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PREFACE

The lectures on which these notes are based were origina-
lly intended for an audience most of whom were already wor-
king with the Mossbauer effect. No attempt was made therefo-
re to present a complete or balanced treatment of Méssbauer
spectroscopy such as would be appropiate for beginners. The
intention was rather to discuss a sélection of topies of in-
terest to Mossbauer spectroscopists and to try to emphasize
particularly those aspects which are less widely known.

I would like to take this opportunity to thank the staff
of CN,E.A. for their hospitality during the argentine win-
ter of 1974, and also to express my appreciation of the ca-
reful work of my collaborators, who, in translating these
'notes, also amplified and clarified them where necessary, as
‘well as correcting a number of errors in the original manus-
cript.

D.St.P.Bunbury
Manchester, January 1976

PREFACIO

Las clases sobre las cuales se basan estas notas fueron
pensadas originalmente para una audiencia cuya mayoria ya
estaba trabajando con el efecto Mossbauer. Por lo tanto no
se traté de presentar un enfoque completo o balanceado de la
espectroscopia Mossbauer tal como serfa apropiada para novi-
cios. La intencién fue, por el contrario, discutir algunos
tépicos selectos de interés para el espectroscopista Méssba=-
uer y tratar de enfatizar principalmente aquellos aspectos
menos difundidos.

Quisiera aprovechar esta oportunidad para agradecer al
personal de la C.N.E.A. por su hospitalidad durante el in-
vierno (argentino) de 1974+ y también expresar mi aprecio por
el cuidadoso trabajo de mis colaboradores, quienes al tradu-
cir estas notas también las ampliaron y las aclararon cuando
fue necesario como también corrigieron algunds errores del
manuscrito original.

D.St.P.Bunbury
Manchester, Enero 1976



PRESENTACION

Las presentes "Notas" corresponden al curso que dictara
el Dr.D.S5t.P. Bunbury de la Universidad de Manchester en
la Comisién Nacional de Energia Atémica y el Departamento
de Fisica de la Universidad de La Plata en el perfodo ju-
nio-octubre de 1974, en que visité dichos Institutos, in-
vitado a través del convenio entre el Conse jo Nacional de
Inyestigaeiones Cientificas y Técnicas y "The Royal Socie-
ty".

Los integrantes del grupo de Rapectroscopfa Mdssbauer
de la Comisién Nacional de Energfa Atémica consideraron
que este material serfa de suma utilidad para otros cole-
gas de habla espafiola por lo cual se efectud esta traduc-
cién, profundizando en algunos puntos, en especial en el
.uso de los conceptos de la fisica bdsica, para hacer el
texto accesible a un piblico mds amplio. El propésito de
este trabajo no es, en conclusién, el de reemplazar otros
textos, sino complementarlos.
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CAPITULO I

INTRODUCCION

Antes del descubrimiento del "Efecto Mossbauer" ya se ha~-
bia observado la absorcién resonante de rayos ¥ en una se-
rie de experimentos de indole diversa. Se sabfa ya entonces
que - a diferencia del caso éptico - el ancho natural de 1{-
nea es en general mucho menor que la energia Ep de retroceso
de los nicleos emisor y absorbente. Dado que esta energia
debe ser restada de la energf{a del fotén, Ey , la resonancia
es destruida. La solucién que se habfa adoptado usualmente,
consistfa en incrementar la temperatura de fuente y absor-
bente para ensanchar las l{neag por efecto Doppler, aumen-
tando el ﬁﬁea de recubrimiento de las 1{neas de emisién y
absorcién ¥ (Fig. I-1, a y b).

Sin embargo si el ancho Doppler es mucho mayor que el an-
cho natural, la probabilidad de observar absorcién resonante
serd pequefia puesto que dependerd de la coincidencia fortui-
ta de una 1inea angosta ubicada dentro del espectro ensan-
chado de emisién, con una linea similar del pico de absor-
cién. (Conviene recordar que el drea del espectro se mantie-
ne, de modo que si se ensancha el pico, éste disminuye su
altura). Si se toma como ejemplo una transicién de 200 keV,
en un ndcleo de masa atémjca M del orden de 100 con una wi-
da media del orden de 10 *’ s, a temperzfura mbiente, la e-
nergfa de retroceso del dtomo libre, E< /2Mc* es de 2 x 10%
eV, siendo el ancho natural de l{nea de alrededor de 5 x 10
eV y el ensanchamiento Doppler aproximadamente 2.5 x 10“ev,
de modo que para observar resonancia se necesitarfa escoger
una transicién con una vida media corta (ancho de 1l{nea con-
siderable) y trabajar a altas temperaturas. Como se sabe es-
tas condiciones difieren marcadamente de las requeridas para
observar el efecto Mossbauer, de modo que no debe sorprender
entonces que este efecto no fuera descubierto antes.
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Lineas de emisién y absorcién de rayos gammaj a) con su an-
cho natural y b) ensanchadas por efecto Doppler térmico.

Dos métodos, ademds del descripto, fueron usados igual-
mente para compensar la pérdida de energfa del rayo por el
retroceso nuclear, para poder observar resonancia., El pri-
mero de ellos, usiao principalmente por Moon y colaborado-
res en Birmingham'*, utiliza un rotor de alta velocidad con
la fuente radiactiva montada en los extremos de su paleta.
A una velocidad suficientemente alta el corrimiento Doppler
debido al movimiento de la fuente cancela parcialmente al
corrimiento debido al retroceso y se encuentra un aumento
de la absorcién de un absorbente estacionario(¥).

El otro método utiliza la velocidad de retroceso del ni-
cleo emisor proveniente de una reaccidén nuclear a?gerior,
tal como un decaimiento/? o una captura proténica(3), En
estos casos es posible seleccionar la direccién de observa-
cién de tal modo que la componente de velocidad en esa di-
reccidn es la requerida para compensar el retroceso del 4=
tomo.

La energfa necesaria para desplagzar de su posicién de e-
quilibrio a un tomo ligado en un sé6lido es de varios elec~
trén-volts. Por lo tanto los nicleos emisor y absorbente no
pueden retroceder libremente y la pérdida de energfa del _
fotén se deberd a la excitacién de las vibraciones reticue:
lares. Dado que estas vibraciones estdn cuantificadas se

(%) Moon usé el isétopo 19€Au, requiriendo una velocidad de
8 x 104 cm/s, que corresponde a velocidades angulares cer-
canas al méximo que se puede obtener con ultracentrifugas.
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debe esperar que la transferencia de energfa desde o hacia
la red también lo sea. Ademds cabe esperar una probabilidad
no nula de que la transferencia de energfia sea cero, es de-
cir sin cambios en el estado de la red. Esta es una de las
caracter{sticas fundamentales del efecto M&ssbauer. Mds a-
delante se demostraréd que la energf{a promedio transferida
es igual a la energfa de retroceso del dtomo libre. Dada

la importancia que tiene la comprensidn de este punto, que
no serd profundizado en este tratamiento, se recomienda la
lectura de las referencias (4),(5) y (6).

Se estd ahora en condiciones de efectuar predicciones
cualitativas de los requisitos necesarios para tener una
probabilidad alta de emisién (o absorcidén) libre de retro-

ceso.

Si la densidad de estados reticulares dentro de un rango
del orden de ER es pequefia, se puede prever que no habréd un
cambio en el estado de la red en una proporcién importante
de los casos totales. Esto se ilustra en las figuras I-2, a
y b, que son de {ndole cualitativa, y representan un sélido
segun el modelo de Einstsin con frecuencisw y un estado 1-
nicial de la red determinado por el niimeroc n de fonones. Si
Eq es menor que Ruf, como se ve en la figura I-2 a, y si la
energia promedio transferida ha de ser Eg , la energia
transfergaa a menudo tomaré un valor nulo y la probabilidad
de los diferentes estados reticulares después de la transi-
cién nuclear va a estar dada por las barras verticales. En
el segundo caso (Eg)> Aw) habréd varios estados finales po-
sibles. Se puede esperar entonces encontrar valores altos
de probabilidades de eventos libres de retroceso si se
cuenta con: 1) transiciones de baja energfa (de modo que
Eq{ hw), 11i) redes rigidas (altas temperaturas de Debye, o
sea w altos) y 1i1) bajas temperatures.

l Ocupacion del estado
E

R

"l (a)

n-1 n n+t

Ocupacion del estado
REERN
1 | L1
<——————ER e

ENERGIA RETICULAR EN UNIDADES DEH w

Figura I-2

Densidad de estados reticulares; a) BB W3 b) Eg) hw.
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El efecto que lleva su nombre fue descubierto por R.
Méssbauer gélefectuar un experimento con la transicién de
129 keV del Ir, usando el método del ensanchamiento tér-
mico de 1ineas descripto mds arriba y encontrando que a me-
dida que disminufa la temperatura, la absorcién resonante
primero disminufa y luego volvia a aumentar.,

Este fenémeno podria haber sido predicho teéricamente
(pero no lo fue), puesto que una situacidén similar existe
en conexién con la dispersién de neutrones, fenémeno para
el cual }5 teorfa ya habia sido elaborada totalmente en ese
entonces ), Méssbauer interpreté sus resultados correcta-
mente y los confirmé construyendo el prototipo del espec-
trémetro "Méssbauer", mostrando que la absorcién extra a
bajas temperaturas podfa ser eliminada variando la energia
del rayof' por efecto Doppler, obtenido moviendo la fuente.

El descubrimiento de M&ssbauer pasé sin ser valorado du-
rante algdn tiempo pero cuando se difundié llevé a la rea-
lizacién de una serie de experimentos sobre la naturaleza
fundamehtal del fenémeno. De el}gs s6lo se mencionarén dos
de los mds notables. E1 primero‘? surgfa de la siguiente
consideracién: una fuente radiactiva unida a un vibrador
ultrasénico cuyo perfodo es menor que el tiempo de vida me-
dia del estado excitado nuclear emite rayos modulados en
frecuencia por el efecto Doppler. Usando argumentos clédsi-
cos se puede predecir que la distribucién de energfa obser-
vada por el espectrémetro MGéssbauer debe consistir de una
1f{nea central angosta con pares de ban%;s laterales espa=~
ciadas a intervalos de c(RY) /E ) donde Y es la frecuencia
de la vibracién ultrasénica y el espaciado estd dado en u-
nidades de velocidad. El1 tratamiento matemdtico detallado
de este fenbémeno ya sea desde el punto de vista cldsico cé-
mo desde el punto de vista cudntico se puede ver en la re-
ferencia (103 (Fig. I=3)

El segundo experimento (11,12) se basa en la idea que si
se aumenta artificialmente la vida aparente del estado ex-
citado usando técnicas habituales de coincidencias retarda-
das para poder seleccionar sélo aquellos fotones que son e~
mitidos un cierto tiempo minimo después de la excitacién
del nivel superior, se debiera observar una l{nea de ancho
menor que el natural, acompafiada de una "ecola" oscilatoria
a ambos lados. Un hecho notable de este experimento es que
para ciertas combinaciones de retardo y velocidad del movi-
miento Doppler, el espectro de absorcifén muestra tasas de
contaje superior que en ausencia de absorbente. Este efecto
a todas luces sorprendente puede ser explicado suponiendo
que al incidir la radiacién sobre un absorbente resonante
excita oscilaciones a la frecuencia natural del absorbente
y la intensidad transmitida es el resultado del batido en=
tre oscilaciones libres y forzadas. Como la frecuencia del
batido depende de la diferencia entre la energfa incidente
y la de resonancia, habré en un tiempo particular dado un
comportamiento oscilatorio correspondiente en el espectro
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de energfa transmitido. La absorcién negativa que se encuen-
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Efecto Mossbauer con modulacidn aclstica producida por un
transductor de cuarzo. La intensidad de la modulacién se
mide en funcidén del voltaje y aplicado al transductor (Fi-
gura tomada de la referencia 9).

tra en algunas partes del espectro no corresponde a una ge-
neracién de fotones sino a un arracimamiento en el tiempo
de los fotones incidentes por el absorbente. E1 método pue-
de ser descripto equivalentemente en la forma sigulente: el
sistema determina el tiempo de formacién del segundo rayo¥
observando al antecesor. E1 decaimiento tendrd en general la
forma que se indica en la figura I-4, Se selecciona un ran-
go de tiempos & . Al tomar ese perfodo solamente, la 1linea
de emisién del segundo rayo ¥ ya no tendré la distribucién
espectral natural de una lorentziana sino que serd la de la
transformada de Fourier de la exponencial de decaimiento
tomada en el espacio de tiempod . Esto conduce a la forma
de 1{nea indiceda en la figura I-5 con un pico central mds
angosto y los laterales como se indicara més arriba. Un co-
rrimiento del periodo-i a retardos mayores reduce el ancho
de la linea central y aumenta el nimero de picos laterales,
Esto tiene como consecuencia que se me jora la resolucién

lo que se "paga" con la aparicién de més picos y la dismi-
nucién de la intensidad.

A pesar del interés intrinseco de estos experimentos, la
importancia del efecto Mossbauer se debe a su aplicacién en
otros estudios, de modo que es necesario explicitar qué ti-
po de informacién se puede obtener mediante su uso.
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Formas de linea del espectro M&ssbauer obtenido por tdcnicas
de coincidencia retardada. T es e}tsiempo de retardo medido
en unidades de la vida media del Fe.MB=NUJd, f mide el es-
pesor del absorbente (datos de referencia 11). (Datos expe-
rimentales y teéricos).

Una aplicacién obvia - aunque muy limitada en su perspec-
tiva - es la determinacién de vidas medias de estados nu~
cleares excitados a partir del ancho de las l{neas. Otra a-
plicacién posible es al estudio de la dindmica reticular,
dado que la probabilidad de emisién o absorcidén sin cambio
en la energfa de la red depende de los detalles del espec~-
tro de fonones. Las primeras suposiciones en el sentido de
poder deducir el espectro fonénico a partir de mediciones de
efecto MOossbauer solamente, no se han verificado. Sin embar-
go las mediciones de las fracciones f libres de retroceso en
funcién de la temperatura pueden ser usados en combinacién
con los corrimientos térmicos ( que se describirdn mds ade~-
lante ) y otras mediciones como calores espec{ficos para
proporcionar un control de la validez de los modelos teéri-
cos. Se han efectuado una gran cantidad de trabajos de este
tipo. Cabe mencionar sin embargo que no es nada fdcil rea-
lizar mediciones precisas de la fraccién de eventos libres
de retroceso.
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Las aplicaciones mds importantes del efecto Mdssbauer en
nimero y consecuencias, han sido aquellas en las cuales se
usa para detectar pequefios cambios producidos en las ener-
gfas de las transiciones nucleares por las influencias ex-
ternas., La energfa de un rayo¥' nuclear puede ser cambiada
de varias maneras: i) moviendo al nidcleo (corrimiento Do~
ppler), i1) sometiendo al niicleo a un campo (electromagné-
tico o gravitatorio). Si los corrimientos que se pueden pro-
ducir en la prdctica son comparables con los anchos de las
lineas M&ssbauer apropiadas, se podrédn medir esos corrimien-
tos. Por ejemplo: el efecto Mossbauer ha sido usado para es-
tudiar el proceso de difusién en sélidos y en 1ligquidos vis-
cosos, mediante la observacién del ensanchamiento de la 1{-
nea producido por el movimiento al azar de los niicleos re-
sonantes. E1 andlisis preciso del fenémeno es bastante mds
comple jo que u?a apl%cacién directa de la férmula de corri-
miento Doppler {45, 44),

Una de las primeras aplicaciones prdcticas del efecto
Mossbauer fue un experimento disefiado para medir el corri-
miento energético de la radiacién electromagnética debido a
los fenémenos gravitatorios, predicho por la teorf{a general
de la relatividad y que puede ser delcr%p oqigmo un experi-
mento para medir el peso de los fotones'45) 46), E1 argumento
es como sigue: si un niicleo tiene masa M en su estado funda-
mental, enfonces en un estado excitado de energfa E tendrd
masa M:+E/e¢*, Si un nicleo en el estado excitado es elevado a
través de una altura h , de un punto A a otro B, mientras
que otro ndcleo similar en su estado fundamentai cae de B a,
A, el trabajo neto efectuado seréd gh(M+E/c? ) - ghM - ghE/c*
Si ahora el nidcleo en B emite un fotén que es absorbido por
el niicleo situado a la altura A, se habrd vuelto al estado
inicial ( nicleo excitado en A, nicleo en estado fundamen~-
tal en B ), E1 trabajo adicional efectuado (ghE/c?) debe a=-
parecer como parte de la energia del fotén, de modo que ha-
bréd que introducir un corrimiento Doppler para compensar 13
energfa. La velocidad necesaria serd : v 3 caE/E = (ghE/c*)
. (c?E) = gh/c. Si la altura h es de 100 m, la velocidad cpo-
rrespondiente a ese corrimiento serd del orden de 3 x 10 -
mm/s 1 o sea del orden del 1% del ancho natural de la 1fnea
del **Fe . Por lo tanto el experimento es posible aunque muy
dif{cil. El1 resultado final obtenido cafa dentro de unas po-
cas partes por ciento del valor esperado. El1 resultado puede
ser pensado o bien como la energfa ganada por un fotén al
caer desde una altura h, o bien como la aceleracién aparente
de un reloj cuando se lo compara con otro situado en una po-
sicién de mayor potencial gravitatorio. Los efectos de un
campo electromagnético sobre el nicleo pueden ser considera-
dos bajo tres encabezamientos, correspondientes a los térmi-
nos monopolar, dipolar y cuadrupolar de una expaneién multi-
polar. El efecto del primer término puede ser comprendido
fédcilmente si se recuerda que por el teorema de Gauss un
casquete esférico de carga produce un campo nulo en su inte-
rior, de modo que el potencial en el interior del casquete
disminuiréd si aumenta el radio, a carga constante. La misma
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conclusién es védlida para una esfera cargada uniformemente.
Si un nicleo estd situado en una posicién donde hay una ~~
densidad de carga finita, debida a los electrones vecinos
(1o que en la préctica significa electrones s), habréd una
contribucién a la energfa total del sistema, debida a la e-
nergia electrostdtica en la regién donde las distribuciones
de carga de los electrones y del niicleo se recubren. Si 1la
relacidn carga/radio para el nicleo difiere en los estados
excitado y fundamental, habréd una diferencia en la energfa
electrostatica que tendréd que ser incluida en la energia
del rayo ¥ . Si dos niicleos idénticos estén situados en
regiones de diferentes dernsidades electrénicas, las ener-
gias de los respectivos rayos diferird levemente y su dife-
rencia, si es de la magnitud apropiada, podré ser detectada
con un espectrémetro Mossbauer. Es preciso notar que el co-
rrimiento depende del producto de dos factores, cada uno de
los cuales puede ser deducido si se conoce (o se puede es-
timar) el otro. Esta acotacién también es vdlida para las
otras dos partes de la interaccidn electromagnética. En es-
te caso los dos términos son el cambio entre la relacién
cargasradio del nificleo y la diferencia entre las dos densi-
dades electrénicas. La magnitud de este efecto fue diffcil
de predecir inicialmente pero los valores experimentales
11%}““ hasta los 10 -5 eV s aunque el rango entre los 107° y
10-7 eV sea més tipico.

Los nficleos no pueden tener momento dipolar eléctrico
pero si{ momentos dipolares magnéticos (que difieren con el
estado nuclear). Aquellos pueden interactuar con un campo
magnético local y producir un desdoblamiento Zeeman de los
niveles que se reflejaréd en un desdoblamiento de la 1linea
del rayo ¥ emitido. En este caso el orden de magnitud del
dcsfoblamiento que cabfa esperar era conocido por trabajos
de Resonancia Magnética Nuclear y de otros tipos. Valores
de hasta alrededor de 107 eV son tipicos en campos produ-
cidos por imanes externos, pero campos de hasta 100 veces
mayores pueden ser producidos por capas incompletas de e-
lectrones.

Finalmente, si la distribucién de carga nuclear es no-
esférica, el nlcleo poseerd un momento cuadrupolar y la in-
teraccidén de éste con cualquier gradiente de campo eléctri-
co presente en el sitio del ndcleo, debido a las cargas que
lo rodean, removeré también parcialmente la degeneracién de
los niveles nucleares y conduciréd al desdoblamiento de la
1{nea Mossbauer. Nuevamente aqui, la magnitud del efecto
pudo ser estimada a partir de los resultados de otra técni-
ca, Resonancia Cuadrupolar Nuclear, y son t{picamente del
orden de 10-7 a 106 ev.

Estos efectos deben ser comparados con los anchos natu-
rales de 1{nea, que estédn relacionados con los tiempos de
vida media por el principio de incerteza. A 105 eV corres-
ponden aproximadamente 5 x 10 - s, de modo que este valor
representa el 1imite inferior de las vidas medias Gtiles.
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El tiempo de vida media médximo utilizable estard determinado
por el ruido en el sentido més general. Se puede prever gue
la dificultad para observar el efecto Mossbauer aumentard a
medida que el ancho natural disminuye respecto al ensancha-
miento debido a las pequefias variaciones en los ambientes

de los ndcleos individuales y por supuesto frente al ensan-
chamiento Doppler por ruido en el sentido estricto. La ex-
periencia muestra que el 1{mite superior es de alrededor de
10 4 s .

Dentro de los 1i{mites anteriores hay muchos nidcleos po-
tencialmente tiles para hacer efecto Mdssbauer, distribui-
dos sobre la mayor parte de la tabla peridédica, excepto pa-
ra la regién de 4tomos mds livianos que el potasio. Sin em-
bargo hay muchas consideraciones précticas, tales como la
dependencia con la energia de f, disponibilidad y vidas me-
dias de las fuentes, valores reales de los momentos nuclea-
res, etc., que hacen que algunos de estos ndcleos sean mu-
cho mds fédciles de utilizar que otros. De hecho, la mayor
parte de los trabajos aparecidos en la literatura ha sido
ejecutada con alrededor de media docena de isétopos sola=-
mente.
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CAPITULO 1I

TEORIA DEL EFECTO MOSSBAUER

1.-Distribucién de probabilidades de emisién y absorcién de
rayos ¥ por un nidcleo en una red.

El espectro de emisién para un nicleo rigidamente f£ijo
estd dado por la férmula de Breit-Wigner

1 - 1
FK-K, P + P74 ~ 2% (B-Eo) T

W(K) o
r4ig

(I11-1)

donde W(K) es la probabilidad de emisién de un fotén de né-
mero de onda K. Es una lorentziana centrada en Eog'ch, de
anchoT y con un factor de normalizacién.

Para espectros de absorcién se obtiene una expresién si-
milar.

Se necesita encontrar una expresién para el espectro de
radiacién de un ndcleo que no estd fijo sino que participa
de las vibraciones de la red y luego separar la parte que
corresponde a un cambio nulo en la energfa reticular. Se
puede tratar semicldsicamente la emisién y/o absorcién in-
ducidas de la luz por dtomos o nicleos por medio de la teo-
r{a de perturbaciones dependientes del tiempo.
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Una onda electromagnética plana no cuantificada que se
. propaga en una cierta direccién interactia con la carga y
los momentos magnéticos de un sistema de partfculas. Dicha
interaccidén es considerada como una perturbacién la que de
acuerdo a la teorfa de perturbaciones dependientes del
tiempo induce transiciones entre los sgados de energfa no
perturbados del sistema de part{culas(l),

El hamiltoniano para nucleones en presencia de un campo
de vector potencial % es

X VeE o (u - HET - 3 o Z .FORR= X, +X
ol

\ S (11-2)

con )= 2,(1%5 (R.py)

donde £ es el nimero de orden de la partfcula, A se computa
en la posicién r. , V es el potencial no perturbado cuyos
autoestados son los niveles del dtomo o nicleo en ausencia
de radiaciény My , 6, s34« SOn las masas, cargas y momentos
magnéticos respectivamente de las part{iculas y los otros
simbolos tienen su significado usual. Se ha omitido en el
hamiltoniano la parte magnética pues conduce a los mismos
resultados que los términos eléctricos como asi también el
término en A* pues se supone que X produce una_perturbacién
pequefia y se ha elegido un “gauge" tal que V A = 0.

Se puede desarrollar A como una suma de ondas planas de

la forma - —_—
- , € .exp(-1KP)
con & =vector polarizacién.

Si se reemplaza T y p por Redu y P+ R, donde R y P se
refieren al centro de masa del nficleo y y p, son las co-
ordenadas internas de los nucleones,se obtiene'i

X"'ﬁ%‘z omKRIE) 5 =€ (11-3)
ol

La funcién de onda para el sistema es¥=¥ (R)9(4) pues
el hamiltoniano no perturbado puede ser separado en térmi-
nos que dependen de las coordenadas del centro de masa y
de coordenadas internas. Bntonces los elementos de matriz
del hamiltoniano perturbado entre los estados inicial y
final son:

el 19 =M;%'<Vf| 5.T e:.i‘i..'ﬁl ij(m Ze -1E.A:M)i>



-13-

-1K.R “1K. fore —
- = Yel® HZOF ée ’é"p‘.elcj)i)(n-u)

donde Y (R) forma un conjunto completo de estados de la red,

y (D%—,Z) forma un conjunto completo de estados nucleares

y %“mevml: 1 :gld)n »< |

Omitiendo el signo de sumatoria sobreot, cada término queda

(eixls = - es¢o o T A OBYLA e'“‘"‘|vmw,,,|?ﬂ~{>

"'1?; - _ik-.ﬁ .
- 2 Koele T F A 0N B le )
(I1-5)
Se Jjustificard a continuacién la omisién del primer tér-

mino teniendo en cuenta que como el momento del fotdn es mu~
cho mayor que el momento t{pico de la red, todos los elemen-

-

t d triz de la f a -
os de matriz de la form (‘i’f'e iK.R'\f)m)

serdn del mismo orden de magnitud y no se intrgdyce un gran
error sl se reemplazan todos ellos POI‘(\pfle'iK-Rl W)

el cual se saca fuera de la sumatoria, Andlogamente, el mo-
mento del fotdén es mucho menor que el momento i:[pico del nu-

cleén y se puede reemplazar(, por (pien«)f,e"i ﬁ'¢n>
sin cambiar el orden de magnitud.
Ast (e IX'] 1) A ) + KAy) (11-6)
-1K. -1K.R =
I O R e A LRl [P S PN LA THRN

O == g2 (Pelo™ 2|03 o5 F ), > @l % €G>

Por lo tanto:

<D WulPElps) ~<p
X2 —§<‘pn| T:'( €m> %5-%




“lle

La relacién del momento tipico gq la red al momento tipi~-
co del nucleén es del orden de 10°°,

Se puede ignorar el primer término en la ecuacién Il1-k y
escribir

el == g2Vl " KRy > (e 3 KA (g BAP)
(11-7)

Se ve as{ que el elemento de matriz de X' consiste de dos
factores, uno que depende de las coordenadas de la red y o~
tro que depende de la parte nuclear. Se supone que las in-
teracciones red-nicleo son débiles e incapaces de mezclar
los estados nucleares entre si por lo que se obvia la parte
nuclear e? la expresién anterior y se trabaja con la parte
reticular(2,3)

Para un ndcleo cuyo centro de masa estuviera fijo se ha-
br{a obtenido solamente el segundo factor. Para este caso ya
se ha dado anteriormente la expresién de W(B), ecuacién II-1.

Dado que el cdlculo siguiente mediante la teorfia de per-
turbaciones utilizando la ecuacién II-7 es engorroso, se lo
enfoca de otra manera, usando la férmula de Breit-Wigner(B.
W.). E1 ndcleo pertenece a una red cuyo estado | i) no esté
completamente determinado. lLa probabilidad de ocupacién del
estado | 1) es? y la probabilidad de emisién_de un ndcleo
en una red seré el promedio pesado con pesos % sobre todos
los posibles estadog iniciales de todas las probabilidades

de emisién %(f\e"ix’ ‘1) .B.W. de modo que se obtiene

= 2
W(B)AE = 4B T ZKLL.aiﬁﬁ‘_l)_p# -
2% i} (B-Eqeg -€1)+ (11-8)

|1), | £> son ahora autofunciones de 1la red,fﬁﬂes la proba-
bilidad que el estado inicial | 1) esté ocupado en equili-

brio térmico; €y ; son las energfas de la red; E represen-~
ta la energia del'rayo ¥ y la energfa en la ecuacién II-1

se reemplaza por E+& -&;.

Interesa para simplificar, eliminar las energfas de la
red del denominador de la expresién II1-8 antes de sumar y
para ello se usa la identidad

1 - 1 _r’e-ibt/h J-alti/n
a4+ b? ~ 2ah o (11-9)

(ver apéndice I)
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donde h es cualquier constante y t es una variable. Serd
conveniente tomar n como/h y t como el tiempo; entonces

'lz j -1 (E-Eo + €= 6y )t/h ‘ﬁk‘Lat

1
rY/% + (E=Eg +E £ .ﬂz—

o sea (11-10)
W(E) }_‘(3<1 | 1K-B|g) (¢ ] o-1K-R Bty
?Fé 1(E Eo £- &5 )t/n, ELt_L
- - 4- -
1 *a (II-11)

-0

S1 se tiene en cuenta que E.,, son autovalores del hamil-
toniano de la red

eigfnt/h , n>=°1)6 A |
(11-12)

Introduciendo los elementos de matriz dentro de la inte-
gral queda

-1 (E-Eo ) t/h -
W(E)-{ﬁ;“ f Je ofé&L

‘w

(1] e 1K.R 1 t/h\i'.)(f I e-“('Re.:D(t/‘lrl li ) at

(I11-13)
Teniendo en cuenta la relacién de clausura

;lﬂ(f[;l
y si se cambia de notaciént R=1r(0); entonces
. 1 X t/h o -1K.T(0) | -1 X t/4h o ~1K.F(t)
y as{ II-13 pasa a ser

W(E)—- ; rodt emT.I "“E"Bo ) t/A é@

<1r e1K.1'(O) -1K'.r(t) l 1) | (II-1%)

El factor Z?<1[ 1K.F(0)g-2K.r (t) '1) se llama térmi-

de correlacién y se representa (e 1K.F(0) -1K.r(t)>

Se usard la relaciéx(f)%?n <m |al m) =T,’A donde A es un
observable, @ es la matriz densidad y(IDm es la probabilidad
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que el sistema se encuentre en el estado | m) . Esta ecua~
cién es vdlida también reemplazando A por una f(A). El fac~-
tor de correlacién resulta .

sR¢] o 1K.F(0) -1K.r(t) \1)=Tr{€e1i'?(°)g'ix°’(t)}
73

(1I-15)

P aa las probabilidades de ocupacién de los estados ini-
ciales a temperatura T. Obsérvese que r{(0) y r(t) no con-
mutan y que en el caso de nicleo fijo la funcién de corre-
lacién es igual a 1, y la ecuacién II-14 es la transformada
de Fourier de la ecuacién de Breit-Wigner. Si la funcién
de correlacién difiere de 1, refleja Justamente el hecho
que el nicleo no estd fijo. La ecuacion 1I-1k contiene una
descripcién completa de 1la radiacién emitida e incluye por
supuesto la fraccién Mdssbauer.

Volviendo a la ecuacién II-8 se ve que en su derivacién
no se tomaron en cuenta otras interacciones que no fueran
las fuerzas de la red y el acoplamiento entre los nucleo=
nes y el campo de radiacién; las otras consideraciones u-
sadas fueron por supuesto la necesidad de conservar ener-
gia y momento. Esto no puede ser correcto puesto que igno~
ra las interacciones hiperfinas. De hecho, las fluctuacio-
nes en los campos locales en el niicleo debidas a vibracio-
nes de 1la red pueden inducir transiciones entre niveles
nucleares hiperfinos y en este caso los argumentos usados
para separar los elementos de matriz nuclear y reticular
fallan. En muchos casos, sin embargo, 8e pueden usar una
de las dos aproximaciones sigulentes:

i) S1 el tiampo de relajacién spin-red es muy corto (com=-
parado con h/Ehr) la interaccién hiperfina se promediard a
cero o al menos a un valor constante.

11) S1 el tiempo de relajacién es muy grande (comparado _
con 1/9% ) entonces la interaccién hiperfina debé ser in=-
clufda en la ecuacién 11-8 con la sumatoria extendida so-
bre todos los estados hiperfinos iniciales y finales. Los
pasos siguientes son andlogos hasta la ecuacién II-1% en
la que aparecerd un factor extra bajo el signo de integral
representando la transformada de Fourler de un espectro 1i-
deal hiperfino. Es més simple pensar que cada una de las
transiciones hiperfinas es una linea separada a la cual se
le aplica la ecuacién II-14 tal como fue derivada.

i11) En el caso de tiempos de relajacién intermedios es
necesario generalmente usar, o las técnicas de teor{a de
perturbaciones o procedimientos egstocdsticos. Aqui no se
hagén més ecnsideraciones acerca de los efectos de relaja-
cién.
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2.~ Funcién de Correlacién-Propiedades.

Si se vuelve nuevamente a la ecuacién II-14 se ve que
salvo por la funcién de correlacién la expresién para W(E)
es justamente la transformada de Fourler de una lorentzia-
na de ancho T , Esto sigue siendo as{i también en el caso en

ue la funcién de correlacién es independiente del tiempo
?p.ej.la 1inea de emisién tiene ancho natural),

S1 la funcién de correlacién varia con el tiempo, la
forma de la 1{nea de emisién se modificaré. Por ejemplo, si
se imagina que aquélla decae exponencialmente con una cons-
tante de tiempo 2h/w entonces la linea de emisién serd adn
una lorentziana pero de ancho (T'+w). Un conocimiento com=-
pleto de la dependencia temporal de la funcién de correla-
cidén permitird calcular la forma exacta del espectro de o~
misién pero usmnalmente se estd satisfecho si es posible ex-
traer el término independiente del tiempo que es el que co-
rresponderd a la fraccién sin retroceso f.

Se dard a continuacién una idea cualitativa del compor-
tamiento de la funcién de correlacién. A tiempos muy cortos
después de la formacién del estado nuclear excitado 1a fun-
cién de correlacién vale 1 y cae rdpidamente. A tiempos
largos comparados con los perfodos de la mayoria de los mo-
dos de la red se ird aproximando a un valor constante, lLa
parte dependiente del tiempo dard lugar al ensanchamiento
por retroceso y a la parte térmica del espectro, mientras
que la parte constante dard lugar a una linea

\

Funcion de correlacion

vl o c—

Tiempo

VWred
Pigura II-1
Funcién de correlacién dependiente del tiempo.

de ancho natural. E1 valor de esta parte constante es la
fraccién sin retroceso que es lo que interesa por el mo-
mento.
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3.-Regla de suma de Lipkin.

En II-8 se ha escrito la probabilidad de transicién co-

mo <f|e-1K-R|y )z , (donde £ e 1 son, como antes, estados
finales e iniciales, respectivamente) multiplicado por un
factor nuclear. La energia promedio cedida a la red serd

Fead = 3 );\ule““lf | * (& -€.)

. L (I1-16)
:Ef(i\ o1KRle D | tKRl1) (g,-€y)

- ‘ eik.ﬁ ¢ e-ii.ﬁ -
éqz(; | ei‘?-qfl £ ;I(f | e'iL{%J(‘O

£
pues )(lf):éif) _y ‘XIi):E:Ji)
=5¢1] o 1K.R 1_6:1K.§|i> - ¢ 1) X | 1)
‘-'Z"<1 ”:)(’ eiK.R] o-1K.K 1)
4 (11-17)

Se puede escribir [)(,eiK’R]comO iL[ Px’+9y31»pz"a 01 'R]
M

puesto que como las fuerzas de la red dependen solamente de
la posicién y no de la velocidad, todos los otros términos
del hamiltoniano conmutardn. Esto es cierto en el modelo fe-
nomenolégico usual de redes, en el que las fuerzas interaté-
micas se toman como aproximadamente arménicas y en el mode~-
1o real donde las fuerzas entre iones y electrones son cou-
lombianas. La fuerza de Lorentz debida al movimiento del lon
en presencia de campos magnéticos es despreciable.

Se trabajaréd con la componente en X pues las otras tienen
un tratamiento similar.
i

1 [Px" eix.n] oiRE_ B {px [Px’ a11(.1%]'5-11(.11 +

+[Px’ eiK.R] by e-lK.R}

Se. usan las relaciones Pf (£)-f (T )P = «ifiof
(11-18)



Entonces

— 4Ky /2M(py+ 61K-Bpy -1KR
—hKy/2M(2py 01K B [Dx, e'm'ﬁ) )
=hKx/2M (2px-hKyx) (11-19)

Andlogamente, tomando en cuenta las componentes en y y en 2
se obtiene para la ecuacién II-17

E . .S -<¢1]|amk.p - svouith
ced. é: 1] ¢ ? (11-20)

= AmY (1E.5 | 1) +4 */au
y :

S1 se supone que en el estado !1 )el valor medlo de P es
nulo, o sea que este estado no es un paquete que se propaga
se obtiene la regla de Lipkin o sea que la energfa promedio
cedida a la red es igual a la energfa de retroceso cldsica,
Esto implica que si se tiene una gran fraccién sin retroce-
so entonces aquellos nficleos que dan energia a la red ten-
drédn que tra gfgsir mucha més energfa que la energfa libre
de retrocesoi’?

4 ,=C4lculo de la fraceién sin retroceso

Hasta aquf{ se puede llegar sin ningin conocimiento acar-
ca de la naturaleza de las fuerszas de la red. Se puede ha=~
cer la hipétesis que éSta? 883 éstrictamente arménicas y se
mostrard que en este casol2

K 2lx? (11-21)
f=9a K <x >T

Se seguird el desarrollo de Abragam.(z)
En el caso de fuerzas arménicas siempre se pueden encon-

trar los modos normales de vibracién de la redj para una
componente cualquiera se puede escribir

r. (0)z2x(0)=Z (a8, + djay )
ry (t):x(t):z;-(qsasa'iws t_‘. qta";e*i“'s t )

(I11=-22)

donde a;, ag son operadores creacién y destruccién de los
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diferentes modos y qﬁ, qg son constantes.

[337 a;']-"sss'
[as, as.]g[ag, a"é.} =0

)

Se verifica que

Ademés se usaréd que

JAMB_ b oB ot [a,s] (11-23)

donde A, B son operadores cuyo conmutador es un nimeros
x(0) y x(t) lo verifican y el teorema de Bloch(4) que di-
ce: Si los diferentes modos de vibracién estén en equili-
brio térmico se verifica

<01K'X7T = exp¢K2/2 <x2» »
‘ (1I-24)

para todo operador herm{tico x que sea suma de operadores
creacién y destruccién.

Se elige como eje la direccién de propagacién k del fotén.
Entoneces

¢ 1RF (0) ST . (@) S-LEx( )>:

por 11-23 =<e-1K(x(t)-x(O))>T exXp {x%a[i‘(o), i(t)]J

por 1124 = exp {-[1&2 (}x(t)-x(o)}l) !]} .

)
. K/2 | x(0), x(t)}
exp i X 'y p ¢ ] (11-25)

Por 1o ya dicho interesa ia parte constante de la funcién
de correlacién o sea el limite de la expresién anterior
cuando t tiende & infinito. Bn este caso la correlacién en-
tre r(t) y r(0) ha desaparecido (la red habré "olvidado" el

estado inicial) y
[x(0), x(t)] = ©

7 <{x(°) ) X(t)} 2>=<"(°)2>1- + <X(t)2>=2(xz>'r

Por lo tanto
la funcién de correlacitén = exp- LI&Z 2 (xa) .r]

- o>
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2od, ]
y f“""{" X (11-21)

Esta férmula se escribe muchas vecas como e-zwpara se -
guir la nomenclatura usada en cristalografia de rayos X
donde es conocido como el factor de Debye-Weller.

Hasta aquf la dnica hipétesis usada respecto a las fuer-
zas es que éstas sean arménicas. Si se quiere evaluar { x%)
se debe tener un modelo especifico. El modelo realista méds
simple, es por supuesto el modelo de Debye para una red ch-
bica de Bravais y para este caso se derivard la expresidn

de f.

Una red simple de Bravais de N dtomos de masa M serd e-
quivalente a 3N osciladores arménicos de frecuencia wy ca-
da uno con una energfa promedio a temperatura T de

(531- 3) lle donde Ty es el niimero medio de
fonones en el modo de energfa lhwj '
Para cada modo la energfa total es Mwi <r§ D.

Entonces
2 /=2 -
NM -
vy 4 Ty > ,.(nj-ft) lij
(11-26)
donde <F§) es el valor cuadrético medio del desplaza-

miento de“un dtomo en el modo j. Si se suma sobre todos los
modos

wCED =2 @+ ) Ay

(11=27)
2 2 2 -l
Recordando que h K /2M =zEp y que < x ).% { ¥ ) la férmula

anterior queda

bR - B s Gtd
] J

(11-28)

Para evaluar 1la smatoria anterior se puede usar la a~
proximacién de Debye por la cual dicha sumatoria se reem-
plaza por una integral con una densidad de fonones £ (w)
tal que si wy,y es la frecuencia méxima de vibracién




e(w ) - ngl.

WMAX
1{me
. e -
donde w,, . cumple ﬁwMsz k(é;d““”
(11-29)
Por la férmula de Planck
ﬁf exp (ﬁwj/k'l‘ - 1)-1
Vo, v
2 2 - MAX
5%;2: E 9N {_E""' v }dw
ngx 5 eﬁw/k'f-l
y haciendo el cambio de variables Aw/K©=x .
' 2
_%BR  _ox YMAX +(kT/h)
AN Vyax eX-1
0
T
3E 2
2 R. | 1+4 [ X X ax
2k6p ep 0 eX-1

Esta expresién puede ser evaluada facilmente en los 14~
mites de altas y bajas temperaturas.

Para baja temperatura
J x dx _ _o xg _d_lg =ﬁ6
0% =

eX-1

2, 2 ! 2 2
1 K¢ 3E; |14 2W T } ol
i;‘ }

£ - 68X {- :
i d (11-30)

para alta temperatura

fT_.‘é-.—. exp {-6%?49%} para ’1'»&99

(I1-31)
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Se ve que 1la probabilidad del efecto MOossbauer en la aproxi-
macién de Debye a baja temperatura decrece rdpidamente a me=-
dida que Ep /(}D aumenta y en particular a temperatura cero
no depende de ésta; a alta temperatura decrece exponencial-
mente con un incremento en la temperatura.

Es bastante comin describir la dependencia temporal en redes
poliatémicas, a las cuales no se aplica este modelo, en tér-
minos de una © (temperatura M&ssbauer) definida como la
temperatura de 5ebye de una red ideal con la que se obtiene
el mismo f. En general serd dependiemte de la temperatura.

Se encuentra que redes més complicadas muestran una frac-
cién sin retroceso mayor a temperaturas altas que la espera=-
da usando la férmula de Debye con © tomada de las medieio-
nes de calor especifico. Esto es debido a que los modos ép-
ticos, que contribuyen mucho en el calor especifico, lo ha=
cen poco en la fraccién sin retroceso pues son de frecuen=-
cias muy altas.

Se ha mostrado también que si aparece un &tomo como una im-
pureza puede dar una € y efectiva que es la misma que se hu-
biera obtenido si todos los dtomos de la red tuvieran la
misma masa que la impureza y las fuerzas de cohesién fueran
las caracteristicas de la unién de esta impureza con el
cristal real. En este caso hay que tener en cuenta que no
hay mughas mediciones (hay algunas con hierro y pocas con
estafio).

Hay algunos puntos adicionales que se deben mencionar pa-
ra completar esta seccién.

En un cristal de baja simetrfa, la fraccién sin retroceso
puede ser anisotrépica. Este hecho tiene consecuencias im-
portantes que se mencionardn més adelante.

No hay razén para que un niicleo resonante necesite estar
ligado a un cristal., Un sélido amorfo o atin un 1l{quido muy
viscoso puede ser usado. En este dltimo caso la funcién de
correlacién no tiende a un valor constante luego de pocos
perfodos de vibracién sino que tiende a una funcién que de-
cae lentamente puesto que los dtomos contindan difundiéndo-
se de sus posiciones originales. Por lo que ya se ha dicho,
se ve que este hecho produce un ensanchamiento del pico
MOssbauer central y este ensanchamiento puede ser usado pa-
ra estudiar el mecanismo de difusién puesto que la relacién
entre éste y la co?stante de difusién macroscépica depende
del modelo particular usado para la descripcién de la difu-
sién. En algunos casos se puede producir difusién en s6li-
dos a suficientemente alta velocidad para ser estudiada por
este método. Consideraciones similares se aplican a la dis~-
persién eldstica de radiacién en liquidos la cual puede ser
entonces analizada por el efecto Méssbhauer, estudiando aun-
todifusidén y no difusién de impurezas.



5.-Corrimiento térmico.

Finalmente, como resultado de correcciones relativistas
las vibraciones de la red pueden producir un corrimiento de
la 1inea del rayo ¥ dependiente de la temperatura. El1 ar-
gumento es el siguiente:

Si un ndeleo en un cristal esta en un estado excitado de e~
nergia E, entonces su masa excederd el valor usual en E/ec?.
Esta masa extra reducird las frecuencias de todos los modos
normales de la red y por lo tanto la energfa de la red, Si
hay N dtomos el camblo en la masa promedio es igual a E/ch.
La energfa de un oscilador arménico es proporcional a m™¥,
as{ que la pérdida fraccional de energfa para cada modo es

ém - E
2m “2Nefm

y el déficit total de energfa para todo el cristal es

T
__E_____‘erc ar donde cp representa
2Nelm R R

el calor especifico de la red,

Cuando el nGcleo irradia sin cambiar el nGmero de fono=-
nes, la energfa total de la red se incrementa en esta can-
tidad y por lo tanto la energfa debe ser deducida de la del
rayo ¥ emitido. En términos.de la velocidad Doppler este co-
rrimiento se reduce a 5;_ “cR art.

c
0
As{ una medicidén de este corrimiento térmico puede comple-

mentar las mediciones de f en estudios sobre dindmica de re-
des.

Sin embargo se debe tener cuidado al corregir el corri-
miento isomérico en su dependencia con la temperatura, debi-
do principalmente a expansiones térmicas, Se puede obtener
exactamente la misma expresién considerando al nficleo como
un oscilador arménico cldsico. E1l efecto M&ssbauer implica
que 8l corrimiento Doppler de primer orden se promedia a ea-

ro, pero el término cuadrético en el denominador de la ex-
presién del corrimiento Doppler relativista

w_ Y (1 +vy/c) no se anularé.

B ufl-vz/c‘
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Por este motivo el corrimiento térmico a menudo es llama-
do corrimiento Doppler de segundo orden.
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CAPITULO III

INTERACCIONES HIPERFINAS

l.-Gensralidades

El efecto Mdssbauer no fue el primero de los métodos pa-
ra obsepvar el efecto que producen los cambios en el medio
ambiente de un nicleo sobre sus transiciones internas, Sin
embargo es de lejos el método més preciso y conveniente’,
Tanto la captura electrénica como la conversién interna: de-
penden de la superposicién de funciones de onda nucleares y
electrénicas y se pueds esperar poder detectar el efecto de
la unién quimica en nicleos livianos o en el caso de transi-
ciones de muy baja energfa (de modo que los electrones im-
plicados estén en las capas mds externas o cerca de ellas),
Las primeras observaciones de ese tipo fueron hechas en el
perfodo 1948-49, encontrdndose que habfa una diferencia del
orden del 0.07 % entre la vida media del 7Be en metal y en
F; Be™® . En 1953 se observé una diferencia de 0.3 £ entre las
vidas medias del estado isomérico de 2 keV (6 horas) de % Tc
en Kch' b4 TcS,.

Recientemente ha habido experimentos similares en los que
el cambio de vida media observado ha sido de hasta 3.6 %
(en 1™NDb).

Estos experimentos son diffciles y sélo permiten obtener
resultados detectables en unos Eocog casos favorablesj sin
embargo, al menos eu un caso ( *isn), las mediciones de las
intensidades relativas de las l1ineas de eonversién interna
de las distintas capas en fuentes en diferentes estados de
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valencia, ha permitido resolver una ambigliedad en la inter-
preta%%én del corrimiento isomérico en espectroscopfia Moss-
bauer .

También debe mencionarse que los efectos andlogos en 4~
tomos « - mesbénicos son mucho meyores, e incluso es posible
medir el corrimiento isomérico usando técnicas convenciona-
les de espectroscopfa Y (3),

La interaccién de un nticleo con el campo de las cargas
que lo rodean se menciond brevemente en la Introducciédn.
Formalmente se puede escribir la energfa de interaccidn e-
lectrostdtica como se puede escribir la energfa de inter-

accién
2
E =JPN (r) V(r) &°r

III=-1

donde: 12 es la densidad de carga nuclear en un punto de
radio vector r (dentro del nicleo), V es el potencial debi~
do a todas las cargas que rodean al niicleo, d3r representa
un elemento de volumen. E1 centro de coordenadas estd si-
tuado en el centro de simetrfa de la carga nuclear. En co~
ordenadas cartesianas resulta:

E’ﬂj}i(xl’XZ’x3)V(xl’12'13) a3r 111-2

la integracidén se efectila sobre todo el volumen de la carga
nuclear dado que la regién exterior, donde (= 0, no con=-
tribuye a la expresién III-2. Teniendo en cuenta lo ante-
rior, la energia total de un ndcleo én una sustancia debe
diferir en una cantidad E de la energia del nicleo desnudo.
Si el nicleo es de tamafio mucho menor que las distancias
caracteristicas entre nicleos y electrones (o iones en un
sélido), V(xy,x, x3) puede ser desarrollado como la suma de
varios términos ée una serie de potencias en xj, Xj, X3
cerca del punto x;a X, =Xy = 0.

3
V(x;%,yx,) = V(0,0,0) + .121 @V/axy)y x4+
3 2
+H= é (3 V/3x13x3) .
1s1  §=1

xi xj+ ses 0000 111-3
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De esta manera se puede escribir que la energf{a de inter~-
accién del niicleo con las cargas que lo rodean esta dada por

3 3 2
E=V(0)leNd r+%(‘bV/é xi)ojPind r + 4 12’3 Q V/bxiéxa do

an xixj d31‘ + NI _ III-‘[

donde se ha reemplazado V(0,0,0) por V(0).
Considerando que 3
Pnd r = Ze, la carga nuclear, resulta
que el primer término es la interaccién de los iones y elec-
trones de la sustancia con el niicleo considerado puntual.
Esta cantidad es independiente del estado energético nuclear
y por ende puede ser ignorada.

Bl segundo término de la ecuacién III-i se anula si f% es
una funcién par de xy . Esto es as{ siempre pues los niveles
nucleares son autoestados de la paridad por la invariancia
de las fuerzas nucleares frente a la inversién temporal o
espacial. En otro enfoque, significa que el nicleo tiene mo-
mento dipolar nulo.

El tercer término de la ecuacién III-M va a ser tratado
con clerto detalle. La contribucién de términos de orden su=-
perior no ha podido ser observada pues necesariamente deben
ser pequefios y por ende enmascarados por el término bajo
discusién.

Se va a estudiar el citado término con dos enfoques ma-
temdticos distintos pero equivalentes.

Las magnitudes (aZV/axihx )Jo en la sumatoria doble for-
man una matriz simétrica de x 3 que se puede diagonalizar
por rotacién del sistema de coordenadas.

Entonces resultat

5= 4 2 Q%2 ) fPN 2 adr 1115

que se puede convertir en:

R A Z L fﬁ, (x2 - £%/3) a3r4 1/6[ [r%a’r EEv/2x7)s
I11-6

donde se ha sumado y restado ; Zi (°v/> xi Lﬁ:raﬂ & r.



Dado que se cumple la ecuacidén de Poisson,

2 2 2
donde /0(0) es la densidad de carga extranuclear en el ori-

n&Ne

Se verifica entonces quet

E:llé—ﬂF(O)fﬁv r2d3r + 4 z-QzV/ax?L)o fc(x‘% - r?/3) a3r

111-7

que sSe puede escribir de la forma

E=E; + B, I1I-8

Este mismo desarrocllo del tercer término de la ecuacion
I11I-4+ se puede hacer utilizando notacién matricial. Se es-
cribe

Ez4.1/3 Tr (32\!/311913 o Tr(/:, xixjd3r)+ ¥ %(ZZV/axi’axj )=

3

r)

3/3 §3Tr32V/axiaxj)o (,fﬁ“ (xixj - 1/3 éijTr xixa) d
I11-9

donde se sumé y resté 1/3 Tr (252V/2x13x Do Jnxyx a3r y se
resta 1/3§1y Tr xyxj para evitar la aparic? n esptifea de tér-
minos adicionales. 331 primer sumando de la ecuacién III-9 es
un producto de dos escalares que se identifica con EI y tie~
ne la forma de la interaccién de la carga nuclear

Tr (IPN x1x3d3r) con la densidad de carga uni-

forme
Tr (’62V/axibxj )0 = (V2V)o= <4 T ()(0) como

se vio previamente. Se lo denomina "corrimiento isomérico"
(isomer shift), IS y la expresién correspondiente puede ser
escrita comot

B, =(-1/6) 47 (3 (0) 26 ¢ RS ) I1I-10
2 3 2 3
donde <RN)=2'51— Zi_‘j(:xixidr:_%af[’:r d’r .
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E1l segundo sumando de la ecuacién 11I-9 corresponde a la
interaccién de dos tensores irreducibles de traza nula, El
primero de ellos es un tensor de gradiente de campo y el
segundo corresponde al momento cuadrupolar nuclear, habién=~
dose efectuado el artificio matemético con el objeto de
llevarlos a esa forma,

El momento cuadrupolar tiene componentes

Qi3 a f{i(xi xy = 1/3;5 1) a3 r I1I-11
(donde se ha reemplazado roz x% y2+z2)

El tensor gradiente de campo tiene componentes
Vig=4 @%VAxgaxy - 1/3 Tr¥PV/Ax axy), III-12

y es producido por la distribucién de cargas externas. Se
trata de un tensor simétrico y corresponde a la interaccién
cuadrupolar.

2.=-Corrimientos isoméricos.

Para un nicleo esférico con distribucién de carga uni-
forme, se puede integrar la egpresién del valor Badio del
radio de la carga nuclear ¢ RN ) , obteniendo <Rﬁ)=3/5 RS

Resulta luego:s
2 2 2

donde se ha hecho la sustitucién fe (0) = o W (O)F don~
de (0) es la funcién de onda electrdnica total en el o-
rigen de coordenadas,

El corrimiento observable en un experimento Mossbauer -
para fuente y absorbente diferentes, es:

2
Is = 2/5%2e (|Y(0))° -'YF(o)]Z)(fo - RS, )
III-14
donde los subfindices A, F, ex y fn corresponden a: absor-

bente, fuente, estado excitado y estado fundamental respec-
tivamentse.

Esta ecuacidén se obtiene considerando:

i) la variacién de energfa del rayo ¢' al desexcitarse el
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nicleo emisor en la fuente, suponiendo que el ambiente qui-
mico que rodea al niicleo no difiere en ambos casost

§1 = 2/5m2e° [Hp(o)|? (RS, - B2

1) una variacién de energfa similar en el absorbente al
pasar el nicleo del estado fundamental al excitados

& o=2/57 262y, (0P (82, - B2 )

111 ) la diferencia de energfia entre ambos procesost
IS:SQ'S]_

La ecuacién III~-14 se puede reestructurar as
18 = 4/57 262 R2 (AR/R)(Y,0)| 2= Wx(0)|?)

5 1II-15

La funcién de ondal“’(o)l representa la densidad total
de electrones s en el nlicleo, dado que sélo los electrones
s tienen una densidad de probabilidad no nula en el origen.

Aunque este tratamiento es adecuado para dtomos de bajo
nimero atémico Z, para valores méds altos del nimero atémico
se deben usar funciones de onda relativistas. Para electro-
nes s éstas divergen en el origen como o)

22 gonge (e (1-2Pot?)} (yol-ePhex1/137).

Esto impide que se pueda usar un desarrollo de Taylor pero
conociendo V¥ (r) se puede efectuar la integracién sobre
todo el volumen nuclear para encontrar la energfa electros-
tdtica. Estps fesultados pueden obtenerse en la

literatura ¢5:6), Es posible, ademés, incluir el efecto de u-
na distribucién radial de carga no uniforme. También se en-
cuentra para dtomos pesados que si se usa una aproximacién
relativista los electrones de funciones de onda P también
tienen una probabilidad no nula de encontrarse en“el nicleo
debiéndose tener esto en cuenta, Sin embargo en las aplica-
ciones habituales de la espectroscopfa-Méssbauer esas fun-
ciones de onda no se encuentran por lo general,

__Por_supuesto que el cdlculo detallado de la energia de
jnteraccién electrostdtica mencionado més arriba sélo es
necesario si se busca determinar (AR/R). Sin embargo,es més
frecuente buscar solamente un modo de compararn]‘-f(o)l2 en
distintos ambientes quﬁmicos Para determinar (AR/R) es ne-
cesario poder calcular \P(O)[2 con exactitud en al menos un
caso. La principal dificultad estriba en calcular funciones
de onda exactas en el origen, debido a las correcciones por
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apantallamiento que es necesario introducir por el cambio de
potencial que percibe un electrén externo al agregar o qui-
tar electrones internos. Adn hoy dfa sigue habiendo grandes
incertidumbres en la calidbracién absoluta de los corrimien-
tos isoméricog, incluso para nicleos tan intensamente estu-
diados como Fe y M48n,

Cabe subrayar que el corrimiento isomérico eatd intima -
mente relacionado con el corrimiento isotépico en espectros~
copfa atémica, siendo idéntico el factor eleetrénico, |Y(0) 2
que interviene en sus expresiones pero difiriendo la parte
AR/R que en el caso del corrimiento isomdrico, se refiere
al nicleo en sus estados excitado y fundamental, mientras
que en el caso del corrimiento isotépico se refiere .a los
radios de los diferentes nicleos de los 186topos (+,9),

3.-Separaciones cuadrupolares

El término restante en las expresiones I111-7, 1II-8 y
II1-9 puede ser &3crito comot

S 12,.3 Vyy Q4 I1I1-16
donde Vij:-(aEi/axJ)or.-OEJ/axi)o:@V/axiaxj)o I11-16 a

que, como se ha dicho mds arriba, son, respectivamente los
componentes del tensor de gradiente de campo eléctrico (GCE)
¥y los componentes del momento cuadrupolar nuclear (MCN). Se
aprecia aquf que si el nicleo tiene una distriducién de car-
ga de simetria esférica, la interaceién cuadrupolar es nula.

Si el campo eléctrico es producido por un conjunto de
cargas puntuales e , situado a distancias ry, s 8e tendrd
como componentes del tensor de GCE, supuesto que las fuerszas
sean culombianas,

iy ._.ée“ (3%, 4 Xt ;]"5 idrj ) ri III-17

Debe notarse que dado que el tensor de GCE es simétrico y se
verifica la ecuacién de Laplace,

vxx"'vyy tV =0

puesto que los electrones s no contribuyen como se verd a
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continuacién, sélo hay 5 componentes independientes. Se
puede notar que si el campo eléetrico en la regidén del ni-
cleo tiene simetrfa cibica (Vyy aVyy =Vzz = constante), la
energia de interaccién cuadrupolar xs nufa. Esto implica
que los electrones s (y pg% relativistas) no contribuyen a
esta interaccién. S1 se toman los orbitales p cldsicos esto
es cierto si la ocupacién de los tres subestados es igual,
cosa que sucede para la mayorfa de los casos que se estu=-
dian por medio del efecto Mosshauer.

A menudo resulta més conveniente una expansién en térmi-
nos de esféricos arménicos. Bn este caso la energfa E de
interaccién ndcleo-electrénica resulta

E{f{) (z'l)f7 (ry) d3r1 d3r2/(r2-r1) I1I1-18
N E

donde la integracién respecto de se efectia sobre la to-
talidad de la regién interna del niicleo y la integracién
respecto de r, sobre el resto del espaclo. Esta forma de
integracién excluye espec{ficamente cualquier recubrimiento
(y por ende el corrimiento isomérico) pero permite una ex~-
pansién de (r -m )~ vdlida para r2) r .

La ecuacién III-18 implica describir al niicleo y a la
nube electrénica con dos distribuciones de carga cldsicas
y ﬁg. Usando el desarrollo de (r -1‘1)"1 se tiene:®

N 2
SO J
<13 -@+1)YH
E= (r;) (r,) (27+1) "ryr 7/ (2)(>/H(1)).
z zf Pate, Y )"
%
Y d3r1d3r2 111'19

que puede ser reescrita como

< "
Be 2 2 (2J+1)'lfN(r1) 2 May oy .

J=0 M=z=<J

- 3
fﬂJE‘rz) r, V-1 )’*;m dr I1I-20
De

asta manera las integrales en d3r1 para J=0, 1, 2 son
respectivamente la carga, las 3 componentes del momento di-
polar (que deben anularse) y las 5 componentes del momento
cuadrupolar nuclsar,
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Por otra parte los términos en J=2 de la integral en
d"rp corresponden a las componentes del GCE.

También suelen usarse otras expresiones equivalentes u~-
sando expansiones similares, p. e]. arménicos tesserales,
etc., pero esto constituye meramente una facilidad para el

cdlculo.

En todos los casos en que la dinica interaccién presente
es la cuadrupolar y en muchos otros en que estd combinada
con la interaccién magnética, se puede lograr una gran sim-
plificacién escogiendo el sistema de coordenadas de manera
tal que coincida con los ejes principales del GCE (es decir
aquéllos que hacen que el tensor de GCE sea diagonal ). Bn
este caso habrd dos componentes independientes no nulos,
pudiéndose escribirs

EQ =3 (V3,055 + VyyQyy + ViexQxx ) 111-21

La notacién usual consiste en ponert
V,, =eq y /7 =V, - vyy)/v“
habiéndose elegido los ejes de manera que

'szl > l vYYl >/|Vn| , de modo que 0 £ 7 %1
(También se puede usar la convencién: .145'47 L 1 con

/)) =y, = Vox/V2a y ‘sz‘> (vax l ’leYI )

La ecuacién III-21 queda entonces

B, =3/% eaQ, + 1/ MNea (@, =-Qq.,) III-22

Para pasar a un tratamiento mecdnico-cudntico, se define
un némero Q como el valor més probable de 3Qzz/e¢ en el es-
tado I, =1 donde I es el "spin" del ndcleo cuya degenera-
cién de orden 2I +1 es parcialmente removida por el GCE,
Bn férmulas?

Q=3 et ¢1r] Q| 1) 111-23

Utilizando el teorema de Wigner-Eckart que establece
que dentro de un conjunto miltiple de 2I +1 niveles, re-
presentados por 2I+41 tensores simétricos a traza nula de
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rango dos, éstos sélo difieren entre s{ por un factor esca-
lar (9 , y considerando que el tensor

"~ A A A N
=32 AT +11) -1 E+1)d,, 11r-av
es del tipo mencionado, se puede esecribir que
A A A A A ,
Qy=hB/2 (LT, +1,1) -T @+r1E,) 1125

Para encontrar el valor de A se sustituye la ecuacién III-25
en la III-23, encontrando para izjss

ez3 e rrla a2 -7T @+n)f11)=3 e"x[(312-1(1+1))]

=3e XA (21 -1) I11-26

de modo que?
aze q (31 I -1))7T 111-27

Comparando I1I-22 con I11I-26 y teniendo en cuenta III-25, se
tiene

EQ =,3/‘+qu“ + 1M /7 eq (Qxx - ny) e introduciendo operado=-

res ) =3/ea.eQ (31 (21 =107 GI7 - 1@ +1)) +
- - 2 -1))=1
+1/4eq.eQ(31 (21 - 1)1 (312 - 315)-1/l+ 02qQ (1(21-1))
2
(GBI, - Ia+1)+7a7 - 12) 111-28

Tomando en cuenta quet

I+ = It 11, (operadores desplazamiento),

y

resultas
2 -1 A2 a2 2
H@Vr e @ - 1)) 6T, - 1A+ D+ 12 + ™
111-29

Es evidente que con esta eleccién del sistema de coorde=-
nadas el hamiltoniano es real y los iinicos elementos no nu-
los son aqudllos que estén sobre la diagonal mds dos fuera
de ella. En caso de ser /A=0 sélo los tres elementos diago-
nales serén no nulos.
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Los elementos diagonales pueden ser calculados inmedia-
tamente. Para los elementos fuera de la diagonal es dtil la
férmula siguiente

(2 lrd,m )2 (@ +1r-Mm1))(I(T+1) -
- (ME1)ME2)))E II11-30

S17=0 1a ecuacién I1II-29 da directamente los niveles de
energfa pues es inmediato operar sobre las funciones de on-
da con el hamiltoniano reducido. Se puede apreciar que los
niveless

1) no cambian su centro de gravedad,

11) son degenerados de a pares (pues por cada I, figura
-Iz), excepto para I enteros en que el valof Iz= 0 es
no degenerado,

111) los niveles no estén igualmente separados (la distan-
cia entre el nivel con I,zM y el nivel con M-l difiere
de la distancia que separa los niveles M-1, M-2, etec.)

Tambidn es posible mostrar que para M#%0 o1 centro de
gravedad de los niveles se mantiene, aplicando la ecuacién
1II-30 a la parte correspondiente de la ecuacién III-29. A-
demds se puede demostrar quet

1) para "spins" semienteros la degeneracién de orden dos
no es removida (o sea que los niveles con I,=M e I, =-M
no se desdoblan).

i11) para "spins" I enteros la degeneracién se remueve com=-
pletamente.

Cabe mencionar que consideraciones de simetrfa nuclear
requieren que los ndcleos de(:fpin“ I menor que uno no
tengan un momento cuadrupolar 19 | Para "spins" nucleares de
hasta 2 el hamiltoniano de interaccién cuadrupolar para un
GCE asimétrico es suficientemente sencillo como para ser
diagonalizado explicitamente.

Por ejemplo:

Para I=1 los autovalores son:

2 2
Be=-23 5 28

Para Ia3/2



Para I=2

2 2 2
B =220+ 1af -/t | 1%
n :

Nétese que para el caso I=3/2, que es muy importante por
corresponder a los isétopos 5tFe y 4738n, sélo hay una can-
tidad mensurable, la separacién de niveles, siendo insufi-
ciente para determinar ambos pardmetros, equ y y de mo-
dg que salvo que se sepa que ﬂ&:o, no es8s posible determinar
e4qQ. Esta ambigiiedad puede ser removida aplicando un cam=~
po magnético exterior o bien midiendo la distribucién angu=-
lar de las lfneas con un absorbente o un emisor que sean
crist%; inico. Para otros valores de I no surge esta difi-
cultad.

Debe tenerse presente que, al igual que en el caso del
corrimiento isomérico. la interaccién medida 4és el produc-
to de dos términos, relacionados con una propiedad nuclear
uno de ellos y el otro con propiedades del ambiente quimi-
co que rodea al nicleo. Para establecer una calibracién ab-
soluta para cada una de esas propiedades por separado, se
requiere poder medir una de ellas por un método indepen=-
diente, o bien poder calcular una de ellas exactamente en
al meno8 un caso.

La mayorfia de los otros métodos para medir el momento
cuadrupolar nuclear tienen dificultades similares y los
cdlculos de los GCE en casos particulares estén sujetos a
correcciones muy grandes por apantallamiento (o an%&agaq&g-
llamiento), conocidos como factores de Sternheimer'™ 2,

y que son debidos a la distorsién de las capas electréni-
cas cerradas del dtomo por el GCE.

4 ,-Interacciones magnéticas

Una distribucién arbitraria de corriente, como por ejem-
plo la del ndcleo, puede poseer momentos magnéticos multi-
polares. Interesa aquf el desarrollo hasta el segundo orden
Dado que la conservacién de paridad requiere que el dnico
término no nulo sea el término impar, se tiene (40):

172 _ o
c/(’; =-B1/3)7° (FH) oY ©,00r
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siendo My la densidad de momento magnético, relacionada con
la densialad de corriente eléctrica ?; por

¥ x ﬁN =21/c 3-6

Las tres componentes de (/Z'{ incluyen integrales de 1la

forma
(F. H 3
v. MN )Xid r

debido a las expresiones de los arménicos esféricos. Ademds
se cumplen las siguientes relaciones:

xi ($0§N) - v. (xi EN) - iN . axi =6 .(xIMN) - Mi

La integral de ¥ .(xy 'ﬁg) es un flujo que puede anularse
si el volumen de integracion se hace suficientemente grande
quedando entonces que

ﬁ 7 . My) x1d3r = - /ﬁNd3r

= 3
o sea el momento dipolar magnético, jMN d r:,{N.

El1 hamiltoniano para la interaccién magnética de un nd-
¢leo de momento magnético dipolar/(N y un campo magnético
Hgs serd

J(m sy -8B, - -ffy, ITE, 1113

ef

donde g es el factor giromagnético del nicleo de "spin"
1,3y es el magnetén nuclear y Hqr es el campo efectivo en
el sit%o del nicleo. Habrd 21 +1 autovalores dados por la
relacion

-8B yHey my (con -1& mIéI) III-32

Cld4sicamente se puede tratar la estructura hiperfina co-
mo proveniente de la interaccién entre el momento magnético
nuclear y el momento magnético electrénico. Se la puede vi-
sualizar de dos maneras:
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1) que el momento magnético nuclear interactiia con el cam-
po magnético creado por la nube electrénica en la zona
del nucleo, o bien

11) que el momento magnético electrénico interactia con el
campo magnético. '

La energfa de interaceién va a comprender dos partes: u -
na debida al campo producido por los electrones en movimien-
to, contribucién ordbital, dada por

e c'lj r-3 /(ZN- rxvadl III=33

y la segunda debida al "spin" de los electrones, que tiene
la forma siguiente:

N A R Sy 17 S-SR ) X (ESV W 7%

IIX-34

La ecuacién III-34 debe ser sumada sobre todos los elec-
trones del dtomo. Los primeros dos términos de esta ecuacién
describen la energfa cldsica de interaccién entre dipolos
puntuales. Cldsicamente se demuestra que el campo magnético
de una capa esférica uniformemente magnetizada es nulo en su
centro. En esta situacién no hay interaccién magnética con
el momento magnético nuclear. Por lo tanto los dos primeros
términos de la ecuacién III-34 se anulardn para capas cerra-
das de electrones, para capas semillenas (en el acoplamiento
IS) y en particular, para un electrén s. Sin embargo los e-
lectrones s en la zona del niicleo interactuardn con el mo =
mento magnético nuclear. La induccién magnética B en el cen-
tro de una distribucién esférica de densidad de magnetiza=~
cién de "spin" M, es independiente del radio e igual a

B = 8TM, /3

y si se considera que el momento dipolar nuclear,es produci-
do por un pequefio lazo de corriente, de moment014" se obtle-~
ne 1a expresién del tercer sumando de la ecuacién III-34
flendo o (r) 1a funcién delta de Dirac. Esta es la 1llamada
interaccién de contacto de Fermi, derivada por éste usando
la ecuacién de Dirac. Tiene un valor no nulo sélo para elec-
trones s. -
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A las contribuciones electrénicas arriba vistas debe a~-
gregarse la interaccién §-H1oc @onde Hioe es el campo
local generado por fuentes alejadas. Los términos més ime
portantes en éste sont

Hioe = Hoxy + #TM'/3 =DM III-35

donde H gyt representa_un campo externo que induce_un campo
de desmagnetizacidp DM y un campo lorentziano 4T N'/3 (N es
ﬁp magnetizacién, M' es la magnetizacién de dominio tal que

'= en un paramagneto). E1 factor 4T /3 sélo es vdlido
estrictamente para simetrfa cuibica.

Un andlisis mecénico-cudntico del problema da resultados
andlogos.

Para el térming orbital se pueden hacer los siguientes

reemplazos: I x v por 1%/my 3 e-A/2 m; por /3 (mag-
netén de Bohr) y

de 1/ o por {r, -3 ).

De allf se deduce que la energfa de interaccién est
- A Y -3
E-%aﬂ%n'11)<’1>1 I11-36

Esta suma deberfa anularse para los electrones en capas
cerradas, pudiéndose eseribir entonces para las capas in=-
completas:

- -1 - = -3 _
X Z/ﬁn I 21 (1.1,) & r ; >, II1-37

donde f, 14 son ahora operadores. 81 el esquema de acopla-
miento LS es vdlido, la ecuacién III.37 se convierte en

X= 2/4/4»11-1 @ (P
I111-38

Para el término dependiente de "spin" se puede escribir:

Xe 2% [ {sx +3EHED) P eerd O8]

II1-39

i =
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Un tratamiento completo puede ser visto en la referencia 1k,

Resulta tentador comparar el término de contacto de 1la
interaccién magnética hiperfina cnn el corrimiento isoméri-
co, puesto que ambos dependen de las densidades de electro-
nes s en el niicleo. Sin embargo debe recordarse que después
de sumar sobre todos los electrones el término de contacto
dependeré de la diferencia entre las densidades de probabi-
l1idad de lo0s electronss con "spins" hacia arriba y con
"apins" hacia abajo y no de la densidad total como es el
caso del corrimiento isomérico.

La interaccién de contacto de un tnico electrén de capak
es equivalente a un campo magnético efectivo de varios mi=-
llones de Osrsted y la interaccién obmervada sxperimental-
mente e8 el resultado de una cancelacion casi completa de
términos de signos opuestos. La contribucién de capas ce-
rradas de electrones s se anulard siempre que r~ sea el
mismo para todos los electrones en la capa (puesto que la
densidad en el origen de coordenadas es inversamente pro-
porcional al volumen accesible al electrén). Bsto no es
cierto si los electrones s estdin sujetos a un campo efecti-
vo debido a otros electrones del mismo dtomo o exterior
(incluyendo elasctrones de conduccién). La interaccién con
satu campo efectivo tendrd como efecto la expansién o cone
traccién de las 6rbitas electrénicas de acuerdo con la o=
rientaclén de sus "spins" y esto a su vez producird un ex-
ceso de densidad elactrénica con "spins' en una dada direc-
cién., Esta polarizacién del “"core", como se la denomina,
contribuye en forma importante a la interaccién de contere-
to en numerosos casos, por ejemplo, en los metales,

La contribucién orbital al campo magnético efectivo en
el nieleo a menudo %P 9u1a en promedio, es decir estd dblo~-
queada ("quenched" ) (%*) en 10z £tomos iigados de un sélido.
Este es el caso cuando la interaccién de campo cristalino
es mucho més fuerte que el acoplamiento "spin®-érbita, tal
como se da en el caso de los elementos de la primera serie
de transicién (3d). Sin embargo es posible que pueda quedar
una pequefia contribucién orbital como consecuencia da un
bloqueo incompleto. Por otra parte en la serie de elementos
lantdnidos (4f), el acoplamiento "spin"-érbita es mds fuer-
te que el campo cristalino y en consecuencia las contribu-~
ciones de "“spin" y 6rbita (para electrones distintos de los
s) son reemplazadas por una tinica contribuciédn de Jge

El mecanismo por el cual queda bloqueado el momento an-
gular orbital y el correspondiente momento magnético de un
i16n 34, puede ser comprendido en base a los siguientes ar-
gumentos: en un dtomo libre o en un dtomo en an campo de
simetrfia esfdrica, la componentg z del momento angular con-
muta con el hamiltoniano U, L¢ y Lz forman un conjunto de
observables que conmutan) y un Gnico electrén 4 va a dar



43~
lugar a cinco niveles degenerados descriptos por los armé-

nicos esféricos
Y; 2§ m €2).

Esto es 1o que se puede observar por espectroscopia 6ptica
cuando se remueve la degeneracién aplicando un campo mag-
nético externo.

En un campo cristalino que tenga por ejemplo simetria
octahédrica o tetragonal, los sutovalores del hamiltonia-
no ya no son estados con un valor de m definido, es decir
éste no es un buen nimero cdantico., Sin embargo los autoes-
tados pueden ser descriptos en funcién de mezclas de ague~-
llos estados, necesitando tener propiedades de simetr{a muy
sencillas, a saber, cumplir con las operaciones del grupo
de simetria que se pretende describir. Un método adecuado
para obtenerlas consiste en utilizar las propiedades de in-
versién segd?.ggda eje. Un conjunto adecuado de cinco auto-
funciones es(15);

-1/2 1 1
1(2) ()/2 ‘+.)g )

=1/2 1 1
- (2) ()’2 -y;)

-1/2 2 -2
-1(2) <>’2 - )’2 ) III-40

(2)-1/2 (yz + YZ-Z)
7,

Cada una de estas funciones es una mezcla de funcionss de
valores opuestos de m. Mds correctamente cada una es un au-
toestado del operador de inversién temporal (La inversién
temporal transforma cada estado en s{ mismo). la inversién
temporal debe invertir el signo de una componente de momen~
to magnético puesto que invierte el sentido de rotacién.
Por lo tanto estos estados contindan sin tener ningén sen-
tido privilegiado y las componentes de momento angular y
momento magnético deben anularse. Pudsto que el acoplamien~
to "spin"-4rbita es débil, éste se destruye y el momento
magnético de "“spin" no queda afectado.

La situacién es bastante diferente en las tierras raras,
donde habitualmente el campo cristalino es demasiado débil
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para romper el acoplamiento "spin'-érbita, de modo que J

es un buen ndmero cuéntico. El efecto del campo cristali-
no es tal que en general los iones con un ndmero impar de
electrones tiensn los niveles al menos doblemente degenera-
dos (degeneracién de Kramer). En los iones con un nimero
par de electrones los niveles son no degenerados. Una mane -
ra sencilla de visualizar lo antedicho es considerar por e-
Jemplo para el primer caso un sélo electrén s, que puede
estar con su "spin" para arriba o para aba;o, siendo ambos
estados soluciones del hamiltoniano. Este 1ltimo es inva=
riante frente a una inversién temporal. Luego como los dos
estados posibles deben ser soluciones del hamiltoniano para
el mismo autovalor de la energfa, se infiere que dicho es=-
tado debe ser aegenerado. Esto no se aplica al caso de io-
nes con ndémero par de electrones, dado que los "spins" pue-
den ser afareadoa de tal forma que cada estado representa
la inversién temporal de sf mismo. En ausencia de un campo
magnético externo los niveles no degeperados no tienen mo-
mento dipolar magnético, es decir(l,é?):? esto que si se
aplica el operador inversién temporal a < JE?) da como re-
sultado « (&) y simulténeamente debe satisfacerss que

RO ER D P

En la literatura es posible encontrar las contribuciones
separadas a la interaccién magnética hiperfina agrupadas de
varias maneras diferentes. En general por supuesto uno nun=-
ca tiene un conocimiento suficientemente preciso de las
funciones de onda electrénicas que permita hacer cflculos
absolutos de los campos efectivos en el nécleo. Sin embargo
una gran cantidad de trabajos experimentales ha sido hecha
con el objeto de separar las diferentes contribuciones. A
diferencia de los casos de la separacién cuadrupolar y del
corrimiento isomérico, donde la energfa de interaccién es
un producto de dos cantidades desconocidas, en el caso de
la estructura hiperfina magnética, existen otras formas de
determinar los momentos nucleares (del estado fundamental)
con precisién. Esto permite realizar mediciones absolutas
de campos magnéticos en el sitio nuclear y de los momentos
magnéticos nucleares en el estado excitado. Incluso en el
caso cuando el momento del estado fundamental es nulo (co-
mo en el caso de los nilicleos con estado de "spin" nulo),
es posible, a menudo, medir el campo efectivo en un isétopo
de nimero mésico impar del mismo elemento y por lo tanto
deducir el momento del estado excitado.

5.~Niveles nucleares y forma de los espectros

En un experimento de espectroscopfa Méssbauer lo que se
hace es medir las transiciones entre los (2I°x4'1) subesta -
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dos del nidcleo excitado y los (2Ifn +1) subeatados del ni-
vel fundamental. Bl espectro consistirfa entonces de
(2191-+1)(2Ii +1) 1ineas, de las cuales usualmente habrd
algunas proh gidaa por reglas de seleccién. Para transicio-
nes dipolares eléctricas o magnéticas sélo se permiten cam-
blos en el nimero cudntico magnético de Am=0,¥1. Para
transiciones cuadrupolares estén permitidas las transicio-

nes con
A m =~°, tl, t2.

Si ambos, fuente y absorbente, tienen sus niveles desdo-
blados, el espectro seré consecuentemente més complejo, de
modo que habitualmente se hace lo indecible por odtener ya
sea la fuente o el absorbente con una séla linea de ancho
no mucho mayor que el natural.

Si se ignora la relacién de los momentos del estado ex-~
citado al fundamental, no se puede predecir la forma del
espectro y si los “spins" de los niveles son grandes, aquél
puede ser muy complicado. 8in embargo, como se puede ver
claramente de la figura I1I-1l, que representa las transi-
ciones dipolares eptre niveles §/2 y 7/2, divididos por una
interaccién cuadrupolar pura, ciertos pares de lineas ten-
drén un espaciado igual, que corresponde a la separacién de
subniveles de uno de los estados. Existen varioe ?‘fgdfg
para simplificar el andlisis de tales espectros 17,18,19)

También resulta claro de la figura que para_"spins! ma-
yores que 3/2, a diferencia de los casos del 57Fe y 1198n
(transiciones 3/2 .9 1/2), es posible determinar la magnitud
y el signo de la interaccién cuadrupolar en ambos estados,
Esto es as{ puesto que el espectro resultante no es simé -
trico y las posiciones relativas de las lineas van a cam~
biar si el ordenamiento de los niveles es invertido en un
dado estado.

6.-Interacciones magnéticas y cuadrupolares simultdneas
El hamiltoniano para una interaccién magnética y cua-

drupolar simulténeas, es la suma de los hamiltonianos de
las interacciones separadas:

)(:-gﬁ,i'zﬁ + 2qQ (313 - 1(T41) +/'1(Ii - 13))/ (WI(21I-1))

IIT-41

(donde I, e I, estdn referidos a dos sistemas de ejes di-
ferentes?. En“general los autovalores no serdn la suma de
los autovalores de cada hamiltoniano, salvo que, ambas par-
tes del hamiltoniano sean simultdneamente diagonales en el
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mismo sistema de coordenadas. Esto significa que los auto-
valores surgen en forma inmediata sélo para el caso de un
GCE de simetrfa axial cuyo eje coincida con la direceién
del campo magnético, en cuyo caso

By = - g/Syfny + B

donde EQ esté dada por la ecuacién II1I-29 y "I=0. Debe no~
tarse que en este caso en la presencia de interaccién mag-
nética es posible encontrar el signo de la interaceién
cuadrupolar incluso para el caso de I =3/2,

En muchos casos, sin embargo, la interaccién cuadrupolar
es mucho menor que la magnética. en cuyo caso se puede usar
la ecuacién siguiente para los autovalores aproximados?

E = -gA‘HmI-baaCIQ (3m§ - I(I+1))(3e0820-1+')ven20cos 2'N.

. (8121 - 1)1 ITIH2

donde 9§ P son los dngulos polares que definen la direc-—
cién de H respecto de los ejes cristalinos*®,

Se puege apreciar que en esta aproximacién no es posible
deducir e“qQ a partir del desdoblamiento salvo que los én-
gulos © y P entre los ejes del campo sean conocidos,

En particular la contribucién cuadrupolar se anula para
g,ertas combinagiones de 7] , ©y'‘f, tales como %=0,
-arc cos (37 ).

En el caso especial en que el campo magnético estd a lo
largo de uno de los ejes principales del tensor de GCE, el
hamiltoniano para I= 3/2 puede ser diagonalizado explicita-
mente dando los siguientes autovaloress

elB/2t o2 (1 + wgugise®aq)® #4332 e

e fgi/2t 02qQ ((1 - ok gi/e?a0)? +07/3)V2
IITI-43

En algunos casos en los que las aproximaciones conside~
radas previamente (es decir interaccién cuadrupnlar menor
que la interaccién magnética y campo magnético paralelo al
eje principal del GCE% no son apropiadas, puede resultar ua-
til aplicar la teoria de perturbaciones ag segundo orden.
En el caso gensral se requerird una diagonalizaeién numéri-
ca. Bste problema serd discutido a eontinunacién,
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Figura III-1

Transiciones dipolares entre niveles 5/2 y 7/2 divididos

por una interaccién cuadrupolar pura.
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En ocasiones es (til poder calcular un espectro aproxi-
mado cuando el desdoblamiento magnético es una pequefia per-
turbacién del desdoblamiento cuadrupolar. Si se reduce pro-
gresivamente un campo magnético que actda a lo largo del e-
je de un GCE simétrico entonces las dos l{neas externas del
espectro van a desaparecer fqrmando una de las componentes
del doblete cuadrupolar (m= ¥3/2 » ms %1/2) mientras que
las otras cuatro lineas se combinan para formar la otra
componente (m= £1/2pma £1/2 y mx S1/2pm= $1/2), Bl orden
de las lfneas depende del signo de la interaccién cuadrupo~-
lar. Por lo tanto es posible determinar el signo de esta
interaccién aplicando un campo magnético pequefio, lo sufi-
cientemente intenso como para resolver las lfneas. Un caso
més importante es cuando el campo magnético es aplicado a
un absorbente policristalino. Mediante un cdleculo por teo~-
r{a de perturbaciones, seguido de una integracién sobre to-
das las direcciones posibles, se ha mostrado que también en
este caso las dos l{neas pueden ser distinguidas puesto que
una de ellas va a estar dividida en dos componsntes, mien-
tras que la otra va a estar dividida en cuatro, aunnque dos
de ellas sin resolver totalmente y mostrando ei aspecto de
un triplete. Estos resultados sélo so% vélidos cuando el
parémetro 7 de asimetr{a es pequefio (41), Esta es 1a tdcnica
més sencilla para encontrar el signo de la interaccién cua~
drupolar para el caso de Iz 3/2 cuando no se dispons de mo-
noeristales alineados, habiendo sido usada ampliamente.

7.~-Iintensidades Relativas de las Lineas de Absorcién y Po=-
larizacién.

En general las intensidades relativas de las linsas de

un espectro Mossbauer pueden ser determinadas con mucha me-
nor precisién que sus posiciones puesto que hay varios e~
fectos que pueden alterar las intensidades relativas y que
son diffciles de tomar en consideracién, como se discutird
més adelante., las conclusiones que dependen fuertemente de
la comparacién de intensidades de 1{nea medidas y calecula~-
das deben ser tomadas, en consecuencia, con precaucién.
Por lo tanto no es necesario en generai calcular las inten-
sidades de las 1{neas con la. misma precisién como las po=-
siciones, lo que es afortunado, dado que Al método pertur-
bativo no predice fdcilmente las intensidades.

Respecto de la radiacién en s{, esta puede ser clasifi-
cada segiin haya o no cambio de paridad del estado nuclear,
S8i no hay cambio durante el decaimiento puede ser dipolar
magnéticas(M1) o cuadrupolar aléetrica (B2). Si hay cambio
de paridad se trata de una radiacién dipolar eléctrica (Bl)
En general la mayorf{a de los isétopos usados en efecto
M&ssbauer decaen por transicién dipolar, principalmente
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magnética, aunque también existe mezcla de radiacién dipolar
y cuadrupolar, (Debe puntualizarse que no se han tomado en
cuenta las numeros&s transiciones de orden igual o superior
a tres, pues sus vidas medias son demasiado largas y/o sus
energfas mug elevadas para resultar de interés en la Espec-
troscopia M&ssbauer).

Cuando m es un buen nimero cuéntico el edlculo de las in-
tensidades de 1{nea es inmediato. La distribucién angular de
la radiacién multipolar pura, al ignal que su polarisacién
depende sélo de la diferencia Am entre los nGmeros cudnti-
cos magnéticos.

La intensidad relativa de una l{nea particular en un es-
pectro hiperfino es el producto de la probabilidad f de 1la
transicién Méssbauer por la probabilidad de transicién entre
el par de subniveles implicados por un factor que representa
la distribucién angulap, Bste (i1timo término, © (J,m) estd
tabulado més abajo para transiciones dipolares y cuadrupola-
res. Por supuesto en numerosos casos se trabdbaja con ana
muestra policristalina distribuida al agar, (que no estf si-
tuada en un campo magnético externo), de modo que el factor
angular va a Estar promediado sobre todas las orientaciones
posibles (sen“@=2/3). Los factores angulares © (J,m), men-
cionados mis arriba, estdn tabulados en la tabdbla IiI-i,
siendo el 4ngulo entre el eje principal del campo magnéti-
co (o del tensor de campo eléctrico) y la radiacién y J=1
para radiacién dipolar y 2 para radiacién cuadrupolar.

A veces es gosible usar el hecho que las transiciones con
Am=0y Am= 22 tienen intensidad nula a &= 02 (tanto gara
J=1 como para Jz2) y ademds que para J=2 la transicién
con Am=0 es nula a 0=902, para simplificar los espectros.

La probabilidad de transicién entre dos niveles de spin
nuclear I3 e I2> y subestados de I, , m& ym son proporeio-
nales al cuadrado de los coeficientes de Clebach-Gordan a-
propiados, es decir, que

. 2
Intensidad 0Q<Ifn y Mep 9 Jy Mgy = We, l Iex m,-;x>

donde I representa como antes el spin nuclear, m es el nime-
ro cudntico magnético, fn el estado fundamental, ex el esta~-
do excitado y J el campo de radiacién que acopla I, e I¢p,
tal que

(pero f £ ()).IIex - Ifnlé Jé I Iex + Ifn'
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La multipolaridad de la radiacién es 2J, como se ha visto
més arriba. Una restricecién adicional es que

lmex - mfnl <J'

Ademés se puede demostrar que cuanff ?enOr es J, tanto mayor
es 1a intensidad de la transicién ‘10

Los coeficientes C de Clebsch-Gordan son fdciles (pero
tediosos) de calcular, debiendo tenerse euidado con la con-
vencién de signos. Ba%&n relacionados con los coeficientes
de Wigner. Se encuentran tabulados o se presenta una férmu-
la p?5§ 55 aga%gscién numérica en las siguientes referencias
clas 3€I9eTy .

En la tabla III-2 se presentan las probabilidades relati-
vas para una transicién dipolsr 3/2+1/2 (J=1).

En el caso de una transicién dipolar de un nivel 3/2 a u-
no 1/2, las probabilidades de transicién entre los subnive-
les -’-1/2 -+ $1/2 y t1/2 4 %1/2 estén en relacién 2:1. Dado

ue los subniveles m= t3/2 sdélo pueden decaer de una manera
a niveles m= t1/2), se tiens que las lineas estén en rela-

eién
3/2 0 =1/2 1 =1/2® =1/2 t +1/2 9 =1/2 3 =1/2 » +1/2 1
1 +1/2-941/2 t43/2 p+#1/2 82 3 § 2 3138121 3,

siempre que se suponga que los subniveles del estado excita-
do estén igualmente poblados. Bsto casi siempre es cierto
pero a muy bajas temperaturas el desdoblamiento hiperfino
del estado excitado puede ser del orden de kT, en cuyo caso
se debe tener en cuenta la distribucién de Boitzman de po-
blaciones de los niveles hiperfinos. Bato constituye ls base
del uso de la espectroscopia Mdssbauer como termémetro de
muy bajas temperaturas. Incluso a_big 2K el efecto no es
despreciable en niicleos tales como 1Dy cuyo desdoblamien-
to hiperfino es grande. También es posibie usar técnicas de
coincidencia para simular una distribucién no uniforme de
poblaciones, seleccionando una direccién particular de emi-
sién para la radiacién precedente. Estas técnicas han teni-
do algdén uso.

81 se define una direccién preferida usando cristales o-
rientados o un campo magnético externo es necesario tener en
cuenta estos factorés.

57

Tomando nuevamente como e jemplo el caso del Fe se pue-
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de ver que puesto que las lfneas con Amsz %1 tienen la mis-
ma distribucién angular, sé6lo la intensidad relativa de las
1{neas con A m=0 va a éopondor del 4dngulo. Bs fdcil ver
que las intensidades relativas variardn de 310311113013 para
la observacién a lo largo dal eje del campo magnético a 33
t431113423 para la observacién a éngulo recto con el ecampo.
La simplificacién del espectro que resulta de la remoeién
de las 1{neas con A m =0 puede llevar a una gran mejora en
la precisién de la determinacién de la interaccién magnéti-
ca en los casos en que el espectro estdéd parcialmente re-
suelto. Esta simplificacién es alin mayor en el caso da
transiciones euadrggglaros. Este método ha sido aplicado
con gran éxito en 8n y en varias da las tierras raras.

Se puede mencionar al pasar que el mismo dispositivo ex-
perimental puede ser usado para determinar la direccion del
campo hiperfino respecto de la direccién de magnetizacién
de la muestra. Bn este caso se debe poner especial cuidado
en asegurar que la muestra estdé siempre magnéticamente sa-
turada.

En el caso del desdoblamiento cuadrupolar puro del 57re

(conM = 0) se ha sefialado que una de las lineas proviene
de las transiciones con A mz= ¥1 de modo qye tiene una dis-
tribucién angular que varia como 3(1 +e08°D)/2 mientras que
la otrg es una mezcla de 2 partes con A m=0 y el reatc con
Am=a 11, de modo que su distribucién angular es
1+3(sen?g/2. Se puede llegar a este resultado a partir de
los datos de la tabla 1II-2 para espectros con interaccién
magnética y suponiendo que se estéd en el 1f{mite de un cam-
o magnético infinitamente pequefio. En este caso se debe
gomar la dependencia angular de las lineas con un factor de
peso equivalente al factor de Clebsch-Gordan al cuadrado.
Los datos correspondientes estdn reunidos en la tabla III-3.

En general los picos tendrédn pues, diferentes intensida-
des. Estn, junto con un conocimiento del éngulo & permitird
decidir a ldentidad de cada pico, y por ende determinar
cudl es el signo de la interaccién cuadrupolar. La relacién
de intensidades puede variar entre 3:1 para el caso da di-
reccién axial y 3:5 en la direceién transversal. Bn ningiin
caso un pico desaparece completamente.

Para observar el efecto precedente no es indispensable
que la muestra esté en la forma de un eristal tnico. Los
microcristalitos en una muestra polieristalina pueden no
estar orientados al azar. Por el contrario es muy frecuente
encontrar una orientacién prefereneial simplemente por el
hecho de dispersar una muestra pulverulenta en una capa
delgada. Dado que existen varios otros factores que pueden
afectar la relacién de intensidades en un doblete euadrupo-
lar (tales como fraccién anisotrépica de eventos libres de
retroceso, saturacién, relajacién), los resultados dedben
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ser interpretados con precaucién. De ser posible se debe ve-
rificar el efecto del cambio de orientacién. Se debe tener
en cuenta también que este efecto corre el centroide del do-
blete, y salvo que se tenga en cuenta correctamente, puede
tener como consecuencia una asignaecién errédnea del ecorri -
miento isomérico.

En las expresiones dadas més arriba para las intensidades
relativas de las lineas de un espectro Mossbauer se presupo-
nia que no se observa polarizacién en el haz incidente y por
lo tanto se ha efectuado una integracién sobre todas las di-
recciones de polarizacién. Cada componente de un espectro de
emisién tendré una polarisacién caracteristica y la transi-
cién correspondiente €5 un absorbente seré preferencial para
radiacién de igual pdlariszacién.

Aqui sélo se describirdn en forma muy somera las princi-
pales caracter{sticas de la radiacién dipolar entre estados
Zeeman puros. Para transiciones dipolares eléctricas (Bl)
las transiciones con A m =0 son plano polarisadas, con el
vector eléctrico en el plano que contiene al eje 2. S6lo en
el caso en que la direccidén de emisién esté en el plano xy
este vector es paralelo al eje z. Para transiciones con
om = 1 1a polarizacién varia con el ngulo® . 81 la direc-
cién de observacién es perpendicular al eje 3 la radiacién
es plano polarizada con el vector eléetrico perpendicular al
eje z, mientras que a lo largo del eje & estd circularmente
polarizada con sentidos opuestos de rotacién paraldm=z -1y

An =+1.

Para la radiacién dipolar magnética la descripecién prece-
dente se aplica al vector campo magnético.

Al utilizar esta descripcién para elaborar el aspecto de
un espectro producido por cualquier combinacién particular
de orientaciones de fuente y absorbente, no se debe olvidar
que la radiacién linealmente polarizada puede ser considera-
da como una combinacién de radiaciones polarizadas eireular-
mente a derecha y a izquierda y viceversa,

La medicién de la polarizacién puede conducir a una sim-
plificacién considerable de un espectro hiperfino y puede
dar a menudo informacién adicional, Sin embargo debido a las
complic¢B&ciones experimentales adicionales y a la inevitable
pérdida de tasa de contaje, junto con el hecho que la @is-
tribucién de polarizacién &escripta arriba sélo vale para
transiciones entre niveles Zeeman puros, la técnica no ha
sido extensamente usada.
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Una discusién més detallada, junto 2 las referencias de
trab%gfs originales, se halla en el texto de Greenwood y
Gibb 3/,

En el caso mds general de interacciones magndticas y
cuadrupolares mezcladas o en presencia de un pardmetro de
asimetria grande, el espectro Méssbauer sélo puede ser pre-
dicho realizando la diagonalizacién del hamiltoniano de los
niveles nucleares implicados, lo que en general tiene que
ser efectuado en forma numérica con una computadora. Los
autovalores del hamiltoniano diagonal corresponderdn a los
niveles de energfa pero si se desea calenlar las intensida-
des también se necesitard obtensr los autovectores.

8 .~Fenémefios de Relajacién

Se ha supuesto hasta el momento que los campos eléctri-
cos y magnéticos pueden ser representados por valores "e-
fectivos" constantes. De hecho se ha reemplazado los ope-
radores correspondientes por sus valores méds probables. En
realidad la parte de los campos hiperfinos que es debida a
las contribuciones electrénicas va a estar fluctuando. Por
ejemplo la direccién del campo magnético, que esté relacio-
nada con el "spin" electrénico resultante del dtomo, puede
variar bruscamente ("flip") después de un cierto perfodo de
tiempo por la accibén de ciertos mecanismos que se menciona-
rdnigés adelante. Esto es 1o que se llama fenémeno de rela-
Jacién.

Como se ha visto anteriormente la principal contribucién
al campo gagnético efectivo, al menos en el caso de un nd-
cleo de 5 Fe en sus compuestos, surge como resultado de u-
na interaccién de intercambio entre los electrones 34 y los
electrones s de las capas cerradas, lo que origina diferen-
cias en las densidades de los electrones s de diferente o-
rientacién de "spin",

l?s; (O)I2 y hk§(°)la

en el nhcleo. A través del mecanismo de la interaccién de
§pntacto de Fermi se crea un campo efectivo paralelo a

, 61 vector de "spin""resultante para los electrones 3d,
siendo |Hg]l del orden de 500 kOe.

- ép interaccién entre el niicleo y el ién es de la forma
AI.S y para los propésitos de la discusién todas las demds
interacciones entre el nficleo y sus vecindades pueden ser
desprecjadas, as{ como tambiéng}a influencia del spin nu-
clear I sobre la direccién de S.
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Se debe subrayar que el campo visto por un nicleo dado
est{ determinado por el "spin" iénico correspondiente y no
por ejemplo por la magnetizaciéﬁ,que es una propiedad de
volumen. Es decir el origen de Hy en el ricleo de un mate~
rial paramagnético es igual al de un material con ordena-
miento magnédtico. Las propiedades especfficas del sistema
de "spins" iénicos entran tan sélo indirectamente en el
desdoblamiento hiperfino de los espectros Mdssbauer, en la
medida que determ n la dependencia temporal o el valor
medio del "spin" S del ién. De lo dicho se desprende que
cualquier fluctuacién en las componentes del "spin" del i6n
se transmiten directamente al ntGcleo vig las fluctuaciones
de las componentes correspondientes de H,. Si el valor de g'
se mantiene constante durante un per{odo de tiempo 8 3 que
es grande en comparacién con el de la precesién de Larmor
nuclear,

w;l , es decir zs7h{;‘1(o bien UJL Zs)l)

y si ademés el perfodo de precesién del spin nuclear es
grande en comparacién con la duracién del decaimiento nu-
clear

( UIL t 1/2 (:1), entonces se puede esperar encontrar un
desdoblamiento hiperfino. Si gs"(hf i"l(bJL 3 SLl) el nd-

cleo vé un valor promedio del campo magnético que en el ca-
so particular de un estado electrénico degenerado es nulo.
Es decir que en el caso de tiempos de relajacién largos hay
que considerar al nidcleo y al sistema de "spins" con que
interactGa como una unidad. En ese caso el nicleo vé un
campo verdaderamente constante y el espectro Mossbauer
consta de una superposicién de espectros debidos a cada ni-
vel electrénico poblado. A menudo sblo estard poblado un
doblete de Kramer y un absorbente paramainético da lugar a
un espectro desdoblado, igual al que daria una muestra fe-
rromagnética.

Sea un compuesto paramﬁgnético de hierro sujeto a un
campo magnético aplicado s 8 una temperatura T. Se supone
que la frﬁ;uencia de precegién de los "spins" iénicos alre-
dedor de H, es grande en comparacién con y de modo que
el nifcleo sblo ve la componente z de 8. Es%o serd cierto si

|na|>,102 - 107 Oe..

->
La influencia de f'sobre S se desprecia, como se generalizé
anteriormente, pues corresponde a un campo efectivo_de a-
proximadamente 10 Oe.. E1l campo magnético efectivo en el
nicleo es, a cada instante, proporcional a ms(t), donde mg
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es, como Siempre, el nimero cuédntico de momento magnético
dei "spin" electrénico.

Si se tiene un sélido paramagnético que contiene iones
con S=1/2, existen dos orientaciones posibles de S,,+ 1/2
y =1/2, que forman un doblete degenerado de_Kramers. Ambas
configuraciones generan un campo magnético H en el ndcleo,
gero de signo opuesto, no existiendo sentido preferido de

5 en contraposicién

(mI )fn - "'1/2 a (mI )ex - -3/2 .

-l
S1 Hg es positivo correéponde a una 1fnea de frecuenciald'l
en la figura III-2. 81 Hgy cambia de signo la nueva transi-
cién nuclear produce_una absorcién de frecuenciaw¢ pues
cambiar de s8igno a He 68 equivalente a cambiar de Signo a
todos loa ndmeros cuénticos magnéticos de la Figura 1II-2.
Este problema es muy similar al del angostamiento por movi-
miento en Resonancia Magné?%ss Nuclear y se remite a 1a bi-
bliografia correspondiente s con la salvedad que en el
caso presente las probabilidades estad{sticas ra y W
difieren por la presencia del campo magnético y ITa exig-
tencia de dos niveles Zeeman 2/ mgH, para el "spin" iénico.

En el caso del Fe3* los dobletes de Kramers para Sz=l5/2,
¥3/2 y $1/2, generados por influencia del campo cristalino
sobre el término fundamental del ién libre, estdn todos muy
cercanos entre s{ y poblados por encima de 12K, de modo que
en principio pueden generarse tres espectros hiperfinos.
Sin embargo los tiempos de relajacidén "spin"-red, que se
describen més abajo, no son iguales para los tres dobletes,
siendo el de} estadot 5/2 el més prolongado, mientras que
los estados £1/2 y £3/2 habitualmente estdn relajados.

Los dos principales procesos f{sicos que ocasionan las
fluctuaciones de "spins" de iones paramagnéticos, son las
interacciones “"spin"-"spin" (electrénicos) entre iones ve-
cinos y las interacciones "“spin"-red,

Los procesos "spin"-"spin" implican transferencia.de e~
nergfa entre los "spins" que interactdéan a través de meca~
nismos dipolares y de relajacién de intercambio de "“spin",
El tiempo de relajacién "spin"-"spin" Ty es usualmente ex-
tremadamente pequefio para un s61ido magnéticamente concen-
trado pero aumenta rédpidamente a medida que la distancia
entre los iones paramagnég;cos aumenta, es decir con la
"dilucién" magnética (J 57 . 55 pequefio).

La relajacién "spin®-red implica la transferencia de e~
nergia Zeeman del sistema de "spins" a los fonones de la
red a través del acoplamiento "spin"-érbita. El tiempo de
relajacién T, "spin"-red aumenta al disminuir la temperatu-
ra mientras Gue el mecanismo "spin"-"spin" es independiente
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de la temperatura. En el caso de una impureza paramagnética
en un metal es evidente que las interacciones de "spin" con
los electrones de conduccién del metal son importantes,

Un tercer tipo de relajacién de "spin", conocido como de
relajacién cruzada, implica variaciones da "spin" mutuas,
de modo que se conserva la energfa.

El colapso de un espectro de seis lineas con la disminu-
cién del tiempo de r?éaaac16n se muestra en los espectros
calculados por Blume que se 9uestran en la figura II1-3
y corresponden a un nicleo de 57 Pe en un campo magnético
fluctuante y un gradiente da campo eléctrico fijo para di-
ferentes valores del tiempo de relajacién electrénico. En
el cdlculo se supuso para simplificar que el ién tiene
S=1/2 y g 1L =0. Como ya se ha visto si la velocidad de
rluctuacign es lenta comparada con la frecuencia de prece-
sién del niicleo en el campo H (Wgdwi), se observa el es-
pectro hiperfino completos Si la fluctuacién es extremada-
mente répida (Wg)) Wi), 61 nicleo s6lo ve el campo prome-
diado en el tiempo, que es nulo y se ve un desdoblamiento
cuadrupolar simétrico. A frecuencias intermedias los espec-
tros reflejan el hecho que las transiciones |23/23+|*1/2)
que forman la componente de baja velocidad del doblete cua-
drupolar, relajan a frecuencias mayores que las

121/2) » |31/2)y |2 1/2 )= |3 1/2) que forman la
componente de alta velocidad, debido a que difieren las
frecuencias de precesién Zeeman. As{ para uB valor del
tiempo de relajacién electrénico de 3 x 10”7 s, la compo-
nente de alta velocidad ya se ha convertido sn una linea
angosta, mientras que la componente de baja velocidad aén
es ancha y sélo comienza a resolxsrse a medida que el tiem-

po de relajacién se acerca a 10 See

Un caso especial -que es reciproco del anterior- y que
puede conducir a errores en la interpretacién de los espec-
tros Méssbauer, surge cuando hay un doblete cuadrupolar, en
el cual el tiempo de relajacién es casi tan pequefio -pero
no exactamente- como para que el promedio del campo magné-
tico hiperfino sea nulo. En este caso la componente I 3/2)
se ensancha antes que la otra lfnea. Dado que las éreas de
las lfneas deben permanecer iguales, la intensidad de los
picos varfa y el doblete tiene aspecto asimétrico.

Para los fenémenos cooperativos, talas como ferro, ferri
o antiferromagnetismo, las interacciones entre "spins" son
tan fuertes que crean una direccién preferida de 8,, d IR-
do que conviene usar un tratamiento de ondas de "spin" %‘5.
La frecuencia angular de ondas da "spin",Wgpes mucho mayor
que WL, es decir que las fluctuaciones da “spin" son tan
répidas que el niicleo ve un promedio temporal de S; o sea
que el campo es constante durante un periodo de la prece=-
sién de Larmor del niicleo. Valores tipicos para una onda
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térmifi de "spin" de frecuencia Ufgp::kT/‘ﬁ son del orden

de 10 rad/s. para T=19K, mientfas que la frecuencia de
Larmor t{pica es del orden de 10 rad/s. Incluso para el
caso en que S>1/2 sélo se vé un espectro hiperfino sin en-
sanchamiento, siempre que todos los sitios sean quimicamen-
te esquivalentes., E1 campo efectivo se obtiene tomando un
promedio de Boltzmann sobre los estados electrénicos pobla-
dos. Es por esta razén que el desdoblamiento hiperfino de

un ferro o antiferromagneto casi siempre sigue la magnetiza-
cién de 1la subred al variar la temperatura. Més cerca de 1la
temperatura de la transicién magnética es necesario reempla-
zar el modelo de ondas colectivas de "spin" por un modelo de
campo molecular de Weiss que considera el comportamiento de
un "spin" en el campo promedio producido por sus vecinos.

Las contribuciones iénicas al GCE se comportan en general
en forma similar a los fenémenos de relajacién de las inter-
acciones magnéticas, exceptogque, debido a que la interac=
cién cuadrupolar varfa con Iz, la separacién cuadrupolar de-
bida a un dado multiplete se promedia a un valor finito no
nulo.

Ds las discusiones previas resulta que hay una gran simi-
1itud entre los espectros hiperfinos de sustancias magnéti-
camente ordenadas y sustancias magnéticas desordenadas. Los
campos hiperfinos se originan de manera similar y las pro-
pledades angulares son idénticas. lLa principal diferencia
radica en el efecto de las ondas de "spin" en el caso orde-
nado.

Para tiempos de relajacién intermedios los espectros pue-
den ser muy complicados y contsner muchas mds lfneas que el
espectro en un campo constante. Usualmente mostrardn depen-
dencia con la temperatura, determinada por la dependencia
térmica del tiempo de relajacién.

Las referencias (30), (31), y(32) presentan un excelente
resumen de la literatura,
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CAPITULO IV

TRATAMIENTO MATEMATICO DEL HAMILTONIANO

1.-Algunas disgreciones sobre cémputo.

Para comenzar quizé convendrfa dar una prevencién en el
sentido que, debido a la precisién finita de los cdlculos
numéricos, no es posible confiar en ninguna técnica de o-
peraciones matriciales si no ha sido previamente sujeta a
un cuidadoso andlisis de errores. Virtualmente todos los
métodos clésicos para diagonalizar matrices (exceptuando
el de Jacobi) son inGtiles excepto para las matrices m#s
pequefias. Por esta razén sélo se debe usar subrutinas de
computacidén bien estudiadas. La mayor parte de las libre=
r{as de subrutinas contienen rutinas basadas en el método
QR o0 en el de Hauseholder, que son satisfactorias. Algunos
de los métodos més modernos de diagonalizacién tienen pro=-
blemas al trabajar con autovalores degenerados. Aquéllos
pueden ser evitados en el caso de espectros con interac-
c¢ién cuadrupolar pura mediante la remocién de la degenera-
cién, obtenida agregando una interaccién magnética dema-
siado pequefia cggo para aparecer en el resultado final
(por ejemplo 107° del término cuadrupolar).

Bl hamiltoniano a diagonalizar serd a menudo complejo,
siendo posible que no se disponga fdcilmente de una subru-
tina de diagonalizacién de matrices complejas. En tal caso
se puede recurrir a un método que utiliza matrices reales
y que se describe a continuacién.
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La ecuacidn:
Z =E 2 IVv-1

donde E es una matriz de n x n y Z un vector columna, am-
bos comple jos, puede ser escrita como:

(A +1B) (X 4+1Y) — E (X 4 1Y) Iv-2

de donde se obtiene:

AX -« BY = EX

IV=3
AY + BX

I

EY

S1 se define la matriz real de dimensién 2n x 2n y el vec-

tor columna de dimensién 2n y se efectia 1la multiplicacién,
se obtiene

A . -B X AX-BY
]
i —
B LA Y BX+AY
!
IV-h

De las ecuaciones IV-3 y IV-4 se desprende que:

A

R . T

e - -y -

1v-5



De modo que si se diagonaliza ls matriz real ampliada que
se ha mostrado, tendra autovalores iguales qu? 38 matriz
compleja original (pero en pares degenerados) 1), sin em-
bargo la dificultad a la que se ha aludido mds arriba no se
presenta en este caso y lo que se obtiene son autovectores
formados por la parte real de los autovectores deseados en
su primera mitad y por las partes imaginarias en la segunda
mitad. Los autovectores redundantes pueden ser descartados

sin problemas.

2.-Interacciones magnéticas y cuadrupolares simultédneas.
Polarizacién.

El procedimiento completo para el caso de coexistencia
de ambas interacciones se opera de la siguiente maneras se
escriben los hamiltonianos de las interacciones magnética y
cuadrupolar en el mismo sistema de coordenadas. Esto se
puede hacer o bien expresando la interaccién magnética en
el sistema de ejes principales del GCE o el GCE en el sis-
tema que posee el eje z coincidente con la direccién del
campo magnético y al que se llega a través de rotaciones s
segin s6lo dos d4ngulos de Buler. La eleccién, se subraya,
es un problema de conveniencia,

En el primer caso se tiene:
—X=)<Q + ){M
K =223 12 - 1(@+1) + M2 - 2HAL (21-1)  1V-6
Q z x y

)G{ ='g/§H(Iz cosﬁ‘-f-(Ix cos‘e+1y sen @) sen ©)

En el segundo caso, por ejemplo cuando la interaccién
cuadrupolar es pequefia frente a la magnédtica, se toma un
sistema en que ésta Ultima es diagonal,

X=Xe + Xm
XM :-g,l(NHIz 1V7

;(Q se obtiene como sigue:
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S1 el campo magnético estd en una direceién (-6, - ‘€)
con respecto a los ejes principales del GCE, entonces éste
debe ser rotado a través de un dngulo ( ,4{). La transfor-
macién serd:

V=gv Rl 1V-8
donde:
(308-o cos ( cos"e' sen‘e -sen‘O’
R = —sen‘( cos\e 0
sen'a' cos‘e sen'O' sen‘e cose'
-(1 -M) eq/2 © 0
vV o= 0 -(1 +”/> eq/2 0
0 0 eq

El resultado que se obtiene es:

Nq=22¢ (BIZ-T(I41)) Vyp # ((Vyr #V,0 ) (I1#1_1,) 4 (Vyp ¥y ).

(LI 4 I1,1.)) +((Vyy =V )/2 4+ AV )T +((Vyy =V, )/2-

WVey) I IMT (21-1) V-9

Habiendo diagonalizado el hamiltoniano como se descri-
bié previamente, se debe calcular ahora las intensidades
de las l{neas. Los coeficientes de Clebsch-Gordan dan las
probabilidades de transicién entre los estados Zeeman puros
(ver Capftulo III) y los elementos de cada autovector dan
las contribuciones de los estados Zeeman a cada uno de los
autoestados del hamiltoniano transformado. Es decir que ya
no se trabaja con estados "puros" por lo que se debe sumar
sobre todas las transiciones posibles. La situacién difie-
re de lo que se encuentra en la discusién de correlaciones
angulares en el sentido que en esta (ltima se suma sobre
transiciones entre niveles para los que m es un buen ndmero
cudntico, pesados de acuerdo a alguna distribucién de po-
blacién, de modo que se suman intensidades, mientras que en
el caso presente se estd tratando con niveies que se des=-
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criben como mezclas, de modo que se deben sumar las ampli-
tudes, tomando en cuenta entre otras cosas la posible mez-
cla entre radiacién dipolar y cuadrupolar y un factor de
fase entre ellos. Entonces, si el elemento de orden m' en
el autovector i-ésimo del estado excitado es C" (ex,i) y
el elemga;p m'' del j-ésimo autovector del estado fundamen-
tal es (fn,3) y los autovectores estdn normalizados, de
modo que

2

la intensidad relativa en la direccién (o(,[3) es, para ca-
da tipo de radiacién:

ot 7# " | m 2
mgm c (fn,3)C™ (ex,1) <Ifn,m'!,J,Am Iex’m'>|XJl

Iv-11

donde

gy m'', J,&m l Ioxs m>

es el coeficiente de Clebsch-Gordan que acopla Ifp, 13 y
JsOAm=-m' -=m'* y X es un vector en el plano perpen icu-
lar a la direccién de emisién que da la polarizacién. Para
radiacién dipolar (J=1) sus componentes en las direcciones
decl y ﬁ crecientes sont

x1_1 (2)'1/2 cos L eiﬂ

Am.—:l
x1=- (2)-1/2 01,3

x% =1 send

Am =0

0
Xﬁ:O
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Am-— 1-' X-O]f_ = -1(2)-1/2 0080( e’iﬂ

23 =- ()12 o

Iv-12

Para radiacién cuadrupolar se puede encontrar expretég-
nes similares (que figuran en el texto de De Benedetti
en otras coordenadas).

Debe notarse que en este caso de mezcla de estados no
habré transiciones prohibidas y el nimero de 1lineas en el
espectro serd:

(21, +1)(21,, +1)

que para el 57?9 es 8.

La ecuacién IV-11, que es extremadamente complicada y se
resuelve generalmente por técnicas de cémputo, da simultd-
neamente la distribucién angular y la polarizacién de 1la
radiacién multipolar. Una descripcién relativamente elemen-
tal de la radiacién m?isipolar se da en el texto de De Be-
nedetti arriba citado , quien trabaja con las componentes
cartesianas del vector polarizacién, que son menos conve-
nientes.

Si no se requiriera la polarizacién, se pueden sumar las
componentes incoherentemente. Si la muestra es policrista-
1ina se deben promediar las intensidadges sobre todo los én-
gulos, integrando el cuadrado de las amplitudes, lo que
puede ser hecho expl{citamente.

Un caso més engorroso se presenta cuando existe un campo
magnético externo aplicado a una muestra policristalina,
dado que en este caso habréd un hamiltoniano diferente para
cada cristalito. Ademés los autovalores también dependeran
del dngulo, es decir cada cristalito tendrd su propio es-
pectro, lo que ensancha las l1{neas. E1 promedio sobre los
éngulos debe ser hecho numéricamente, calculando el espec~-
tro completo para cada éngulo.

Para el caso del 57Fe se han efectuado cédlculos median-
te el uso de computadoras para diferentes orientaciones re-
lativas de los campos. Los resultados se presentan gréfica-
mente . Las 1nteq35dades correspondientes son para mu&stras
policristalinas .

El procedimiento recién descripto se puede aplicar al
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caso de radiacién multipolar pura. Para el caso de radia-
cién que sea una mezcla de multipolos, caso que se presen-
ta en algunas pocas transiciones utilizadas en espectrosco-
pia M&ssbauer, el procedimiento a seguir es similar pero
algo més compiicado. En la literatura hay varias discusio-
nes generalie de este problema, siendo una de las mejores
la de Misrall),
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CAPITULO V

INTENSIDADES, FORMAS DE LINEA,
ASIMETRIAS Y OTRAS DISTORSIONES DE LOS ESPECTROS

1.-Observacién experimental del Espectro Méssbauer.

Si los rayos ¥ provenientes de una fuente que tiene una
fraccién 1ibre de retroceso apreciable, pasan a través de
un absorbente constituido pgr un material igual, la trans-
misién de los rayos en la direccién del haz va a ser menor
que lo que cabria &sperar, bor la reabsorcidén resonante y
subsecuente reemisién sobre un édngulo sélido de 4+ . Pa-
rad6jicamente esta resonancia sé6lo puede ser demostrada
destruyéndola, por ejemplo -como se ha visto anteriormente-
calentando el absorbente, de modo que la fraccién de even-
tos libres de retroceso disminuye y la transmisién aumenta.
La técnica principal de la espectroscopfa M&ssbauer es sin
embargo mds sutil. Se demostrard en V.h que la disminucién
de la transmisién depende de la energfa aparente del rayoV.
El valor de E puede ser modificado imprimiendo un movimien-.
to relativo entre fuente y absorbente, es decir aplicando
un efecto Doppler. S8i los valores de E de fuente y absor-
bente coinciden a una cierta velocidad Doppler, la resonan~
cia presentard un mdximo y la tasa de contaje un minimo.

A cualquier velocidad mayor o menor la resonancia disminui-~
ré hasta llegar a cero a velocidades alejadas de la que de-
fine la resonancia médxima,
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Esta 'es la forma bdsica de un espectro M&ssbauer: un gré-
fico de transmisién versus velocidad relativa fuente/absor-
bente, es decir, energia aparente del rayo g . La 1{nea de
abgsorcién’es en primera aproximacién lorentziana, con un an-
cho a media altura de 2,

1

.

l;,

Noresonante TRadiacién
| resonante rperdqu porauto-
absorcion en la
-
fuente.
<.~ Nabsorcion
Transm.lswn resonante
medida en el absor- resonante
T(E) bente.
L Radiacion que
! abandona la
[OOSR S —sra——
fuente.
Noresonante
Radiacion
perdida en el e ] Nolresonante
absorbente por resonante
absorcion no @ ~———— — L _x___
resonante. - 0 +

Corrimiento Doppler relativo E:.\é/. Ey
Figura V-1

Fagtores que influyen en un espectro Mossbauer de transmi-
sidn.

Los diferentes factores que influyen en un espectro de
transmisién se muestran en la figura V-1, No debe olvidarse
que los niicleos ahsorbentes excitados reemiten el rayo ¥ en
un perfodo de 10/ s, Sin embargo si el coeficiente de con-
versién interna es alto (ver Capftulo 1II), se reemitirén
menos rayos ¥ . La reemisién no es direccional sino que se
efectiia sobre el dngulo sélido de 4. En consecuencia el
nimero de eventos secundarios registrados por el detector
en un experimento colimado de transmisién es despreciable.

2.-Efecto Goldanskii~Karyagin.

En capitulos anteriores se mencionaron dos de las causas
de asimetrfa de los picos de un doblete cuadrupolar. Otra
causa que ha sido observada en algunos casos es la anlsotro-
pia de la fraccién de eventos libres de retroceso. Este e~
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fecto, conocido como efesto Goldanskii-Karyagin, surge de
la siguiente manera:ll,2

En un 4bsorbente policristalino distribuido al agar, si
el factor f es igual para todos los cristales, la relacién
d? %ntenzidades de ambos picos (para una transicién 3/2 —p
1/2) seré:

(3 (1 +cos?0)/2) sent a0

v
2 f (1+ (3 sen®0)/2) sen® ao
0

V-1

de acuerdo con la dependencia angular vista en III-7,

Pero si f es una funcién de®, lo cual es intuitivo dado
que depende de las fuergas de unién en el cristal, entonces

la relacién

w
1 O} (3 (1+ c0s28)/2). £(O) sen® da¢
1

I, B O{“ (L+ (3 sen?9)/2) £(O) sen? a€

V-2

va a ser en general diferente de 1. Obviamente la relacién

se encontrara en el rango entre 1 y el valor extremo calcu-
lado para un monocristal y en el caso de distribuciones ra-
zonables de los cristalitos el efecto puede ser mds bien pe-

quefio.

Se han mencionado tres fuentes de asimetrfa en dobletes
cuadrupolares: factores f anisotrépicos, relajacién y orien-
tacién privilegiada de cristalitos. A esto se debe agregar
la superposicidén accidental de un singulete (quizds debido a
una impureza) con uno de los picos de un doblete,

Todas estas modalidades han sido observadas: las dos pri-
meras son mucho menos frecuentes que las dos dltimas. Muchos
de los espectros publicados que pretendfan ser e jemplos de
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las dos primeras, casi con certeza corresponden realmente
a alguno de los otros dos casos. Los recaudos necesarios
para distinguir entre todos estos casos, tales como veri-
ficacién de la dependencia con la temperatura y el 4dnguld,
mayor cuidado en la preparacién de la muestra, etc., 50K
bastante obvios pero tediosos.

3.~Distorsiones en el espectro.

Como primera aproximacién se puede considerar un espec-
tro Mossbauer como una convolucidén de un espectro ideal
consistente de lineas infinitamente angostas, cuyas posi-
ciones corresponden a diferencias entre los centros de los
subniveles implicados en la transicién y alturas apropia-
das con una funcién que representa la forma de una tnica
1{nea. La informacién sobre la estructura hiperfina esté
contenida en la primer parte y usualmente el problema de
analizar los espectros Mossbauer consiste en buena medida
en separar el primer factor del segundo. Desgraciadamente
la situacién real a menudo es més complicada. Si el espec-
tro no estd resuelto, usualmente no se conocerd la forma
egi:ta de las lineas, Gua puede no ser la misma para todas
e s.

Ademés existen varias formas de distorsionar el espec-
troj algunas de las cuales se considerardn a continuacién.

Cualquier falta de linealidad en el movimiento obvia-
mente distorsiona el espectro pero la consideracién de es-
to va a ser pospuesta hasta mds tarde.

La variacién del dngulo sélido subtendido por el conta=-
dor con la posicidén de la fuente, produce una curvatura de
la 1{nea de base. Esta puede ser eliminada moviendo el ab-
sorbente, siempre que su 4rea sea tan grande que no delimi-~
te el dngulo de aceptacién del contador, La deficiencia por
curvatura puveds ser cnrregida almacenando e;_%%%ggtro du=s
rante todo el ciclo de una onda triangular simétrieca y su~-
mando las dos mitades. Esto cancela casi exactamente la
curvatura.,

Més complicado de tratar es el efecto de la dispersién
del dngulo entre la direccién de desplazamiento de la fuen-
te y la direccién de propagacién de los fotones (puesto que
el corrimiento Doppler es Epv (cos®r)/c). Este efecto por
supuesto tendrd poca importancia cerca del centro del es-
pectro pero las lineas a altas velocidades van a estar co-
rridas hacia afuera, aumentando su drea y torndndose asi=-
métricas. Para © pe%lgﬁos el corrimiento Doppler puede &x-
presarse como v(1l -©</2)/¢ y un eriterio apropiado es ele~
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gir un dngulo tal quef?z/z sea del orden del 1%. Bn general
este valor es suficiente para que el efecto quede enmasca~
rado por el ancho de linea.

S1 se conocen los detalles de la geometrfa fuente-absor-
bente -contador, se puede calcular su efecto sobre un espec-
tro Mossbauer efectuando una integracién doble sobre fuente
y absorbente (o apertura del contador). El1 programa de c4l-
culo requerido es simple. Sin asmbargo sigue siendo diffcil
resolver el problema inverso de corregir un espectro expe-
rimental y es usual restringir el dngulo sélidu de manera
que no sea necesario corregir e’ espectro a pesar que esto
implica una pdrdida de la tasa de contaje. Por supuesto que
la distorsién tolerable depende de la resolucién del espec-
tro.

4.-Espesor de la muestra.

Dado que la fuente (idealmente) emite una l{nea lorent-
ziana y la 1inea de absorcién (ideal) también lo es, 1la
forma de un espectro Mé?sbgger de una Gnica lfinea serd una
convolucién de ésas dos(3,4), S: verd que dsta también es
una lorentziana con el ancho de ifnea aumentado.

Sin embargo como se puede ver analizando la expresién de
la seccibén eficaz resonante J (E) (vide infra) si el absor-
bente no es delgado, a medida qt.3 la radiacién pasa a tra-
vés de 61, la distribuciébn espectral varfa, dado que el
centro de la linea va a ser abksorbido més rdapidamente que
sus colas (G es médxima para E-E,). Esto va a rgducir y en-
sanchar la absorcién on capas siguientes(5,6,7). Esto pro-
duce un efecto de saturacién qus hace que la relacidén de
intensidades de los picos tiends hacia 1. Obviamente para
un absorbente infinitamente ésueso, todas las 1l{neas van a
tener igual absorcién, 100%(7). También puede haber un co-
rrimien%g aparente en }as posiciones de las l1{neas no re-
sueltas(8)

Sea el caso méé simple de fuente y absorbente, con una
dnica l{nea ambos. LA forma es lorentziana. La distribucién

de energia del rayo ‘i emitido por la fuente serd (ver Capi-
tulo II

W(E) dE = (27 )" [ ((B-E, )24 2r)7t aE
V-3

La seccién eficaz resonante efectiva del absorbente as:
2 -1
CEI=N, T, £, (B-B;)° 4+ P2)™  yoy
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donde

a0 o =27X2(2I,, +1) Pr/ (21g,+ 1T, V-5

es la seccién eficaz mixima. La notacién usada es: f,,
fraccién de transiciones libres de retroceso en el a%sor-
bente, Iex e Ifn "spins" nucleares del estado exeitado y
fundamental respactivamente;

r;"/r\a :(1+C7(.)-1

donde X es el coeficiente de conversién interna. No todas
las transiciones nucleares X‘producen un rayo ¥ detectable;
algunas excitan electrones de los orbitales atémicos dando
rayos X y dstos dan lugar a electrones de conversién inter-
na. E1 coeficiente de conversién interna es la relacién del
nimero de electrones de conversién al nimero de rayos Y e-
mitidos. P’y es el 1lamado ancho de radiacién parcial del
estado excitado(2) y by @s el ancho medio de 1inea del ab-
sorbente.

Por supuesto que idealmente Pa y Pf debieran ser iguales.
Ademds si hay ensanchamiento expérimental la l{nea puede
ser no lorentziana. Sin embargo, como se verd mds adelante,
se puede tomar como primera aproximacién lorentziana de di-
ferente ancho.

Bl drea subtendida por la curva V-3 estd normalizado a
uno por la inclusién del factor I‘f/21T.

El némero de transiciones "Mossbauer', N(E), con energia
entre E-E, y E-E, +dE, estd dado por:

NENE =17 [p@T)L ((B-E)2+ ('g/2)2)7) aB

V-6
y se muestra en la figura V-2,

Cualquier corrimiento relativo en las energfas de la 1{-
neas de la fuente y del absorbente ha sido ignorado, pero
puede ser incorporado fdcilmente, reemplazando E-E, por
E-Eo + VE/¢ que es aproximadamente igual a E-By+ VvEg/c.

Una radiacién de una dada energfa B que atraviesa un ab-
sorbente de espesor d g n nicleos resonantes por unidad de
volumen serd atenuada(9) por un factor exp(-nd ¢ (E')), don-
de E'= E(1+ v/c).
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Espectro de emisién

Para cualquier cdlculo de la radisecién absorbida por un
absorbente conviene considarar que el contedor detecta to-
do el espectro transmitido.

La radiacidén sin retroceso que fue ?mitid? por 1a fuente
Y luego atenuada en el absorbente, es (10,11

oo
T'(v) =1, [W(E) exp(-ndT (B*)) 4E

0 V-7

La magnitud de la absorcién méxima, y por ende de 1la
transmisién minima, T'ig;min =T'(0), ha sido calculada por
MGssbauer y Wiedemannf para un caso particular ( Fdz e)
en base a esas conslderacionss ¥ suponiendo que el corri-
miento Doppler de la fuente respecto del absorbente mencin-
nado mds arriba es nulo. Results ser (ver Apéndice II):

T'(0) = ¢ (exp(-1/2 t,) . J, (1/2 1ty)
v-8

donde t,=ndq .f, y J,(it,/2) es una funcién de Bessel de
orden cero de argumento imaginario.

La expresioén V-8 es védlida para fuantes que no autoab-
sorben resonantemente, es decir donde tr & y siempre que
Ma=?y aunque difieran del ancho natural. Nétese que 1la
expresign V-8 es independiente de s . E1 drea S de la cur-
va de absorecién se calcula por integracién sobre todos los
posibles valores de X ?e la expresién V-7, como se verd més
adelante en detalle(13),
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Sz | T'(v)Av=f,Wt, exp(-t,/2)(J (1t,/2)+ T, (1,/2))

V-9

donde J, es la funcién de Bessel de primer orden de argu-
mento imaginario.

Las ecuaciones V-8 y V=9 muestran que, debido a la natu-
raleza de la absorcién resonante T' y S no decrecen exponen-
cialmente con el espesor del absorbente, sino que por el
contrario muestran un comportamiento de saturacién.

La ecuacién V-9 no es exacta puesto que evalida la inte -
gral en forma aproximada, aunque cerrada, Ademds parte de
la hipétesis de anchos iguales para fuente y absorbente, no
teniendo en cuenta el ensanchamiento experimental de la 1{-
nea,

Un enfoque aproximado que permite evaluar este tipo de
integrales es el siguiente: los tinicos valores que contri-
buyen en forma significativa a la integral V-7 serdn aque-
1los que se hallan préximos a E, y por lo tanto no habrd di-
ferencia alguna si se extiende Ya integral hasta -99 , Ade-
més es conveniente reemplazar (E<4vVE/c) por (E+4+vEy/c) y co-
rrer el origen a E,, es decir E-E, se reemplaza por E. Con
estas aproximaciones V=7 se convierte ent

T'(v)=2|‘fff'ﬁ'-1ﬁ:E2+rf2)-1 exp(-rsta (1+(Ean:o/c)2
~00

-1
+P: ) ) dE V-10

donde ta:::nd(]"ofa es como antes el espesor adimensional y se
refiere solamente a la absorcién Méssbauer.

Esta es la integral de transmisién que relaciona el es-
pectro que se mide T'(v) con el espectro sin distorsionar
del absorbente que es el que se busca,

51 la absorcién es pequefia (ta& 1) se puede desarrollar
la ecuacién V-7 (o V-10 para el caso de una séla linea) y
despreciar los términos cuadrdticos superiores:

o
T (v) =2 Fpr, (1)-1 f(u32+f‘t%)‘1 (1-nd (T (E+vE/c)) dE
= o0 v-11

La diferencia entre esta expresién y la V-7, es decir en-
tre el valor exacto y el valor aproximado, corresponde fisi-
camente al efecto de saturacién que causa distorsiones en el
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espectro Méssbauer obtenido con absorbentes gruesos. Ls ex-
presién V=11 puede ser evaluada explicitamente si 1a depen-
dencia funcional de T con E es lorentziana, como se ha su-
puesto antes. Se obtiene, como se muestra en el apéndice IIJ,
mediante el uso del cdlculo complejo, o bien usando una ex-
pansién en una serie infinita de la funcién completa ¥y luego
utilizando la aproximacidén para ta(<1’ que T! (vg estd dada
por:

T WEL, (1t T (P40 Mv7E/e + (N2
V=12

es decir que la convolucién de dosﬂ%griﬁyzianas de ancho r'a
y Pp es otra lorentziana de ancho (I'z+l'¢).

De este modo las intensjdades y las posiciones de los pi-
cos an el espectro experimental serdn los mismos que los co-
rrespondientes en el verdadero espectro de absorcién. E1 su-
poner un absorbente como delgado, ain cuando no lo sea rigu=-
rosamente, lleva implfcita esta ultima aproximacién. Por el
otro lado si tz no es mucho menor que 1, la ecuacién V-7 de-
be ser evaluada ?gplasitamente. Un cierto nmero de publica-
ciones recientes'8,1%)sefalan, con ejemplos, los errores,
que pueden aparecer por el uso injustificado de la aproxima-
cién de "absorbente delgado". La integral V-7 en general no
puede ser calculada explficitamente en forma cerrada, nli tam-
poco pueden darse expresiones gensrales para una evaluacidn
aproximada. Se pueden obtener muchos resultados tGtiles si se
utiliza el enfoque de MGssbauer y Wiedemann(12)que supone
que tanﬁg la fuente como el absorbente tienen igual ancho de
1inea ( Fa=F¢ =), En forma més general Margulies y Ehrman
mostraron que la transmisién de rayos ?‘a través de un ab-
sorbente resonante uniforme puede ser representada por(l )s

oo

T#Zﬁ)ze-/.aga((l-ff) /o(x) es--ﬂfx dx + ffr‘(zﬂ)'l,

0

o0
f exp(~fangaa, T¥a 0/2)2 ((8-B,)2 + (1V2)2)71 | g,
- 00

( ’ P(x) ((E-Eo + €)% + (1V2)2)"1 | exp(-fenparT, (V2)2.

((B-Bo+E€)%+ (172)%)™F - L) x) ax) s
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para sl caso de emisor y absorbente con una sola linea. El
cdlculo fue posteriormente axtendido para el caso de ?mggor
y absorbente desdoblados por interacciones hiperfinas 16),
(E=vEy/¢c)

En la ecuacién V-13 & es el desplazamiento entre los
méximos de la distribuciédn de energia de fuente y absorben:
te, nf y n, son el nimero de dtomos en cuestién por cm> en
fuente y a%sorbente respectivamente, ar y ag la abundancia
fraccional del isétopo resonante;ahf y‘ka son los coefi-
cientes mésicos de absorcién (cm=1) para fuente y absorben-~
te evaluados a la energia Eo.za es el espesor del absor-
bente en cm y x es la profundidad del dtomo emisor normal
a la superficie de la fuente como se ve en la figura V-3,

Absorbente Fuente

Rayo { =

5—"’«”-—— =04 lo—

Figura V-3

Esquema de la geometria de absorcién

P(x) es 1s distribucién de los dtomos emisores a lo largc
de la direccién x en la fuente. E1 primer término de la ex
presién V-13 es la transmisién de la radiacién no resonants
y es independiente de € . La primer parte del segundo tér-
mino es la absorcién resonante en el absorbente y la se-
gunda parte es la absorcién resonante en la fuente. El fac
tor exp(-/A, & 5) da cuenta de la dispersién no resonante
en el absorgente. Los citados autores resolvieron aquella
ecuacién para ciertos casos simplificados de interés. 8i lu
fuente y el absorbente tienen un espesor que tiende a cero,
es decir son idealmente delgados, se obtiene que la dismi-
nucién de 1la transmiﬂ;pn en funcién de v estd dada por una
lorentziana de anchol g =2y es decir el problema se re-
duce a lo ya visto.

El problema real es mucho més complejo, puesto que la
forma de 1la line? $u3d3 no ser lorentziana y el ancho dis-
tinto al naturalll?- 1),

Para absorbentes de ancho efectivo tg y suponiendo una
1{nea de absorcidén lorentziana superpuesta con una de emi-
sién también lorentziana se producird un pico en el espec-
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tro, ?3 %orma aproximadamente lorentziana con un ancho
rﬁobs 2) dado port:

Nps = 27 (140235 ta) 04 ta (5

M. = 2 I (eoaus g, - o0.0025 £3) #{t,{20

V-1h

Estas férmulas no pueden ser aplicadas a l{neas super-
puestas (pobremente resueltas).

Resumiendot en el caso general se debe efectuar una in-
tegracién numérica completa. Sin embargo la mayoria de las
veces el problema prédctico que se necesita resolver es el
problema inverso, de modo que la solucién del problema
planteado formarg parte de un procedimiento iterativo de a-
Juste, gn método préctico de realizar esto se debe a Cran-
shaw(23), Alternativamente si se conoce la forma de linea
de la fuente, fr y la correccién del fondo del espectro
(vide infra), el espectro puede ser "desconvolucionado" pa-
ra dar el espectro como debiera apareﬁgr si la forma de 1{-
nea de la fuente fuese una funcién&(24), Resulta obvio a
partir de la ecuacién V-7 quc en este Altimo caso el efecto
de saturacién puede ser removido simplemente tomando el lo=-
garitmo del espectro experimental,

Se ha definido T'(v) como la fraceién transmitida de fo-
tones emitidos sin retroceso., Sin embargo el contador tam-
bién registra fotones emitidos con retrocaso, que contri-
buirdn a formar un fondo independiente de la velocidad. A~
demds habrd también un fondo constante, debido a radiacio-
nes que no sean la _de resonancia, por ejemplo las lineas de
123 y 137 keV del J7Fe.

la taga de contaje total que se observa serd proporcio-
nal af29):
TW):I—@ (fe - T'(v))

V=15

donde /3 estd definida de modo que en ausencia de absorcién
resonante una fraceién 8 se deberd a la transicién Méss-

bauer y (1 - /3) a otras radiaciones. Estas pueden ser: re=-
yos X de alta energfa y rayos X, cuya degradacién por dis-
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persién Compton o por radiacién de frenado (bremsstrahlung)
se produce fuera del detector y que entran por la ventana
de 14.4 keV, o bien degradados en el mismo detector. Ademds
puede haber rayos X que por azar entran por la ventana ci-
tada. Otras radlaciones que contribuyen al fondo son los
rayos § de 14,4 keV que han perdido su calidad de 1libres de
retroceso por dispersién Compton antes o durante su pasaje
por el absorbente. Debido a su longitud de onda relativa-
mente larﬁa, 0.86 A, esa radiacién sigue apareciendo en el
pico de 14,4 keV, y como ya se mencionara anteriormente, es
reemitida.

La expresién "en ausencia de absorcién resonante™ usada
més arriba no quiere decir en "ausencia de Absorbente",
puesto que también existe un proceso de absorcién no reso-
nante, sino gue significa en realidad "con el absorbente
moviéndose rdpidamente para evitar resonancia®,

La fracc16n13 puedse ?er eitimada a veces insertando un
absorbente no resonante{7;17), Este es el caso del 57Fe en
que un absorbente cuidadosamente elegido (por ejemplo una
1émina de bronce de 0.1 mm. de espesor) puede remover toda
la radiacién de 14.4 keV (98%) sin atenuar (no més de 4%)
la l{nea gi 123 keV. Este método es totalmente impractica-
ble con 9Sn, donde la radiacién que se desea evitar con-
siste primariamente de un rayo X de energfa aproximadamente
igual a la del rayo‘p de la transicién Mossbauer.

Si se sustituye la ecuacién V-12 en la V-15 se vé que un
experimento con un absorbente delgado permite obtener/%fffa
pero no fgo y f, por separado.

El valor de f, puede ser determi?adg ssandc una serie de
absorbentes de diferentes espesores‘\/’s 6), Es més correcto
usar los valores de las éreas que los de las intensidades
de los picos de absorcién, dado gque en este caso los resul-
tados no dependerdn de que [*¢-["3. Una forma de visualizar
lo anterior es considerar lo que sucede con los fotones to-
mados individualmente. Cualquier fotén con una distribucién
arbitraria de radiacién sin retroceso de la fuente, experi-
mentaréd todos los valores posibles de transmisién dado que
la velocidad varia durante un experimento completo con co-
rrimiento Doppler y cada fotén contribuisé por lo tanto con
igual 4rea bajo la curva de absorcién(10):

68(933230 la ecuacién V-7 y V-15 se obtiene que el 4rea S

> -
S zj(l-T(v ))dv
- 00

S:Nﬁ f‘(nff-‘l" (v))av

- 00
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o0 ©
S = Nﬂfffdv(l- JW(E) exp(-nd ¥ (E* ))dE)
- 00 - o0
V-16

donde N es el fondo a altas velocidades, es decir sin absor-
cién resonante. Teniendo en cuenta la normalizacién

o
fW(E)dE =1

se obtiene 0o ':
S = Nﬂff fdv (f W(E)(1 - exp(-ndT (E'))4E))
A = -

V=17

Dado que interesa solamente la velocidad relativa fuente-
absorbente, se puede escribir la ecuacién V-17 como?

)
S = Nﬁfff dvﬁ(E-on/c)(l-exp(-ndQ'(E)))dE
. —/ [- -]

v-18

Como las funciones del segundo integrando tienen un
buen comportamiento matemdtico, se puede invertir el orden
de integracién:

o0 ©
S :Nﬂfff (1-exp(-nd T (E) )AE j‘:(E-on/c) dv
© L

. oo
S = cN/Sff Eglj(l-exp(-nd‘f(E)))dE
200

V=19

de modo que el 4rea es independiente de la forma de linea
del emisor, lo que implica que dos lineas de emisién pue-
den ser comparadas para obtener valores relativos de f in-
depenidientemente de sus formas de linea o de la forma de
l{nea del absorbente.

Para una forma de linea lorentziana del absorbente:s

S =cNfBfy Eglﬁ-exp(-rfta w4+ M2y ))aE

-l
V-20
(13),

que e8 de la forma

. =}
_[Io(x, x)dx = T K( AN)

«Q
con I, (A, x) = (l-exp(-)\/(l-txz))) y )\=ta ’ J:=2E/r"a
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¥ K(CN) = Rexp(-1/2) . (3,(i A2) 4+ J1(4 AV2)) donde como

ya se ha visto J, y J; son las funciones de Bessel de argu-
mento imaginario y de orden cero y uno respectivamente.

s = NAte Py ¢ (28B5) " ¥ K(ty)
v-21

En la ecuacién V-21 la energfa estd expresada en unida-
des de velocidad. Como se dijo mds arriba ésta es indepen~-
diente de la forma de la l{nea de emisién.

Se puede encontrar G‘Ofa(lo) midiendo el 4rea S como
funcién del espesor del absorbente y escogiendo el valor de
dpofa que proporciona el mejor ajuste a esta expresién. Pa-
ra eliminar @, del resultado y obtener fy , ss debe conocer
el coeficlente de conversién interna. Desgraciadamente, a
medida que se cambia el espesor del absorbente, /3 no perma-
nece constante, de modo que debe ser medido para cada ab-
sorbente. Un mgtodo preciso par? efectuar este tipo de de-
terminaciones se debe a Heberle(27), El1 método para obtener
el fq de un dado absorbente es el sigulente: entre la fuen-
te y @61 contador se colocan dos absorbentes, con la geome-
trfa que se demuestra en la figura V-4, El1 absorbente adi -

V' v
+—  —

ABSORBENTE FUENTE
NEGRO’

[ |

DETECTOR ABSORBENTE
BAJO ESTUDIO

Figura V-4

Geometr{a para el uso de un absorbente negro.

cional que se coloca en el camino éptico es un absorbente
negro, que consiste en una capa gruesa de un material se-
leccionado de manera de tener varias lineas de absorcién
superpuestas, de modo que en conjunto prédcticamente absor-
ben toda la radiacién Mdssbauver. En general se usa una mez-
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cla de fluoferratos de litio y amonio. Este absorbe%ﬁf ac-
tda como un diatragma para la radiacién resonante (2 .
Cuando el absorbente negro estd estacionario respecto de 1la
fuente impide el paso de radiacién resonante, absorbiéndola
en forma précticamente completa. Si se lo mueve a una velo-
cidad alta, mucho mayor que su ancho de linea, el aiafragma
se abre, dejando paso a la radiacién resonante.

Se efecttian dos espectros con la disposicién arriba men-
cionada, uno para cada una de las condiciones del absorbente
negro, ée modo que se necesitan dos vibradores. El e spectro
que se obtiene con el absorbente negro estacionario consiste
jdealmente sb6lo de fondo no resonante. La diferencia entre
los dos espectros se deberd solamente a aquellos fotones que
son absorbidos por el absorbente negro cuando estd estacio-
nario pero no cuando esté en movimiento, es decir fotonea
Mossbauer emitidos sin retroceso. De este modo se eliminan
los efectos de fondo y de f¢.

La integral de absorecién puede ser evaluada incluso si el
absorbente negro no es perfecto. Ademds puede haber un pe-
quefio error adicional, debido a los fotones dispersados ha-
cia dentro del contador,

Una vez que fgq ha sido determinado para un dado absorben-
te, se puede deducir f,. Se debe conocer praviamente una es-
timacién del valor de { s para poder efectuar las correccio-
nes por saturacién menc{onadas més arriba.

Un método para determinar los valores de f¢ media?te %3
uso de absorbentes negros ha sido descripto por Dash{(7,28),

Vale la pena mencionar que 1la absorcién fotoeléctrica en
el absorbente puede reducir la intensidad del pico MGssbauer
al aumentar la intensidad de la rasdiacién de fondo, en espe-
cial en aquellos casos en que el isétopo resonante estd muy
diluido en la muestra. Este problema a veces implica un 1{-
mite para el espesor del absorbente que difiere de las con-
diciones enunciadas por consideracién de los efectos de sa-
turacién.

Siempre es importante tratar de reducir la radiacién de
fondo, ya sea me jorandn la resolucién en energia del conta-
dor o diseflandoun blindaje apropiado. En algunos casos el u-
so de un absorbente critico puede ser Gtil. Por ejemplo para

19sn es précticamente imprescindible el uso de un absor -
bente critico de Pd para remover el rayo X del Sn, como ya
se dijo més arriba,.



1)

2)

3)

L)

5)

6)

7)

8)

9)

10)
11)

12)

13)

1)

15)

16)

17)

82 -

BIBLIOGRAFIA

Karyagin, S.V., Dokl. Akad. Nauk SSSR 48, 1102
(1963% ’ ’ y 148, ’

Goldanskii, V.I. y Makarov, E. F. en "“Chemical Appli-
cationes of Méssbauer Spectroscopy", Academic Press,
N. Y., (1968)

M&ssbauer, R.L., Z. Physik, 151, 124, (1958)

Wertheim, G. K., "MOssbauer effect: Princigles and
applications", Academic Press, N. Y. (1969

Heberle, J. y Franco, 8., Z. Naturforsch., 23a, 1439,
(1968)

Franco S. y Heberle J., Z., Naturforsch., 25a, 134,
(1970)

Housley, R. M., Erickson, N. E, Z Dash, J. G., Nucl,
Instr. and Methods, 27, 29, (1964)

Meads, R, E., Place, B. M. Woodhams, F., W, D. y Clark
R. C., Nuecl., Inst. and Methods, 98, 29, (1972)

Evans, R. D., "The Atomic Nucleus", Mc. Graw Hill
Book éo, N. ¥. (1955)

Cotton, E. J. Phys, Radium, 21, 23, (1960)

Shirley, D, A., Kaplan, M. A, y Axel, P., Phys. Rev.,
123, 816, (1961))

Mossbauer, R. L. y Wiedemann, W, H., Z. Physik, 1359,
33, (1960)

Bykov, G. A. y Zuy Hien, P., Soviet Phys. JETP, 16,
6h6, (1963) ’

Gerdau, E., Rath, W, y Winkler, H., Z, Physik, 297,
29, (1972)

Margulies, S, y Ehrman, J. R., Nucl. Instr. and Me-
thods, 12, 131, (1961)

Margulies, S., Debrunner, P., y Frauenfelder, H.,
Nucl. Instr. and Methods, 21, 217, (1963)

Ruby, S. L. y Hicks, J. M., Rev, Sci. Instr., 33, 27,
(1962)



18)

19)
20)

21)

22)
23)
L)

25)

26)
27)
28)

-83-

0'Connor, D. A., Nucl. Instr. and Methods, 21, 318,
(1963)

Heberle, J., Nuecl. Instr. and Methods, 58, 90, (1968)

Cleveland, B. T., y Heberle, J., Phys. Lett., 364,
33, (1971)

Cleveland, B. T., y Heberle, J., Phys. Lett., 404,
13, (1972)

Vischer, , Notas no publiéadas, ver ref, 2 y b
Cranshaw, T., J. Phys. E., Z, 122, (1974)

Urey, C. y Flinn, P., en "Més3bauer effect methodology!
Vol. 7, I. Gruverman, ed, Plenum Press, N. Y. (1971%

Shimony, U., Nucl. Instr. and Methods, 37, 348,
(1965)

Lang, G., Nucl. Instr. and Methods, 24, 425, (1963)
Heberle, J., Bull. Amer Phys. Soc., 9, 634, (196&)

Dash, J. G.,, "Méssbauer Effect Methodology" Vol 1,
1. J. Gruverman 6d., Plenum Press, N. Y., (196



=8L.

CAPITULO VI

NOCIONES SOBRE INSTRUMENTACION

1.-Fundamentos de 1os analizadores multicanales.

Puesto que prédcticamente todos los espectrémetros Moss-
bauer usan un analizador multicanal de altura de pulsos pa-
ra acumular datos y que virtualmente todos ellos trabajan
de la misma forma se considerard ahora los principios sobre
los que se basa su operacién.

a) Memoria magnética.

Como la cantidad de informacién que debe ser almacenada
es bastante grands, el requisito més importante es la pose-
sién de una memoria de tamafio adecuado que sea también ba-
rata y permita un acceso rdpido. En la actualidad el tipo
de memoria mds conveniente es la de almacenajs por nicleos
magnéticos usada en la mayoria de las computadoras y que se
describe a continuacién.

Si se toma un anillo (llamado niicleo) de un material
(en general ferritas que son compuestos del tipo

+
X2 (Y3+)20h donde Y:Fe y X:=Ni, Co,
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Mn, etc.),con un lazo de histéresis magnética casi rectangu-
lar y se lo magnetiza a saturacién, puede lograrse que la
direccién de magnetizacidén represente un di{gito binario o
sea un "bit" de informacién. Entonces se puede escribir cual-
quier nGmero en forma binaria en una linea de néicleos lia-
mando a una de las direcciones de magnetieacién "1" y a 1la
otra"O" y magnetizando los nGcleos en forma conveniente. Por
e jemplo, 20 niicleos son suficientes Bara representar todos
los nimeros en el rango entre 0 a (220 - 1) o0 sea de 0 =
10485753 y si se necesita guardar 256 ndmeros, cada uno de
ellos en este rango, se usan 5120 ndcleos.

La seleccién de los nlicleos requeridos para leer y escri-
bir estd simplificada por el hecho que siempre se trata con
un grupo de nécleos simulténeamente. En el ejemplo dé més a~-
. rriba el grupo serd siempre de 20 nacleos (se lo llama pala-
bra o canal) y habrd 256 palabras o canales. Las conexiones
requeridas para seleccionar una de las 256 palabras serfan
bastante complicadas si no fuera por el hecho que se puede
hacer que los niicleos magnéticos mismos formen parte del me-
canismo de conexién.

Se pueds imaginar el almacenaje anterior como 20 planos
horizontales, conteniendo cada uno de ellos 256 niicleos de
tal forma que una palabra se forma con una columna vertical
de ndcleos (uno en cada plano).

Supbngase 2ue cada plano contiene 16 alambres en la di-
reccién x y 16 en la direccién y, y que los niicleos se ha-
llan en los puntos de interseccién, cada uno de ellos enla-
zado por un alambre de la direccién x y otro de la direceiédn
y. Entonces si se hace pasar una corriente I a través de

los alambres x2 & yj en un plano (Figura VI-1), solamente
un niicleo en ese plano, aqué% Situado en (x2,y1) estard re-
corrido por una corriente 21(1),

Figura VI-1
Plano de una memoria de ferrites
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Los nicleos magnéticos tienen 2 arrollamientos, uno pri-
mario y otro secundario (Figura VI-2). Si se hace pasar una
corriente eléctrica por el arrollamiento primario el nicleo
recibird un flujo magnético cuyo sentido dependerd del sen-
tido de la corriente. Las propiedades de aquél dependerén
de su ciclo ¢ lazo de histéresis. Bste lazo estd representa-
do en forma idealizada en la figura VI-3. Se le asigna al
punto A el valor "1" y al punto E el valor "O".

P — /\

Figura VI-2

Esquema de un nicleo magnético

}B

e .

A !

!
‘,‘Mg:- ~ . *‘M

[ 0 W
i
i
!
L2 E )
D "0” F
Figura VI-3

Lazo de histéresis de un niicleo magnético

Si se quiere escribir "1" en un dado ndcleo es suficiente
hacer pasar una corriente Iy que produzca un campo e y ol
nicleo conservard el valor A aun cuando desaparezca la co-
rriente. 8i el nidcleo hubiera estado en el punto A al apli-
carle el campo OG habrfa pasado al estado G y luego vuelto a
su posicién inicial o sea al estado "1". Para pasar al esta-
do "0" _ge hace circular una corriente -IM que produce el
campo OD y 1leva el niicleo al estado D y de éste pasa al E 6
sea al estado "0",

El arrollamiento secundario en el niicleo magnético se u-
tiliza para leer el contenido del nicleo o sea determinar si
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su estado es "0" 6 "1*, Si el nicleo estd en el estado "1"
y se aplica una corriente -IM que produce el campo OD el
punto de trabajo dal niéicleo se desplaza hacia D mientras
que si el nicleo hubiera estado en el estado “0" el punto
se habrfa desplazado desde B hacia D.

En el primer caso la variacién de flujo magnético (B) es
importante mientras que en el segundo caso no lo es, Estp
variacién de flujo inducird en el segundo arrollamiento
(1lamado linea sensora) una fuerza electromotriz o f.e.m.
por la ley de Lenz. Bn el primer caso se produce en las 11-
neas sensoras una fuerza electromotriz importante que indi-
ca la existencia del estado "1" mientras que en el segundo
caso la fuerza electromotriz inducida es débil lo que indi-
ca que el nficleo esté en el estado "0", De esta forma puede
leerse el contenido del niicleo magnético pero notando que
la informacién se pierde al leerse, pues se ha visto que un
nicleo en el estado "1" después de su lectura pasa al esta-
do "0". 81 la informacién-debe permanecer en el nicleo hay
que volver a restituirla,

S1 a la corriente I que se hizo circular en el plano de
los nicleos (Figura VI-1) se le da el valor Iy/2 el nicleo
de la posicién xz,yl) podré pasar al estado "1" si se su-
pone que todos los niicleos de esa matriz estén inicialmente
en "0", Los nidcleos en la fila (x3,74) 1#1 y los de la co-
lumna (x$.y;) 1#£2 estédn recorridos por una corriente Iy/2
que no es suficiente para cambiarlos de estado, o sea per-
manecen en el estado "0"., Se tiene ahora el método para se-
leccionar un nGcleo entre todos los del plano. Si se hace
circular una corriente IM/2 en la fila x4 y en la columna
y4 se selecciona el nficleo ubicado em la interseccién
(41’73)' S1 éste estaba en el estado "1" permamecerd en el
mismo, por el contrario si estaba en el "O"pasafd al *1",
Inversamente si se le aplica una corriente -Iy/2 a la fila
x”‘g;a la columna y4. se estd seleccionando nuevamente el
n&c'eo (xi,yj). si Jataba en el estado "1" pasard al "O"
mientras que “no cambiaréd si se hallaby en éste.

Un cambio de estado "O" 2"1" hace que el ndcleo sufra
una variacién de flujo muy importante que se traduce en u-
na f.e.m, inducida sobre el alambre sensor.

Se les un nécleo cuando se lo hace pasar del estado "1n
al estado "0". Los nicleos que no cambian de estado o sea
permanecen en el estado “0" provocarén una f.e.m. inducida
muy débil. Se estd en condiciones de leer los niicleos por
la f.e.m. inducida que se provoca sobre el cable sensor.
Este cable pasa por todos los nicleos de un plano. Enila
figura VI-& se ve un ejemplo de una matriz de 4X4 néecleos
(por simplicidad) alineados de tal manera de compsnsar las
tensiones pardsitas y recorridos por el cable sensor.
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Figura VI-h4
Cable sensor en una memoria de ferrites de 4 x 4 ndcleos.

Se analizard ahora la memoria tridimensional. Se recor-
daré que en el caso presente ésta estd formada por 20 pla-
nos horizontales colocados uno arriba del otro. Todas las
filas x4 y columnas y4 de los diferentes planos horizonta-
les estdn conectados gn serie de tal modo que si se aplica
una corriente a la fila x3 o a la columna yi, por e jemplo,
del primer plano todas las filas x3 o columnas yL de los
planos restantes estdn reccrridas por la misma corriente.
En el ejemplo elegido cada impulso de corriente recorreré
20 x 16 =320 nidcleos.

A los cables x4 se los denomina cables de direccién
("address wires") en X y a los correspondientes yj cables
de direccién en Y.

Si se hace pasar una corriente Iy/2 por el cable de di-
reccién x3 e Iq/2 por el cable de direccién yo (por ejem-
plo), toddos los nGcleos en las posiciones (x3,ygg recibi-
rén una corriente IM que los lleva al estado ni", Se supo-
ne que inicialmente estdn todos en "0". Si la palabra ubi-
cada en (x3,y2) requiere algdn "O" en uno de los planos
horizontaleés es suficiente hacer circular en ese plano la
corriente -IM/2 por lo cual el niicleo que esté en (x y¥2)
recibe una corriente total de Iy/2 y no logra cambia; de
estado. E1 cable por el cual se hace circular esta corrien-
te se lo denomina de "inhibicién". Todos los niécleos de un
plano estén recorridos por este cable segln muestra la fi-
gura VI-5.

En la figura VI-6 puede visualizarse el ejemplo antedl-
cho.

Habrd tantos cables de inhibicién como planos tenga la
memoria, en el presente ejemplo son 20.

Cada nicleo estd entonces recorrido por cuatro cables:
dos de seleccién o de direccién, el X y el Y, uno que es

el sensor y el filtimo que es el inhibidor.
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Cables de direccian Y
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Figura VI-S

Cable de direccién y de inhibicién en una memoria de ferri-

tes.
Y2 wsy
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o, LI T
woe 77/ P 777
inibiciin

Figara VI-6

Esquema de una memoria tridimensional

Para resumir si se quiere escribir un nimero para alma-
cenar en la memoria se pone en la palabra seleccionada to-
dos "0", luego se pasan las corrientes convenientes a tra-
vés de los cables de inhibicién en los planos donde se re-
quieren “0" y a través de los dos cables de direccién re-
queridos para escribir los "1".

Los cables de inhibicién estén normalmente controlados
por el registro de datos que consta de 20 circuitos biesta-
bles ("flip-flops"). Anélogamente los cables de direccién
estin controlados por otro registro, el de direccién, que
contiene la direccién requerida. Bl ejemplo precedente con-~
siste en un par de registros de 4 "bits", cada uno con un
decodificador que seleccione uno de los i6 cables para cada
una de las direcciones posibles.

ot e
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En »a anali: . Co o o otme Y wwon s cpiulros astdn ocaoo
tados como esculfmatrou du mudov ue ey admaro contenido
pueda ser incrementado o disminuido en uno por medio de un
pulso aplicado a %a primera etapa.

En la lecturgiﬂen el momento que un pulso de lectura u-
bique un "1* enia posicién de una palabra, aparecerd un
pulso en el cwﬁ;o sensor correspondiente a esa posicién. Bl
valor "O" no provoca ningin pulso. L informacién anterior
se guarda en la etapa correspondiente del registro de datos.

i
Puestro que ld;operacién de leer una palabra provoca su

desaparicién es necesario reescribirla. El conjunto completo
de operaciones requerido para leer y reescribir en la memo-
ria se conoce como ciclo de memoria y usualmente tarda de 1
a 3 4s. Por supuesto la memoria misma no tiene una estructu-
ra, ella simplemente pasa al registro de datos cualgquier es-
tructura de "bits" que haya sido ascrita previamente en ella.

Para obviar la necasidad de hacer la conversién binario a
decimal durante la impresién, generalmente se conecta el re-
gistro de datos como escalimetro decimal. En este caso como
algunos de los estados posibges no son usados se requieren
24 nficleos para almacenar 100 cuentas. Muchas veces el re -
gistro de direccién también estd organizado en forma codifi-
cada del "binario al decimal® (binary-coded decimal form).

Un diagrama en bloaunes de lo anterior, se muestra en la
figura VI-7.
b) Funcionamiento de la memoria en los distintos modos.

El ciclo de memoria nrormal para el modo andlisis de altu-
ra de pulsos es:

Leer; Sumar 1 al registrc de datos; Escribir

Para los modos presentacién de imagen (“display") e im-
presién, es:

leer; Escribir
Para el modo de borrado ("clear"):
leer; Borrar el registro de datos; Escribir.
y para el modo de escalfmétro multicanal, el ciclo es:

Escribir; Sumar 1 al registro de direccién; leer.

Entonces en el modo de escali{metro multicanal el registro .u
datos contard como un escalfmetro durante el tiempo que dure
el perfodo del canal antes de recibir el siguiente pulso de
avance de canal, y el nimero que se reescribe en la memoria
serd el nimero lef{do previamente méds el nimero de cuentas
recibidas.
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Figura VI-7

Diagrama de bloques del funcionamianto de la memoria de
un multicanal

En el modo de altura de pulsos, es necesario convertir
la altura del pulso en nimero de canal. Usualmente dsto
se hace convirtiendo la altura del pulso en tiempo y lue-
go usando este tiempo para disparar un oscilador que lue-
go es contado por el registro de direccién. Este se pone
previamente a cero. Al final del perfodo de contaje, el
nimero en el registro de direccién serid proporcionai a la
altura del pulso original. Es entonces necesario iniciar
solamente el ciclo de memoria (leer, incrementar el re-
gistro de datos, escribir).

Por ejemplo en el circuito de la figura VI-8. un pulso
positivo en el punto A va a ser alargado y almacenado en
el capacitor de B. Si ahora se hace circular una corrien-
te constante I, el capacitor se descargard a una veloci-
dad I/C y el voltaje llegard a cero después de un tiempo
proporecional al voltaje del pico. El1 comparador da una
salida en el punto C durante el tiempo de descarga del
capacitor. Durante este tiempo (t o t'para los pulsos de
entrada mostrados) aparecen en D,n o n' pulsos los que
son contados por el registro direccional. Al finalizar es-
te tiempo se inicia el ciclo de memoria. La forma de los
pulsos arriba mencionados se muestra en la figura VI-9,




+ CICLO DE MEMORIA
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DIRECCIONAL
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Figura VI-8

Esquema dsl modo de altura de pulsos
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Figura VI-9

Forma de los pulsos en el modo de altura de pulsos
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Bl registro de direccién se pone en cero y el sistema
queda preparado para recibir el sigulente pulso de entrada,

Por supuesto se debe tener cuidado y aislar la entrada
durante el tiempo en que trabaja cada pulso y por lo tanto
el tiempo muerto depende del tiempo del ciclo de memoria,
de la frecuencia del oscilador y de la altura del dltimo
pulso. En el modo multiescal{metro el tiempo muerto sélo
depende de la velocidad de contaje del registro de datos y
del ciclo de memoria necesaria para avanzar una direccién.

2,.,-Teorfa de sistemas realimentados.

Para poder discutir el disefio de los espectrémetros
M&ssbauer es necesario referirse brevemente a la teoria de
sistemas realimentados g m4ds especificamente a amplificado-
res con realimentacién(2.3),

Se dice que un amplificador estd realimentado cuando
parte de su sefial de salida es sumada a la sefial que estd
siendo amplificada. Cuando la sefial de salida es realimen-
tada de tal manera que la sefial ds entrada se ve aumentada,
el sistema amplifica la sefial de entrada aumentada. La se-
fial de entrada es "regenerada" por el amplificador para in-
crementar su efectividad. Por supuesto, un amplificador con
realimentacién regeneradora tiene mayor ganancia que uno
sin realimentacién. Si la sefial de salida es realimentada
de tal manera que se opone a la de entrada, ésta se degene-
ra y el amplificador disminuye su ganancia normal. Es fécil
ver la relacién cuantitativa entre la realimentacién y la
ganancia en el circuito de la figura VI-10 que representa
un amplificador realimentado por tensién.

En el circuito de la figura VI-10 una fraccién/3 de la
tensién de la sefial de salida Vgg] .,es realimentada y agre-
gada a la de entrada Vgp ,de tal forma que la tensién inter-
na Vin.all{ definida es

Vin. = Ven #3Vsa1.
Vi-l

Para un amplificador se cumple la relacién Vgay,= A Vip,
(donde A es la amplificacién), de modo que

Vsal, . A
=G

Ven. 1 -4Ap
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Figura VI-10

Amplificador realimentado por tensién

Cuando /3 A es positiva (y menor que 1) G>A y se estd en
la realimentacién regenaradora o positiva pero a pasar del
incremento de la ganancia se disminuyen otras caracter{s-
ticas deseables. Si.ﬂBA as negativa G« A y se astd en la
realimentacién degenerada o negativa y an este caso a pe-
sar que se pierde ganancia se mejoran otras caracteristi -
cas.BA se conoce como la ganancia del lazo pues si éste
se abre en cualquier punto y se mide la ganancia su valor
serd /JA.

Se puede obtener inmediatamente

dG 1

R

=
dA T 1 - MM

A
G

VIi-3

o sea el efecto de cualquier cambio de la amplificacién

sobre la ganancia consiste en reducir esa variaciébn en el
mismo factor que lo hace la ganancia, (1 - AA). (Usualmen-
te es md4s fdacil obtener un atenuador estable A que un am=-
plificador con A estable). Para el caso que A4 sea grande,
se aplican las mismas conclusiones no sélo al cambio de A
con el tiempo, o con la temperatura, etc., sino también a
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la dependencia con la frecuencia. Esto Gltimo se verd mds a-
delante.

En 14 aproximacidén antedicha o sea Aﬂ))l

G- 1/8
p

en este caso la ganancia es independiente de las caracte-
ri{sticas del amplificador.

Se ha tomado A como un nimero, que representa un simple
atenuador pero de hecho podria ser un operador y se ve que
la operacién G realizada por el sistema realimentado es la
inversa de la operacién representada por /A . Frecuentemente
este hecho es muy Gtil pero no se debe olvidar que puesto
que A debe aproximarse a cero mientras la frecuencia de 1la
sefial 1o hace a ©© y quizd también cuando lo hace a cero,
la aproximacién Aﬂ D)1 no es vdlida para estas frecuencias.

La impedancia de entrada Zg,, de un amplificador puede
calcularse a partir de Zip,

Zin, = Vin./im.

Si el amplificador no estuviera realimentado Vip =Ven,
y se las podria intercambiar, pero en este caso

Vin., =Ven. + ﬂA Vin.

Vin, = Van.
1 - @A

y la impedancia de entrada Z'en al amplificador realimenta-
do es

AN Ven, ..._Y_irn.(1 -R4A) _ 24p, (1 - ﬂA)
en, — 111’1.— 11n. -

Vi-5
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La impedancia de entrada se incrementa en una realimenta-
cién negativa en el factor (1 - ffA) siendo /B A negativo para
este tipo de realimentacién, como se mencionara anteriormen-
te. Debe sefialarse que hay textos que usan la convencién o-
puesta.

Si se mira la salida se ve que

Va1 =2 Vin., = Ip Zga1,

y eomo Vin, = Ven., + AVsal.
Vsal.: A Ven. - ILV Zsal.——l—-
1- A4 1 - AA

Vi-6

o sea el sistema se comporta como un amplificador de ganan-
cia A/(1-AA) y con una impedancia de salida Zga1,./(1 -/AA).

s 0
_.O
-

=

S

]
-
5

S
LR Vin @ A Vin I JEE R Vsal
b & L

Figura VI-11
Amplificador realimentado por corriente
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La realimentacién por tensién, que es lo que se estd es-
tudiando utiliza una parte de la tensién de salida para re-
alimentar la tensifn de entrada. En el caso que la sefial
realimentadora sea proporcional a la corriente de salida se
tiene un amplificador con realimentacién por corriente (Fi-

gura VI-11).

Se ve que Vg, = A Vy, = Iy (Zggy,+Rg)

Y Vin, =Ven.~ IL Rf
y resolviendo

Vsal.=A Vgn,= Iy (Zga1,+Re (1-4)) Vi-7
De la ecuacién anterior se ve que la realimentacién por
corriente no afecta la ganancia de tensién del amplificadonr.

Sin embargo, la impedancig de salida es

Zgg1,+ Re (1-4)

o sea cambia en ~Rf A respecto del amplificador sin reali-
mentacién. En el caso de realimentacién negativa la impe-

dancia de salida resulta incrementada. Las otras caracte-

risticas son similares a las de realimentacién por tensién
o sea que la realimentacién negativa por corriente incre-

menta la impedancia de entrada y reduce el ruido y la dis-
torsién en la corriente de salida. Si se nota que

Vsa1.=’-IL Ry,
A Ven,
Ry +zsal.+Rf -

queda I; = R X Vo /Re

Vi-8

S1 Re y A son grandes y A es negativa, resulta que Ij
es independiente de la ganancia del amplificador y es fun-
cién 1lineal del voltaje de entrada,

Un amplificador que es muy usado es el llamado amplifi-
cador operacional, que es aquél que tiene alta impedancia
de entrada, baja impedancia de salida y una buena respues-
ta para altas frecuencias. En combinacién con resistencias,
condensadores, . etc.y los amplificadores operacionales rea-
lizan operaciones matemdticas.

Se los representa esquemdticamente como en la Figura
VIi-12.
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Figura VI-12

Esquema de un amplificador operacional

La 1{nea punteada indica la conexién comin entre la en-
trada, la salida y la fuente de potencia. Por simplicidad
esta conexidn se omite. Cabe seflalar que un circuito del
tipo de la Figura VI-12 no resulta Gtil por s{ sélo y es el
uso de la realimentacidén lo que convierte &l sistema en un
elemento conveniente para las aplicaciones practicas.

Se usan tres circuitos de realimentacién con los ampli-
ficadores operacionales. E1 primero es el convencional rea-
limentado por tensién, que se ha visto en la Figura VI-10 ¥y
que con la convencidn explicada anteriormente se representa
en la Figura VI-13. E1l segundo es el convencional realimen-
tado por corriente que se ha visto en la Figura VI-11l y que
representado con la convencién actual se muestra en la Fi-

gura VI-1k,
-1 A0
Vsal
Ven

o >
HVsal
=

Figura VI-13

Circuito de realimentacién con un amplificador operacional
(realimentado por tensién)
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Figura VI-1k4

Circuito de realimentacién con un amplificador operacional
(realimentado por corriente)

El tercero (Figura VI-15) es una especie de circuito re-
alimentado por tensién. La tensién de salida estd conectada
a la entrada del amplificador, a través de la impedancia R,
en el punto S en paralelo con la sefial de entrada. Es lla=-
mado circuito con realimentacién operacional.

Ven Vsal

Figura VI-15

Circuito con realimentacién operacional

Este circuito posee todos los beneficios del circuito
normal realimentado por tensidén excepto que la impedancia
de entrada es muy baja. Esto se debe a que la sefial de en=-
trada estéd conectada al voltaje de salida a través de Ry y
dste es A veces mayor que el de entrada y de signo opuesto

Vsal, = =A Vgp,
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Vsal.~ Ven . _Ven (1+4)
Ro Ro
Como la impedancia de entrada del amplificador es alta,

resulta que Ien::If y por lo tanto la impedancia de entra-
da es

If -

v R
Rg = Vg, /lgy =20 2 —R./(1+A)

en en -
Vop (144)

VI-9

y cuando A1

RS = R2/A

Vi-10
o sea cuanto mayor sea la amplificacién y menor Rp, el va-
lor de la resistencia de entrada iré disminuyendo. El1l valor
de Rg puede llegar a ser de algunos pocos ohms y por eso el
punto S es conocido como tierra virtual.
De las ecuaciones anteriores se deduce que

I
Vo -2 o0

14+A

~A
Vsal =-A Ven=-___ R:zien
+A
y para A grandes

Vga1R -Rp 1gp
vI-11

Dos ejemplos del uso comin de los amplificadores opera-
cionales son las dos configuraciones siguientes: La prime-
ra, llamada configuracién “no inversora', estd representa-
da en la Figura VI-16 y la segunda, llamada configuracién
"{nversora", en la Figura vIi-17.
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Figura VI-16

Uso del amplificador operacional
Configuracién no inversora

R,
—
Ry
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Vv,
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Figura VI-17

Uso del amplificador operacional
Configuracién inversora

Si1 se observa la Figura VI-16 y se usan las ecuaciones
Vi-4 y VI-5, se ve que para A grandes la ganancia de este
circulto es aproximadamente

Ry +R;
Rp
A Ro )

Ry + Ry

Yy que la impedancia de entrada es Zg, (1,
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La Figura VI-17 representa el circuito de la Figura VI-15
con el agregado de una impedancia necesaria para esvitar so-
brecargas en la fuente de voltaje. En este caso se cumplen
las siguientes relaciones:

ien = ig
ien _Ven - Vs
Ry
1 VS - VS&].
f =
Ry
y como Vg =-Vgga1/A, queda
Vsal - -A Ry
Van ‘.(1+A)R1+R2
VIi-12
En el caso de A grande
Vsal — ~Ro
R N
ven R1
VI-13

Para completar a grandes rasgos el tema se estudiard el
comportamiento de A con la frecuencia. Esto se entiende mé s
fdcilmente usando un diagrama vectorial, Para simplificar
se supone que /3 es real y constante. En primer lugar se pue-
de considerar el caso de una frecuencia tal que A es real,

representado por la Figura VI-18a,

S1 el vector unitario OP representa Vg y el 0Q a
AAVg =AVg,1, luego QP representard Vg .

Para otras frecuencias en las cuales A se hace complejo
el diagrama vectorial serd como el de la Figura VI-18b y c.

Obsérvese que ain cuando © exceda gl valor 9092 el efec-
to de 1la realimentacién es conservar QPx>0Q. En otras pala-
bras la ganancia es constante (1/A) y el corrimiento de
fase ®' es pequefio. Esto se cumple solamente silABI»1 y
como |A| -0 a muy altas frecuencias (y quizéds también a
bajas) cabe preguntarse bajo quéd circunstancias el sistema
se tornaré 1nestable5 (por ejemplo, tener una salida OQ

sin tener entrada QP
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Figura VI-18

Diagrama vectorial de realimentacién
a) A real; b) y ¢) A complejos

Obviamente, éste serd el caso cuando lAﬁI:l y &=t pa-
ra las mismas frecuencias, lo que corresponderd a un sis-
tema con salida sinusoidal de amplitud constante. Este es
el estado en el que todas las oscilaciones lineales se ha-
llan presentes.

La condicién mds general de estabilidad puede expresar-
se como sigue, S1 se dibuja el "locus" del punto Q a medi-
da que se varfa la frecuencia desde =00 a +e0 , se obtendré
una curva cerrada conocida como el diagrama de Nyquist pa~
ra el sistema. S1 la curva encierra al punto P el sistema
es inestable, de lo contrario es estable. Aunque el dia-
grama c¢) de la Figura VI-19 representa a un sistema esta-
ble, este caso no es conveniente en la préctica y entonces
se adopta una condicién més restrictiva que dice que el
diagrama de Nyquist debe excluir la regidén sombreada de 1la
Figura VI-20.

Existen diversas razones para esta eleccidn pero se
mencionard aqui{ solamente la conveniencia de tener un ade -
cuado margen de seguridad para el caso de variaciones en
los valores de las componentes, etc.. Se debe notar que es
irrelevante haber elegido /@ con un valor real. El diagrama
de Nyquist es simplemente un grdfico de (/).
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;L/' (b)

(c)

Figura VI-19

Diagrama de Nyquist
a) estable; b) inestablej c) estable condicional

Figura VI-20

Condicién restrictiva sobre el diagrama de Nyqulst
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3.-Andl1isis de circuitos

Antes de continuar se revisarédn brevemente los procedi-
mientos convencionales para describir la respuesta de un
circuito general a una sefial arbitraria,

Las ecunaciones generales para las intensidades de 1las
corrientes en una red se expresan en base a la segunda ley
de Kirchoff como

Z - Z e o0 -i Z fraed
L2y -, 2, n 2 1n~%

-11 221 “12 222:-—‘."""""'.-‘62

VI-14

Figura VI-21

Esquema de un circuito general

donde ir, Zprp, er son la corriente, la suma de las impe-
dancias y la fuerza electromotriz respectivamente en 1la
r-ésima malla; y Zpg s la impedancia comin a las r-ési-
ma y s-ésima mallas., Si se hace un andlisis empleando la
primera ley de Kirchoff se obtiene un conjunto de ecuacio-
nes similares. Si las fuerzas electromotrices son constan-
tes las ecuaciones pueden ser fdcilmente resueltas para
obtener las intensidades pero si aquéllas son funciones
del tiempo las ecuaciones serdn ecuaciones diferenciales
simultdneas dado que las impedancias tendrén la forma

(L g-%- +R+%__.Idt).

El pﬁgﬁfdimiento usual es utilizar las transformadas de
Laplace s las que estdn definidas de la siguiente format
si y es una funcién de t, su transformada de Laplace ¥ sa-
tisfard la relacién siguiente:
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7 (p) .—;/e'pt y(t)dt
0
V1-15

En la Tabla VI-1 se dan algunas transformadas y propie-
dades necesarias para resolver la mayoria de los circuitos
simples.Obsérvese la 14) y la 15). Las mismas permitirén
aplicar las transformadas de Laplace a ambos miembros de
las ecuaciones diferenciales (VI-14) resultando

1) 2y 43, Zpp + eee 41 2y =70y

VIi-16

donde Z tiene la forma p L4 R+ 1 ., Por simplicidad se su-
pC

pone que para’tzzo todas las intensidades son nulas. Cabe
sefialar que ain cuando se las tomara en cuenta no causari-
an problema alguno. .

Se tiene entonces un conjunto de ecuaciones lineales en
las "I-es" que puede ser resuelto por los mé todos conven -
cionales.

A menudo es posible considerar todas las f.e.m. iguales
a cero salvo una de ellas (la sefial de entrada) y sélo se
desea conocer una "i" (la corriente de salida, de donde se
obtiene inmediatamente la tensién de salida).

En este caso resulta ser

65a1 =F(p) &gy

Vi=-17

donde F(p) tiene la forma de un cociente de dos polinomios
en p. (el orden del denominador es en general superior al
del numerador) y cuyos coeficientes son combinaciones co-
nocidas de las impedancias de la malla. O sea F(p) sélo
depende del circuito bajo estudio.

E1 método para calcular la respuesta de un circuito a
una sefial de entrada arbitraria (con valores iniclales pa-
ra las corrientes y tensiones nulos) es?

1) Encontrar la funcién de transferencia, F(p),
del circuito.
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2) Multiplicar por la transformada de Laplace de 1la
sefial de entrada.

3) Tomar la antitransformada del producto. (En mu-
chos casos puede ser reducido a una suma de for-
mas conocidas como las dadas en la Tabla VI-1,

Frecuentemente es innecesario resolver ecuaciones simul-
tdneas para encontrar F(p) puesto que todos los teoremas
habituales de circuitos pueden ser usados para simplificar
el problema. La seme janza entrg la expresién para Yy la
impedancia compleja jwL+ R+ indica que si el cocien-

te egg1/6gn para una onda sinlis6idal y una frecuencia W
puede ser encontrado, entonces la funcién de transferencia
F(p) se halla simplemente reemplazando jw por p (el porque
se verd mis adelante), Més alin a menudo sucede que el ecir-
cuito puede ser dividido en partes separadas por etapas am-
plificadoras no bilaterales tales que la corriente en 1la
primera red no es afectada por la corriente en la siguien-
te. En ese caso las pequefias redes pueden ser consideradas
independientes sirviendo la salida de cada una de ellas co-
mo entrada a la siguiente. De modo que la funcién transfe-
rencia del conjunto es justamente el producto de las fun-
ciones transferenciea de las respectivas secciones indivi-
duales.

Por ejemplo, si se toma un circuito simple LRC (Figura

VIi-22)
i

C——

T

ENTRADA

SALIDA

Figura VI-22
Circuito simple LRC
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la funcién transferencia es, aplicando las ecuaciones
Vi-ik, 16 y 17

F — R . pCR

Para encontrar la respuesta transitoria se hace

€gn = <§(t)

y de esa forma _
8en = 13
luego pCR

®sal = ~5ZCL + pCR +1

Para poder utilizar la Tabla VI-1 se escribe la expre-
sién anterior en la forma

- 24 p

st pp—

®sal T kb2 w2) (p+ % - o)

donde A= 2—%— y wil y

reordenando resulta

€ga1= = s ol X — vl
W= | p pa (o WP R L

Si se usa la propiedad 6) de la Tabla VI-1

- ] - Vol %t <t
€sal oL e«'t (d+r0L2 - wW2)e -

& - w2
Vot -2 ¢
- (O(—Qo@-wz) e
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Dado que F(p) tiene la forma de un cociente de polino-
mios en p, siempre puede ser factoreado:

(p - Zl) (p - 22)000
‘P - Pl) (p - Pz)...

F(p) =
Vi-17

As{ siempre se puede encontrar la respuesta transitoria
(8gn=1) pues en ese caso eggl=F.

F puede ser expresada en términos de fracciones simples:

s e.3 1 (Pp=27) (Pp-25)..
sal ="~ r (p=Pp) (Pr=Py) (Pp=P2)..(Pp-Pp_7) (Pp-Pp.y)..

Vi-18
entonces para una sefial de entrada que sea una funcién 6.
€581 :; AI‘ exp(Pr t)

Vi-19

Para una sefilal de entrada exponencial se obtiene (usan-
do la ecuacidén 6 de la Tabla VI-6)

= - 1
een — S ————
p - A

Siendo 84,9 =F Egn; antitransformando se obtiene

antitransf. (Fe )

) =
sal en

y en este caso habrda un término extra en la expresién de
e :
sal

(d' - Zl) (d’ - Z2)-o.
(d— - Pl) (&4‘ Pg)ooc

exp (X t)

Siol = jw (sefial de entrada sinusoidal) la Gltima expre-
s1én queda:
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(3o - 27) (W = Zp)...

(ju - Pl) (j\d - P2)ooo

Comparéndola con la expresién de F se ve la razén ya
mencionada para calcular F simplemente reemplazando Jw por
p en la respuesta sinusoidal.

Mucho puede aprenderse acerca de la respuesta de un cir-
cuito dibujando los polos y los ceros de su funcién trans-
ferencia en el plano complejo (Py, Z4 de ecuacién VI-17).

En el ejemplo anterlor del circuito LCR hay un cero en
el origen y un par de polos que se mueven como 86 muestra
en la Figura VI-23 a medida que se varfa C manteniendo R y
L constantes.

R
ﬂAAfl-
— C ¥ @
2
) "Fe
C
] 1
y
—_— éR-———’ ¥ -
.
() " Re

Figura VI-23
a) Diagrama de ceros y polos de un eireuito LRC; b) eir-

cuito integrador "lag" y su diagrama de polos; c¢) eir-
cuito diferenciador "lead" y su diagrama de ceros y polos

Para un circuito integrador ("lag")

1/pC  _ 1
“"R+1/pC — 1 4 pCR

'
f

VIi-21
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hay un solo polo (Figura VI-23b); y para un circuito dife-
renciador ("lead")

R - pCR
F = — e
R+ 1/pC 14 pCR

VI-21 Bis
hay un polo y un cero (Figura VI-23c).
Pueden hacerse las siguientes generalizaciones:

1) Los polos y ceros complejos aparecen en pares
conjugados.

11) La respuesta transitoria de la red consjiste en
una suma de exponenciales de la forma ePt. (Para
unpggr de polos coincidentes serd proporcional a
te .

ji1) Las amplitudes relativas de los términos pueden
ser estimadas tomando el producto de las distan-
cias desde todos los ceros dividida por el pro-
ducto de las distanciass desde todos los otros po-
los. En particular si un polo y un cero coinciden
se anulan.,

Andlogamente la respuesta & una sefial de entrada expo-
nencial puede ser estimada y en particular para una sefial
de entrada sinusoidal la amplitud de la sefial de salida es
proporcional a /PP con un corrimiento de fase igual a
(67 - €p)(ver Figura VI-24).

Nc@e

Figura VI-2k

Respuesta a una sefilal de entrada sinusoidal
(corrimiento de fase)
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Se deduce que asintéticamente a alta frecuencia la am-
plitud de %a funcién transferencia es proporcional a
W-(np - Nz) y que el corrimiento de fase es igual a

-T‘(np--nz)/2

d:ﬁ%g n, y ny son el nimero de polos y ceros respectiva-
m °

En el 1{mite de muy bajas frecuencias la amplitud es
proporcional a W Dzo Yy el corrimiento de fase es igual a
(M/2) ngzo siendo nzo el nimero de ceros en el origen.

Una red pasiva -es dacir una que no tiene fuentes de e-
nergfa- no puede tener polos en la mitad derecha del plano
complejo y para un sistema de realimentacidén la condieién
de estabilidad es justamente la que dice que todos los po-
los se encuentran en la mitad izquierda. Por otro lado,
los ceros pueden hallarse en cualquiera de las dos mitades.
Lsa relacién entre amplitud y corrimiento de fase no es ini-
ca puesto que dos redes que sélo difieran en el signo de 1la
parte real de uno o mds ceros tendrédn la misma respuesta en
amplitud pero distinto corrimiento de fase. Por ejemplo la
funcién transferencia del circuito de la Figura VI-25a es

1 1l 1 - pRC
F(p)= - =
1 + pRC 2 2(1 4+ pRC)
R
Salida

Entrada

=
AAAA
YYVy

-9 _1_
RC RC
(b)

Figura VI-25
a) circuito y b) su funcién transferencia
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y su diagrama de ceros y polos estd representado en la Fi-
gura VI-25b. Se ve que la amplitud es independiente de 1la

frecuencia (# Ven) pero el corrimiento de fase es O ., Este
circuito es conocido como filtro "pasa~todo".

De todos los circuitos que tienen una dada respuesta en
amplitud el que tenga todos sus ceros en la mitad izquierda
del diagrama tendrd el menor corrimiento de fase, y se lo
conoce como circuito de corrimiento de fase minimo (C.F.M.).
En general los circuitos de tipo escalera ("ladder-type")
son C.F.M. mientras que aquéllos que pueden ser representa-
dos como puentes pueden no serlo. El circuito C.F.M. que co-
rresponde al ejemplo anterior es el de la Figura VI-25c.

ENTRADA 4

R § SALIDA

1 v
Figura VI-25c¢
Circuito C.F.M. correspondiente

De consideraciones sobre el diagrama de Nyquist es claro
que los lazos de realimentacién normalmente contienen sélo
circuitos C.F.M. Aquéllos que no lo son usualmente son in-
deseables, en los lazos de realimentacién.

La ecuacién VI-22 que relaciona la magnitud de la razén
de transferencia para una onda sinusoidal con su corrimiento
de fase es vdlida sélo para los circuitos C.F.M.

W
ﬂw)-.-zﬁ\i (1n (ACW")) - 1n (A(W))/ W2 =) duws

°
VIi-22

En general esta integracién no puede hacerse explicita-
mente pero resulta claro que la mayor contribucién al valor
de la integral en W proviene de las frecuencias préximas a
W y esto permite hacer una aproximacién Gtil en el caso en
que la pendiente de 1ln (A) vs 1n (W) es lineal para un ran-
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go razonable de frecuencias. En el msedio de tal regién 1i=-
neal el corrimiento de fase es proporcional a la pendiente
con una constante de proporcionalidad tal que para cada
6db/octava hay un corrimiento de fase de 90%9.

Si se tiene un sistema que es inestable y se lo modifi-
ca de tal manera de convertirlo en uno estable, se logra
que un polo (o un par de polos conjugados complejos) se
mueva desde el lado derecho hacia el lado izquierdo del
plano complejo. Pero si el sistema es apenas estable el po-
lo deberfa ubicarse muy préximo al eje imaginario y esta
situacidén corresponde a una respuesta transitoria con un
tiempo de decaimiento muy largo.

Se ve, entonces., que la adopcién de condiciones en el
diagrama de Nyquist que son mds restrictivas que las real-
mente necesarias para que un sistema sea estable, se debs
a la necesidad de tener un margen de seguridad como asi
también para evitar la respuesta indeseable transitoria de
un sistema casi inestable.

Si se aplican estas ideas a un sistema realimentado se
tiene:

A (p)
1 -l(p)

G(p) =

VI-23
siendo GC(p)zA(p)ﬂ(p).

Los ceros de A son ceros de G pero los polos de A no son
polos de G, éstos se obtienen haciendo 1 - c€(p)=0. En el
circuito integrador simple ("lag") de la Figura VI=-26 si se
llama RC =T, Atiene pn polo en =1/T pues A(p)=Ao/(1 + pT)
y G(p) ==Ao/(1 + A, S+pT) donde Ao corresponde al médulo.

El polo de G(p) estd en-"-(—l-t—‘ﬁo-&

T
R
J
Figura VI-26
Circuito integrador simple "lag"
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Nétese que la realimentacién extendid el ancho de banda
en un factor (1 +4,/3). Este polo estd siempre del lado iz-
quierdo del planc complejo as{ que el sistema es siempre
estable.

S1i el circuito tiene dos etapas integradoras ("lag") ha-
bréd 2 polos de &£ , uno en -1/T y el otro en =-K/T. Para el
lazo ablerto

4(p) '_"i 0
(L+pT) (I+p1/K)

donde los signos X corresponden a la realimentacién positi-
va y negativa respectivamente. As{ los polos de G estdn da~-
dos, en el caso de realimentacién negativa, por

(1+p1) (L+p/K) + L, =0

P1,P2 = -2'%"{-(1*1(): [(1 - 1{)2 - uxfo] ﬁ’}

VI-24

De la ecuacién anterior se ve que log polos estén siem=- ¥
pre en el lado izquierdo y que si K< 2L+l - 2(Lo(dot+ 1))
son complejos. S1 K se mantiene constante y se var?a dfo los
polos se mueven como se muestra en la Figura VI-27a.

Figura VI-27a
Polos del circuito de la Figura VI=-26

Se ve que hay seme janza con el circuito RCL de un ejem-
plo anterior (Figura VI-22). De hecho este sistema es equi-
valente a un circuito resonante con "

Q = a(g-/(x* +K ")
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Andlogamente es posible disefiar filtros activos los cua-
les reproducen el comportamiento de filtros pasivos mas
complicados pero sin usar inductores reales.

Para realimentaciones positivas los polos se dg?en mo=-
ver como indica la Figura VI-27b al incrementarseXgpy el
sistema en este caso tiende a ser inestable. (Esto repre-
senta un multivibrador). Si ahora se agrega otra etapa o
sea se tienen 3 circuitos integradores o "lag" con las mis~
mas constantes de tiempo se tiene que los polos de G(p) son
las soluciones de

oo+ (1+p7)° = 0

Estas son%— {-(féﬂ. 1} y -:'r-{(# ti (g)ﬁ )rfol/B -1

El movimiento de los polos a medida que *; se incrementa
se ve en la Figura VI=-27c.

-

A A -

-

Figura VI-27
b) caso de realimentacidén positivaj c¢) movimiento de
los polos con el agregado de tres circuitos integradores

La condicidén de estabilidad es que <fo sea menor que el
valor que haga imaginario puro a cualquier polo.X,< 8). El
resultado anterior, hace que un amplificador realimentado
en estas condiciones no sea muy Gtil as{ que se verd lo que
sucede si se hace una de las constantes de tiempo muy dis-
tinta. En este l1timo caso los polos de G(p) son soluciones

de

Lo+ (1 +p1)? (1+npT)=0=n(pT)3+ (2n +1)(pT)%+ (2+n)pT+

<+ 1+,Q):0
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La condicién pasra tener rafces imaginarias puras 6 sea
polos que justo cruzan el eje es

n(p'l‘)3 + (24n)pT =0
y (20 +1)(pT)% + 1 + L =0

y da un valor critico para <f°

Lo

epit = 2(2+n+1/n)
Vi-29
De la ecuacién anterior se ve que se puede tener un va-
lor grande arbitrario deci; incrementado n apropiadamsnte.

Este métodn de estabilizar un sistema reslimentado usan-
do la "constante de tiempo dominante" dd4 un buen resultado
pero hay que tener presente que viene acompafiado por la re-
duccién del ancho de banda de ofoy por lo tanto del rango
de frecuencias sobre el cual la realimentacién es realmen-
te efectiva,

Se debe hacer la hipétesis que se ha comenzado usando
las constantes de tiempo de los circuitos integradores o
"lag" tan pequefios como es posiblej por lo tanto 1la
frecuencia caracteristica del lazo abierto tendrd la for-
ma de la Figura VI-28,

El corrimiento de fase se puede estimar con las reglas
aproximadas ya dadas y estd dibujado en la parte inferior
de la Figura VI-28. Claramente la magnitud de la ganancia
del lazo cuando el corrimiento de fase llega a 180% no es
mucho menor que su valor méximo. Si ahora se incrementa u~-
na de las constantes de tiempo en un factor n, el resulta-
do es la curva punteada. Los diagramas de Nyquist para los
dos casos tendrédn una forma andloga a la de las Figuras
Vi-29 a y b,

Obviamente la constante de tiempo dominante dé un mar-
gen de seguridad innecesariamente grande. Se puede incre-
mentar la pendiente de 6db/oct a 10 db/oct, lo cual con el
corrimiento de fase correspondiente de 150&, satisfard la
regla antedicha (Figura VI-20) y permite una mayor ganan-
cia de lazo a frecuencias bajas para el mismo ancho de ban-
da o un mayor ancho de banda para la misma ganancia del la~
Zo.

Como ya se puntualizé, las pendientes asintéticas son
siempre miltiplos de 6 db/oct y los valores intermedios
pueden ser obtenidos con el uso de una serie de redes a-
vanzadoras de fase o retardadoras, cada una de las cuales
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In(L) | Pendiente =0

-90 i
—180 |
=270 }

Figura VI-28

Variacién de la ganancia del lazo y del corrimiento de
fase con la frecuencia para un circuito con constante
de tiempo dominante

»
t

’\J

(a) (b)

Figura VI-29

Disgramas de Nyquist correspondientes a los
circuitos descriptos mds arriba
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hace una contribucidn pequefia a la pendiente sobre un ran-‘
go limitado de frecuencias. Aquellas redes pueden tomar la

forma de la Figura VI-30 a y b para el caso del retardador

de fase y de la Figura VI-31 a y b para el caso del avanza~
dor de fase,

-1 -1

(b)

Figura VI-30

a) Red retardadora de fase y b) su diagrama
de ceros y polos

{a)

~{Ry* R3) -1

RyR;C  RyC o)

Figura VI-31

a) Red avanzadora de fase y b) su diagrama de
ceros y polos
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Hasta aqui la condicién de estabilidad ha sido discuti-
da exclusivamente para la zona del extremo de altas fre-
cuencias del diagrama de Nyquist, pero un sistema acopla-
do por C.A. tendrd un diagrama que tiende al origen para
la frecuencia cero y todo lo que se ha dicho también se a-
plica a este extremo. De hecho la curva de respuesta loga-
r{tmica y el diagrama de Nyquist para un sistema con va-
rias constantes de tiempo de avance todas ellas en una
cierta relacidén, son justamente las imégenes especulares
de aquellos para un sistema con constantes de tiempo re-
tardadoras con la misma relaeién.

Es claro por lo dicho, que, si se qulere una gran ga-
nancia de lazo, las caracteristicas del lazo abierto deben
ser controladas sobre un ancho de banda mucho mayor que el
que se requerirfa para que la cantidad total de realimen-
tacibén sea efectiva.

Ademds debe notarse que la realimentacidn no tiene un
efecto directo sobre la ralacién sefial/ruido, puesto que
ambos son reducidos siempre en la misma proporcidn.

4,.-Nociones sobre el disefio de un espectrdémetro Mossbauer.

Se puede aplicar ahora las ideas anteriores al disefio
de servo sistemas usados para controlar la velocidad en un

espactrémetro Mossbauer.

El lazo de realimentacién es parcialmente eléctrico y
parcialmente mecdnico. La parte mecdnica del sistema puede
representarse de una manera sSimplificada como se muestra
en la Figura VI-32,.

Ky
F
my
[~
g
Vv
m2

Figura VI-32

Andlogo mecdnico del vibrador
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Las dos masas M, y M, representan la bobina impulsora
y la bobina sensorg (o imén segin el modelo de vibrador
usado) respectivamente. La barra que las une tiene una
clerta elasticidad y se representa por un resorte kp. To-
do este sistema estéd montado en un resorte débil k1. Pues-
to que K] y ko son muy diferentes los dos modos normales de
vibracién del sistema tendrén frecuencias aproximadas W, vy

w2

k3 ky (My + 'Mp)
(M1 + M2) My o My

Vi-26

La frecuencial corresponde a la resonancia fundamen-
tal con My y Mo m&%iéndose Juntos y la frecuencia W, es
una resonancia interna correspondiente al caso de las dos
masas moviéndose en direcciones opuestas. Si se recuerda
que la fuerza impulsora se aplica a My ¥ se la hace pro-
porcional al voltaje aplicado y si se hace la hipétesis
que el voltaje de salida es proporcional a la velocidad

de Mp$ es posible dibujar un diagrama de ceros y polos pa=-
ra la funcién transferencia del sistema.

A muy bdajas frecuencias el desplazamiento es proporcio-
nal a la fuerza y entonces la velocidad decrece directa-
mente como la frecuencia. Hay un cero simple en el origen.
Cada resgnancia dard un par de polos cuyas partes imagina-
rias son&aq W2 ¥y cuyas ovartes reales dependen del amor-
tiguamiento (Figura VI-33).

K== &2

X——-Loy

Figura VI=-33

Diagrama de ceros y polos para el vibrador

- ——
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Esta ultima es probablemente menor para wl- Un gréfico
de 1a magnitud y fase de la funcién transferencia serd co-
mo el que se muestra en la Figura VI-3kh,

In |A|

090_“\
0

-90r

Figura VI-3k4

Magnitud y fase de la funcidn de
transferencia para el vibrador

El gran corrimiento de fase para frecuencilas superiores
a W, indica que el disefio debe asegurar que la magnitud de
la ganancia de lazo ha disminuido a 1 para alguna frecuen-
cia por debajo de w2 para que el sistema sea estable. Esto
dltimo conjuntamente con el valor de la pendiente entre
y W, determinard la ganancia del lazo a frecuencias bajas
(donde la sefial impulsora presenta las primeras componen=
tes de Fourier significatiﬂfs). Obviamente se debe hacer
Né tan grande como se pueda ) . Para ello los valores de M;
y M, deberén ser pequefios; ésto se logra montédndolas lo
més cerca posible y empleando una barra rigida como vincu-
lo entre ellas (més correctamente, una barra tal que 1la
velocidad del sonido en el material utilizado sea grande,
dado que la mayor parte de la masa, en realidad se halla
distribuida y no concentrada en My y M2),
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En principio deberd ser posible usar la parte electré-
nica del lazo para desplazar la resonancia superior hacila
frecuencias més altas (superponiendo los ceros sobre los
polos). Dado que ésto requerirfa un ajuste muy critico no
es utilizado en la prdctica.

Sin embargo es posible me jorar las caracteristicas glo-
bales del sistema por debajo de u,, aplanando la curva ca-
racteristica por debajo de Wj, como también aumentando la
pendiente entre Wi y Wohasta un valor de alrededor de -10
db/oct. La primera de estas mejoras puede ser lograda a~
gregando un polo sobre el eje en -~ W3donde ué es menor
que la frecuencia fundamental de la sefial de referencia
(Figura VI-35 a y b).

Figura VI-35a

Circuito de avance de fase

~12 db/oct

-24 db/oct

Figura VI-3%5b

Funcién de transferencia mejorada para el vibrador
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Por supuesto serd necesario aumentar la ganancia del
amplificador para llevar otra vez a su valor original la
ganancia total del lazo en W5 . La pendiente entre Wy y
W2 ahora es demasiado grande y no deja margen de es%abi-
lidad debiéndose introducir una pendiente adicional de +2
db/oct en esta regidén para reducirla a =10 db/oct. Como
ya se ha descripto esto puede ser hecho por medio de una
serie de redes de avance de fase. En la prdctica serd di-
f{cil 1levar Wo muy por encima de aproximadamente 3 a 5
kHz. Esto conjuntamente con una funcién transferencia i-
deal permitiria una ganancia del lazo de més de 2000 para
la regién de los 30 Hz.

Sin embargo, puesto que las caracteri{sticas dal vibra=-
dor no son realmente tan simples como se ha supuesto, y
puesto que va a estar afectado por el peso y por el méto-
do de montaje de la fuente, usualmente uno se va a con-
formar con condiciones menos restrictivas si se quiere e-
vitar la necesidad de ajustes complicados. Se pueden ob-
tener ganancias del lazo del orden de 400 sin mucha difi-
cultad, Se debe sefialar también que el vibrador puede ser
no lineal a grandes amplitudes. En otras palabras la ga-
nancia del lazo a altas frecuencias var{a durante un ci-
clo. Las consideraciones de estabilidad limitardn la ga=-
nancia méxima del lazo mientras que la distorsién de 1la
forma de onda impulsora va a depender de su valor minime.
Debido al hecho que se realimenta velocidad y no posicién
existe un cero en el origen en la funcién transferencia
del lazo abierto y esto significa que cualquier desbalan-~
ce ("offset") en las terminales de entrada del amplifica-
dor electrénico seréd amplificado por toda la ganancia de
c.C. El1 valor de la ganancia usada en cualquier caso par-
ticular dependerd de la sensibilidad del elemento sensor
("pick-up"). Por lo tanto tendrd que haber un control ma-
nual para ajustar la posicién media del vibrador, pero
ain as{ es probable que la tensién de deriva del desba~-
lance de entrada debido al tiempo o a la temperatura seré
suficiente para causar un desplazamiento no aceptable. A
velocidades altas se puede querer barrer sobre todo el
rango lineal del vibrador. Hay dos maneras de subsanar
esta dificultad, una es usando uno o més acoplamientos de
C. A. y 1la otra es usando un camino de realimentacién
subsidiario en el cual la realimentacién dependa del des-
plazamiento. BEs decir, moviendo el cero lejos del origen.
El primer método introduce un cero adicional en el origen
por cada acoplamiento C. A. De lo ya dicho es claro que
para avitar inestabilidad a muy bajas frecuencias, la pen-
diente de 6 db/oet introducida por el sensor de velocidad
("pick-up" ) debe ser tratada como una constante de tiempo
dominante y las otras constantes de tiempo deben hacerse
muy largas (del orden de 100s. o més). Aln para un simple
acoplamiento C. A. esto es aiin deseable si se quiere una
respuesta transitoria bien amortiguada. (Es improbabdble
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que sea necesario mds de un acoplamiento C. A. siempre que
se tenga cuidado de minimizar las derivas). Las constantes
de tiempo del orden antedicho no son diffciles de obtener
ahora con las componentes modernas. Sin embargo, el siste-
ma requerird ese tiempo largo para equilibrarse luego de
ser encendido y eso causa un gran inconveniente. También
habrd que hacer consideraciones cuidadosas respecto al com-
portamiento probable del sistema en caso de sobrecargas.

El segundo método requiere que se mezcle una sefial pro-
porcional a la posicién media de salida con la sefial reali-
mentadora de velocidad de tal manera que el desplazamiento
se oponga a la deriva, Esta sefial puede provenir de un se-
gundo transductor tal como un sensor fotoeléctrico ("pick-
up"fotoeléctrico) pero en general es suficiente usar el
voltaje a través de la bobina impulsora. Puesto que esta
sefial debe ser mezclada con la sefial realimentadora de ve-
locidad pero que tendrd distinta forma de onda, debe ser
filtrada para remover la componente de C. A. Tomando en
cuenta Gnicamente consideraciones de estabilidad se llega a
la conclusién que se puede usar un filtro de primer orden
siempre que tenga la constante de tiempo lo suficientemente
larga como para reducir la componente en C. A. a un valor
menor que el del error normal (amplitud realimentadora de
velocidad/ganancia del lazo).

En la Figura VI-36 se sugieren dos circuitos posibles
con la realimentacién aplicada en serie con la entrada (Fi-
gura VI-36 a) o en paralelo (Figura VI-36 b). En ambos ca-
sos A se supone que incluye las redes compensadoras como a-
s{ también un control de ganancia variable el cual serd u-
sado para estahlecer la ganancia del lazo en el mayor valor
estable posible.

Vibrader
Funcion de
oqﬁa de
referencia Sencordd
 velocidad

Figura VI-36a

Circuito de alimentacién y realimentacién del vibrador
con reaslimentacién aplicada en serie
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Vibrador
. Sensor de
ey velocidad

Figura VI 36b

Idem en paralelo

La precisién y exactitud con la que el vibrador seguil-
ré a 1a forma de onda de referencia dependerd directamen-
te de la linealidad del sensor ("pick-up"). Si se hace la
hipétesis que éste es del tipo electromagnético su linea-
1idad dependerd principalmente de la uniformidad en el
devanado de la bobina y de la ausencia de efectos de bor-
des. Esto ltimo requiere o que el campo magnético sea u-
niforme sobre una longitud mayor que la longitud de la
bobina mdés el desplazamiento méximo o que la bobina sea
larga comparada con la regién sobre la cual se extiende
el campo.

Una segunda fuente de error proviene del hecho que 1la
ganancia del lazo del sistema es finita puesto que si la
ganancia del lazo fuera inadecuada no serfa reducida su-
ficientemente la alinealidad del vibrador y amplificador
y sus respuestas en frecuencia no uniformes. Puesto que
la sefial en las terminales de entrada del amplificador es
la diferencia entre las sefiales de referencia y la de re-
alimentacién se tiene una medicién directa del error de-
bido a esta causa y el cociente entre la amplitud de la
sefial de referencia y la sefial de error es una medida de
la ganancia del lazo,

Nétese, sin embargo, que la sefial esplrea que aparezca
en la entrada del amplificador o que se agregue al punto
sumante, serd reproducida en el movimiento del vibrador.
Aquellas pueden incluir ruido del amplificador, detecciébn
de sefiales esplireas y cualquier componente de C. A. en la
sefial realimentadora de la posicién media. La primera es
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usualmente despreciable, salvo que la sensibilidad del sen-
sor ("pick-up"% sea baja y por lo tanto necesite una gran
ganancia del amplificador electrénico; las segundas son en
general de 50 Hz. Debe evitarse que esas sefiales sean sen-
sadas magnética o electrostdticamente.

5.-Dateccién y amplificacién de pulsos.

Los tres tipos de detectores de radiacién que se usan
més frecuentemente en experiencias de Espectrometrfa Moss-
bauer son: contadores de centelleo, contadores proporcio-
nales con gas y contadores semiconductores. Las propieda=
des de los diferentes tipos(ge igntadores estdn descriptos
en detalle en la literatura'6-l s de modo que acd se hard
hincapié en la seleccién de las caracter{sticas méds apro-
piadas para los amplificadores electrénicos asociados con
ellos. la sefial de cualquier contador consistird de pulsos
cortos de corriente, de modo que si se supone por el mo-
mento que la Gnica carga del contador es su propia capaci-
dad, la forma de onda del voltaje de salida se parecerd a
una funcién escalén irregular. La misién del amplificador
es la de convertir esta forma irregular en una funcién en
la cual los eventos individuales puedan ser medidos y al-
macenados con la menor pérdida posible de la resolucién
del contador.

Aparte del efecto de no linealidad en el amplificador y
la variacién de la ganancia con el tiempo, factores que
deben ser minimizados, usando una realimentacién negativa
adecuada, los efectos principales que deben ser evitados
en el disefio y ajuste del amplificador de pulsos, son el
ruildo al azar y los efectos dependientes de la tasa de
contaje, debidos a la superposicién parcial de pulsos su-
cesivos, Se verd mds adelante que estos dos Gltimos re-
quisitos se contraponen parcialmente. Si se usa un conta~
dor de centelleo en principio serad siemp{e osible incre-
mentar la ganancia del fotomultiplicador(1l0) nhasta el pun-
to que la sefial sea mucho mayor que cualquier ruido del
amplificador, de modo de poder usar un amplificador de ba-
Jja ga?agcia e ignorar su ruildo cuyo origen puede ser di-
versol9),

Con un contador semiconductor la sefial es pequefia (al-
rededor de 0,3-0,5 pares iénicos por eV.)(11l) y la reso-
lucién intrinsica es alta, por lo que el ruido del ampli-
ficador puede ser la principal limitacién de la resolu-
cién. Las caracter{sticas del amplificador van a estar de-
terminadas por este hecho, aunque puede ser necesario e=-
fectuar algin compromiso para tasas de contaje elevadas.
Los contadores proporcionales representan un caso interme-
dio puesto que siempre es posible aumentar la amplifica-
cién del gas aumentando el voltaje en el dnodo hasta que
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la sefial sea demasiado grande como para ser afectada por el
ruido. Esto se realiza a expensas de una acentuada disminu-
cibén en la vida 1til del contador, que depende de la carga
total que lo atraviesa y también aumenta la dependencia de
la altura del pulso con la tasa de contaje puesto que los
jones positivos (cuyo movimiento es lento) en el gas pro-
ducen un efecto de apantallamiento que reduce el campo cer=-
ca del alambre central., La impedancia del contador no es u-
na capacidad pura como se supuso méds arriba, puesto que de-
be haber una resistencia a través de la cual la carga pueda
fluir & través de la cual se aplica el voltaje de alta ten-
sién. Por consiguiente cada escaldén es seguido por un de-
caimiento exponencial con constante de tiempo RC (2) , se
puede pensar que el contador es un generador de voltaje de
onda escalera seguido por una constante de tiempo RC de di-
ferenciacién (Figura VI-37). Nétese que si la constante de
tiempo es grande en comparacién con la separacién media de
los pulsos, el nivel medio (C.C.) estard desplazado y fluc-
tuard con la tasa de contaje.

NN

(a) (b)

Figura VI-37

a) Voltaje generado por el contador; b) voltaje de salida
despliés de ser diferenciado con
una constante de tiempo RC.

Si el amplificador contiene redes diferenciadoras adi-
cionales (tales como acoplamiento de C.A.) entonces a la
salida la integral de la corriente que circula por R duran-
te un perfodo de tiempo prolongado, debe ser cero. Por 1lo
tanto la forma de onda de salida debe tener igual drea por
encima y por debajo del nivel cero y en general cada cero
agregado en el origen del diagrama de polos y ceros, con-
tribuird con un cruce adicional del eje de los tiempos

(Figura VI-38)

Figura VI-38
Forma de la onda de salida
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Ademés los amplificadores contendrdn constantes de re-
tardo (de integracién) o bien debido al ancho de banda fi=-
nito de cada etapa o bien agregadas deliberadamente. El
tiempo finito de subida del pulso proveniente del contador
puede ser pensado como equivalente a un retardo adicional.

La forma de la respuesta de un sistema con una distri-
bucidén arbitraria de polos y ceros a una funcién de entra=-
da escalén (funcibén de Heavyside) puede ser calculada fé-
cilmente por los mefodos ya descriptos, subraydndose aqui
solamente algunas conclusiones generales.

1) La forma de la respuesta a una diferenciacién con
constante de tiempo T% conjuntamente con un tiempo
de integracién T, serd idéntica a la que se produce
si se intercambi% T, v Tb (dibdjese el diagrama de
polos y ceros) pero la amplitud de la respuesta de-
cae si la constante de tiempo diferenciadora es me-
nor que la constante de tiempo integradora. Por lo
tanto hay muy pocas oportunidades en que se justi-
fique efectuar ésto.

2) 81 todas las constantes de tiempo (diferenciadoras)
se hacen muy grandes, excepto una, entonces el ni-
vel medio de corriente (C.C.) serd un promedio de
los excesos de desplazamiento ("overshoots") de mu-
chos pulsos, de modo que cada pulso estda situado so-
bre una l{nea de base constante pero desplazada, La
magnitud del corrimiento de la linea de base estd
determinada por el requisito de dreas iguales por
encima y por debajo de cero (Figura VI=-39),

N A

Figura VI-39

Tren de pulsos

El corrimiento resultante de la 1inea de base con 1la
tasa de contaje puede ser minimizado haciendo que la cons-
tante de tiempo pequefia lo sea tanto como fuera posible.
Esto también ayuda a minimizar el ensanchamiento del es~-
pectro de pulsos debido a la superposicién de los mismos
con las colas de los pulsos precedentes.
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3) S1i dos de las constantes de tiempo diferenciadoras
son pequefias y todas las demds grandes, entonces
las 8reas por encima y por debajo de la curva es-
tardn casi completamente igualadas por el primer
exceso de desplazamiento y por lo tanto habrd po-
co corrimiento de la lf{nea de base con la tasa de
contaje. Sin embargo el tiempo requerido por el
pulso de salida para volver a caer dentro de un
cierto rango de su valor asintéticamente va a ser
mayor que en el caso anterior de modo que los e-
fecﬁog de "apilamiento" van a ser mayores (Figura
VI-OO

e L —

Figura VI-4O
Efecto de apilamiento

4) Cualquier otra distribucidén de constantes de tiem-
po de diferenciacién (es decir constantes de tiem-
po de valor intermedio o mds de dos constantes de
tiempo pequefias) simplemente aumentardn los efec~-
tos de apilamiento extendiendo el tiempo requerido
para que el efecto de un pulso sea "olvidado" sin
ofrecer ninguna ventaja compensadora.,

Debe notarse que el amplificador necesariamente conten-
drd acoplamientos de C.A. para poder bloquear cambios en el
nivel de C.C. producidos por la "deriva" ("drift") en las
primeras etapas que de otra manera sobrecargarian las eta-
pas posteriores.

De lo anterior se desprende que hay dos mdtodos alterna-
tivos para tratar el exceso de desplazamiento: o bien el
tiempo de decaimiento se hace muy grande de modo que el ex-
ceso se promedia sobre muchos pulsos o bilen se lo hace cor-
to como para que desaparezca lo antes posible. E1 segundo
método puede ser me jorado si se conforma al pulso con una
1inea de retardo en lugar de usar un circuito diferencia-
dor puesto que de esta manera es posible eliminar préctica-
mente en forma total la cola exponencial. Si se retarda e
invierte el pulso y luego se lo suma al original, se obtie-~
ne finalmente un pulso cuadrado de corta duracién (Figura
VI-41). Una segunda etapa similar lo convertird en un pulso
bipolar. Es necesario que la constante de tiempo diferen-
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Figura VI-41

Conformacién por 1inea de retardo y conversién
a un pulso bipolar

ciadora més pequefia sea mucho mayor que el retardo. Cuan-
do se tisne en cuenta el tiempo de subida finito del pul-
so junto con los efectos de cualquier integracién, la sa-
1ida tendrd el aspecto de la Figura VI-42,

o

Figura VI-W2

Aspecto del pulso de salida

Este dispositivo d4 la recuperacién mds rdpida posible
de los efectos de un pulso, compatible con el manteni~’
miento de la altura de pulsc. Por ello debe ser preferido
para tasas de contaje altas sismpre que el ruido sea poco
importante. Sin embargo, dado que la salida es la suma de
varias seflales parcialmente incoherentes, el nivel de
ruido va a ser considerablemente mayor que el que se pue-
de obtener conformando los pulsos por medio de circuitos
diferenciadores.

Hay que recordar que lo que importa es la tasa de con-
taje total y no solamente el contaje en la transicién
Mossbauer.
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Puesto que las transiciones no deseadas a menudo son de
mayor energfa, el efecto de apilamiento con las colas de
esos pulsos es consecuentemente més serio.

La conformacién por li{nea de retardo puede ser lograda
usando una 1l{nea de retardo cortocircuitada con una fuente
de alta impedancia, (Figura VI-43), pero una cancelacién
mds exacta se obtiene usando caminos separados para la se-
fial, uno de los cuales contiene el retardo y recombinando
la sefial con polaridades opuestas en un mezclador apropla-

do. l

Zo S (UUBTTUUFETEGISUYIHU Y
-t
Forma de onda de Formna de onda del
la corriente voltaje correspondiente

Figura VI-43

L{nea de retardo y formas de onda de la
corriente y el voltaje

Como primera aproximacién es posible considerar sélo 3
contribuciones al ruido al azar en un sistema consistente
en un contador mds su amplificador:

1) ruido de Johnson (térmico) en la resistencia de
entrada (incluyendo la resistencia a través de 1la
cual se aplica la alta tensién al contador).

2) ruido debido a fluctuaciones de la corriente en
la terminal de entrada (es decir corrientes de
pérdidas en el contador mds corrientes que flo-
yen de o hacia la entrada desde el primer transis-
tor.
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3) ruido de fritura ("shot") en la primera etapa del
amplificador (suponiendo que la ganancia de la pri-
mera etapa sea lo suficientemente alta como para
despreciar el ruido en la segunda etapa).

El ruido de Johnson puede ser reemplazado por un gene-
rador de ruido en serie con la resistencia y que dd4 un
espectro de ruido aplanado con un voltaje cuadrdtico medio
a temperatura T dado por 4kTR.df donde df es el ancho de
banda. E1 voltaje de ruido en el capacitor ha sido filtra-
do por la funcidén transferencia (Figura VI-44) cuya expre-
sién es 1/(1 +pCR). Integrando el voltaje cuadrdtico medio
a lo largo del capacitor C en todo el rango de frecuencias
se encuentra que el valor cuadrdtico medio del voltaje es
independiente de R (como debe ser dado que la energia me-
dia almacenada en el capacitor debe ser #kT). Sin embargo
la distribucién de frecuencias dependerd de R y el ruido

-

Figura VI-hl

Generador de ruido
Circuito equivalente al ruido de Johnson

puede ser corrido hacia frecuencias bajas aumentando 1la
resistencia R. En otras palabras es posible hacer el es-
pectro del ruido muy diferente de la transformada de Fou-
rier de los pulsos de la sefial. Por estas razones la re-
sistencia de entrada se hace en general tan grande como
sea posible usando un transistor de efecto de campo en la
etapa de entrada. El1 valor de la resistencia a través de
la cual se proporciona la alta tensidén estard limitada por
la corriente de pérdida ("leakage") en el contador pero
paﬁa un detector semiconductor puede estar en el rango de
108 - 109 ohms. Nétese que no hay ventaja alguna en usar
realimentacién negativa para aumentar la impedancia de en=-
trada puesto que no altera la relacidén sefial/ruido.
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El ruido de la corriente de entrada también tiene un es-
pectro de frecuencias aplanado pero dado que la impedancia
vista por la fuente de corriente es un capacitor C deriva-
do ("shunt") por una resistencia R, el rugdo-del voltaje
resultante decaerd a frecuencias por encima de 1/RC.

Puesto que se ha debido dar al amplificador una frecuen-
cia de corte inferior mds bien alta (por medio de la peque~
fia constante de tiempo diferenciadora o la lfnea de retar-
do) para evitar el apilamiento ("pile up") estas dos fuen-
tes de ruido pueden ser despreciadas habitualmente siempre
que se use un preamplificador con alta resistencia de en-
trada y bajo ruido en la corriente de entrada, tal como un
transistor de efecto de campo (FET),

El tercer tipo de ruido es aproximadamente equivalente a
un generador de voltaje en serie con la conexién de emisor
("source") del transistor de efecto de campo (FET) de en-
trada. E1 espectro del ruido es también aplanado pero esta
vez el ruido no estd afectado por la impedancia de la fuen-
te. Sin embargo, la altura del voltaje pico en la entrada
dependerd de la capacidad total del contador, de la entrada
del preamplificador y del cable que los conecta. Por lo
tanto es de suma importancia mantener esta capacidad tan
baja como sea posible si la relacidén sefial/ruido es crftica.

Dado que la capacidad de los contadores semiconductores
varfa en cada unidad e incluso para un dado contador no es
un parédmetro muy estable pues depende del voltaje de pola-
rizacién ("bias") es usual dar al preamplificador una capa-
cidad de entrada suficientemente alta como para hacer des-
preciable la capacidad del contador.

Esto no contradice la regla que expresa que la capacidad
total debe ser pequefia. La alta capacidad de entrada se ob-
tiene por el uso de realimentacién, la que como ya se visto,
no afecta directamente la relacidén sefial/ruido (para calcu-
lar la relacién sefial/ruido se debe usar la capacidad medi-
da con el amplificador apagado y dado que el valor de 1la
capacidad de realimentacién es usualmente del orden de 0.5
pF su contribucidén al total es despreciable (Figura VI-45),

Un amplificador de este tipo es llamado, por razones ob-
vias, un amplificador "sensible a carga". Con contadores
semiconductores se usa casi invariablemente estos preampli-
ficadores "sensibles a carga".

A menudo también se los usa con contadores proporciona-
les aunque en este caso las ventajas no son tan obvias.

Dado que la principal fuente de ruido en un amplificador
de pulsos (itil va a ser el ruido de fritura, que tiene un
espectro de potencia aplanado, la rafz cuadrada del voltaje
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cuadrdtico medio del ruido a la salida serd proporcional a
la raf{z cuadrada del ancho de banda, por lo que se debe e~
vitar usar anchos de banda innecesariamente grandes pero
la eleccién ya estd restringida por la necesidad de evitar
la superposicién de diferentes pulsos. El efecto de cual-
quier combinacién de constantes de tiempo de conformacién
en la amplitud de la sefial del pico y en la amplitud del
ruido puede ser calculado usando los métodos previamente
descriptos pudiéndose encontrar las condiciones para opti-
mizar el compromiso entre apilamiento y ruido.

Primera etdpa de amplificacié

ombue
————

Contador
108-109

108-109n

Polarizacion
Figura VI-45

Diagrama de un amplificador sensible a carga

Resulta que para una Gnica constante de tiempo diferen-
ciadora y una linica constante de tiempo integradora los
dos tiempos deben ser iguales o aproximadamente iguales.
Sin embargo se puede mostrar que se obtiene una relacidn
sefilal/ruido mayor ain si se usan circuitos de conforma-
cién que den a cada pulso una forma gaussiana. Esto no es
totalmente posible pero una aproximacién grosera a la for-
ma gaussiana puede ser obtenida reemplazando la dnica
constante de tiempo 1nte§radora por varias constantes de
tiempo iguales. En la practica es mds usual utilizar un
filtro activo donde la funcién transferencia requerida es
simulada por un lazo de realimentacién 1local.

Puesto que las constantes de tiempo de la conformacién
de pulsos también sirven para definir el ancho de banda
del ruido es importante ubicarlas hacia el final del am-
plificador para asegurar que cualquier ruido generado des-
pués de estas constantes de tiempo sea siempre desprecia-
ble. Por el otro lado no deben estar ubicadas tan hacia el
final como para que la etapa que las precede pueda quedar
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sobrecargada por la sefial. S6 puede ver que dsto puede su-
ceder muy fdcilmente si se recuerda que hasta la primera
constante de tiempo diferenciadora la sefial consiste de una
sefial escalonada con un decaimiento exponencial muy lento
de modo que el desplazamiento medio es mucho mayor que el
tamafio de cada paso. Incluso después del primr acoplamien~
to de C.A. y hasta la constante de tiempo diferenciladora
pequeiia, la sefial contiene nna componente grande de baja
frecuencia, producida por una tasa de contaje fluctante y
su consiguiente apilamiento. Las primeras etapas del ampli-
ficador deben ser lineales sn todo el rango si se quiere e~
vitar variaciones de la ganancia total. Los mismos comenta~
rios se aplican a la ubicacién de los atenuadores o contro-
les de ganancia incorporadgs al amplificador.

Los problemas que presemta disefiar un amplificador rea-
limentado que reuna una combinacién de ganancia y factor de
realimentacién altos en un rango que incluya frecuencias
altas ya han sido mencionados. Es usual evitar este proble~
ma usando varios lazos de realimentacién bastante indepen-
dientes, cada uno disefiade con una ganancia relativamente
pequefia (40 db o menos). Por lo tanto es conveniente dis-
tribuir las constantes de tiempo de conformacién y los ate-
nuadores de modo que formen los acoplamientos entre lazos
sucesivos de alimentaciépn.

Los preamplificadores sensibles a carga usados con los
detectores de estado s61ido presentan frecuentemente una
dificultad. Se ha visto ya que la capacidad de realimenta-
cién debe tener un valor bajo debido a consideraciones so=-
bre la relacién sefal/ruido. Por otra parte la resistencia
estd limitada a unos pocos centenares de megaohms por co-
rrientes de pérdidas, Ls constante de tiempo diferenciado-
ra resultante es t{picamente del orden de 50 a unos pocos
clentos de microsegundos. Esto no es lo suficientemente
largo como para satisfacer el requisito que todas las cons-
tantes de tiempo excepto una (o dos) sean muy largas. Por
lo tanto se producird un exceso (“overshoot") no deseado.
Es usual eliminar este exceso usando una red de retardo de
fase ajustada de tal mgnera que el cero cancela el polo
real, mientras que el puevo polo estd cerca del origen.
Esto es equivalente a mover el polo del lugar donde se lo
desea evitar a uno donde no molesta. Este circuito de “can-
celacién de cero-polo" se hace habitualmente ajustable de
modo que el cero puedé ser apareado con el polo del pream=~
plificador. Dado que atenia la sefial, debe ser colocado de
modo que haya suficiente ganancia antes del citado circui-
to, para evitar problemas de ruido. En la Figura VI-46 se
muestran los diversos tipos de pulsos que pueden ser obte-
nidos.
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NN

(a) (b) (¢)

Figura VI-46

Tipos de pulsos obtenibles en un preamplificador
a) compensacién incorrecta por defectoj

b) correcto; c¢) compensacién incorrecta por exceso

Una caracterfistica importante de cualquier amplificador
de pulso es el tiempo que tarda en recuperarse de una fuer-
te sobrecarga. Si una sobrecarga tiene como consecuencia un
cambio en la polarizacién de una capacidad de acople, el
tiempo de recuperacién puede ser del orden de 1 segundo, de
modo que s8i se tiene por ejemplo una tasa de contaje de
10.000 cuentas/s un sélo pulso grande cada 10,000 es sufi-
ciente para mantener al amplificador sobrecargado durante
la mayor parte del tiempo. La mayorfa de las mejoras re-
cientes en el disefio de amplificadores han sido efectuadas
teniendo en cuenta este problema. Se puede esperar que un
amplificador bien disefiado se recupere en unos pocos micro-
segundos de una s brecarga de varias veces la amplitud de
su sefial lineal médxima.

Cuando se usa conformacidén de pulsos unipolares (es de-
cir sélo una constante de tiempo corta), el corrimiento de
la 1fnea de base producida por tasas de contaje altas puede
ser removido usando un circuito de restauracion de corrien-
te continua. Este debe tener constantes de tiempo diferen-
tes para variaciones de tensidén positivas y negativas de
modo que las dreas por encima y por debajo de cero ya no
necesitan seguir siendo iguales. Un circuito idealizado se
muestra en la Figura VI-47, mientras que un circuito apli-
cable en la prdctica necesita ser méds complicado que el an-
terior.

ond
———

Figura VI-W7

Circuito de restauracién de corriente continua
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Dos puntos que hay que hacer notar son:

i) que si la sefial contiene excesos con tiempos de recu-
peracién intermedios (por e%emplo debido a un ajuste
incorrecto de polos y ceros), la resolucién de altura
de pulsos empeora en lugar de mejorar con la restau-
racién de C.C., ¥

i1) que ésta es absolutamente indtil si existe algin aco-
plamiento de C.A. que viene después del circuito res-
taurador. Pocos analizadores monocanales tienen en-
trada acoplada en C.C. aunque algunos multicanales la

poseen,

Para la discusién detalla?a ge estos tépicos se sugiere
consultar el texfg di %erbst 12 y una serie de artfculos de
Fairstein y Hahn 3-17
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CAPITULO VII

ELABORACION DE DATOS

La interpretacién de los espectros Mossbauer experimen-
tales generalmente se efectla a través de las siguientes
etapas: 1) seleccién de un modelo tedrico; 2) fijacién de
algunos parametros en base a razones tedéricas y 3) ajuste
de los valores de los parémetros restantes, de modo de ob-
tener el mejor acuerdo posible entre el modelo y los pun-
tos medidos experimentalmente. Este dltimo paso se efectiia
usualmente s%ggiendo el criterio de Gauss de los ''cuadra-
dos minimos" y para este paso es esencial el uso de una
computadora.

Como ejemplo de pardmetros que se fijan antes del co-
mienzo del proceso de ajuste se puede mencionar el ndmero
de picos y a menudo también la forma de los picos, por e-
jemplo, lorentziana, También puede haber vinculos entre
los pardmetros en el procedimiento de ajuste que no pueden
ser expresados fdcilmente fijando sus valores sino que se
expresan como relaciones entre los pardmetros. Por ejemplo
sl se dispone de valores confiables para la relacién de
los momentos de los estados excitado y fundamental, no se
debe permitir que la computadora obtenga valores de los
pardmetros inconsistentes con esa relacién.
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Un buen acuerdo entre los puntos experimentales y el
espectro calculado (que estarg dado por alguna funecién

que hay que optimizar) no implica necesariamente que el
modelo sea correcto o siquiera razonable. Siempre es posi-
ble mejorar un ajuste aumentando el niimero de los pardme-
tros utilizados. En el 1{mite, cuando el nimero de paréme-
tros es igual al nimero de puntos, la curva ajustada puede
pasar a través de todos los puntos, pero el modelo carece-
réd totalmente de sentido f{sico. Igualmente cualquier omi-
sién en aplicar condiciones conocidas a los espectros me-
jorard la calidad aparente del ajuste y la precisién esta=-
dfstica de los pardmetros obtenidos, aunque en realidad
los errores reales de los pardmetros aumenten.

En la prdctica no siempre es posible incluir todas las
condiciones conocidas pero es necesario realizar todos los
esfuerzos posibles para usar todo el conocimiento previo
que se pueda extraer de la problemdética fisica o quimica.
Por ejemplo a menudo es posible resolver ambigiiedades en
la interpretacién de espectros Mdssbauer haciendo medicio-
nes sobre un rango de temperaturas y luego exigiend? 3ue
los parémetros varien suavemente con la temperatura(2) .,
La forma correcta de efectuar ésto es ajustar todos los
espectros simultdneamente con un modelo simple (por ejem-
plo una recta) para la variacién con la temperatura de ca-
da pardmetro. Sin embargo las dificultades prdcticas son
tales que a menudo no es posible seguir este método ideal.

A pesar de sgos problemas el método de ajuste por cua-
drados mfnimos!{3) es el éGnico modo de extraer informacién
de un espectro Mossbauer complicado, pero debe ser usado
con discrecién como u?a herramienta Qtil y no como una va-
rita mégica infalible(H) .

Se describen a continuacién someramente las matemdticas
bdsicas implicadas en el método.

Supéngase que se ha medido una cantidad g g ra m valo-
res diferentes de x (en este caso velocidad)(5). Ademds se
piensa que esos resultado deben ser ajustados con una fun-
cién A(x) con n pardmetros Dyyececcenayb o
La condicién para que la curva pase a través del punto
k-ésimo es que:
fk(S) - yk - Ak(bl’o-ocoo,bn) =0

VIIi-1
donde T) ={b1’oooooooo,bn}
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Hay m ecuaciones de este tigo que deben ser resueltas
para obtener los n pardmetros b. Dado que los puntos es-
tdn sujetos a errores estadisticos, las ecuaciones no se-
rén consistentes (m>n) y se debe usar el mgtodo de cua-
drados minimos para obtener los valores de b que minimi-
zan la suma de los cuadrados de los residuos, es decir:

aF/a bi:o (1=1,ooooo,n)
Vii-2
- m -2
con F(B) = = (f(b)) o wy
k=1l

donde wy es un factor de peso proporcional a la inversa
del error estadf{stico del k-ésimo punto.

Para simplificar se lo va a ignorar en lo que sigue. 51
se sustituye VII-3 en VII-2 se obtiene:

m - am
IF/Iby = = 2(fk(d)) « fy(b)/ Dby =0
k=1
VII-&

Si se efectiia una expanaién de Taylor de la funcién f
alrededor de los valores f , dados por un_conjunto de es-
timaciones iniciales para los valores de P y se ignoran las
derivadas segundas y de orden superior, se obtiene:

m n
XACE 3%(fk (B)/3,.0°y)) . 31p (8)/dDy) = 0

VIi-5

donde do es la diferencia entre el valor predicho y el es~
timado inicialmente de bj, es decir:

1l _ .0 (o}
bJ = bj +d3

VIi-6



~143-

Por lo tanto resulta:
m n m
S 1B /oty L2+ 2 (2 2:%3by. Yoobe) & = o
k=1 & 17k 15 e /9L Te/Oby) dy

VIii-7

Hay n ecuaciones de este tipo para los n pardmetros bjy..._
«e9bp que pueden ser resueltas para encontrar el conjunto 4.
Si la forma de F fuese la de un paraboloide de n dimensiones,
las soluciones serfan exactas, ‘pero en _general como se des~-
precian las segundas derivadas de f, Bl va a estar mds cerca
del valor exacto que b0 pero no sera exacta. Por lo tanto,

se usa como valor de partida para otra iteraccién y se con-
tinda el proceso hasta que el vector b converja a un valor
constante,

La ecgacién VI}f% puede ser escrita en forma matricial,
S1 G =MMy g=M(b) (con el suprafndice T para indicar la
matriz transpuesta) y Mjx = ¥fx/ o by, entonces la citada e~
cuacién se convierte en?

E+6d=0

VII-8
Después de la q-ésima iteracién:
- q¥l _ -1
b 1 =b 1. (¢ ) 1 Eq
VII-9
=q+1
El valor b no es realmente el me jor, probablemente ni

sea 6l mejor en la recta del espacio de n dimensiones defi-
nido por la direccién de b. Por ello usualmente es provecho-
so buscar el m{nimo de F sobre esta lfnea entre ciertos 1l{-
mites (cercanos a b). Esto puede ser hecho mds répidamente
que una iteracién nueva completa que requiere recalcular
tod?g)las derivadas. En lugar de la ecuacién VII-9 se escri-
be H

I - 30 - A &

VII-1l0
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donde a A se le da un valor del orden de uno, que minimiza
a F. Ademds de acelerar la convergencia, esta modificacién
a menudo salva un céleculo que de otras manerar divergiri{a
como resultado de una seleccién errdénea de los valores es-
timados inicialmente o de una anomalfa en el e spacio de
las funciones.

La combinacién particular de pardmetros y vinculos que
se decide usar va a depender del espectro Méssbauer que se
considere. Por ello es esencial que se planifique el pro-
grama de ajuste de modo tal que sea innécesario reescribir
partes sustanciales del programa cada vez que se lo utili-
ce con otro tipo de espectros. E1 siguiente método permite
aplicar vinculos en forma muy sencilla la mayor{a de las
veces,

Aquellas partes del programa zue dependen de la natura-
leza exacta de los pardmetros (calculo del espectro predi-
cho y de la matriz M de las derivadas) se escriben en tér-
minos de un conjunto fijo de pardmetros (habitualmente:
posicién, altura y ancho de cada pico) que se denominan
parédmetros internos, mientras que aquéllas partes que no
dependen de la naturaleza exacta de los pardmetros (la so-
lucién de las ecuaciones normales) se pueden usar sin cam-
bios en cualquier sistema de coordenadas pero serdn usados
en el espacio subtendido por los pardmetros externos que
son aquéllos que interesan conocer. Esto significa que la
dnica parte del programa que necesita ser modificada en ca-
da oportunidad es la que transforma los dos sistemas de pa-
rémetros entre s{.

Esta conversién puede tomar la forma simple de una mul-
tiplicacidén matricial y en el caso que se ve comunmente en
que los parédmetros internos pueden ser expresados como com-
binacién lineal de los externos, los elementos de la matriz
de conversién serédn constantes y pueden formar parte de la
entrada del programa, junto con los datos. Si hay igual nd=-
mero de parédmetros internos como de externos la venta)a re-
side sélo en la simplicidad. Si hay menos pardmetros exter-
nos que internos, implica un conjunto de vi{nculos en aqué-
1los Gltimos, que estardn incorporados automdticamente, da-
do que la idea central del procedimiento de ajuste (la so-
lucién de las ecuaciones normales) estd en funcién de los
pardmetros externos. Por ejemplo: las posiciones de las 1{~
neas en un espectro de seis lineas del 57Fe pueden ser des-
criptas o bien especificando la posicién de cada pico (6
parémetros) o bien dando el corrimiento isomérico, la sepa-
racién cuadrupolar, el desdoblamiento magnético del estado
excitado y del fundamental (4 pardmetros). En el segundo
caso las correlaciones entre las posiciones de los picos
estdn inclufdas autométicamente. Si también se conoce con
precisién la relacién de los momentos del estado excitado



145

al fundamental, es decir un v{nculo adicional, se puede re-
ducir los pardmetros que fijan las posiciones a tres. En
forma similar se puede reducir en cinco los parémetros ne-
cesarios, exigiendo que los anchos sean iguales. Enel e~
jemplo anterior los vinculos serén lineales (de modo que la
matriz de conversién serd constante) si la posicién de los
picos puede ser expresada como una combinacién lineal del
corrimiento isomérico, la separacién cuadrupolar y la sepa~-
racién magnética. Este seré ¢l caso si el GCE es axialmente
simétrico con su eje de simetrfa paralelo al campo magnéti-
co 0 68 lo suficientemente pequefio como para ser tratado
como una perturbacién de primer orden.

Los principales pasos que debe efectuar el programa en
cada iteracién serdn:

i) Encontrar el_conjunto_? correspondiente a los valores
actuales de p (donde b contiene los parimetros internos

Yy P los externos).
11) Generar la matriz M de las derivadas con respecto a b.

111 )Encontrar la matriz Q de conversidén para los valores
actuales de los pardmetros (si Q no es constante).

iv) Formar el producto MQ.

v) Encontrar la matriz de covariancia G-l, ahora en fun-
¢ién de p, y encontrar los incrementos predichos,

vi) Encontrar el incremento correspondiente en ®.

vii)Buscar el mfnimo a lo largo de la direccién predicha.

El uso de un programa de este tipo es particularmente
simple si Q es constante y si la forma de la 1f{nea es igunal
para todas ellas., Sin embargo, salvo que el absorbente sea
realmente delgado o el e spectro bien resuelto, se puede in-
currir en errores considerables en los valores de los pard-
metros ajustados por el uso injustificado de la aproxima~
cién de absorbente delgado. En este caso el espectro debe
ser computado no como una suma de picos independientes sino
evaluando la integral de absorcién en cada paso, lo que re-
quiere el conoci?%3nto de una estimacién de la fraccién 1li=-
bre de retroceso « Esto tiene como consecuencia un aumen-
to considerable del tiempo de computacién.

También habréd casos en los que el hamiltoniano no puede
ser diagonalizado con suficiente precisién usando teoria de
perturbaciones de primer orden y serd necesario recurrir a
perturbaciones de segundo orden o incluso a diagonalizacién
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numérica exacta. Los vinculos en este caso son evidentemen-
te no lineales.

Un método alternativo para aplicar los vinculos consiste
en el uso del ?6todo de Lagrange de los multiplicadores in-
determinados(l). Este método puede ser usado para vinculos
lineales o no lineales siempre que el vinculo pueda ser ex-
presado explicitamente como ‘z(bl,bz, cseses) =0,

El término Al es sumado a F y la suma se minimiza respec-
toabyaX . En este método cada vinculo agrega una ecuna-
cién normal suplementaria, mientras que con el método ante-~
rior cada vinculo disminuye su nimero.

En algunas oportunidades puede parecer tentador ignorar
los vinculos no lineales durante el ajuste y luego ajustar
los resultados para satifacer aquellos vinculos. Esto puede
conducir a errores considerables en algunos casos y puede
llevar a que sea imposible separar espectros superpuestos
en forma no ambigua. Supéngase por ejemplo que la Figura
VII-1 muestre lfneas de nivel de la funcién F y que el mi~
nimo absoluto se halle en 0. Si se aplica e) vinculo que
los pardmetros ajustados deben satisfacer la expresidén re-
presentada por la 1{nea AD, entonces el minimo condicional
resultante se halla en B. Pero si se toma primero el mini=-
mc sin vinculos y luego se toma el punto mdés cercano sobre
AD, se escogerfa el punto C que en este caso incluso ni si-
quiera es cercano al verdadero minimo con vinculos que es
B.

Figura VII-l

Lineas de nivel para la funcién F

Se debe sefialar que en ciertas oportunidades los inten-
tos de ajustar un espectro con demasiados parémetros pueden
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diverger puesto que la matriz de coeficientes de las ecna-
ciones normales puede ser singular. Un ejemplo simple se-
ria la situacién que surgirfa si los parametros incluirfan
los angulos polares € y € y el mejor valor de © estuviera
préximo a cero. En ese caso el sspectro predicho serfa in-
dependiente o cuasi independiente de \¢ . En forma més gene-
ral si los parémetros fueran aquéllos apropiados para un
hamiltonlano escrito en un sistema ds coordenadas definido
por los tres éngulos de Euler, entonces habrd un grado de
libertad redundante y el grocedimiento de ajuste fallarfa
salvo que se incluya un vincialo que exprese el hecho que
para radiacién no polarizada el espectro no se verd afecta-
do por una rotacién alrededor de la direccién de observa-

cién.

En forma similar si se escribe la expresién més genera-
1izada del hamiltoniano para el 57Fe, se encontraré que
contiene més parédmetros que los requeridos para describir
completamente las posiciones de todas las lfneas del espec-
tro. Por lo tanto es imposible encontrar todos los pardme-
tros a partir de un inico espectro y un programa de ajuste
fracasarfa en su convergencia salvo que se apliquen sufi-
cientes vinculos adicionales. Para nucleos de "spins" supe-
riores estas dificultades usualmente no surgen.,

De lo que se ha dicho se verd que un programa de aplica-
ciones miltiples que siga los lineamientos antes descriptos
serd adecuado a menudo, pero 2ue también habrd{ casos en los
que se necesita disponer de técnicas mds elaboradas, donde
los detalles de la estrategia a seguir para obtener el mé -
ximo de informacién (til 4e un espectro Hgssgauer, deben
ser pensados para ¢ada caso individual(7,8,9),
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APENDICE I

Desarrollo de la férmula II-
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APENDICE I1I

Evaluacién de la integral de transmisién para ra-.:r'f: P

o0

-1 2 -1
I :rrff (2m) ((E-E°+E°v/c) + f‘2/‘+) exp(-fand(fo(_l-t
- 0O

+H2(B-E,)/ 2)71y a B

2 2 -1 2
((E=Eo +VEo/c) + 1" /M) ~ = (2/ ") (1 + (2(B-Eo+vEo/c)/
/3t
Se hacen las siguientes sustituciones:

x = 2(E-E,)/T y=2vE /el dx=2 a8/
)\:O'onfa a (=ty)

de modo que queda

= o (M)} f:xp(->\/(1+x2))(1+(x+y)2)-1 ax

-~

81 y es pequefio frente a x, es decir que las velocidades
v son pequefias, lo que equivale a despreciar el corrimiento
Doppler necesario para superponer los méximos de las curvas
de emisién y absorcién,

I=ts (m'l/ exp(-N/(1+x2)) 1+ )T ax
-0

Como f(x) f£(-x)

oo

I = 2fp (ﬁ)'lfem- M1+x2)™h) a+x®)7T ax

(/)



APENDICE III

Convoluclén de dos curvas lorentzianas

Se desea resolver

[ =]
1 =‘/(‘x2 + a|2)'1 ((x-—‘!:)2 + 1:02)"1 dx

=00
Se utiliza el teorema de Parseval, que establece (1)2
Jeo «
F(h) G(h) d n ::/f(- ) g(7)) a
J J 1o wp e

donde F y G son las transformadas de Fourier de las funcio-
nes f y g, respectivamente. Se hace

oo d s 5 /ﬂ‘s"’ ﬂaK/a si k(o
-2 1 1xK -
F(K) = dx = -
/e (x +a) "dx WTe 21T’aK/a st K)o
~ 00

= ﬂ'e-zn’a IK] /a

s oo
6 (K) =/e'2 TixK ey 02y o :-_/e'z’r“"'*”“,
-0

pay- -

i v axe

donde se efectud la sustituecidn x'= x-t.

o
- -2TMix'K -
G(K) = e 27 1K /e x (x'2+ b2) 1 dx!
- oD

2T
27 | k| o

2T 1tx
=Te e

de modo que



TABLA VI=-1

Tabla de Transformadas da Laplace ttiles

Se define a y(p) como la transformada de Laplace de

y(t) si
oo

-pt
y(p)‘=/e P y(t) at
0

81y = entonces y =
1) a(=constante) a/p
2) §@) 1
3) H(t) (=funcién escalén) 1/p
b) ¢ 1/p2

n n!

5) ¢t pn+1 :
6) exp(-at) 1/(pt+a)
7) t? exp(-at) n!/(p*-a)n"'1
8) sen at a/'(p2 + 32)
9) cos at p/(p2+ a2)
10) yy(t) + yo(t) v1 (o) + ¥y, (p)
11) %5 £(t,a) gaf(p,a)
12) £ (t/a) a f(ap)
13) exp(-at) £(t) f(p4a)
1) Je(tr) ' £(p)/p

15)_‘-1-%- £(t) -£(0)+p (p)



1

-> (ML | o M q=1/2 (3q)"1/2 44

—e ff

A - - -
=6 1o (M R/, M) =15 0 Y2 gy To(1 M2)
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Haciendo la sustitucién t = (1+x2)~1 que implica que

at/dx = =2x/ (1+x° )2 y que x = (1-1:)1/2 t"l/a s 86 ob-
tiene que

t (x =o0)
I=f, (’h’)'l'/(l-ti'll2 032 M g gy
t(x=0)

1

I="fg (’W')"J/‘(l-'tz)"l/2 £71/2 g= At 44 que es una
0

funcién hipergeométrica confluente 1,2)

Usando las definiciones:

1l
/ Y V2 ()12 g P(1/2,1, \)
0

F(1/2,1,- x) = 6->‘ F(l/agl, >\)
F(1/2,1, A) = e % « Jg (1 /2)

resulta

I

1
fe ('U’)"I/ (1-t)"1/2 ¢71/2 e'>‘t dt
0

t

)Y 1 ' / /2 Al-t)
- - -1/2 - 1
=e f¢ (M) /(l-t) g2 N

0

Haciendo q=1=~t se obtiene
N Q(t=}) 2 A
- -] -1/2 =1/2 q
I == fp () q (1-q) e dq

q(t=0)



co o
1 :/F(K) G(K) dK = T 2(ab) ™ 9'21”1“ (a+b)-2 T1tK aK

- o

que se divide en dos partes para su integracién.

o0 0

- - - W - —

=7 @)} (j’e 2K (arbtit) 4K +[e 2 'K(t-acb) =
© - OO

=Mab)! (a+bd) (a+1)24 t2)2

Referencias
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