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×òîáû ïîëó÷èòü â èññëåäóåìîì îáðàçöå âîçáóæ-
äåííîå ìåññáàóýðîâñêîå ÿäðî æåëåçà 57Fe, â îáðà-
çåö çàðàíåå ââîäÿò ñîëü èçîòîïà 57Co (íàïðèìåð,
CoCl2), êîòîðûé â ðåçóëüòàòå ýëåêòðîííîãî çàõâàòà
(êàê ïðàâèëî, ýëåêòðîí çàõâàòûâàåòñÿ ñ K-îáîëî÷êè)
ïðåâðàùàåòñÿ (T1/2 = 272 äíÿ) â âîçáóæäåííîå ÿäðî
æåëåçà 57Fe (136 êýÂ). ßäðî â ñâîþ î÷åðåäü çà âðå-
ìÿ ïîðÿäêà 9 íñ çàñåëÿåò ìåññáàóýðîâñêèé óðîâåíü
(14,4 êýÂ), âðåìÿ æèçíè êîòîðîãî ñîñòàâëÿåò ïðèìåð-
íî  10−7 ñ.

Ñðàçó ïîñëå Ê-çàõâàòà ÿäðîì 57Co âîêðóã âîçáóæ-
äåííîãî ÿäðà 57Fe ñîõðàíÿåòñÿ ýëåêòðîííîå ñòðîåíèå
èîíà Co2+ ñ âàêàíñèåé íà Ê-îáîëî÷êå. Ýíåðãèÿ òàêî-
ãî ýëåêòðîííî-âîçáóæäåííîãî ñîñòîÿíèÿ èîíà æåëåçà
ñîñòàâëÿåò ïðèìåðíî IK – I1 – I2 ~ 6 êýÂ. Çäåñü I1 è
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Ïîêàçàíî, ÷òî èñïóñêàíèå ýíåðãè÷íûõ îæå-ýëåêòðîíîâ â ïðîöåññå îáðàçîâàíèÿ ìåññáàóýðîâ-
ñêîãî ÿäðà 57Fe ïðèâîäèò íå òîëüêî ê îáðàçîâàíèþ ìíîãîçàðÿäíîãî èîíà 57Fen+, íî è ê îáðàçî-
âàíèþ âîêðóã èîíà æåëåçà «îáëàêà» èç íåñêîëüêèõ ñîòåí (200–300) èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð
(H2O+, e-), íàçûâàåìîå îæå-áëîáîì. Ðàçìåð òàêîãî îæå-áëîáà ñîñòàâëÿåò ~100 Å. Áûñòðûå
ðàäèàöèîííî-õèìè÷åñêèå ðåàêöèè â îæå-áëîáå îïðåäåëÿþò ýêñïåðèìåíòàëüíî èçìåðÿåìîå
ñîîòíîøåíèå âûõîäîâ êîíå÷íûõ õèìè÷åñêè ñòàáèëüíûõ ñîñòîÿíèé (Fe3+, Fe2+) ìåññáàóýðîâñ-
êîãî èîíà. Çíàíèå ýòîãî îòíîøåíèÿ ñóùåñòâåííî äëÿ ïðàâèëüíîé èíòåðïðåòàöèè ðåçóëüòàòîâ
ýìèññèîííîé ìåññáàóýðîâñêîé ñïåêòðîñêîïèè. Õîòÿ ïðîäåëàííûå îöåíêè îòíîñÿòñÿ ê ÿäðó
æåëåçà â çàìîðîæåííîé âîäíîé ñðåäå, îíè ìîãóò áûòü ïðèìåíåíû è ê ñðåäàì èíîãî õèìè÷åñ-
êîãî ñîñòàâà.

Êëþ÷åâûå ñëîâà: îæå-èîíèçàöèÿ, ýìèññèîííàÿ ìåññáàóýðîâñêàÿ ñïåêòðîñêîïèÿ,
 èîí-ýëåêòðîííàÿ ðåêîìáèíàöèÿ.

I2 – ïåðâûå äâà ïîòåíöèàëà èîíèçàöèè ýòèõ ÿäåð
(ðàçëè÷èå çíà÷åíèé I1 è I2 äëÿ Fe è Co ëåæèò çà
ïðåäåëàìè òî÷íîñòè ïðèâåäåííîé îöåíêè), à IK –
ïîòåíöèàë èîíèçàöèè Ê-ýëåêòðîíîâ (ó Co è Fe îíè
ñîñòàâëÿþò îêîëî 6,0 è 5,6 êýÂ ñîîòâåòñòâåííî).
Âàêàíñèÿ íà Ê-îáîëî÷êå áûñòðî çàïîëíÿåòñÿ îäíèì
èç áîëåå äàëåêèõ ýëåêòðîíîâ, ïðè÷åì ýòîò ïåðåõîä
ñîïðîâîæäàåòñÿ ÷àùå âñåãî íå èñïóñêàíèåì ðåíò-
ãåíîâñêîãî ôîòîíà, à âûáèâàíèåì îäíîãî èëè íå-
ñêîëüêèõ îæå-ýëåêòðîíîâ ñ áîëåå âûñîêèõ ýíåðãåòè-
÷åñêèõ îáîëî÷åê (âåðîÿòíîñòü îæå-ïðîöåññà óâåëè-
÷èâàåòñÿ ñ óâåëè÷åíèåì íîìåðà îáîëî÷êè). Â ðå-
çóëüòàòå òàì âîçíèêàåò óæå äâå èëè áîëåå âàêàí-
ñèé, êîòîðûå â ñâîþ î÷åðåäü çàïîëíÿþòñÿ åùå áî-
ëåå óäàëåííûìè ýëåêòðîíàìè. Òàê ðàçâèâàåòñÿ îæå-

Ðèñ. 1. Ýëåêòðîííûå îáîëî÷êè èîíà êîáàëüòà Co2+ äî ïðîöåññà Ê-çàõâàòà ÿäðîì 57Co (à),
«äûðêà» íà Ê-îáîëî÷êå èîíà æåëåçà, îáðàçîâàâøàÿñÿ ñðàçó ïîñëå çàõâàòà ýëåêòðîíà ñ
Ê-îáîëî÷êè (á), ìíîãîçàðÿäíûé èîí æåëåçà ïîñëå çàâåðøåíèÿ îæå-ïðîöåññà (â). Ýëåê-
òðîííàÿ äûðêà ïåðåìåñòèëàñü ñ Ê-îáîëî÷êè íà âíåøíèå è ïðè ýòîì «ðàçìíîæèëàñü»
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êàñêàä, ïðèâîäÿùèé ê îáðàçîâàíèþ ñèëüíî èîíèçî-
âàííîãî èîíà æåëåçà (57Fen+), çàðÿä n+ êîòîðîãî
ìîæåò äîñòèãàòü 8 (ðèñ. 1). Ñðåäíåå çíà÷åíèå n
ñîñòàâëÿåò  <n> ~ 4–6 [1–2].

Ýíåðãèÿ èîíà 57Fen+ ñðàçó ïîñëå îæå-êàñêàäà
ðàâíà

                       I1+I2+…+In ,

ãäå I1 = 7,9 ýÂ, I2 = 16,2 ýÂ, I3 = 30,7 ýÂ, I4 =
54,8 ýÂ, I5 = 75 ýÂ è ò.ä. – ñîîòâåòñòâóþùèå ïîòåí-
öèàëû èîíèçàöèè àòîìà æåëåçà. Êàê âèäíî, ýíåðãèÿ
ñðîäñòâà òàêîãî èîíà ïî îòíîøåíèþ ê ýëåêòðîíó îêà-
çûâàåòñÿ îãðîìíîé ïî ñðàâíåíèþ ñ ïîòåíöèàëîì
èîíèçàöèè îêðóæàþùèõ ìîëåêóë âîäû (IH2O ~ 9 ýÂ),
÷òî ïðèâîäèò ê òîìó, ÷òî â çàìîðîæåííûõ âîäíûõ
ñðåäàõ âñå çàðÿäîâûå ñîñòîÿíèÿ èîíà Fen+ ñ n > 3
ÿâëÿþòñÿ õèìè÷åñêè íåñòàáèëüíûìè. Ìîìåíòàëüíî
(çà âðåìÿ 10−15−10−14 c) îíè âîññòàíàâëèâàþòñÿ äî
ñîñòîÿíèÿ Fe3+ ïóòåì îòðûâà ýëåêòðîíîâ îò îêðóæà-
þùèõ ìîëåêóë âîäû. Ïðè ýòîì èçáûòî÷íàÿ ýíåðãèÿ
ìîæåò ðàñõîäîâàòüñÿ íà âûáèâàíèå «îæå-ýëåêòðî-
íîâ», íî óæå èç ìîëåêóë ñðåäû, îêðóæàþùèõ ìåññáà-
óýðîâñêèé èîí.

Òàêèì îáðàçîì, ñóììàðíàÿ íà÷àëüíàÿ êèíåòè÷åñ-
êàÿ ýíåðãèÿ (Wtot) âñåõ èñïóùåííûõ îæå-ýëåêòðîíîâ
îòëè÷àåòñÿ îò WK  â ìåíüøóþ ñòîðîíó íà I1+I2+I3+
2IH2O ≈ 70 ýÂ, ÷åì â äàëüíåéøåì ìû áóäåì ïðåíåá-
ðåãàòü, ïîëàãàÿ Wtot ≈ WK ≈ 6 êýÂ. Ýíåðãèÿ îæå-
ýëåêòðîíîâ ðàñõîäóåòñÿ íà èîíèçàöèþ (è ýëåêòðîííûå
âîçáóæäåíèÿ) áîëüøîãî ÷èñëà ìîëåêóë ñðåäû â îêðå-
ñòíîñòè èîíà ìåññáàóýðîâñêîãî Fen+. Ïîëíîå ÷èñëî
N0 èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð, ïîðîæäàåìûõ îæå-ýëåêòðîíà-
ìè, ìîæíî îöåíèòü, ïîäåëèâ Wtot íà Wpair ≈ 20 ýÂ,
ñðåäíþþ ýíåðãèþ îáðàçîâàíèÿ îäíîé èîí-ýëåêòðîííîé
ïàðû, ò.å. N0 ≈ Wtot /Wpair ≈ 300. Òàêèì îáðàçîì, çà
âðåìÿ ~10–13 ñ ïîñëå Ê-çàõâàòà âîêðóã 57Fen+ âîçíè-
êàåò ñêîïëåíèå áîëüøîãî ÷èñëà èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð,
èëè áëîá, ñîãëàñíî ðàäèàöèîííî-õèìè÷åñêîé òåðìèíî-
ëîãèè [3]. Â äàííîì ñëó÷àå åãî óìåñòíî íàçâàòü îæå-
áëîáîì.

Ïðîöåññû â îæå-áëîáå åñòåñòâåííûì îáðàçîì ïîä-
ðàçäåëÿþòñÿ íà äâà ýòàïà:

1) ôîðìèðîâàíèå îáëàêà èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð (ñîá-
ñòâåííî îæå-áëîáà) çà ñ÷åò èîíèçàöèîííîãî òîðìîæå-
íèÿ îæå-ýëåêòðîíîâ (~10–13 c) â ñðåäå, îêðóæàþùåé

èîí 57Fen+, è åãî òðàíñôîðìàöèÿ â õèìè÷åñêè ñòà-
áèëüíóþ ôîðìó Fe3+ , çà ñ÷åò îòðûâà ýëåêòðîíîâ îò
áëèæàéøèõ ìîëåêóë ñðåäû;

2) èîí-ýëåêòðîííàÿ ðåêîìáèíàöèÿ, êîíêóðèðóþùàÿ ñ
ïðîöåññîì àìáèïîëÿðíîãî äèôôóçèîííîãî ðàñïëûâà-
íèÿ1 îæå-áëîáà (1 ïñ – 1 íñ). Ïàðàëëåëüíî ñ ýòèì
ïðîòåêàåò è âîññòàíîâëåíèå èîíîâ Fe3+ äî äâóõçàðÿä-
íîãî èîíà Fe2+ çà ñ÷åò ðåêîìáèíàöèè ñ îäíèì èç
ýëåêòðîíîâ îæå-áëîáà.

Â íàñòîÿùåé ðàáîòå ïðîâåäåíà îöåíêà ïàðàìåòðîâ
ïðîñòðàíñòâåííî-âðåìåííîé ýâîëþöèè îæå-áëîáà âîê-
ðóã ÿäðà æåëåçà â çàìîðîæåííîé âîäíîé ñðåäå. Ïîêà-
çàíî, ÷òî áûñòðûå ðàäèàöèîííî-õèìè÷åñêèå ðåàêöèè â
îæå-áëîáå îïðåäåëÿþò êîíå÷íîå õèìè÷åñêè ñòàáèëü-
íîå ñîñòîÿíèå ìåññáàóýðîâñêîãî èîíà, ÷òî ñóùåñòâåí-
íî äëÿ ïðàâèëüíîé èíòåðïðåòàöèè ðåçóëüòàòîâ ýìèññè-
îííîé ìåññáàóýðîâñêîé ñïåêòðîñêîïèè. Åñòåñòâåííî,
÷òî õàðàêòåð ýâîëþöèè îæå-áëîáà çàâèñèò îò òèïà
ñðåäû, åå ñîñòàâà, òåìïåðàòóðû.

Íà÷àëüíîå ïðîñòðàíñòâåííîå ðàñïðåäåëåíèå
èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð â îæå-áëîáå

Îêàçàâøèñü çà ïðåäåëàìè èîíà 57Fen+, îæå-ýëåêò-
ðîíû (e−−−−−**), îáëàäàÿ â ñðåäíåì íà÷àëüíîé êèíåòè-
÷åñêîé ýíåðãèåé WA = Wtot /<n> ≈ 1 êýÂ, òðàòÿò åå â
îñíîâíîì íà èîíèçàöèþ ìîëåêóë âîäû:

            å−** + H2O → å−* + H2O
+   + å−*.              (1)

Íà ðèñ. 2 ïîêàçàíî, êàê ìåíÿåòñÿ  âåëè÷èíà ëèíåé-
íîé èîíèçàöèîííîé ïîòåðè ýíåðãèè |dW/dx| îæå-ýëåêòðî-
íà, äâèæóùåãîñÿ â âîäíîé ñðåäå. Âèäíî, ÷òî âåëè÷èíà
ïîòåðü â ñóùåñòâåííîé îáëàñòè èçìåíåíèÿ ýíåðãèè
îæå-ýëåêòðîíà (150–3000 ýÂ) õîðîøî àïïðîêñèìèðóåòñÿ
âûðàæåíèåì |dW/dx| ≈ 59/(W, ýÂ)0,56  [ýÂ/Å].

Õàðàêòåð äâèæåíèÿ âûëåòåâøåãî èç àòîìà îæå-
ýëåêòðîíà ìîæíî ñ÷èòàòü äèôôóçèîííûì ñ çàâèñÿùåé
îò ýíåðãèè äëèíîé ñâîáîäíîãî ïðîáåãà, êîòîðóþ åñòå-
ñòâåííî îòîæäåñòâèòü ñ åãî òðàíñïîðòíîé äëèíîé
ltr(W) (ðèñ. 3).

Ïðîñòðàíñòâåííîå ðàñïðåäåëåíèå îáëàêà èîí-ýëåê-
òðîííûõ ïàð, ñîçäàâàåìûõ îæå-ýëåêòðîíàìè, áóäåì
ñ÷èòàòü ãàóññîâûì. Ñðåäíåêâàäðàòè÷íûé ðàäèóñ ýòî-
ãî ðàñïðåäåëåíèÿ ìîæåò áûòü âûðàæåí ÷åðåç òðàíñ-
ïîðòíóþ äëèíó è èîíèçàöèîííûå ïîòåðè ñëåäóþùèì
îáðàçîì:

1Àìèáèïîëÿðíàÿ äèôôóçèÿ èìååò ìåñòî ïðè ðàçëè÷èè ñîáñòâåííûõ êîýôôèöèåíòîâ äèôôóçèè ýëåêòðîíîâ è èîíîâ. Äèôôóçèÿ ñòðåìèò-
ñÿ ðàçäåëèòü ÷àñòèöû â ïðîñòðàíñòâå, íî ýòîìó ïðåïÿòñòâóåò âîçíèêíîâåíèå îáúåìíîãî çàðÿäà. Âîçíèêàþùåå ëîêàëüíîå ýëåêòðè÷åñ-
êîå ïîëå íå ïîçâîëÿåò ÷àñòèöàì äàëåêî îòõîäèòü äðóã îò äðóãà, îáåñïå÷èâàÿ òåì ñàìûì âûïîëíåíèå óñëîâèÿ ëîêàëüíîé êâàçèíåéòðàëü-
íîñòè.

21 ÂÌÓ, õèìèÿ, ¹ 5
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ãäå  D(W) = ltr(W)/6, v(W) = dr/dt.
Ïîäñòàâëÿÿ âûðàæåíèÿ äëÿ êîýôôèöèåíòà äèôôó-

çèè è ñêîðîñòè â , ïîëó÷èì

        

Èñïîëüçóÿ ïîëó÷åííûå âûøå àïïðîêñèìàöèè ýíåð-
ãåòè÷åñêèõ çàâèñèìîñòåé äëÿ òðàíñïîðòíîé äëèíû è
èîíèçàöèîííîé òîðìîçíîé ñïîñîáíîñòè ñðåäû, íàõî-
äèì, ÷òî íà÷àëüíûé ñðåäíåêâàäðàòè÷íûé ðàäèóñ îæå-
áëîáà ðàâåí:

 èëè

     [Å].

Òàêèì îáðàçîì, åñëè íà÷àëüíàÿ ýíåðãèÿ îæå-ýëåêò-
ðîíîâ ðàâíà WA=1 êýÂ, òî (<r2>)1/2 ≈ 134 Å, à åñëè
WA = 500 ýÂ, òî (<r2>)1/2 ≈ 40 Å. Ñëåäñòâèåì äèô-
ôóçèîííîãî õàðàêòåðà äâèæåíèÿ îæå-ýëåêòðîíîâ â
ïðîöåññå èõ èîíèçàöèîííîãî òîðìîæåíèÿ (÷òî èìååò
ìåñòî â îáëàñòè íèçêèõ ýíåðãèé (<1 êýÂ)) ÿâëÿåòñÿ
ãàóññîâî ïðîñòðàíñòâåííîå ðàñïðåäåëåíèå îáðàçóþ-
ùèõñÿ èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð â îæå-áëîáå:

ãäå .

Ïðè òàêîì ñîîòíîøåíèè ìåæäó a2 è <r2> âûïîë-
íÿåòñÿ ðàâåíñòâî

 

Òàêèì îáðàçîì, ìîæíî ïîëàãàòü, ÷òî âîêðóã ìåñ-
ñáàóýðîâñêîãî èîíà æåëåçà îæå-ýëåêòðîíû ïîðîæäàþò
äî 300 èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð â ñôåðè÷åñêîé îáëàñòè ñ
õàðàêòåðíûì ðàçìåðîì a îêîëî 100 Å.

Ýâîëþöèÿ ïðîñòðàíñòâåííîãî ðàñïðåäåëåíèÿ
èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð îæå-áëîáà

Ïî çàâåðøåíèè òåðìàëèçàöèè ýëåêòðîíîâ îæå-áëî-
áà èîí-ýëåêòðîííûå ïàðû ðåêîìáèíèðóþò è äèôôóí-
äèðóþò íàðóæó. Ïðè ýòîì íàëè÷èå â öåíòðå áëîáà
èîíà Fe3+, î÷åâèäíî, çàìåòíî íå âëèÿåò íà ýâîëþöèþ
èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð áëîáà (âëèÿíèå ïîëÿ ìåññáàóý-
ðîâñêîãî èîíà îáñóæäàåòñÿ â ñëåäóþùåì ðàçäåëå).
Ïîñêîëüêó ÷èñëî ïàð âåëèêî, ìîæíî îæèäàòü, ÷òî
äèôôóçèÿ ÷àñòèö áóäåò íîñèòü àìáèïîëÿðíûé õàðàê-
òåð (ïî êðàéíåé ìåðå, íà íà÷àëüíîì ýòàïå). Èíà÷å
ãîâîðÿ, ïðîôèëè êîíöåíòðàöèé èîíîâ è ýëåêòðîíîâ áó-
äóò áëèçêè, ÷òî è îáåñïå÷èò âûïîëíåíèå óñëîâèÿ êâà-
çèíåéòðàëüíîñòè. Ýôôåêòû ëîêàëèçàöèè ÷àñòèö â
ñòðóêòóðíûõ ëîâóøêàõ, íàïðèìåð,

Ðèñ. 2. Èîíèçàöèîííûå ïîòåðè ýíåðãèè ýëåêòðîíà â âîäå, ðàñ-
ñ÷èòàííûå ïî ôîðìóëå Áåòå ñ ó÷åòîì ïîïðàâîê äëÿ ñèë îñöèëëÿ-
òîðîâ, ââåäåííûõ À. Ìîçóìäåðîì [4] (ñïëîøíàÿ ëèíèÿ). Ïóíê-
òèð – åå àïïðîêñèìàöèÿ ñòåïåííûì âûðàæåíèåì 59/(W, ýÂ)0,56

[ýÂ/Å] â èíòåðâàëå ýíåðãèé 150–3000 ýÂ

Ðèñ. 3. Çàâèñèìîñòü òðàíñïîðòíîé äëèíû ltr(W)=1/Ñótr(W) îò
ýíåðãèè îæå-ýëåêòðîíà (ñïëîøíàÿ êðèâàÿ). Ñ – êîíöåíòðàöèÿ
ìîëåêóë âîäû; ñå÷åíèå ótr(W) îöåíèâàëîñü â áîðíîâñêîì ïðè-
áëèæåíèè, ìîäåëèðóÿ ìîëåêóëó âîäû èçîýëåêòðîííûì åé àòî-
ìîì Ne [5]. Ïóíêòèð – àïïðîêñèìàöèÿ ltr(W) âûðàæåíèåì

5,4×10–4 (W, ýÂ)1,7 [Å]
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                    e + trap → etr
−,                         (2)

ìîæíî ó÷åñòü, ñ÷èòàÿ êîýôôèöèåíò äèôôóçèè D óáû-
âàþùåé ôóíêöèåé âðåìåíè, ÷òî íå ïðèâîäèò ê ñóùå-
ñòâåííîìó óñëîæíåíèþ ôîðìóë, íî óâåëè÷èâàåò ÷èñëî
ïàðàìåòðîâ â çàäà÷å.

Ïðåäïîëàãàÿ ïðîòåêàíèå â áëîáå òîëüêî ïðîöåññîâ
ðåêîìáèíàöèè è àìáèïîëÿðíîé äèôôóçèè çàðÿäîâ, ïî-
ëó÷àåì, ÷òî â êàæäûé ìîìåíò âðåìåíè â áëîáå êîí-
öåíòðàöèÿ ci(r,t) èîíîâ ïðèìåðíî ðàâíà êîíöåíòðàöèè
ce(r,t) ýëåêòðîíîâ: ci(r,t) ≈ ce(r,t). Ïîýòîìó, îïóñêàÿ
èíäåêñ i, ìîæåì íàïèñàòü  ñëåäóþùåå óðàâíåíèå,
îïðåäåëÿþùåå êîíöåíòðàöèþ c(r,t) ÷àñòèö (èîíîâ èëè
ýëåêòðîíîâ) â áëîáå:

                 ,

                          (3)

Çäåñü D – êîýôôèöèåíò àìáèïîëÿðíîé äèôôóçèè,
kr – êîíñòàíòà ñêîðîñòè èîí-ýëåêòðîííîé ðåêîìáèíà-
öèè,  N0 – íà÷àëüíîå ÷èñëî èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð â
áëîáå, à – åãî íà÷àëüíûé ðàäèóñ (ñì. âûøå).

Óðàâíåíèå (3) íå èìååò òî÷íîãî àíàëèòè÷åñêîãî
ðåøåíèÿ, íî äîïóñêàåò ïðèáëèæåííîå, åñëè ïðèìåíèòü
òàê íàçûâàåìûé ìåòîä ïðåäïèñàííîé äèôôóçèè [6] .
Ñóòü åãî çàêëþ÷àåòñÿ â òîì, ÷òî ïðîñòðàíñòâåííîå
ðàñïðåäåëåíèå õèìè÷åñêè àêòèâíûõ ÷àñòèö â òðåêå â
êàæäûé ìîìåíò âðåìåíè àïïðîêñèìèðóåòñÿ ãàóññîâîé
ôóíêöèåé (â ðàññìàòðèâàåìîì ñëó÷àå ñôåðè÷åñêè
ñèììåòðè÷íîé). Ýòî ïðèáëèæåíèå ñïðàâåäëèâî ëèøü
ïðè äîñòàòî÷íî èíòåíñèâíîé äèôôóçèè è íå ñëèøêîì
áîëüøîì âêëàäå ïðîöåññà ðåêîìáèíàöèè.

Â ðàìêàõ ìåòîäà ïðåäïèñàííîé äèôôóçèè êîíöåíò-
ðàöèÿ ÷àñòèö â îæå-áëîáå çàïèñûâàåòñÿ â âèäå:

c(r,t) = N(t)G(r,t),

ãäå

  ∫G(r,t)d3r = 1.            (4)

Ïîñëå ïîäñòàíîâêè ýòîãî âûðàæåíèÿ â (3) è èíòåãðè-
ðîâàíèÿ ïî âñåìó ïðîñòðàíñòâó (∫d3r…) ïîëó÷àåì
óðàâíåíèå äëÿ óáûëè ÷èñëà N(t) èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð
â îæå-áëîáå:

N(0) = N0, V0 = (2π)3/2a3, τ = a2/4D.                     (5)

Åãî ðåøåíèå èìååò âèä

   

ãäå

Wr = krc0τ è c0 = N0/V0.                                   (6)

Ïîñëå ïîäñòàíîâêè âûðàæåíèÿ (6) â (4) ïîëó÷àåì
âèä êîíöåíòðàöèîííîãî ïðîôèëÿ:

          (7)

Ðèñ. 4.  Êîíöåíòðàöèîííûå ïðîôèëè c(r,t) â ðàçíûå ìîìåíòû âðåìåíè (ïðè ðàçíûõ îòíîøåíèÿõ ϑ= t/τ): à – äèôôóçèîííîå ðàñïëûâà-
íèå ÷àñòèö áëîáà â îòñóòñòâèå ðåêîìáèíàöèè (Wr=0, ïóíêòèð) è ïðè Wr=1 (ñïëîøíûå ëèíèè); á  è â – ñðàâíåíèå êîíöåíòðàöèîííûõ
ïðîôèëåé, ðàññ÷èòàííûõ ìåòîäîì ïðåäïèñàííîé äèôôóçèè ñ ïîìîùüþ âûðàæåíèÿ (7) (ïóíêòèð) è ïîñðåäñòâîì ÷èñëåííîãî ðåøå-
íèÿ óðàâíåíèÿ (3) (ñïëîøíûå ëèíèè) ïðè äâóõ çíà÷åíèÿõ Wr = 1 (ñïëîøíûå ëèíèè òå æå, ÷òî è ñëåâà) è Wr = 10. Âèäíî, ÷òî çàìåòíîå
îòëè÷èå ÷èñëåííîãî ðåøåíèÿ (3) îò ïðèáëèæåííîãî âûðàæåíèÿ (7) èìååò ìåñòî ëèøü ïðè áîëüøèõ ñêîðîñòÿõ ðåêîìáèíàöèè: Wr >10
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Ðèñ. 5. Êèíåòèêà óìåíüøåíèÿ îáùåãî ÷èñëà 3( ) ( , )N t c r t d r= ∫  èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð âñëåäñòâèå èõ ðåêîìáèíà-
öèè, âû÷èñëåííîå íà îñíîâå ÷èñëåííîãî ðåøåíèÿ óðàâíåíèÿ (3) (ñïëîøíûå ëèíèè) è ñ èñïîëüçîâàíèåì ìåòîäà
ïðåäïèñàííîé äèôôóçèè (ïóíêòèð), ñîãëàñíî âûðàæåíèþ (6), ïðè ðàçíûõ çíà÷åíèÿõ Wr = 0,1; 1 è 10 (a); îòíîñè-
òåëüíîå óáûâàíèå îòíîñèòåëüíîé êîíöåíòðàöèè èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð íà ìåññáàóýðîâñêîì ÿäðå ïðè òåõ æå

çíà÷åíèÿõ Wr (á)

Çàìåòèì, ÷òî â îòñóòñòâèå äèôôóçèè (D = 0)
óðàâíåíèå (3) ñâîäèòñÿ ê âèäó  dc/dt = –krc

2 è èìå-
åò òî÷íîå ðåøåíèå:

ãäå

Â ñëó÷àå ïåðåìåííîãî âî âðåìåíè êîýôôèöèåíòà
äèôôóçèè ôîðìóëû (4–6) äîïóñêàþò åñòåñòâåííîå
îáîáùåíèå:

÷òî ïðè ïðîñòîé çàâèñèìîñòè D(t) íå ïðèâîäèò ê
ñêîëü-íèáóäü ñóùåñòâåííîìó óñëîæíåíèþ êîíå÷íûõ
ôîðìóë. Òàê, íàïðèìåð, ëîêàëèçàöèÿ ÷àñòèö ìîæåò
áûòü ó÷òåíà ïîñðåäñòâîì ýêñïîíåíöèàëüíîãî óáûâà-
íèÿ D(t) ñî âðåìåíåì.

Íà ðèñ. 4 ïðèâåäåíû ïðîôèëè êîíöåíòðàöèè âíóò-
ðèáëîáîâûõ ÷àñòèö äëÿ ðàçíûõ ìîìåíòîâ âðåìåíè
ïðè ðàçíûõ ñêîðîñòÿõ ðåêîìáèíàöèè (Wr =0; 1; 10).
Îíè ïîëó÷åíû êàê ïóòåì ÷èñëåííîãî ðåøåíèÿ óðàâíå-
íèÿ (3), òàê è àíàëèòè÷åñêè, ìåòîäîì ïðåäïèñàííîé
äèôôóçèè (âûðàæåíèå (7)).

Íà ðèñ. 5 ïîêàçàíî óáûâàíèå îáùåãî ÷èñëà èîí-
ýëåêòðîííûõ ïàð âî âðåìåíè

               

îïðåäåëåííîå íà îñíîâå ÷èñëåííîãî ðåøåíèÿ èñõîäíî-
ãî óðàâíåíèÿ (3) ñ èñïîëüçîâàíèåì ìåòîäà ïðåäïèñàí-
íîé äèôôóçèè, ò.å. ïðîñòî âûðàæåíèå (6). Êàê óæå
îòìå÷àëîñü, çàìåòíûå îòëè÷èÿ íàñòóïàþò ïðè èíòåí-
ñèâíîé ðåêîìáèíàöèè: Wr >10.

Èç óðàâíåíèÿ (6) ñëåäóåò, ÷òî â èíòåðâàëå t>>ô
ïðîöåññ ðåêîìáèíàöèè çàêàí÷èâàåòñÿ, ïðè÷åì äîëÿ
íåïðîðåêîìáèíèðîâàâøèõ ïàð, N(t)/N(0), âûõîäèò íà
ïëàòî (ðèñ. 5, à)

N(t→∞) / N(0) = 1/(1+2Wr).                               (8)

Çàêëþ÷åíèå
Ïîêàçàíî, ÷òî ðàäèîàêòèâíûé ðàñïàä íàõîäÿùåãî-

ñÿ â çàìîðîæåííîì âîäíîì ðàñòâîðå ÿäðà 57Co è
ïîñëåäóþùåå èñïóñêàíèå îæå-ýëåêòðîíîâ äî÷åðíèì
èîíîì 57Fen+ ïðèâîäèò ê îáðàçîâàíèþ â îêðóæàþùåé
èîí 57Fen+ íàíîîêðåñòíîñòè ñ õàðàêòåðíûì ðàçìåðîì
100 Å îáëàêà èç 200–300 èîí-ýëåêòðîííûõ ïàð (H2O

+,
e–), íàçûâàåìîå îæå-áëîáîì. Îêàçûâàåòñÿ, ÷òî èçìå-
ðÿåìîå ýêñïåðèìåíòàëüíî îòíîøåíèå âûõîäîâ êîíå÷-
íûõ ñòàáèëüíûõ ñîñòîÿíèé ìåññáàóýðîâñêîãî èîíà
(Fe3+, Fe2+) îïðåäåëÿåòñÿ ïðîèñõîäÿùèìè â îæå-áëî-
áå áûñòðûìè ðåàêöèÿìè íåéòðàëèçàöèè. Äàíî ìàòå-
ìàòè÷åñêîå îïèñàíèå îáðàçîâàíèÿ è ïîñëåäóþùåé
ïðîñòðàíñòâåííî-âðåìåííîé ýâîëþöèè îæå-áëîáà. Äëÿ
îïèñàíèÿ ïðîöåññîâ âíóòðè áëîáà ìû èñïîëüçîâàëè
êèíåòè÷åñêèå óðàâíåíèÿ íåãîìîãåííîé õèìè÷åñêîé
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TIME-SPACE EVOLUTION OF THE ION-ELECTRON PAIRS FORMED BY
AUGER-ELECTRONS AROUND THE MOSSBAUER ION 57Fen+

V.M. Byakov, Yu.D. Perfil’ev, L.A. Kulikov, S.V. Stepanov
(Division of Radiochemistry)

It is shown that emission of the Auger-electrons during formation of the Moessbauer nucleus 57Fe
leads not only to formation of the multi-charged ion 57Fen+, but to formation of a cloud of many
(200–300) ion-electron pairs  (H2O+, e–) around Fe ion. This cloud is called as Auger-blob. Its size
(radius) is about ~100 Å. Fast radiation-chemical reactions in the Auger-blob determine
experimentally observable ratio of yields of final chemically stable ions Fe3+ and Fe2+ . Knowledge
of this ratio is important for adequate interpretation of the results of the emission Moessbauer
spectroscopy. In spite of the estimations done are related to frozen aqueous solutions, they can be
easily adjusted to media of another chemical composition.

Key words: àuger-ionization, emission Moessbauer spectroscopy, ion-electron recombination.
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êèíåòèêè, ðåøåíèå êîòîðûõ áûëî ïîëó÷åíî â ðàìêàõ
ìåòîäà ïðåäïèñàííîé äèôôóçèè. Ïîêàçàíî, ÷òî õàðàê-
òåðíîå âðåìÿ ïðîòåêàíèÿ ðåàêöèè íåéòðàëèçàöèè îïðå-
äåëÿåòñÿ ïàðàìåòðîì a2/4D, ÷èñëåííàÿ îöåíêà êîòîðî-
ãî òðåáóåò áîëåå äåòàëüíîãî îáñóæäåíèÿ êèíåòèêè

ïðîöåññà ãèäðàòàöèè ýëåêòðîíîâ è ïðîòèâîèîíîâ (H2O
+,

H3O
+), ÷òî áóäåò ñäåëàíî â îòäåëüíîé ðàáîòå. Õîòÿ

ïðîäåëàííîå èññëåäîâàíèå îòíîñèòñÿ ê ÿäðó æåëåçà â
çàìîðîæåííîé âîäíîé ñðåäå, îíî ìîæåò áûòü àäàïòè-
ðîâàíî è ê ñðåäàì èíîãî õèìè÷åñêîãî ñîñòàâà.
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