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ABSTRACT: The cuergy dependont transport equation for X- and gamma radiation in a wniform medium is
formulatext. This medium contains trace amounts of an isotopic species capable of sbsorbing and emitting garmma
vadigtion resonantly thanks fo the Mossbaner effect. This equation is solved exactly for the case of an infinite
wedinm aid approximately for the case of 2 flat foil. These results are applied to the case of a radioactive Co-57.
Mbssbaver sowrce in a metallic matrix to determine the spectral characteristics of self-absorption in th& sousce
mm&

Keywortds. tranzport of gamma radiation, Mﬁssbaaer effect.

SUMILLA: Se formule la eouacién de transporte dependiente de fa encrgfa para radiacién-X y gamma en un
medio weiforme que contiene trazas de ung espoci isotdpica capaz de absorber y emitir radiscion gamms
resonsntinents por of efecto Mosshauer. Euta ecuacién se resycive do maners exacta para el cuso de medio infinite
¥ de mmera aproximada pars un medio en forma de léming. Estos resultados se aplican sl caso de una fuente
Masshausr radioactive de Co-57 en vna matriz, metdlica purd determinar fas caracteristicas de la antogbsorcion en la
aatriz de fa foente.

§’a&bn§ Claves: transporte de radiacion ganma, efecio Missbaner.

1. INTRODUCCION En ol caso Y del transpotte dentro de la metriz de I

faente Mdssbaver supondremos que la emisién y

Bl mndlisis de fcs espectros Mésshaner requiere tomar
tm cuents el tansporte de la radincién gamma que
emite s foonte racdioactiva Mossbauer tanto en la
matriz gue aloja al material radioactivo como en la

restra por analizar, EI primer caso es de interés por-

cuanto permite deducir o efecte de la sbsorcién
msonents de In radiacidn MOssbaner en o miume
volumen de tn matriz sobre Ja diswibucitn espectral de
esta radiacion que inadia la muestra.  El segundo caso

también e de interés por cuanto pertaite cusntificar la -

contribucidn de la radiacién dhtspemda et forme
resonants en +f espectro medido.

En este. trabajo se batard la ecumcién do transporte

independiente del tismpo y se resolvers para casos
especiales, como es para un medio infinito y para un
medic finito en forma de-uma lamina plana (caso
unidirensional), lo cual e suficiente pars stender Tos
wasos descritos en o pwdgrafo anterior. Se dard
gspecial atencidn 2 la dependencin en omergla y
dhmimc:én angular de los campos de radiacién, de
tanera para particular se dard usspema!l énfasis a la
radiacitn ganwng Mdssbauer.

absorcién gmmina resonante o da em una sols lines
resonante. Temiendo en cuents que la mayor parte de
las splicaciones de la espectroscopia Mossbauer se
hace utilizando la transicién 14,431 keV en Fe-57, los
resultados de oste trabajo se pamadmmm A esta
transicidn.

1. TEORiA

Tomaremos ¢n cuenta las siguientes suposiciones y
APTOXIMACiOnss:

a} La radiacién gamms primaria de interds proviene
de una cierta centidad de nucleidos radiactivos
distribuidos wniformemente dendro de m:a mam
metélica en forma de lamine.

b} La funcidn fuente de radiscitn gemma, S(rE L)),
que representy &l nlimero de tayos gamma emitidos
“con oriontaciones en (0.d02) por unided de
volumen por segundo por estercomradin, El campoe

de radiacion estd constituido por la radiscién.
gamma que emite of nucleido radioactivo asf como



+ BRAVO

por radiacion-X caracteristica que se emite por
conversitm interna en el nucleido Mossbauer.

¢) Para describir 1a distribucién angular de los fotones
utilizaremos coordenades polares, £3=(6,4) o (u,4),
con J = ¢osb,

d) El medio roaterial absorbe la radiscion garnma vy la
- raliacién=3 " por la-interaccién de éstas con los
- electrones, con un coeficiente de atenuacion lineal
dada por Z,(E) de variacién lenta con respecto a la
energia, y con los ndcleos Mossbaver, con un
cotficiente de atenuacién lineal dado por I,(E) de
varacion muy ripida en la vecindad de la
resongmcis.  nuclewr. Meroce precisar que Ia
absorcitn resonante nuclear s6lo puede dorse con la
fracciom gamma Mossbauer. Por lo tante, en el

- mterior def medio material tememos;:

LNE)=IE) + L,(E), ()
con En(E) =L RE), -

donde flE) es una distribucién normalizada =
unidad y I, es el coeficiente de atenuacion para la
energia de resonancia.

) El flujo de radiatién fotbmica es. descrits por
‘!’(r,L.n), que se deﬁne asi:

¥(r,E, QMEIS? == nimero de fotones, con energias
" en (EdE) y sentido de
propagaciéon on  (CQdL), gue
cruzan ung superficie
perpendicular a Q, por segundo
y por unidad de frea, en ln

posicidn r.

¥(r,E, 1) contiene tres componentes de interds, a
saber, la radiacién gamms Mdssbauer dada por

1(:- E,£2), 1a radiacién gamma no-Mdssbaner dads
lmr WAxEQ), y

Wir,E, 2). Luego:

W(rE, £2) =¥ (x,E,LQ) + ¥2nE.Q) + ¥5(rEN) (2)

Coda woa de  estas _componentes  posoo
distribuciones de evergia diferentss, a las que
podemos suponer que nc s6 superponen.

f) Consideraremos que sdlo el proceso de dispersion
nuclesr resonante, que involucra a la cormponente
Mbssbancr, cs capaz de producir radiacién gamma

radiacion-X  dada por

Mossbauer, es capaz de producir radiacién gamma y
radiacidn-X secundarias (por conversion interna).
Para el resto de las componentes el proceso de
absorcién de la radiacién constituye una pérdida
. completa de ella por absoreidn en ¢l medio.

3. LA ECUACION DE TRANSPORTE

Siguiendo o tratamiento presentado por H. Tait{1], la
ecuacion de transporte independiente de tiempo viene
dada por:

Q-V¥(r,E,Q) + L(E)¥(r,E,Q) = S(r.E Q) +
Je(B)KE" O DE,Q)T, BV E )MEdY  (3)

Esta ecuacién expresa el balance entre las pérdidas por
difusién y absorcibn, representadas por los términos
del miembro de la izquierda, y las fuentes por emisién
radiactiva y dispersion resonante, representadas por los
tétminos del mismbro de la devecha de 12 ecuacion (3).

La integral de la derecha representa la contribucion del
proceso de fluorescencia gamma nuclear, gue involucra
primero un proceso de absorcién resonante de an rayo
gamma v luego la reemision de este rayo gamma o la
de un rayo -x por conversién interna.’ g

Planteamos la siguiente deﬁmcxén pam la funcién de

wansferencia K

(ENK(E" Q' 9E QAEAQ= nimero de fotones
emitidos con energias en

(E,dE) y orientaciones en (£2,d£d) por cade foton de

encrgia E’ y orientacion £}* absorbido. '

De lo expresado planteamos la signiente definicion:
¢(EK(E" Q" > EQ) =1 figi(E) + (1 - fga(E) ) +
negy(E)l/(4n(1+a)), @)
donde £ = factor MBssbaner de la fuente,
o = factor de énvexsién interna,

= eficiencia en emision de rayos-X de
conversion,
al(E) funcién de distribucion de la energia de los
' rayos gamma Mossbaver,
g:(E) = funcién de distribucién de 1a energia de los
rayos gamma no-MOssbauer y
2(E) = funcidn de distribucién de la energia de
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105 rayos-X de conversibn interna.

Las funciones de distribucion de energla estin
debidamente normalizadas. Ademds, se (oma que para
cada proceso de-emision, 1a emisién de la rediacion es
isotrdpica. Esta ecuacién establece que por cada foton
absorbido resonantemente por el nicleo de un Atomo,
éste raemite un rayo gamma o un rayo-X de conversion
interna en forma isotrdpica en las proporciones
indicadas.

4. SOLUCION DE LA ECUACION DE

TRANSPORTE
Consideraremos ls solucién de ‘& ecuacién de
transporte para dos casos particulares:

i} Un medio nniforme infinito, y
i} Un medio en forma de lédmina de espesor uniforme
y extensién infnita.

4.1 Caso dz un medio uniforme i finito,

Lﬁ este caso el flujo no depende de la posicién y la
ecuacion dc tmn"porte se reduce a la siguiente forma:

E..(E)‘F(E n)msm Qch(E’)K(E' O'EQ)E,
Ki: )‘I’(E’ Q")dE’dQY’ 0)
La funcién fuente S(E,Q) viene dada por:
SIEQUS. [ f81(8) + (1~ )l ) +
nags(E)M(4r(1+ o)) (6)

Donde S, es el nimero total de nicleos Mdssbauer que
se forman por decaimiento del miiclso precursor por
unidad de volumen por segundo en el nivel excitado
resporsable de la transicion Mtssbaner. Consideramos
que ung fraccidn fiA(l+a) de los rayos gamma son
emitidos “sin rechazo” con una distribycién de energia
normalizada dada por g,(E), siendo o el coeficiente de
convezsion interna. Esta distribucién tiene forma
lorentziana, centrada en E = E, y ancho de lines a
medin de altura igual al ancho natural I',. El resto de
la radiacion gamma es emitida con una distribucion de
energfa dada por g(E), igualmente normalizada,
centruda en E = Eo-R, donde R- es la energia de
rechazo (R >> I, ), y un ancho de linea caracterizado
por el efecto Doppler, [y, que es del orden de un millén
de veces mayor que el ancho natural,

Finabnente, por conversién interna la fraccion o/(1+0!)
de loy nucleidos liberan su energia transfiriéndola & un
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electron, dando lugar a la emisién de rayos-X
caracteristicos con una probabilidad dada por .

Teniendo en cuenta que la funcién fuente S v la
funcién K son isotrdpicas, procedemos a integrar esta -
ecuacién sobre todos los valores del angulo sélido para
obtener:

E(EYD(EY Solfs i(EV(1-)g(E)nogs(E)V(1+a) +

JAQIC(EMK(E’ Q0 >E Q)E, (B)H(E Q" }R'dE" (7)
donde ®(E) = \F(E,2)df2, ¢s ol flujo dependiente sélo
de la energia. Temiendo en cuenta la Ec.(4) y que la

componente Mdissbaner, ©(E), es la unica que
contribuye al proceso de fluorescencia, tenemos:

ZLAEYHE) = 5] £ gi(EyH{1-fp)g(Eymagy(E)J(1+x )
frg (BN EL(END(ENE! /(1+a)+(l-fp)gg(E)IE,.(E ¥, -
(B'E (1) nags(ENEW(E)O\ (B ME' vy @
Teniendo en cuenta las caracteristices de cada una de
las funcioties de distribucién, g(E), podemos separar
esta ecuacion en tres ecuaciones, una para cada una de

las componentes del flujo de fotones, tal como se
muestra a continuacion:

ZLEYOUE) = £ gi(E)[So + IZo(EYOE'KE’ ¥/ (1;:)&)
{
Z(EYPAE) = (1-f)g(E)[Sot [E(EYDI(EWE"Y ((1 ;:;)
Z(E)D:(E) = nogy(E)So + [TL(ENO(EME Y (1 ;:)t)
(
Ahora resolvemos la primers de estas ecuaciones. La
inspeccion de esta ecuacién nos permite proponer la
siguiente expresion:
Z(EYD(E) = Afig (EX(1 + ) (10)

donde A es una constante por determinar. Sustituyendo
esia expresion en la Ec.(%9a) obtenemos:

Afegi(E) = S g (E) +

ASRIE)E E(EVELE) Ji(E") AE/ (1+a),

de donde podemos despejar la constante A

A=S(1+o) /(1 + a - frR),
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con R=JE(E"Y ¥ E(E DR (B WE (11
Teniendo.en t:mmlaaque el factor que multiplica a g;(E)
on la definicion de R es menor qus ls unidad, entonces
R<1,

Por lo tanto, el flujo Mossbaver viene dado por:
D(Ey=f S(@u(EYIE) (1
+ER/(1+o - ERD(1+a ), (12)

donde: ¢l privner sumando de la derccha representa la
contribucién directa de la fuente v ¢l sepundo, de
menor magnitud, In contribucitn del proceso de
dispersién  resosants. Como g (E) tieme forms,
lorentziens, y L (E) ¢s la suma de una compornente
electrimice (qus se comporta como una ¢onstante) y de
una  components nuclear (tambidn de  forma
jorentziang), esta ecuacion indica que en of caso en que
s componente nuclear es débil, la distribucién en
energin e @y(E) también tenderd a set lorentzisna.
Pero si la components nuclear es imporiante, la
distribucién en esnug,ia de @©,(E) se apartard de la
formu lorentziana. .

Para las ofas componentss tenemos los siguientes
resultados:

0(E) = (- 554 e E(B))( 1+
R/ +a- GR) (1+a) (13)
D) =08, (2:(EY T(E) X 1 +
GRAL+a-GR) /(M +a) (14

42 Cuo de un medio material constituido gpor
wig Thminn de eopesor umiforme y de
extensidn infinite,

Utilizamos un sistema de coordenadas orientado de tal
manere que ef aje-z es perpendicular &l plano de la
place y ¢l plano xy coincide con el plano de la placa,
En este cmso of flajo de fotones depende espacialmente
solo de la varieble z, Ademds, hay simetrin axial y el
flujo no depende de ia coordenada angular de gcimut.
Asimismo, la funcidn fuente se supone que ne depende
de In posicién dentro de la placa. La ecuacién de
trensporte toma lu forma siguiente;

W% E, Q)+ E,(E)¥(2, B, Q)=S(E,02) +

JoE )KUE’Q SEL (B, (2F E Y (15)

donde el subindice “z” indica Ia dorivada parcial con
respecto a la variable z. Luego se procede a integrar
esta scuacion sobre todos los valores de acimut (0,27)
y, teniendo en cuenta que la funcién fuente es

isotropica, obtenemos:

RYAZEWHL(E)H(2E, )= S(E) |

(B K0 SEQE, EVHEEWMED  (16)
La funcidn fuente viene dada por:

S(E,u)=S« frpi(E) + (1-fr )go(E) + noga(E)/2(1+ar),
para 0< z <[, ¥y
= 0, para otros valcres de z. (17)

Primnero, resolvemos esta ecuacidn para el caso en que
¢l término de dispersién ¢s despreciable. Esta ecuacion
da lugar a tres ecuaciones, una para cada una de las tres
componentes  existentes. Para la componente
Mdsshauer tencmos: e

p¥ 1z E L ZU(E)FI(ZE, p)= Sofegi(E)(2(1+0)), para -
0<z<l v
= (), para otros valores
dez. {18)

Para las otras dos componentes se obtienen ecﬁadionés
simnilares, Esta Ec.(18) se resuelve utilizando las
siguientes condiciones de frontera:

En z = 0: W,(0,B,u) = 0, parar;PO, es decir, no hay
radiacion  incidente desde
afaeraen z =0, (18a)

Enz=1!: P(,Ep) = 0, para <0, es decir, no hay
radiacién  incidente  desde
afueraenz=1 (18b)

Para >0 la solucion viene dada por:

Wiz E) = fr Sc (RUEYZL(E)[ -

exp(-Z(E)/WY (2(1+a)). para0<z<1 (158)

= So (@ EVEE)] -
oxp(-Z(EY )V (2(1+)), paraz>1  (19b)
= 0, paraz <0 (19¢)

Para u<0 la solucién viene dada por:
2000 RIF-IIE-FCF-UNMSM Nros, 1,2:01-06



Wiz E ) = fr So(@EVSLEN[L ~
exp(E(E)/-2) ) (2(1+a), parg 0 <z <1
(20a)
= fr So{RUEYZLE) )1~
exp(ELEN /1)) (2(1+a)), par1z<0  (20b)
= 0, paraz > [ (20¢)

De manera particuler interesa saber el flujo de
radiaciéon Mdssbauer fuera de la limina y para pu & 1,
que representa a lg radiacion emitida en direccion
perpendicular a la limina, que es In que finalmente
incide sobre la muesira.

Y\(%E, 1) = fr So( g(EVELE) )1 -
oxp(-Z(EY) )) 2(1+a)). 2> 1 @21

El coeficiente de 'atemuacién lineal Z,.(E) contiene dos
componentes:

Z(E)= He(Er)+ E..(E) con (22)

ZiE) = Soo LAEE) ¥

LAE: Er) 1![1+(2(E E)TY'Y, 23)

es deotr, la compone'ntﬁ electrénica se comporta como
una constante mientras que la componente nuclear
varia rapidamente en un pecuefio mtervalo de energia
definido por I

5. APLICACIOINES

Aqui aphcaremos la woria desarrollada para calcular el
flujo de rayos garnma Mossbauer que emite vna fuente
teniendo en cuenta autoabsorcién en ln matriz que aloja
a los nucleidos M8ssbauer. Veremo: el caso de una
fuente de Co-57 en una matriz de thodio.  El material

radioactivo se supone que estd depositado en un é4rea -

de 0,6 cm de didmetro y un espesor de 6. Para el
cdlculo supondremos wna actividad inicial mominal
total de 30 mC: y vida media de 272 diss. El
decaimiento de "Co da lugar a la aparicién de YFe en
la lamina. EI “'Fe es responsable de la absorcion y
emisién resonante de Tayos 714,431 ksV, hicialmente
la liming no contiene *'Fe y no se daa los procesos de
absorclén resonantes. A medida que el cobalto decae
en “'Fe, el espesor ptico resonante de la léming
aumenta y estos procesos resonantes contribuyen a la
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modificacién de la distribucién espectral de. la lines .
Mbossbauer que emite la fuente.

Para una lamina de rhodio (Z = 45, densidad = 1.3,41
glee, A = 102 905 g/mol) tenemos una densidad de
0,726 x 10® at/cc. La concentracién inicial de los
3.78x10'  gtomos .de “'Co que contiene s de
2.23x10%at/cc. El espesor 6ptico resonante de una
concentracién igual de stomos de *’Fe distribuida ea un
volumen cilindrico de 0,3 em de radio y 6 j de espesor
es de 0,253, El espesor 4ptico no-resonante de la
mairiz, para rayos Y14,431 keV, es de 0,283 [2].

La justificativa para poder aplicar 1a solucién de la
ecuacion transporie para una lémina al case de una
fuente Mbdssbauer se justifica porque ¢! volumen ce la
matriz que contiene al material radioactivo posee un
radio centenares de veces mayor que el recortido
medio libre para procesos resonantes de los rayos
gamma en la matriz.

También se consideorard el caso extremo de un medio
infinito con las mismas constantes de absorcidon para
Procesos resonantes y no-resonantes que la léraina
mencionada. La tabla 1 incluye los resultados del
célculo del ancho de linea de la radiacién en un medio
infinito y para la radiacién que emite la lémina en
direccién perpendicular a ella, para varios periodos de
desintegracién, Para determinar el ancho de linea se ha
gjustado una distribucién de forma lorentziana a le
distribucién calculada. .

Tabla 1. Anchos de linea para la radiacion Mossbauer
para los casos de un medio infinito y una l4raina
calcsl_:’lados para varios penodos de desintegracion (T)
del "Co; ‘

Medio Infinito
T=infinito T=tn

. 1;;_.;;-«

ﬁ 1 iﬂiﬂ!'
T-mflmto T=: 2tm T=tin

Iy T 1,377 1,203 1,061 1045 1,030

Nota: I, es el ancho de linea que corresponde al limite
de un medio de espesor éptico cero. En el caso cle la
ldmina se considera radiacién emitida en forma
perpendicular a ella.

Agimismo, se ha calculado el parametro R. Después de
un periodo de desintegracién de una media vida, el
valor de este parmetro es de 0,1682, lo cuat indica que
la contribucion de Ia radiacion dispersada, en el caso de

. un medio infinito, es menos del 2% de 1a radiacién no

dispersada,
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Por alimo, se calcula un estimado de la autoabsorcion
de la radiacidn v14,431 keV en la matriz. Le rediacién
que enite la fuente, porpendicular a su plano, se puede
expresar con lz ayuda de 1a Ec. 19s) coma:

T, = (1 R%} fie SJAE g EMIL ~

exp(-ELEN JVI2 (1+) B(EN]}

Donde ¢l primer término en paréntesis represenia el
volumen de is matriz que contiens el material
radionctivo. Si expresamos ¢l término exponencial
como una sucesidn de Taylor y guardamos los tres
primeros tErminos de csta sucesion, obtenemos,

L (R Y 6 S, [(1 - (4B + ZuEN2) (/Y] i(1+a)
(24)

donde E, &s la energla de resouancia v se ha utitizado
ias Ecs. (22) y (23). Para ¢l inicio vy para un periodo de
decaimiento de una media vida, tenewmos que el
término en ¢orchetes da 0,858 y 0,827, indicando una
zutoabsorcion de 14,2% y 17,3% respectivemente de la
radiacion Mdssbauer que emite la fuente. Esto quiers
decir que la actividad inicial del material radioactive
fue s¢ deposita en la matriz debe ser mayor en un 17%
para compensar la autoabsorcidn inicial de la matriz
para obtener ja actividad nominal de I fuente,

6.  CONCLUSIONES

Los resultados obtenidos demmestran que para una
fuents de Co-57 de 30 mCi, bajo las condiciones
vonsideracas, los efectos de autosbsorcién son peque
fios mas no despreciables. Los ensanchamientos de la
linea Mossbaner son de 3,0% v 4,5% dlas]pués de
periodos de decaimiento. de uno y dos medias vidas
respectivamente,

Estos enmsanchamientos son perceptibles en los
espectros y deben tomarse en cuenta.

Los resultados para el caso de un medio infinito dan
informacion sobre la situacién mds extrema que se
podﬂaespmmclcasodemmamépuomenw
gruesa, En este caso los ensanchamientos de 1a lincas
M5ssbauer son apreciables.

Para fines de completar este trabajo se tiene planeado
el cileulo de la solucién de la ecuacién de transporte
para una lamina incluyendo ¢l términd de dispersién
por su importancia para toinar espectros por dispersitn,
aunque en la prictica este término es dospreciable para
espectros por transmision,

7. RECONOCIMIENTOS

Este trabajo se ha realizado para contribuir al trabajo
experimental en espectroscopia Mbssbauer que se
desarrolla en la Facultad de Ciencias Fisicas, UNMSM,
y, por lo tanto, se agradece el estimulo dado por el
interés de los colegas de la Facultad en la aphcamén de
esta técnica espectroscdpica.
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