- 
ները և ուսումնասիրված են այդ փոփոխությունների փորձնական հայտնաբերման հնարավորու
թյուններդ Ուսումնասիրված են նաև սպեկտրալ գծերի դիրքի և ինտենսիվության փոփոխության 
հնարավորությունները գերձայնային տատանումների ազդեցության տակւ

ON THE THEORY OF QUANTUM ABSORPTION 
BY NUCLEAR SPIN SYSTEMS

F. P. SAFARIAN

The effect of spin-lattice interaction on spectral characteristics (position, widths 
intensivity) of f-absorption lines is considered. The values of these spectral characte
ristics are estimated in the case of electroqnadrupol spin-phonon interaction and the 
possibility of their experimental observation is considered. It is shown, that at high 
temperature the interference of nuclear transitions may lead to non-exponential de
pendence of the intensivity of the near-by non-phonon spectral Jines on the tempe
rature. •


