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The theory of inelastic scattering of a vacancion on a defecton (Hr1 impurity 
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v ated vacancies is considered.
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Методом численного моделирования экспериментальных спектров гам­
ма-резонансного поглощения исследована временная зависимость средне­
квадратичного смещения (СКС) мёссбауэровских ядер (МЯ) для двух ти­
пов диффузионного движения — неограниченной и ограниченной диффузии. 
На основе анализа временной зависимости относительной ошибки СКС 
определены оптимальные условия проведения соответствующего экспери­
мента н вычислены величины тех интервалов времен», а которых временные 
корреляционные функции движения МЯ могут быть определены с заранее 
заданной (в рассматриваемом случае —± 10%) точностью.

Исследование молекулярной подвижности несомненно представляет 
актуальную проблему, лежащую в основе понимания физики различных 
процессов, протекающих в твердых телах, биомолекулах, жидкостях [1— 
4] и т. д. Возможность решения этой проблемы методом гамма-резонанс­
ной спектроскопии (ГРС) связана с тем обстоятельством, что форма ли­
нии спектра поглощения у-квантов зависит от временной корреляционной 
функции (ВКФ) координаты мёссбауэровских ядер (МЯ) [1]. ВКФ, в 
принципе, содержит всю информацию о характере движения МЯ (ампли­
туда колебаний, времена корреляции, коэффициент диффузии и т. д.). 
Впервые на возможность непосредственного определения ВКФ из экспе­
риментального спектра, без априорных предположений о характере движе­
ния, указали авторы работы [2], однако ими не была исследована зависи­
мость погрешности полученной таким образом ВКФ от условий проведе­
ния соответствующего эксперимента. Экспериментальные ошибки, обус­
ловленные конечным временем экспозиции (Т зр ), ограниченным диапа-
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эоном скоростей [—От, Пт] вибратора ГР-спектрометра, где V ,■—максималь­
ная скрость вибратора, и ограниченным числом каналов анализатора (#*) 
я совокупности приводят, как показано ниже, к резкому увеличению по- 
грешности ВКФ в области малых и больших времен.

В настоящей работе сделана попытка на примере модельной задачи 
выявить зависимость величины суммарной ошибки ВКФ от статистиче­
ских и систематических ошибок, которые с неизбежностью присутствуют 
в реальном эксперименте и определяются указанными выше параметрами. 
При этом, очевидно, наибольший интерес представляет исследование вре­
менной разрешающей способности данного метода, т. е. нахождение того 
интервала времени, в котором ВКФ можно определить из эксперименталь­
ного спектра с заранее заданной точностью.

1. Как известно, истинную форму линии поглощения ^а(ш) для 
одиночной линии в случае гауссова стационарного случайного процесса 
можно представить в виде [5]

^, (ш) .-= — /?е [ ехр (-/(<« - -о) / - -"- ֊ 4[0 (0) - 0 (0]1 л>и) 

о
где лп — длина волны 7-квантов, Г, — естественная ширина линии 
МЯ в поглотителе. 6 (Z) =<х (/) х(0)> — ВКФ координаты, ш0 —час­
тота резонансного перехода МЯ-

Для „тонкого поглотителя*, т. е. при ₽u = son«<xl, где я0 — ре­
зонансное сечение поглощения, п.— концентрация МЯ. нетрудно по­
казать, что

^(О=^Ь(П/^(-О]. (2)

где т}, и?7,, и Ks — фурье-образы соответственно экспериментального 
спектра, контура линии поглощения и контура линии испускания ис­
точника. Используя формулы (1) и (2), для величины среднеквадра­
тичного смещения (СКС) МЯ в момент времени I—<[Лх(/)]2> = 
= 2 [0(0) — 0( )] — в случае лоренцовой формы линии испускания ис­
точника получаем выражение

<[дх(0]> = -*Я21п(^(0))4(Г,+ Го)<]. (3) 

Таким образом, зная параметры источника и поглотителя (Г,, Г«), из 
экспериментального спектра можно непосредственно определить времен­
ную зависимость СКС МЯ. Для случая, когда эти параметры неизвестны, 
можно получить относительное изменение СКС. Для этого достаточно 
иметь спектры, соответствующие двум разным внешним условиям .(напри­
мер разным температурам). Тогда

<1-М0Р>г,-<[дх(О]>Г1=2^ (4)

Если экспериментальный спектр не является одиночной линией, а имеет 
более сложную форму, тогда в подынтегральном выражении в (1) мно­
житель ехр(—/%/— Го//2) следует заменить на сумму Ду exp X 
Х(—z'l“o^ — Г^/2), где Гу, шп/ — полуширина и центр тяжести /-ком­
поненты спектра, Л/— весовой множитель.

275



Поставленная задача решалась методом численного моделирования 
мёссбауэровских спектров поглощения на ЭВМ ЕС 1045 для двух типов 
движения МЯ : а) неограниченной диффузии, описываемой ВКФ 
6 (Г) =201, где О— коэффициент диффузии [5], 4) ограниченной диф­
фузии, описываемой ВКФ 9 (О = 9 (0) ехр (— 1/~с), где 0 (0) =4 Г/тЭ3, 
хс = 1/т^ [4,5], т, 2 и т — масса, частота и коэффициент трении бро­
уновского осциллятора с большим затуханием (;/т > 2), Г—темпе­
ратура, к — постоянная Больцмана.

С помощью этих ВКФ вычислялись «входные» спектры поглощения 
у-квантов. Экспериментальные спектры поглощения моделировались нало­
жением ид полученные входные спектры соответствующих статистических 
ошибок с помощью генератора случайных чисел. Дальнейшая обработка 
экспериментальных спектров по формуле (3) позволяла определить ВКФ, 
которые мы в дальнейшем будем называть экспериментальными ВКФ. 
Для каждой реализации полученного указанным способом эксперимен­
тального спектра вычислялась соответствующая экспериментальная ВКФ, 
ошибка которой определялась усреднением по различным (обычно по 
15—20) реализациям.

Рис. 1. Зависимость от времени СКС (а) и его относительной ошибки (б) 
для случая ограниченной диффузии МЯ. Пунктиром обозначена теоретиче­
ская зависимость СКС от времени, ха— амплитуда колебании; численные 

значения параметров рассматриваемой модели приведены в работе [4].

2. На рис. 1 в качестве примера представлены зависимости СКС, а 
также величины относительной ошибки СКС от времени для случая огра­
ниченной диффузии. Анализ последней дает возможность определить ве­
личину временного интервала достоверного (с заранее заданной точ­
ностью) определения экспериментальных ВКФ. Систематические ошибка, 
проявляющиеся на графиках временной зависимости СКС (рис. 1а) в ви­
де осцилляций с периодом я/ит и-с амплитудой, обратно пропорциональ­
ной Ст, возникают, как известно, из-за ограниченного диапазона скоро­
стей вибратора и конечного «шага эксперимента» 11=2ит/Мк. Для выяс­
нения роли систематических ошибок были вычислены экспериментальные 
ВКФ в отсутствие статистических ошибок, т. е. при бесконечном времени 
эксперимента. Оказалось, что /т<п (левая граница искомого временного 
диапазона, для которого относительная ошибка ВКФ не превышает ±
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10%) обратно пропорционально Ут (при условии, что Л^0,2 Г։хр). В то 
же вреяя правая граница искомого диапазона ((тех), возрастая с увели­
чением ит и Л\, выходит на насыщение.

Естественно, что наличие статистических ошибок эксперимента, абсо­
лютную величину которых в ГРС можно представить в виде Д^±к 
-/гм/^Г, где N — среднее число 7-квантов, попадающих на еди­
ницу времени, резко ограничивает величину интервала Д/ = /ш։х—/т։0. 
На рис. 2 показано, как с уменьшением Тзр временная разрешающая 
способность метода ухудшается. Из этого рисунка также видно, что 
для заданной интенсивности потока 7-квантов (.у^Ю1 квант/ч) экспо­
зиция с 7^.,<5ч нецелесообразна, ՝ поскольку в этом случае Д/ прак?

Рис. 2. Зависимость /max (а, б, в). /Ш1п (а', (Г, в') от времени экспо­
зиции Т.р: о. а') №-125, Ия=2.5мм/с; б, б') №=256, Ут=4,5ю»/с: 

в, в') №=512, Ил~14,0км/с.

тически стремится к нулю. За разумное же время экспозиции, напри- 
мер Лр = 25ч, рассматриваемый метод позволяет .наблюдать" про­
цессы, характерные времена которых находятся в интервале (0,05—1)т0. 
В случае ''~‘Fe это — времена порядка 7-10՜9 — 1,4-10~7с, а в случае 
Zn Д/~5-10՜7 — 10-sc. Таким образом, используя набор МЯ, кото­
рые имеют существенно отличающиеся друг от друга времена воз­
бужденных состояний, можно .охватить" чрезвычайно широкий вре­
менной интервал и«следований.

На рис. 3 показана зависимость (ыа, /шах от Pm н № (при Тар—25 ч). 
Из рисунка следует, что увеличение vm до определенного значения приво­
дит к лучшему «разрешению» левого края исследуемого временного диа­
пазона, что связано, в соответствии со сказанным выше, с уменьшением 
систематических ошибок. При дальнейшее увеличении vm начинают до­
минировать ошибки, обусловленные увеличением «шага эксперимента». 
Правая же граница искомого временного интервала ((max) с увеличением 
Ут сдвигается влево из-за увеличивающегося вклада низкочастотных гар­
моник статистических шумов. При этом имеется некоторая область для оп­
тимального выбора параметров Ут и Nh, которая справа ограничивается 
необходимостью соблюдения условия h<0,5 Ге։р, а слева—малым диапа-
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эоном скоростей, -В соответствии со сказанным выше. Поскольку в указан­
ной области наблюдается слабая зависимость величины Л/ от Ощ и Л/*, 
для получения оптимальной величины Д/ достаточно выбрать 10< 
<«т/Гехр < 50, Л* > 125. Следует отметить, что зависимость величи­
ны Д/ от экспериментальных параметров ^т, ^^, Тзр) не зависит от 
выбранной модели движения МЯ.

Рис. 3 Зависимость /max (а, б, в, г), fmin (а', Г, в'. ։') от vm/Гсхр при 
Тдр=25ч: а, а') №=64; б, б") №=128: в, в') №=256, ։, ։')№=512.

В заключение следует указать на то, что указанная методика не при­
менима в случае «толстых» (ра<^1) поглотителей. В этом случае для по­
лучения истинного спектра поглощения (1) необходимо решить обратную 
задачу мёссбауэровской спектроскопии, т. е. найти ^(й) из эксперимен­
тального спектра т)(и) [6]. Нахождение №а(<о) в этом случае представ­
ляет собой некорректную математическую задачу, устойчивое приближен­
ное решение которой можно найти при использовании метода регуляри­
зации Тихонова [7]. В этом случае при вычислении экспериментальных 
ВКФ следует учесть также ошибки, возникающие при численном решении 
обратной задачи. В литературе отсутствуют данные, позволяющие опре­
делить величину этих ошибок в зависимости от входных ошибок экспери­
мента, поэтому данный вопрос требует отдельного рассмотрения. Для 
практического использования рассматриваемого здесь метода при иссле­
довании динамики МЯ очевидно необходимо решать модельные задачи, 
где анализировались бы более сложные движения МЯ (нашример, случай, 
когда МЯ участвует одновременно в процессах типа непрерывной и огра­
ниченной или скачкообразной диффузии).
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ՄՈԼԵԿՈՒԼՅԱՐ ԴԻՆԱՄԻԿԱՅԻ ՈՒՍՈՒՄՆԱՍԻՐՈՒԹՅԱՆ ՀԱՄԱՐ 
ՄՅՈՍՈԱՈՒԵՐՅԱՆ ՍՊԵԿՏՐՆԵՐԻ ՖՈԻՐՅԵ-ՎԵՐԼՈԻԾՈԻԹՑԱՆ 

ՕԳՏԱԳՈՐԾՄԱՆ ՀՆԱՐԱՎՈՐՈՒԹՅԱՆ ՀԵՏԱԶՈՏՈՒԹՅՈՒՆԸ

11. Ռ. ՄԿՐՏՅՅԱՆ, Ա. R. ՀԱՑԱԳՈՐԾՑԱՆ, Գ. Ն. ՆԱԶԱՐՅԱՆ, Ն. Մ. ԴԱՍՊԱՐՅԱՆ

էքսպերիմենտալ գամմա - ոեղոնանսային կլանման սպեկտրների թվային մոդելավորման 

^հքՅ^Հ ուսումնասիրված է մյոսրաոլերյան միշոլկների միշին քասակսլսային շեղման ժա­

մանակային կախումր տարրեր տիպի դիֆոլգիսն շարժումների առկայության դեպքում։ Միշին 

քաոակուսային շեղման հարարերական սքսայի ժամանակային կախման վերածության հիման 
վրա որոշված են համապատասխան փորձի իրագործման համար անհրաժեշտ պարամետրնե- 

րի ամենարարենպաստ արժեքների տիրոլյթներր և տրված են այն ժամանակս։հատվածների 

մեծություններդ որտեղ մյսսրաոլերյան մ իշուկների շարժման կորեԱաՏիոն ֆունկցիաներն 

հնարավոր է որոշեւ նախօրոք տրված (տվյայ դեպքում ±10^ ) ճշտոլթյամր։

FOURIER EXPANSION OF MOSSBAUER SPECTRA AND 
POSSIBILITY OF ITS APPLICATION IN THE STUDY 

OF MOLECULAR DYNAMICS

A. R. MKRTCHYAN, A. Z. ATSAGORT ^YAN, T. N. NADZHARYAN,
N. M. GASPARYAN

Numerical modelling of experimental spectra of gamma resonance absorption 
was used for the investigation of time dependence of mean square displacement of 
MOssbauer nuclei for their limited and unlimited diffussion. Based on the analysis of 
time dependence of the relative error of mean square displacement, optimal conditions 
for the corresponding experiment were obtained and time intervals were calculated, 
within which the time correlation functions of the motion of MOssbauer nuclei may 
be determined with given (in this case +10(,/' ) accuracy.
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РЕЛАКСАЦИЯ ВНУТРИДУБЛЕТНЫХ ПЕРЕХОДОВ 
Сг^+ В ИЗУМРУДЕ

М. О. МАНВЕЛЯН, Р. М. МАРТИРОСЯН

Институт радиофизики « электроники АН АрмССР 

(Поступила в редакцию 30 июля 1987 г.)

Экспериментально исследована спин-решеточная .релаксация ввутридублет- 
ных переходов 1—2 и 3—4 ионов Сг3+ в изумруде. Из температурной за­
висимости скорости 'редакции определены концентрационно-зависящие ме­
ханизмы релаксации для этих переходов.

Известно, что в разбавленных парамагнитных кристаллах, в которых 
взаимодействиями между отдельными магнитными центрами (МЦ) мож­
но пренебречь, основным механизмом спин-решеточной релаксации (СРР) 
при низких температурах является прямой процесс Ван-Флека с непосред-
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