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Résonance paramagnétique de I’europium bivalent
Effet de second ordre sur la structure hyperfine

par Roger Lacroix et Charles RYTER

Institut de Physique de I’Université, Genéve

Poursuivant les recherches décrites au précédent colloque A.M.P.E.R.E.
sur la résonance paramagnétique de I’europium bivalent et du gadolinium
trivalent présents comme impuretés dans des cristaux de fluorine naturelle,
nous avons étudié la structure hyperfine de I'ion Eu*.

On sait que cet ion se trouve dans un état de nombre quantique J =

[CIRN]

(en premiére approximation un état 8S 1). Il donne donc lieu & 7 transitions
2

AM = 1. D’autre part, cet élément présente deux isotopes d’abondance &

peu pres égale, 151Eu et 133Eu, tous deux de spin I = g La structure hyper-

fine se compose ainsi de 12 raies, 6 par isotope. Le spectre complet comporte
donc 84 raies.

L’ion Eu** étant soumis dans le cristal de fluorine & un champ cubique,
I’hamiltonien d’interaction entre les moments électronique et nucléaire est
isotrope, c’est-a-dire de la forme:

sy = K (T-T).

L’énergie d’un niveau caractérisé par les nombres quantiques magné-
tiques électronique M et nucléaire m vaut alors, au troisiéme ordre pres,

, K| F(M)f(—m) F(—=M)f(m)
EMm (H) = EM (H) + K'Mm + & lEM (H) h— EM_1 (H) o EM+1 (H) _ E.\I (H)]

ou E,; est I'énergie du niveau de nombre quantique M en ’absence d’inter-
action nucléaire, et ou on note:

FM) =@ +MJT—M+1) et fm=(0+m({I—m+1).

Considérons la transition M — 1 - M, m - m et notons
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ABy,, (H) = Ey g (H) — Epgy, (H) AEy (H) = Ey (H) — Ey (H) .
Si on applique un champ magnétique oscillant de fréquence v, la
résonance aura lieu pour un champ statique Hy, . déterminé par

Définissions de plus les champs H,, et H, par les relations

Posons enfin

K’

K=—.
B

On obtient alors pour valeur du champ H,, :

Hy = Hy — Km — Ao [F M) f(—m) + F(—M + 1) f(m)

" 4 H,
AEy (Hy)
—F(M—i)f(—m)———‘—] .
AE.\I—I (HM)

AEy (Hy)

— P =M ) g s

Lorsque I'écart (Hy — H,y;,) entre les raies de structure fine est petit
AEy
AEy,,

par rapport au champ Hy, on a

habituelle:
2 K2
Hypm = Hy — Km _2—}10{[1(1 +1) —m]—m[2M — 1]}-

>~ 1 et Hy;,, se réduit a la formule

Cependant, dans le cas qui nous concerne, cette derniére approximation

M
A E.\I:{:i

n’'est pas du tout satisfaisante, les rapports

0,56 et 2,13.
Des mesures effectuées, nous avons déduit pour les deux isotopes 131Eu
et 133Eu les valeurs en gauss:

étant compris entre

Ky;sy = 36,62 1+ 0,10 K3 = 16,23 + 0,10

d’ou le rapport des moments nucléaires: 2,26 4+ 0,02.

Comme I'ont fait remarquer Bleaney et Ingram [1] lors d’études sur des
sels de manganese, les termes de deuxiéme ordre de la structure hyperfine
permettent d’établir le signe relatif de K et de la constante de structure fine.

Dans le cas de I'ion Eu** en champ cubique, la répartition des niveaux
est en premiere approximation la suivante:
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10 niveau appartenant a la représentation I', du groupe cubique, pris
comme oOrigine;

20 niveau I'ya 5 3 de I'; (| 3 | 22 0,022 em™);

3° niveau I'y 4 8 3 de I',.

C’est donc le signe du produit K3 que nous pourrons ainsi déterminer.
Considérons les premiére et septiéeme raies du spectre selon I'axe qua-

ternaire du cristal. Elles correspondent respectivement aux transitions

(__Z - —E) et (i—> %) ou vice-versa suivant le signe de 3. Pour ces

2 2 2 2,
raies, I'extension totale AH de la structure hyperfine du premier isotope est

trés sensible au signe de K&. La confrontation entre AH (gauss) mesuré
et calculé a partir de K expérimental donne le résultat suivant:

y K8 > 0 K& < 0
Raie AH caleulé AH caleulé AH mesuré
1 197,3 1711 197 +1
7 1791 187,0 179 +1

I1 est donc évident que K et 3 sont de méme signe.

La figure nous montre la comparaison entre la structure hyperfine

observée de la raie 1 et la structure calculée

a) au premier ordre,

b) au deuxiéme ordre avec la formule habituelle (1),

¢) au deuxiéme ordre avec la formule exacte (2).

Observe
2°0rdve (2)
2%0rdre (1)
1¥Ordre

- ——————— e - —

Gauss

2000

2lea

22c0
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Un autre effet des termes de deuxiéme ordre est une anisotropie due a
la réaction de la structure fine sur I’hyperfine. Elle n’apparait que parce

E—M— sont trés différents de 1 et trés anisotropes. L’exten-
AEyg
sion AH présente des extrémums opposés pour les orientations du champ

statique selon les axes quaternaires et ternaires du cristal. Les valeurs

que les rapports

extrémes calculées et mesurées sont représentées sur le tableau suivant

‘ § o 1 1
pour les raies 1, 4 (trans1t10n — 5) et 7.
Axe Ay Axe Ay
Raie
AH calculé AH mesuré AH calculé AH mesuré
|
1 197,3 197 + 1 187,7 * —
4 179,5 179,9 + 0,5 185,1 184,9 + 0,5
|
7 i 179,1 179 +1 174 1 .

Les raies latérales étant passablement plus larges que la raie centrale (4),
seule cette derniére a pu étre résolue dans le spectre selon I'axe A;. Comme
on peut le voir, sa structure hyperfine présente bien I’anisotropie prévue.

1. BLeaNEY, B. et D. J. A. INcrAM, Proc. Roy. Soc., A 205, 336 (1951).
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