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Résumé
La spectroscopie Mössbauer est une technique expérimentale basée sur l’émission et l’
absorption résonnantes du rayonnement gamma sans recul des noyaux (émetteurs et ab-
sorbeurs) et qui fournit des spectres expérimentaux. Les effets issus des trois interactions
hyperfines telles que le déplacement isomérique, les interactions quadripolaire électrique et
dipolaire magnétique ainsi que leurs combinaisons sur le spectre Mössbauer de la transition
3
2 →

1
2 du 57Fe pèsent sur la forme des spectres résultants. Ces spectres dits spectres Möss-

bauer sont des résonances, chacune d’elles ayant la forme d’une courbe lorentzienne, qui
est caractérisée par la position qui dépend de ces interactions, d’une largeur à mi-hauteur
et d’une intensité relative. Les transitions permises obéissent aux règles de sélection. Avec
les données comme B = 33 T ; δ = 0, 226 mm/s; Q = 0, 17 b; Vzz = 1, 614 V/m2 ap-
pliquées à la transition Mössbauer, et via le logiciel Maple 13, les graphiques des courbes
des spectres Mössbauer ont été tracées. Les allures de ces spectres sont des courbes
lorentziennes tournées vers le bas, ce qui prouve que ce sont des spectres d’absorption.

Ces spectres montrent que le déplacement isomérique traduit le décalage de la position
des spectres. Le moment quadripolaire en interaction avec le gradient du champ élec-
trique produit un couplage quadripolaire dont l’énergie d’interaction contribue à la levée
partielle de dégénérescence des niveaux visualisée par deux pics dans le spectre Mössbauer
obtenu. L’interaction dipolaire magnétique est visualisée dans le spectre par l’apparition
de 6 pics de résonances. L’introduction de l’interaction quadripolaire électrique, en com-
binaison avec l’interaction dipolaire magnétique, a tendance à rompre la symétrie rendant
le spectre asymétrique. La méthode des perturbations indépendantes du temps a été em-
ployée pour estimer l’interaction faible par rapport à l’autre. Cela a concerné l’interaction
quadripolaire car elle est souvent faible pour le 57Fe. L’établissement de ces spectres
Mössbauer a été limité au gradient de champ axial pour des raisons pratiques.

Mots clés: émission et absorption résonnantes, transition Mössbauer, isotope Möss-
bauer, spectroscopie Mössbauer, effet Doppler, interactions hyperfines du noyau, courbe
lorentzienne.
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Abstract
Mössbauer spectroscopy is an experimental technique based on the resonant emission
and absorption of gamma radiation without recoil from emitter and absorber nuclei and
gives experimental spectra. The effects of the three hyperfine interactions such as the
isomeric shift, the electric quadrupole and the magnetic dipole interactions as well as
their combinations on the Mössbauer spectrum of the transition 3

2 →
1
2 of 57Fe influence

the shape of the resulting spectra.

These Mössbauer spectra are resonances, each of them having the shape of a lorentzian
curve, which is characterized by the position that depends on these interactions, a width at
mid-height and relative intensity. Allowed transitions obey selection rules. With the data
as B = 33 T ; δ = 0, 226 mm/s; Q = 0, 17 b; Vzz = 1, 614 V/m2 applied at the Mossbauer
transition, and via the Maple 13 software, the graphs of the curves of the Mössbauer
spectra have been simulated. The shapes of these spectra are lorentzian curves facing
down, which proves that they are absorption spectra.

These spectra show that the isomeric shift reflects shift in the position of the spectra.
The quadrupole moment in interaction with the gradient of the electric field produces
a quadrupole coupling whose interaction energy contributes to the partial lifting of the
degeneracy of the levels visualized by two peaks in the Mössbauer spectrum obtained.
The magnetic dipole interaction is visualized in the spectrum by the appearance of the
6 resonant peaks. The introduction of the electric quadrupole interaction in combination
with the magnetic dipole interaction, tends to break the symmetry making the spectrum
asymmetrical. The perturbation method was employed to estimate the weak interaction
with respect to each other. This concerned the quadrupole interaction because it is often
weak for 57Fe. The establishment of these Mössbauer spectra has been limited to the
axial field gradient for practical reasons.

Key words: resonant emission and absorption, Mössbauer transition, Mössbauer isotope,
Mössbauer spectroscopy, Dopler effect, hyperfine interactions, Lorentzian curves.
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Avant-propos

Ce mémoire rentre dans le cadre de l’obtention du diplôme de Master en Physique fonda-
mentale et appliquée, option de Physique fondamentale. Il est du ressort des interactions
hyperfines du noyau et de son environnement. Il étudiera la modification des spectres
Mössbauer des isotopes Mössbauer, en particulier des noyaux de 57Fe incorporés dans un
absorbeur soumis à des champs électromagnétiques produisant des champs magnétiques
et Gradient de champs électriques, avec comme source le 57Co(57Fe)Rh.

L’idée de ce mémoire de recherche est venue du constat que la spectroscopie Mössbauer est
une méthode expérimentale qui donne des spectres expérimentaux. Les étudiants éprou-
vent des difficultés à pouvoir réaliser de telles expériences car la plupart des institutions
universitaires ne possèdent pas ce cet appareil parfois coûteux.

Cette étude se veut être une contribution devant permettre de mettre en relief les dif-
férents obstacles liés (surtout au rareté de ce précieux outil), mais aussi les opportunités
pour pouvoir prédire théoriquement en connaissant les différents paramètres Mössbauer
caractéristiques des isotopes Mössbauer concernés, et sur base des logiciels spécifiques tel
que Maple 13, la forme de ces spectres avant de procéder à l’expérimentation. Basée
sur l’établissement des expressions analytiques qui décrivent les phénomènes physiques
responsables de cette technique spectroscopiques, elle permet également au monde scien-
tifique de s’imprégner des concepts liés aux interactions hyperfines des noyaux en rapport
avec la spectroscopie Mössbauer.

L’établissement de ces spectres Mössbauer a été limité au gradient de champ axial avec des
valeurs des paramètres Mössbauer spécifiques. Pour des raisons pratiques de simplicité la
variation de ces paramètres caractéristiques du 57Fe tels que le champ magnétique interne
et externe, le moment quadripolaire électrique, l’interaction quadripolaire électrique, le
paramètre d’asymétrie n’a pas été faite.

Pour des gradients non axiaux, l’analyse de tel cas demanderait plusieurs années avec
des calculs relativement plus complexes et parfois avec un logiciel spécifique incluant des
aspects de programmation poussés.
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Introduction générale

La matière est formée par des molécules, les molécules sont faites par des atomes (ions
et isotopes), les atomes sont constitués par des noyaux et des nuages d’électrons qui
les entourent. L’emplacement du noyau vis-à-vis de son environnement ne le laisse pas
indifférent. Les interactions électriques et magnétiques provoquent des instabilités (per-
turbations) à l’endroit des noyaux dont les conséquences sur leurs structures hyperfines
aboutissent à des perturbations sur leurs niveaux énergétiques et sur leurs spectres asso-
ciés.

Les effets de ces instabilités se répercutent sur l’émission et l’absorption des photons (ici
des photons gamma) par les noyaux de ces atomes. Les interactions nucléaires qu’on
peut observer sont de trois types: le déplacement isomérique (ou chimique), l’interaction
monopolaire électrique, le couplage quadripolaire et l’effet Zeeman nucléaire dû à l’interaction
dipolaire magnétique [Greenwood and Gibb, 1971], [L.Cohen, 1976], [Abragam, 1964],
[Cotton, 1960].

L’étude de ces interactions, par la technique de spectroscopie Mössbauer basée sur l’émission
et l’ absorption résonnantes par des noyaux atomiques dans un solide (pour négliger l’effet
de recul), fournit des spectres dits Mössbauer dont l’analyse offre des informations sur
l’environnement de l’atome.

Depuis sa découverte, en 1957, elle permet d’étudier avec une grande précision la struc-
ture hyperfine des niveaux énergétiques du noyau atomique, leurs perturbations sous
l’effet de l’environnement chimique, électrique et magnétique de l’atome, de son étage
d’oxydation, de différents ligands, et bien d’autres applications dans divers domaines. Elle
peut s’appliquer à toutes sortes de matériaux solides (incluant les systèmes cristallins,
amorphes, quasicristallins, nanocristallins, voire solutions gelées, alliages métalliques,
isolants, conducteurs, polymères voire céramiques) et les nanostructures (poudres nanos-
tructurées, nanoparticules). Elle peut donc répondre à de nombreuses questions d’ordre
académiques mais également appliquées, rencontrées dans de nombreux domaines de la
Physique, Géologie, Chimie et Biologie, selon la nature des isotopes présents
[Greenwood and Gibb, 1971], [L.Cohen, 1976], [Abragam, 1964], [Cotton, 1960].

Limité aux échantillons solides contenants des isotopes Mössbauer, les sources d’excitation
doivent être adaptées à l’isotope du composé étudié (ex : 57Co pour 57Fe). Seule-
ment une quarantaine d’isotopes sont accessibles dont les plus couramment étudiés et
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les plus intéressants sont le 57Fe, 119Sn, 119Sb, 170Dy, 197Au, dont le 57Fe reste le plus
utilisé en raison de sa transition nucléaire des 2 premiers états nucléaires de 14,4 keV
[Greenwood and Gibb, 1971], [Janot, 1972], [L.Cohen, 1976].

Bien plus, la spectroscopie étant une méthode expérimentale, les spectres Mössbauer qui
en résultent sont également expérimentaux. Cet aspect, quoi qu’avantageux, possède
certaines lacunes liées notamment à la rareté de ce précieux appareil (le spectromètre
Mössbauer), du coût de son kit parfois élevé face aux capacités de certaines universités à
s’en approprier ou à assurer son entretien (cas de l’Université du Burundi où ce matériel,
jadis opérationnel, est obsolète).

De l’autre côté, des recherches en ce domaine ne cessent de s’élargir. Dans ce travail nous
nous proposons un modèle analytique d’estimation de ces spectres à partir des paramètres
spectroscopiques de l’isotope à étudier. Cette étude offre un triple avantages au monde
scientifique: fournir et prédire la forme de spectres Mössbauer précurseurs à partir des
paramètres Mössbauer caractéristiques de l’élément avant de procéder à l’expérimentation,
contribuer à l’étude des spectres Mössbauer avec peu de moyens et enfin aider les étudiants
en formation universitaire dans la maîtrise des travaux pratiques du cours d’interactions
hyperfines.

Pour bien fixer les idées, ce modèle sera appliqué de façon détaillée à l’isotope du 57Fe où
les effets des trois paramètres hyperfins (le déplacement isomérique, interactions dipolaire
magnétique et quadripolaire électrique) pèsent sur le profil du spectre du 57Fe.

La méthode est basée sur l’établissement des expressions analytiques qui décrivent les
phénomènes physiques responsables de cette technique spectroscopique. Les résultats
obtenus sont simulés, à l’aide du logiciel Maple 13, pour prédire l’allure des spectres
correspondants. Ce logiciel est choisi en raison de sa simplicité dans la manipulation.
Afin d’examiner l’exactitude des expressions établies, les profils de ces spectres seront
confrontés aux spectres standard de l’isotope en question.

Pour bien comprendre la suite, la description de la spectroscopie Mössbauer et ses effets
relatifs sont exploités au premier chapitre. Dans le second chapitre, nous appliquons
la théorie de la spectroscopie Mössbauer aux différentes interactions hyperfines entre
autres, le déplacement isomérique, l’éclatement quadripolaire électrique, l’effet Zeeman et
l’interaction combinée, pour établir les conditions de résonance donnant accès aux spectres
Mössbauer. Au troisième chapitre, les expressions de résonances obtenues pour chaque
type d’interactions sont explicitées. Avec un choix judicieux des différents paramètres
qui les caractérisent, ces conditions de résonances sont exploitées numériquement par le
logiciel (Maple 13 ), pour générer les profils spectraux correspondants, lesquels sont des
courbes lorentziennes. Ceci fait objet du quatrième chapitre.

Enfin, ce travail se termine par une conclusion générale et quelques références.
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Chapitre 1

LES TRANSITIONS NUCLEAIRES

1.1 Les caractéristiques du noyau: notions de nu-
cléides, isobares, isotones et isotopes

Un nucléide est un type d’atome caractérisé par le nombre de protons et de neutrons
qu’il contient ainsi que par l’état d’énergie nucléaire dans lequel il se trouve. Dans le
tableau de Mendeleïev tout élément chimique X est représenté par la notation A

ZX; A est
appelé le nombre de masse; c’est le nombre total de nucléons (protons et neutrons); Z est
appelé le nombre atomique ou numéro atomique et est le nombre total des électrons. La
charge électrique nucléaire totale est donc Q = +Ze, le cortège électronique possédant
alors une charge totale Q = −Ze, assurant ainsi la neutralité électrique d’un atome
[Greenwood and Gibb, 1971, Janot, 1972].

De ce qui précède, on distingue les isobares, les isotones et les isotopes. Les isobares
sont des nucléides de même nombre de masse A mais de numéro atomique Z différents.
Les isotones sont des nucléides de même nombre de neutrons mais de nombre de masse
A différents. Les isotopes (d’un certain élément chimique) sont les nucléides partageant
le même nombre de protons (caractéristique de cet élément ou numéro atomique), mais
ayant un nombre de neutrons différent (et donc nombre de masse A différent)
[Greenwood and Gibb, 1971].

Des exemples des isotopes sont nombreux. Nous citons en passant le Carbone 12
6 C et

13
6 C,

63
29Cu et 64

29Cu, les isotopes du Fer et bien d’autres. Le fer (Fe) possède 28 isotopes
connus, de nombre de masse variant de 45 à 72. Parmi ces isotopes, quatre sont stables,
54Fe, 56Fe, 57Fe et 58Fe. L’isotope 56Fe est largement le plus abondant, suivi de 54Fe (qui
est soupçonné d’être très faiblement radioactif, avec une demi-vie supérieure à 3, 1× 1022

années). La masse atomique standard du fer est de 55, 845 u.m.a.

Le fer naturel est constitué de 4 isotopes stables 54Fe,56 Fe,57 Fe et 58Fe. Le fer 57 (57Fe)
est l’isotope du fer dont le noyau est constitué de 26 protons et de 31 neutrons. C’est
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un isotope stable, couramment utilisé en spectroscopie Mössbauer du fait de la faible
variation naturelle en énergie d’une transition nucléaire de 14,4 keV.

1.2 Les transitions nucléaires

1.2.1 Emission et absorption: résonance nucléaire

Un noyau à l’état de basse énergie peut évoluer vers le niveau excité par effet d’absorption
d’un photon dont l’énergie coïncide avec l’énergie de transition nucléaire: c’est l’absorption.

L’émission spontanée est le processus inverse au cours duquel un noyau instable se dé-
sexcite spontanément vers le niveau inférieur en émettant un photon d’énergie hν si la
transition entre Ee et Ef est radiative, comme représenté sur la figure 1.1.

(a) (b)

Figure 1.1: Processus d’émission et d’absorption: (a) émission, (b) absorption

1.2.2 Facteurs de la résonance nucléaire

1.2.2.1 Largeur naturelle

La largeur naturelle est l’élargissement dû à la durée de vie finie d’un niveau. En effet,
si nous considérons un noyau à l’état excité en absence d’une source, il peut évoluer vers
l’état fondamental par émission spontanée. Le temps de vie fini de l’état excité donne
naissance à la largeur naturelle qui est directement reliée à la probabilité de la transition
nucléaire.

D’après la relation d’incertitude temps-énergie [Cohen-Tannoudji, 2007], [Odeurs, 1995],
,[Nahimana et al., 2020] [Martinho and Münck, 2010]:

∆E ∼=
~
τ

(1.1)
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où τ est le temps de vie moyen du niveau excité du noyau et

~ = h

2π (1.2)

est la constante de Planck réduite. L’expression (1.1) définit la largeur naturelle du niveau
considéré.

Le spectre des photons émis est décrit par une courbe de distribution de Lorentz de largeur
à mi-hauteur Γ et dont l’intensité est donnée par [Loudon, 2000], [Nahimana et al., 2020],
[Odeurs, 1995]

I (E) = Γ
2π

1
(E − E0)2 +

(
Γ
2

)2 (1.3)

où Γ est la largeur à mi-hauteur et E0 la valeur la plus probable de l’énergie de transition
de l’état fondamental. Cette courbe est représentée sur la figure 1.2

Figure 1.2: Largeur naturelle Γ

1.2.2.2 Recul du noyau

Emission

Quand un noyau émet un photon d’énergie E0 = E2 − E1, il passe du niveau excité
d’énergie E2 au niveau fondamental d’énergie E1 comme l’indique la figure 1.1 (a) (avec
E1 ≡ Ef et E2 ≡ Ee).

Sa quantité de mouvement avant l’émission est supposée nulle. Après la transition, le
noyau subit un recul, avec une vitesse −→v et la quantité de mouvement est −−→PR . L’énergie
du photon émis est Eγ et sa quantité de mouvement est donnée par [Loudon, 2000],
[Nahimana et al., 2020], [Odeurs, 1995]



Modification des Spectres Mössbauer des noyaux de 57Fe incorporés dans un absorbeur soumis à des

champs électromagnétiques statiques produisant des champs magnétiques et/ou un gradient de champ

électrique, la source étant 57Co(57Fe)Rh. 6

∣∣∣−→Pγ∣∣∣ = Eγ
c

(1.4)

où c est la vitesse de la lumière.

Schématiquement, nous avons

Figure 1.3: Emission avec recul

Tenant compte de la conservation de la quantité de mouvement, nous pouvons écrire

−→
PR +−→Pγ = −→0∣∣∣−→PR∣∣∣ =

∣∣∣−→Pγ∣∣∣ (1.5)

De (1.4) et (1.5), nous écrivons:

∣∣∣−→P R

∣∣∣ = Eγ
c

(1.6)

L’énergie de recul est donnée par:

ER = PR
2

2M (1.7)

où M est la masse du noyau.

La conservation de l’énergie (avant et après l’émission) se traduit par:

E2 = E1 + ER + Eγ (1.8)

où
Eγ = hν (1.9)

En mettant (1.9) dans (1.8), nous obtenons

hν = (E2 − E1)
(

1 + hν

2Mc2

)−1

(1.10)
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Figure 1.4: Effet de l’émission avec recul

Or, (
1 + hν

2Mc2

)−1

≈ 1− hν

2Mc2 (1.11)

En mettant (1.11) dans (1.10) nous obtenons

hν = (E2 − E1)
(

1− hν

2Mc2

)

= E0

(
1− hν

2Mc2

) (1.12)

Comme l’énergie du photon émis hν est très petite devant 2Mc2, nous pouvons remplacer
dans le membre de droite de (1.12):

hν ∼= E0 (1.13)

de sorte que:

hν = E0

(
1− hν

2Mc2

)

= E0 −
E2

0
2Mc2

(1.14)

L’expression (1.14) est évidente. Elle signifie que l’énergie du photon émis est inférieure
à l’énergie de transition entre les deux niveaux.

Le terme
ER = E2

0
2Mc2 (1.15)

est appelé énergie de recul du noyau.

En conséquence, le spectre de l’émission n’est plus centré sur E0. Il est déplacé vers les
énergies inférieures et la valeur la plus probable est E0 − ER comme le montre la figure
1.4. Ce décalage n’affecte pas la largeur naturelle.
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Absorption

L’absorption est le processus inverse de l’émission. Il se produit lorsqu’un noyau, au repos,
absorbe un photon d’énergie Eγ = hν, lui permettant de passer du niveau fondamental
|f〉 d’énergie E1 au niveau excité |e〉, d’énergie E2 selon le schéma de la figure 1.1 (b)
(avec E1 ≡ Ef et E2 ≡ Ee).

Avant l’absorption, le noyau au repos, a une quantité de mouvement nulle. Après avoir
absorbé un photon d’énergie hv et de quantité de mouvement −→P γ, ce noyau subit un
mouvement de recul et sa quantité de mouvement devient −−→PR comme représenté sur la
figure 1.5.

Noyau au repos (avant l’absorption) Noyau + photon (après l’absorption)

Figure 1.5: Absorption avec recul

En procédant de la même manière que pour l’émission, nous obtenons

hv = E0

(
1 + E0

2Mc2

)
= E0 + E2

0
2Mc2

(1.16)

Comme (1.16) l’indique, l’énergie du photon est supérieure à l’énergie de transition entre
les deux niveaux. Le spectre d’absorption est décalé d’une légère distance vers les énergies
supérieures.

En combinant le spectre d’émission et d’absorption, nous obtenons:
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Figure 1.6: Effet d’absorption avec recul

Figure 1.7: Effet d’émission et d’absorption avec recul

1.2.2.3 Caractéristiques du 57Fe

Désintégration du 57Fe

Le 57Fe est obtenu à partir de son élément radioactif (instable) parent, le 57Co de période
de demi-vie de 270 jours. Celui-ci se désintègre par capture électronique pour donner le
57Fe à l’état excité (I = 5/2) d’énergie de 137 keV et de période de demie vie très courte
de 8, 7 ns, selon la réaction

57
27Co+ 0

−1e
− → 57

26Fe+ 0
0ν. (1.17)

Le noyau fils, donc le 57Fe se désintègre à son tour vers l’état fondamental (I = 1/2 ) en
émettant une succession des photons parmi lesquels celui de 14, 4 keV appelé « transition
Mössbauer. Il y a aussi possibilité de transiter directement vers l’état fondamental par
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conversion électronique [L.Cohen, 1976], [Abragam, 1964], [Odeurs, 1996], [Odeurs, 1995],
[Martinho and Münck, 2010] comme le montre la figure 1.8 où C. E est la conversion
électronique, T1/2 est le temps de demi-vie et 1ns = 10−9s.

Figure 1.8: Désintégration du 57Fe.

Energie de recul et la largeur naturelle du 57Fe

Pour trouver la largeur à mi-hauteur du spectre d’émission du noyau de 57Fe, nous ap-
pliquons la relation (1.1). Donc

Γ = ~
τ

(1.18)

où τ est donné par la relation [Odeurs and Hoy, 1999, Martinho and Münck, 2010]

τ = T1/2

ln2 (1.19)

En mettant (1.19) dans (1.18), nous obtenons, en substituant T1/2 et ~ par leurs valeurs
numériques:

Γ = ln2× 1, 05× 10−34Js

98× 10−9s

= 4, 64.10−9 eV

(1.20)

Donc la courbe de Lorentz aura une largeur à mi-hauteur de Γ = 4, 64.10−9 eV .
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En appliquant la relation (1.15) pour le cas du 57Fe , l’énergie de recul sera donnée par

ER = (14, 4 keV )
2 ∗ 57 ∗ 1.66 ∗ 10−27 ∗ (3 ∗ 108)2

kgm2s−2
= 2 meV (1.21)

En comparant (1.20) et (1.21), nous constatons que, pour le 57Fe, la largeur naturelle est
beaucoup plus petite que l’énergie de recul ER. Pour les transitions nucléaires, l’écart
entre les centres des raies d’absorption et d’émission étant deux fois l’énergie de recul,
l’énergie des photons ne parvient pas à compenser cette différence.

En conséquence, les photons émis ne seront pas absorbés par le noyau et donc la résonance
nucléaire n’est pas possible car ER >>> Γ.

1.2.2.4 Effet Doppler

Si une source contenant des noyaux excités émettant des photons de fréquence ν0 et animée
d’une vitesse v dans la direction du mouvement de la source, s’approche ou s’éloigne d’un
récepteur fixe contenant des noyaux à l’état fondamental, ce dernier reçoit un photon de
fréquence ν ′ donnée par [Greenwood and Gibb, 1971], [L.Cohen, 1976], [Odeurs, 1996]:

ν ′ = ν0

(
1± v

c

)
(1.22)

où v est la vitesse de la source et c la vitesse de la lumière. Le signe + indique que la source
s’approche du récepteur et le signe – dans le cas contraire. Cette variation apparente de
la fréquence est appelée effet Doppler et est décrit par (1.22).

1.2.2.5 Elargissement thermique

Considérons un gaz d’atomes émettant de la lumière à la fréquence νij pendant qu’ils se
déplacent par rapport à l’observateur fixe, à la vitesse v.

La fréquence ν ′perçue par l’observateur est donnée par [Janot, 1972], [Nahimana et al., 2020],
[Martinho and Münck, 2010]

ν ′ = νij

(
1± v

c

)
(1.23)

où le signe + indique que les atomes émetteurs se dirigent vers l’observateur et le signe -
décrit l’éloignement.

Chaque atome du gaz possède une composante de vitesse différente de celle des autres
atomes qui forment l’ensemble, ce qui fait que les atomes du gaz ont des composantes
de vitesses différentes dans la direction de l’observateur, et par conséquent ils ont des
fréquences différentes à la résonance.
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La fonction de distribution des fréquences de l’ensemble des noyaux des atomes du gaz,
appelée distribution des fréquences par effet Doppler sera donc la convolution d’une
courbe lorentzienne et d’une courbe gaussienne, ce qui définit par ailleurs le profil de
Voigt [Odeurs and Hoy, 1999, Martinho and Münck, 2010], comme le montre la figure
1.9. L’émetteur et l’absorbeur (récepteur) n’étant pas au repos, il faut tenir compte

Figure 1.9: Elargissement des raies d’émission et d’absorption par effet Doppler et élar-
gissement thermique.

de l’agitation thermique pour compenser la différence du décalage de l’énergie et dans
le souci d’augmenter la largeur de la raie. Cette dernière (toujours centré sur E0 − ER
ou E0 + ER) peut être du même ordre de grandeur que l’énergie de recul.

En effet, si la température de la matrice solide augmente, la vitesse moyenne des atomes
augmente aussi permettant ainsi élargissement des spectres, appelé « élargissement ther-
mique ».

Cela améliore les conditions favorables permettant le recouvrement partiel des raies d’émission
et d’absorption. On a donc une fluorescence de résonance [Greenwood and Gibb, 1971],
[L.Cohen, 1976], [Abragam, 1964], [Odeurs, 1996]

Dans la zone de recouvrement, on pourrait avoir l’absorption nucléaire résonante. Plus
cette zone est petite, plus l’absorption nucléaire est faible et elle croit dans le cas con-
traire. De plus, si la température diminue, la zone de recouvrement diminue de sorte que
l’absorption résonnante devrait aussi diminuer.

En définitive, on pensait que l’absorption nucléaire résonnante augmente avec la tempéra-
ture.
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Figure 1.10: Recouvrement partiel des spectres dû à l’élargissement thermique par effet
Doppler.

1.3 Effet Mössbauer

1.3.1 Historique

C’est en 1958 que Mössbauer faisait les expériences avec l’iridium (191Ir) dans le but
d’observer la façon dont l’absorption nucléaire résonnante pourrait avoir lieu dans cet
isotope avec la plus faible température possible. Signalons en passant que jusqu’à cette
année, l’effet Doppler et l’élargissement thermique étaient les seuls moyens utilisés pour
observer l’absorption résonnante des rayons gamma. C’est ainsi qu’il a plongé les sources
(émetteurs) et les absorbeurs (récepteurs) dans l’azote liquide (-197◦C).

A sa grande surprise, il trouva que l’absorption résonnante augmentait très fortement!

Mössbauer a très vite compris la raison: ce n’est pas un seul noyau qui recule, mais plutôt
tous les noyaux de l’émetteur et/ou de l’absorbeur de sorte que l’énergie de recul soit
négligeable. Il faut donc que ces noyaux soient incorporés dans une matrice (état) solide.

1.3.2 Définition de l’effet Mössbauer

L’effet Mössbauer est un phénomène d’émission ou d’absorption résonnante d’un rayon-
nement gamma (γ) sans perte d’énergie (due au recul du noyau) et avec un élargisse-
ment thermique minimal (la largeur de la raie est la largeur naturelle)[L.Cohen, 1976,
Odeurs and Hoy, 1999, Martinho and Münck, 2010].

Dans un solide, l’atome (et donc le noyau émetteur ou absorbeur) est lié au réseau. La
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quantité de mouvement et l’énergie de recul, lors de l’absorption ou de l’émission d’un
photon, sont transmises et encaissées par le cristal tout entier. Cet effet dépend de la
fraction f , fraction des noyaux qui absorbent ou émettent sans recul.

1.3.3 Fraction sans recul

La fraction sans recul ou facteur de Lamb-Mössbauer [Janot, 1972], [Nahimana et al., 2020],
[Odeurs, 1996], [Martinho and Münck, 2010] représente la probabilité pour qu’un noyau,
se trouvant dans une matrice solide, puisse subir une transition résonnante sans recul du
noyau ou perte d’énergie par vibration ou excitation de phonons.

Cette fraction est donnée par:
f = e−k

2
γ<x

2> (1.24)

où kγ est la grandeur du vecteur d’onde de la radiation γ et < x2 > le déplacement
quadratique moyen représentant la moyenne de l’amplitude de vibration du noyau autour
de sa position d’équilibre.

Pour le modèle du solide de Debye, < x2 > est donné par [Greenwood and Gibb, 1971],
[Abragam, 1964],[Martinho and Münck, 2010]:

< x2 >= 3~2

MkθθD

1
4

(
T

θD

)2 ∫ θD
T

0

y

ey − 1dy
 (1.25)

où
y = ~ωD

kBT
, (1.26)

M étant la masse du noyau, kB la constante de Boltzmann et T la température en kelvin.
θD est appelé température de Debye et est définie par:

~ωD = kBθD (1.27)

avec ωD , la fréquence maximale du mode de vibration. Comme

kγ~ = Eγ
c
, (1.28)

et que l’énergie de recul est donnée par:

ER =
E2
γ

2Mc2 , (1.29)
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(1.24) devient, après y avoir incorporé (1.25),

f = exp

− 3ER
kBθD

1 + 4
(
T

θD

)2 ∫ θD
T

0

y

ey − 1dy
 (1.30)

En simplifiant (1.30) pour certaines limites de T , nous aboutissons à:

f = exp

{
− ER
kBθD

[
3
2 + π2T

2

θ2
D

]}
si T << θD; (1.31)

f = exp
[
− 3ER

2kBθD

]
si T → 0; (1.32)

f = exp

[
− 6ERT

2kBθ2
D

]
si T ≥ θD. (1.33)

1.3.4 Observation et mesure de l’effet Mössbauer

L’observation du spectre Mössbauer se fait en utilisant une source radiative contenant un
isotope radioactif (instable) et absorbant (absorbeur) renfermant des atomes du même
type que l’isotope radioactif, mais à l’état fondamental (stable). Un détecteur ou un
compteur proportionnel compte le nombre de photons émis par la source et transmis à
travers l’absorbeur.

Pour observer les spectres de résonance, la source (absorbeur) est animée d’un mou-
vement de vitesse −→v par rapport à l’absorbeur (source) afin de compenser et modi-
fier l’énergie de photons d’une quantité [Cohen-Tannoudji, 2007], [Nahimana et al., 2020],
[Odeurs and Hoy, 1999]

∆E = v

c
(E2 − E1)

= v

c
E0

(1.34)

où E0 est l’énergie de transition, v la vitesse relative de la source par rapport à l’absorbeur
et c la vitesse de la lumière. L’échelle des énergies est exprimée en unités de vitesse (en

Figure 1.11: Schéma d’observation de l’effet Mössbauer
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mm/s). En mesurant la réponse du détecteur pour différentes valeurs de v, on obtient un
spectre de résonance qui est une lorentzienne de largeur 2Γ.

Le spectre Mössbauer s’obtient ainsi en considérant la variation du taux de comptage
(fonction de variation du nombre de photons absorbés de manière résonnante par l’absorbeur)
en fonction de la vitesse v.

1.4 Déplacement isomérique

Dans une expérience Mössbauer [Greenwood and Gibb, 1971], [Janot, 1972],
[Loudon, 2000], [Abragam, 1964], on a besoin d’une source radiative et d’un absorbeur
contenant des noyaux identiques à ceux de la source mais à l’état fondamental.

L’énergie de transition Mössbauer contient un terme correspondant à la différence entre
les effets de variation du volume nucléaire dans les états excité et fondamental.

Cet effet dépend de la différence des densités de probabilité de présence des électrons dans
la source et dans l’absorbeur et du rayon effectif des noyaux. En conséquence, l’énergie
de transition Mössbauer sera légèrement différente dans la source et dans l’absorbeur,
et le spectre est déplacé ; on ne peut plus observer la résonance centrée sur v = 0. Ce
phénomène est appelé déplacement isomérique, noté δ et son expression mathématique
est la suivante [Janot, 1972]:

δ = Ze2

10ε0

{∑
n,s

[
|ΨA

n,s|2 − |Ψs
n,s|2

]} (
R2
e −R2

f

)
(1.35)

où le terme entre accolades représente la variation des densités électroniques au niveau
des noyaux de l’absorbeur et ceux de la source.

Figure 1.12: Spectre Mössbauer résultant d’un déplacement isométrique

∣∣∣ΨA
n,s (0)

∣∣∣2 et
∣∣∣Ψs

n,s (0)
∣∣∣2 sont les densités électroniques dans l’absorbeur et dans la source

du niveau des noyaux en question.
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En faisant quelques approximations sur les rayons nucléaires et en sommant sur tous les
électrons, nous obtenons

δ = Ze2

5ε0

(
|ΨA(0)|2 − |ΨS(0)|2

)
R2 ∆R

R
(1.36)

avec ∆R
R

, appelé la variation relative du rayon nucléaire au cours de la transition.

L’expression (1.36) peut être négative, positive ou nulle.

Si δ > 0, la résonance Mössbauer se produit pour une vitesse positive de la source. Donc,
il faut augmenter l’énergie des photons qui atteignent l’absorbeur en déplaçant la source
vers l’absorbeur.

Si δ < 0 , la résonance Mössbauer s’observe pour une vitesse négative de la source. Dans
ce cas, on doit éloigner la source d’une vitesse v pour diminuer l’énergie des photons qui
atteignent l’absorbeur.

Si δ = 0 , le déplacement isomérique est nul, c’est-à-dire que les environnements sont
les mêmes dans la source et dans l’absorbeur. La résonance du spectre Mössbauer sera
centrée à v = 0.

Le déplacement isomérique ou déplacement chimique peut être utilisé pour caractériser
les substances par le biais de l’étage d’oxydation, les positions d’un isotope Mössbauer
dans une substance, la densité électronique au niveau du noyau, les liaisons chimiques,
c’est-à-dire, le nombre de coordination et la nature des liaisons chimiques mettant en jeu
l’isotope étudié [Abragam, 1964], [Odeurs, 1996], [Martinho and Münck, 2010].
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Chapitre 2

INTERACTIONS HYPERFINES
DU NOYAU

2.1 Introduction

Un atome est constitué d’un noyau (découvert en 1911 par Rutherford) autour duquel «
gravite » une sorte de nuage composé d’électrons et portant l’essentiel de la masse. Ces
électrons se repoussent les uns les autres mais restent confinés autour du noyau car celui-ci
possède une charge électrique positive qui les attire. Le noyau est quant à lui constitué
de protons chargés positivement et de neutrons (découverts en 1932 par Chadwick), de
charge nulle. Les particules constituant le noyau atomique sont appelées les nucléons.

Etant donné que le noyau se trouve dans un environnement électrique constitué par les
électrons de l’atome auquel ils appartiennent et d’autres noyaux voisins et leurs élec-
trons, il subit des interactions électriques et magnétiques causées par ces derniers. Ces
interactions dites hyperfines, sont généralement le déplacement isomérique, l’interaction
quadripolaire électrique et l’interaction dipolaire magnétique.

2.2 Interactions électriques du noyau avec son envi-
ronnement

2.2.1 Moment quadripolaire électrique et gradient de champ
électrique

L’énergie totale d’interaction électrique entre les charges nucléaires électriques (des pro-
tons d’un noyau) avec les charges électroniques qui les entourent (la plupart des cas des
électrons de l’atome auxquels appartient le noyau en question ou les électrons des atomes
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voisins de ce noyau), est donnée par l’expression:

Ep =
∫∫∫

V
ρ (−→r )V (−→r )d3−→r (2.1)

où V (−→r ) est le potentiel électrique créé par la distribution de charges au point P repéré
par le vecteur position −→r par rapport au centre du noyau (considéré comme origine des
coordonnées), ρ(−→r ) est la densité de charge nucléaire en ce point, V étant le volume où
est concentrée la densité de charges ρ(−→r ).

En se plaçant en dimensions du noyau (quelque 10−15 m), V (−→r ) peut être remplacé par
un développement au voisinage de l’origine:

V (−→r ) = V (0, 0, 0) +
∑
α,β

(
∂V

∂α

)
(0,0,0)

α + 1
2

3∑
α,β=1

(
∂2V

∂α∂β

)
(0,0,0)

αβ + . . . (2.2)

où α, β = x, y, z sont les coordonnées du point P dans le noyau, dans un repère arbi-
trairement choisi.

En mettant la relation (2.2) dans (2.1), l’énergie d’interaction électrique s’écrit:

Ep = V (0, 0, 0)
∫∫∫

V
ρ (−→r ) d3−→r +

∑
α

(
∂V

∂α

)
(0,0,0)

∫∫∫
V
αρ (−→r ) d3−→r +

1
2
∑
α,β

(
∂2V

∂α∂β

)
(0,0,0)

∫∫∫
V
αβρ (−→r ) d3−→r

(2.3)

Le premier terme:

V (0, 0, 0)
∫∫∫

V
ρ (−→r ) d3−→r = V (0, 0, 0) .Ze = V (0, 0, 0) .Q (2.4)

est le terme monopolaire et est l’interaction électrique entre le noyau et le milieu extérieur.
Il s’interprète comme l’énergie potentielle si toute la charge Q était concentrée à l’origine.
Il est le même quel que soit l’état du noyau et n’intervient pas au cours d’une interaction.
Q est la charge électrique totale se trouvant à l’intérieur du volume V .

Le second terme est nul car le noyau possède un centre de symétrie.

Le troisième terme:

Eqe = 1
2
∑
α,β

(
∂2V

∂α∂β

)
(0,0,0)

∫∫∫
V
αβρ (−→r ) d3−→r (2.5)

est responsable de l’effet quadripolaire et pour cela il est appelé terme quadripolaire. On
néglige les termes d’ordre supérieur.

En posant:
Qαβ =

∫∫∫
V

(3αβ − δαβr2)ρ (−→r )d3−→r (2.6)
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où δαβ est le delta de Kronecker, comme tenseur moment quadripolaire électrique du
noyau, l’intégrale dans (2.5) devient

∫∫∫
V
αβ ρ (−→r ) d3−→r = 1

3

[
Qαβ +

∫∫∫
V
δαβr

2ρ (−→r ) d3−→r
]

(2.7)

où α, β = x, y, z . En définissant le tenseur gradient de champ électrique comme

Vαβ = Vβα =
(
∂2V

xαxβ

)
(0,0,0)

(2.8)

l’expression (2.5) s’écrit alors:

Eqe = 1
6
∑
α,β

[
VαβQαβ + (Vαβ)

∫∫∫
V
δαβr

2ρ (−→r ) d3−→r
]
. (2.9)

En négligeant le gradient de champ des électrons au centre du noyau, nous aboutissons à

Eqe = 1
6
∑
α,β

VαβQαβ (2.10)

où le potentiel électrique (gradient de champ électrique) obéit à l’équation de Laplace:

∆V =
∑
α=β

Vαβ = 0 (2.11)

Les tenseurs moment quadripolaire électrique et gradient de champs électrique (Qαβ et
Vαβ, α, β = x, y, z) peuvent etre représentés par les matrices symétriques suivantes:

Qαβ =


Qxx Qxy Qxz

Qyx Qyy Qyz

Qzx Qzy Qzz

 (2.12)

et

Vαβ =


Vxx Vxy Vxz

Vyx Vyy Vyz

Vzx Vzy Vzz

 (2.13)

Rappelons que Qαβ est défini complètement par la forme du noyau tandis que Vαβ par les
charges électriques extérieures en interaction avec le noyau.

Pour un système d’axes principaux (PAS), Vαβ = 0 pourα 6= β ,

Eqe = 1
6
∑
α=β

VαβQαβ (2.14)
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et le tenseur gradient de champ électrique devient:

Vαβ =


Vxx 0 0
0 Vyy 0
0 0 Vzz

 . (2.15)

Pour une symétrie cubique,
Vxx = Vyy = Vzz (2.16)

et en vertu de l’équation de Laplace, cela n’est possible que si:

Vαβ = 0 pour α = β = x, y, z (2.17)

Le gradient du champ électrique et le tenseur gradient de champ deviennent nul.

Eqe = 0 et Vαβ =


0 0 0
0 0 0
0 0 0

 (2.18)

L’équation de Laplace offre des possibilités permettant de réduire les paramètres carac-
térisant le gradient de champ électrique. Nous introduisons alors le paramètre d’asymétrie
η et le potentiel V (selon l’axe des Z) tels que:

V ≡ Vzz (2.19)

et
η = Vxx − Vyy

q
, (2.20)

avec Vzz ≥ Vyy ≥ Vxx et 0 ≤ η ≤ 1, qui définissent l’environnement électronique dans
lequel se trouve le noyau.

2.2.2 Hamiltonien quadripolaire électrique

Dans la suite nous considérons un noyau de spin I (normalement −→I = −→L + −→S mais
−→
L est négligé pour des raisons évidentes) qui interagit avec son environnement. Par
exemple un noyau se trouvant dans un réseau est entouré d’atomes, d’électrons, peut-être
de dipôles électriques, etc. Nous voulons connaître comment l’interaction entre le noyau
et les charges qui l’entourent influence les niveaux nucléaires.

Le hamiltonien total d’un système “noyau de spin I interagissant avec son environnement
électrique” ou plus précisément un noyau de moment quadripolaire Q soumis à un gra-
dient de champ électrique Vαβ se compose d’un hamiltonien du noyau libre (sans aucune
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interaction) HN ajouté du hamiltonien d’interaction dite quadripolaire HQ, de sorte que
son expression s’écrive [Greenwood and Gibb, 1971], [L.Cohen, 1976], [Abragam, 1964]:

H = HN +HQ (2.21)

Dans le cas des noyaux de spin I > 1
2 , le hamiltonien quadripolaire s’exprime par

l’expression:

HQ = eQ

6}2I (2I − 1)
∑

α,β=x,y,z
Vαβ

[3
2 (IαIβ + IβIα)− δαβI2

]
(2.22)

de sorte que le hamiltonien totale s’écrive:

H = HN + eQ

6}2I (2I − 1)
∑

α,β=x,y,z
Vαβ

[3
2 (IαIβ + IβIα)− δαβI2

]
(2.23)

Dans le cas de PAS (c’est-à-dire pour Vαβ = 0 pourα 6= β ),HQ se réduit à:

HQ = eQ

6}2I (2I − 1)
∑

α=β=x,y,z
Vαα

(
3I2
α − I2

)
, (2.24)

et pour un système d’axes convenablement choisi α, β = x, y, z nous avons:

H = HN + eQ

6}2I (2I − 1)
[
Vxx

(
3I2
x − I2

)
+ Vyy

(
3I2
y − I2

)
+ Vzz(3I2

z − I2)
]

(2.25)

En tenant compte des relations (2.19) et (2.20) ( avec Vzz = eq ) la relation (2.24) s’écrit:

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3I2
z − I2 + η(I2

x − I
2
y )
]
, (2.26)

et pour η = 0, nous avons:

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)(3I2
z − I2). (2.27)

Dans un environnement du noyau un champ électrostatique non homogène comme celui
créé par des électrons, la dégénérescence 2I+ 1 d’un état de spin I est lévée partiellement
par l’interaction quadripolaire si I > 1

2 .

L’interaction d’un noyau de moment quadripolaireQ avec un champ électrique de symétrie
axiale et non homogène de gradient q conduit à une séparation du niveau de moment I en
sous niveaux de nombre mI différents, l’énergie d’un niveau de moment I et de nombre
quantique magnétique mI étant donnée par:

EQ = e2qQ

4I(2I − 1)
[
3m2

I − I(I + 1)
]

(2.28)
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2.2.3 Valeurs et vecteurs propres de l’opérateur quadripolaire

électrique HQ

2.2.3.1 Pour un système d’axes principaux (PAS)(η = 0)

Les valeurs propres de l’interaction quadrupolaire sont déterminées par l’équation aux
valeurs propres, donnée par l’expression:

H|ψ〉 = Eψ ⇔ (HN +HQ) |ψ〉 = (EN + EQ)|ψ〉. (2.29)

où H, HN et HQ sont définis dans les paragraphes précédents, EN et EQ étant respec-
tivement les valeurs propres des opératures de HN et HQ , obéissant aux équations:

HN |ψ〉 = EN |ψ〉 et HQ|ψ〉 = EQ|ψ〉. (2.30)

En se convenant d’écrire le vecteurs propre du système |ψ〉 comme:

|ψ〉 = |EN , I,mI〉 (2.31)

où, I caractérise la valeur propre (~2I (I + 1)) de I2, mI la valeur propre (~ mI) de Iz,
nous avons explicitement (pour une symétrie axiale):

(HN +HQ) |ψ〉 =
[
HN + e2qQ

4~2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)]
|EN , I,mI〉

=
{
EN + e2qQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I(I + 1)
]}
|EN , I,mI〉

, (2.32)

à condition que (I2, Iz et HN commutent) et les valeurs propres sont données par:

I2|EN , I,mI〉 = ~2I (I + 1) |EN , I,mI〉; I peut prendre les valeurs 0, 1
2 , 1,

3
2 , 2, · · ·

(2.33)
Iz|EN , I,mI〉 = ~mI |EN , I,mI〉;−I ≤ mI ≤ I (2.34)

HN |EN , I,mI〉 = EN |EN , I,mI〉. (2.35)

L’énergie totale est donnée par:

EmI = EN + EQ = EN + e2qQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I(I + 1)
]

(2.36)

où EQ est donné par la relation (2.28):

EQ = e2qQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I(I + 1)
]

(2.37)
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En absence de toute interaction avec l’environnement les 2I + 1 vecteurs

{|EN , I,mI〉 ;−I ≤ mI ≤ I } correspondent tous à la même valeur propreEN de l’opérateur
HN . Cette valeur propre EN est donc 2I + 1 fois dégénérée.

2.2.3.2 Absence d’une symétrie axiale du gradient de champ électrique: (η 6=
0)

Le hamiltonien quadripolaire électrique HQ (pour η 6= 0) est donné par l’expression (2.26):

HQ = e2qQ

4~2I (2I − 1)
[
3I2
z − I2 + η

(
I2
x − I2

y

)]
; I > 1

2 (2.38)

La matrice de HQ est représenté, dans la BON {|EN , I,mI〉 ;−I ≤ mI ≤ I }, par une
matrice carrée de dimension (2I+1)×(2I+1) dont les éléments sont donnés par HQij; 1 ≤
i, j ≤ 2I+1. Ses valeurs propres sont déterminées par l’équation caractéristique suivante:

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣

HQ11 − λ HQ12 · · · HQ1n

HQ21 HQ22 − λ · · · HQ2n
... ... ... ...

HQn1 HQn2 · · · HQnn − λ

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
= 0 (2.39)

On convient de noter pour simplifier:

|i = 1〉 ≡ |EN , I,mI = −I〉 , |i = 2〉 ≡ |EN , I,mI = −I + 1〉 , . . . , |i = 2I + 1〉 ≡ |EN , I,mI = I〉 .

Les opérateurs Ix et Iy sont reliés aux opérateurs I+ et I− (de valeurs propres connues)
par les relations:

I± = Ix ± iIy, soit Ix = I+ + I−
2 et Iy = I+ − I−

2i , (2.40)

avec:
I±|EN , I,mI〉 = ~

√
I (I + 1)−mI(mI ± 1)|EN , I,mI ± 1〉 (2.41)

I+|EN , I,mI = I〉 = 0 et I−|EN , I,mI = −I〉 = 0 (2.42)

On peut montrer, après un calcul relativement long que la valeur propre est donnée par:

EQ = e2qQ

12

(
3m2

I −
15
4

)√
1 + η2

3 = VzzeQ

4

(
3m2

I −
15
4

)√
1 + η2

3 ; mI = ±1
2; mI = ±3

2 .
(2.43)

Pour I > 3
2 , il n’y a pas de solution analytique.
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2.2.4 Application pour le 57Fe

2.2.4.1 Eclatement quadripolaire de 57Fe

Nous considérons la transition entre les 2 premiers états du 57Fe (transition Mössbauer
du 57Fe: 3

2 →
1
2), pour η = 0.

Etat fondamental: I = 1
2 ; mI = ±1

2 , E± 1
2

= EN − e2qQ
4 ; ∆EQ = 0 est la différence

énergétique entre deux sous-niveaux adjacents.

Premier état excité: I = 3
2 ; mI = ±1

2 , ±
3
2 , E± 1

2
= EN − e2qQ

4 , E± 3
2

= EN + e2qQ
4 ;

∆EQ = e2qQ
2 . Ceci est illustré dans la figure 2.1.

Figure 2.1: Eclatement (dédoublement) des niveaux d’énergie d’un noyau de 57Fe de spin
I = 3

2 , dû à une interaction quadripolaire électrique ; symétrie axiale du gradient de
champ électrique ; qQ > 0.

2.2.4.2 Transitions nucléaires

Règles de sélection
Si l’on compose deux moments cinétiques, j1 , j2, le moment cinétique total J (entier ou
demi-entier) obéit à la règle de sélection suivante [Janot, 1972]:

|j1 − j2| ≤ J ≤ |j1 + j2| .
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PourM = m1+m2 ; −j1 ≤ m1 ≤ j1 et −j2 ≤ m2 ≤ j2, et pour J donné on a 2J+1 valeurs
de M .

Pour la transition Mössbauer du 57Fe nous avons:

• où J = Ie = 3
2 , j1 = If = 1

2 , j2 = S = 1 , la règle de sélection pour J devient:
1
2 ≤ Ie ≤ 3

2 ;

•M (M = me, m1 = mf et m2 = mγ): me = mf +mγ ⇒ ∆m = mγ = me−mf = 0, ±1
qui est la règle de sélection pour M ;

avec S et mγ étant respectivement le moment de spin et le nombre magnétique du photon.

Transitions possibles
Avec ces règles de sélection, nous obtenons successivement les transitions suivantes:

∣∣∣∣EN = 14, 4 keV, 3
2 ,

3
2

〉
→

∣∣∣∣EN = 0 keV, 1
2 ,

1
2

〉
,mγ = 1

∣∣∣∣EN = 14, 4 keV, 3
2 ,−

3
2

〉
→

∣∣∣∣EN = 0 keV, 1
2 ,−

1
2

〉
,mγ = −1

∣∣∣∣EN = 14, 4 keV, 3
2 ,

1
2

〉
→

∣∣∣∣EN = 0 keV, 1
2 ,−

1
2

〉
,mγ = 1

∣∣∣∣EN = 14, 4 keV, 3
2 ,

1
2

〉
→

∣∣∣∣EN = 0 keV, 1
2 ,

1
2

〉
,mγ = 0

∣∣∣∣EN = 14, 4 keV, 3
2 ,−

1
2

〉
→

∣∣∣∣EN = 0 keV, 1
2 ,−

1
2

〉
,mγ = 0

∣∣∣∣EN = 14, 4 keV, 3
2 ,−

1
2

〉
→

∣∣∣∣EN = 0 keV, 1
2 ,

1
2

〉
,mγ = −1

La transition 1 de la figure 2.2 consiste en deux transitions dont l’énergie du photon est
égale à EN+ ∆EQ

2 , tandis que la transition 2 correspond à 4 transitions d’énergie EN−∆EQ
2 .
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Figure 2.2: Transitions 1 et 2 relatives à la transition 14,4 keV de 57Fe soumis à une
interaction quadripolaire électrique ; le cas de symétrie axiale du gradient de champ
électrique, η = 0; qQ > 0

2.3 Interaction dipolaire magnétique

2.3.1 Moment magnétique du noyau

Un noyau, de spin nucléaire I, possède un moment magnétique, proportionnel à I et donné
par:

−→µm = gµN
−→
I (2.44)

où
µN = e}

2mp

et vaut 5, 05038× 10−27 JT−1 (2.45)

est le magnéton nucléaire, mp et e la masse et la charge du proton, h et } = h
2π étant

respectivement la constante de Planck et la constante de Planck réduite; g est le “facteur
g” qui dépend des détails du moment cinétique total et de l’état du noyau.
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2.3.2 Hamiltonien dipolaire magnétique: valeurs et vecteurs

propres

L’interaction dipolaire magnétique se traduit par l’énergie de couplage donnée par
[Janot, 1972], [Greenwood and Gibb, 1971]:

Wm = −−→µ m.
−→
B (2.46)

où −→B est le champ magnétique extérieur dû à l’environnement et −→µ m le moment magné-
tique du noyau.

Le hamiltonien d’interaction s’exprime par:

HDM = −−→µ m.
−→
B = −γ−→I .−→B = −gµN

}
−→
I .
−→
B = −gµN

}
BIz (2.47)

où γ = gµN
} est la rapport gyromagnétique et nous avons considéré l’axe (OZ) parallèle

au champ −→B . Iz est la projection du spin nucléaire sur cet axe. Le hamiltonien total
s’exprime par:

H = HN +HDM (2.48)

HDM est le hamiltonien d’interaction etHN est celui du noyau libre, de sorte que l’équation
de Schrödinger indépendante du temps du système quantique (−→µ +−→Bextérieur) s’écrive:

H|ψ〉 = E|ψ〉 ⇔ (HN +HDM) |ψ〉 = (EN + EDM) |ψ〉. (2.49)

Les vecteurs propres |ψ〉 = |EN , I,mI〉 sont choisis de telle sorte que [HN , HDM ] = 0 et
que

HN |ψ〉 = EN |ψ〉 et HDM |ψ〉 = EDM |ψ〉, (2.50)

où EN est la valeur propre de HN , I caractérise la valeur propre (~2I (I + 1)) de I2, mI

la valeur propre }mI de Lz . Nous avons explicitement:

(HN +HDM) |ψ〉 = {EN − gµNBmI} |EN , I,mI〉 (2.51)

où nous avons utilisé les expressions (2.34) et (2.35).

L’énergie totale est donnée par:

EmI = E = EN + EDM = EN − gµNBmI (2.52)

où:
EDM = gµNBmI (2.53)

En absence de toute interaction avec l’environnement les 2I + 1 vecteurs
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{|EN , I,mI〉 ;−I ≤ mI ≤ I } correspondent tous à la même valeur propreEN de l’opérateur
HN . Cette valeur propre EN est donc 2I + 1 fois dégénérée.

2.3.3 Effet Zeeman

Appelé aussi dédoublement Zeeman ou éclatement Zeeman, l’effet Zeeman est le nom
donné à la division des raies spectrales dans un champ magnétique externe. Cette sépa-
ration en sous niveaux est traduite par la relation (2.52) reprise ci-dessous:

EmI = E = EN + EDM = EN − gµNBmI

En absence d’un champ magnétique extérieur, cette valeur de l’énergie, EN, est donc
2I + 1 fois dégénérée car

−→
B =−→0 .

Dû à la présence du champ magnétique
−→
B , la dégénérescence est complètement levée

car maintenant les niveaux d’énergie se distinguent par la valeur de mI qui varie de
−I ≤ mI ≤ I: pour chaque triplet EN, I, mI, on a une énergie unique EEN , I, mI : c’est
l’effet Zeeman.

Pour les 2 premiers états du noyau de 57Fe plongé dans un champ magnétique
−→
B//OZ,

nous avons:

v état fondamental: If = 1
2 ;
{∣∣∣Ef , 1

2 ,mf

〉
;mf = ±1

2

}
: deux états associés à l’énergie

Ef , si le champ magnétique −→B = 0. L’énergie Ef du noyau libre (sans champ magnétique)
est alors deux fois dégénérée, gf = 0, 18;

v premier état excité (ayant une énergie de 14,4 keV au-dessus de l’énergie de l’état
fondamental): Ie = 3

2 ;
{∣∣∣Ef , 3

2 ,me

〉
;me = ±1

2 , ±
3
2

}
: quatre états associés à l’énergie Ee,

si le champ magnétique −→B = 0. L’énergie Ee du noyau libre (sans champ magnétique)
est alors quatre fois dégénérée, ge = −0, 103.

Quand −→B 6= ←−0 (Effet Zeeman), le niveau fondamental se scinde en deux états associés
à deux énergies différentes dont la différence est ∆f = 0, 18µNB; et quatre états associés
à quatre énergies différentes pour l’état excité, ∆e = 0, 103µNB étant la différence en
énergie de deux états adjacents. Ceci est représenté dans la figure 2.3.
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Figure 2.3: Effet Zeeman nucléaire pour les deux premiers états de 57Fe.

2.3.4 Transition nucléaire

En utilisant les règles de selection (section 2.2.4.2.1), nous définissons:
∣∣∣∣32 , 3

2

〉
⊗ |{0}〉 =

∣∣∣∣32 , 3
2

〉
→
∣∣∣∣12 , 1

2

〉
⊗ |1, 1〉 =

∣∣∣∣12 , 1; 1
2 , 1

〉
;∣∣∣∣32 ,−3

2

〉
⊗ |{0}〉 =

∣∣∣∣32 ,−3
2

〉
→
∣∣∣∣12 ,−1

2

〉
⊗ |1,−1〉 =

∣∣∣∣12 , 1; 1
2 ,−1

〉
;∣∣∣∣32 , 1

2

〉
⊗ |{0}〉 =

∣∣∣∣32 , 1
2

〉
→ a

∣∣∣∣12 , 1;−1
2 , 1

〉
+ b

∣∣∣∣12 , 1; 1
2 , 0

〉
= 1√

3

∣∣∣∣12 , 1;−1
2 , 1

〉
+
√

2
3

∣∣∣∣12 , 1; 1
2 , 0

〉
;

∣∣∣∣32 ,−1
2

〉
⊗ |{0}〉 =

∣∣∣∣32 ,−1
2

〉
→ a

∣∣∣∣12 , 1; 1
2 ,−1

〉
+ b

∣∣∣∣12 , 1;−1
2 , 0

〉
= 1√

3

∣∣∣∣12 , 1;−1
2 , 1

〉
+
√

2
3

∣∣∣∣12 , 1; 1
2 , 0

〉
.

comme vecteurs propres du moment cinétique total du système (noyau-photon). Les tran-
sitions 3

2 → −
1
2 et −3

2 →
1
2 ne sont pas permises par la règle de selection. Les constantes a

et b sont des coefficients de Clebsch-Gordan qui peuvent être calculés [Cohen-Tannoudji, 2007].
Cela est illustré dans la figure 2.4.
En définissant les probabilités de transition comme le carré des coefficient de Clebsch
Gordan, nous avons successivement [Janot, 1972]:

transition 1: p | 3
2 ,−

3
2〉 → | 1

2 ,−
1
2〉 = (1)2 = 1 ; transition 6: p | 3

2 ,−
3
2〉 → | 1

2 ,
1
2〉 = (1)2 = 1 ;

transition 2: p | 3
2 ,−

1
2〉 → | 1

2 ,−
1
2〉 =

(√
2
3

)2
= 2

3 ; transition 3: p | 3
2 ,−

1
2〉 → | 1

2 ,
1
2〉 =(

1√
3

)2
= 1

3 ; transition 4: p | 3
2 ,

1
2〉 → | 1

2 ,−
1
2〉 =

(
1√
3

)2
= 1

3 et transition 5: p | 3
2 ,

1
2〉 → | 1

2 ,−
1
2〉 =
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Figure 2.4: Les six transitions permises pour le 57Fe dans le cas de l’Effet Zeeman
nucléaire, numérotées de 1 à 6 par ordre croissant de l’énergie du photon γ.

(√
2
3

)2
= 2

3 .
Intensité relative = probabilité de transition × 3.

P roba de transition dans une direction = Intensité relative× un facteur Θ∆m(θ) .

Cela est montré dans le tableau 2.1.
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Tableau 2.1: Intensités relatives (4ème colonne), intensités totales en fonction de l’angle
d’émission θ
Transition ∆m=me−mf Intensité rela-

tive:
I∆m

Dépendance
angulaire:
Θ∆m (θ)

Intensité rela-
tive totale:
I∆m (θ) =
I∆m.Θ∆m (θ)

1 : (−1
2 → −

3
2) –1 3 1 + cos2 θ 3 (1 + cos2 θ)

2 :(−1
2 → −

1
2) 0 2 2 sin2 θ 4 sin2 θ

3 :(−1
2 → +1

2) 1 1 1 + cos2 θ 1 + cos2 θ

4 : (+1
2 → −

1
2) –1 1 1 + cos2 θ 1 + cos2 θ

5 :(+1
2 → +1

2) 0 2 2 sin2 θ 4 sin2 θ

6 :(+1
2 → +3

2) 1 3 1 + cos2 θ 3 (1 + cos2 θ)

Les intensités relatives des six transitions montrées dans la figure 2.4 sont proportionnelles
à la « profondeur » des six résonances Mössbauer. L’angle θ est l’angle entre la direction
de OZ(// ~B) et la direction du détecteur.

2.4 Interactions quadripolaire électrique combinée à
l’interaction dipolaire magnétique

2.4.1 Hamiltonien d’interaction: cas où ~B//OZ ′, symétrie axiale
(η = 0) et Vzz//OZ

En présence simultanée d’interaction quadripolaire électrique et d’interaction dipolaire
magnétique, le hamiltonien total, H, d’un noyau ayant un moment cinétique total carac-
térisé parI ,dans le cas où −→B//OZ ′, symétrie axiale (η = 0) et Vzz//OZ, est maintenant
donnée par l’expression suivante:

H = HN +HDM +HQ = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)
(2.54)

où
HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)
(2.55)

HDM = −γBIz′ = −gµN
}
BIz′ (2.56)
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Il est à noter ici que le hamiltonien total H contient les opérateurs Iz′ et Iz, qui sont
définis dans deux systèmes de référence: Iz′ dans OX ′Y ′Z ′ et Iz dans OXY Z.

2.4.2 Champ magnétique ~B parallèle au gradient de champ Vzz:
~B//Vzz//OZ

′//OZ

Seulement si l’axe OZ’ coïncide avec l’axe OZ, les trois observables HN , HDM et HQ com-
mutent, de sorte que leurs vecteurs propres communs sont{|EN , I,mI〉 − I ≤ mI ≤ I}.
Ces vecteurs sont également des vecteurs propres de H associés aux valeurs propres qui
sont données par l’expression suivante:

EmI = EN − gµNBmI + e2qQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I (I + 1)
]
− I ≤ mI ≤ I (2.57)

L’expression (2.57) montre que pour une valeur donnée, I, caractérisant le moment ciné-
tique total du noyau, les valeurs propres dépendent de la valeur de mI .

La figure 2.5 montre les énergies
{
EmI ; −3

2 ≤ mI ≤ +3
2

}
pour un spin I = 3

2 , comme
c’est le cas du niveau Mössbauer de 14,4 keV de 57Fe, avec qQ > 0; η = 0; ~B ‖ Vzz,
∆′ = ∆ + e2qQ

2 , ∆′′ = ∆− e2qQ
2 .

Figure 2.5: Interaction combinée dipolaire magnétique et quadripolaire électrique pour le
niveau de 14,4 keV de 57Fe.
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Les différences en énergie ∆, ∆′ et ∆′′ découlent directement de l’expression (2.57) et sont
les suivantes:

∆ = |gµNB| , ∆′ = ∆ + e2qQ

2 ,∆′′ = ∆− e2qQ

2 (2.58)

La figure 2.6 montre les transitions Mössbauer de 57Fe de cette interaction combinée:
dipolaire magnétique et quadripolaire électrique dans l’absorbeur, où qQ > 0; ∆” = ∆e −
e2qQ

2 ; η = 0; ~B ‖ Vzz.

Figure 2.6: Transitions Mössbauer de 57Fe numérotées par ordre croissant de l’énergie.

Signalons que les intensités relatives des six transitions montrées dans la figure 2.6 sont
proportionnelles à la « profondeur » des six résonances Mössbauer.

2.4.3 Champ magnétique ~B non parallèleèle au gradient de
champ: (OZ ′ ∦ OZ)

Si le champ magnétique−→B ∦ OZ ′, donc OZ ′ ∦ OZ, et avec l’hypothèse d’une symétrie
axiale (η = 0), on a le hamiltonien donné par l’expression (2.54), qui est recopiée
ci-dessous:

H = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)
(2.59)

Nous allons envisager la solution dans le cas où l’interaction quadripolaire électrique est
petite par rapport à l’interaction dipolaire magnétique.
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2.4.3.1 Interaction quadripolaire électrique plus petite que l’interaction dipo-

laire magnétique

Hamiltonien total

Choisissons deux systèmes de coordonnées: OXY Z et OX ′Y ′Z ′ (les deux origines coïn-
cident). Nous supposons que l’axe des X se trouve dans le plan défini par OZ et
OZ ′. Nous avions supposé que le champ magnétique −→B//OZ ′ et Vzz//OZ donc les
vecteurs notés {|EN ; I, mI〉 − I ≤ mI ≤ I} sont des vecteurs propres des opérateurs
HN , HDM , I

2, Iz′ mais ces vecteurs ne sont plus des vecteurs propres de l’opérateur Iz,
donc non plus de HQ. L’angle α est l’angle entre l’axe OZ ′ et l’axe OZ. L’expression

Figure 2.7: Les deux systèmes de coordonnées OXY Z et OX ′Y ′Z ′.

(2.59) contient les opérateurs Iz′ et Iz. Exprimons Iz en termes des composantes Iz′ et
Ix′ . L’opérateur moment cinétique total −→I peut être exprimé dans les deux systèmes de
référence. Nous avons alors:

−→
I =Ix

−→u x+Iy
−→u y+Iz

−→u z et également
−→
I =Ix′

−→u x′ +Iy′
−→u y′ +Iz′

−→u z′ (2.60)

Les six vecteurs −→u x, −→u x′ ,−→u y,
−→u ′y, −→u z et −→u z′ sont évidemment des vecteurs unité suivant

les six axes OX, OX ′, OY, OY ′, OZ et OZ ′.

Dans la figure 2.7 nous avons montré seulement les axes OX, OZ, OX’, OZ’.

Nous avons la relation suivante:
Iz = −→I .−→u z (2.61)

Il y a une relation entre −→u z et −→u x′ et −→u z′ , qui est donnée par l’expression suivante (voir
géométrie de la figure 2.7:
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~uz = cosα~uz′ + sinα~ux′ (2.62)

La substitution de l’expression (2.62) dans l’expression (2.61) nous donne:
Iz = −→I .(cosα−→u z′ + sinα−→u x′), soit:

Iz = cosα Iz′ + sinα Ix′ (2.63)

Si cette expression est substituée dans l’expression (2.59), le hamiltonien total est main-
tenant:

H = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3(cosα Iz′ + sinα Ix′)2 − I2

]
(2.64)

En développant le carré à l’intérieur des [ ], nous avons finalement l’expression suivante:

H = HN−γBIz′+ e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3cos2αI2

z′ + 3sin2αI2
x′ + 3 (Iz′Ix′ + Ix′Iz′) sinαcosα− I2

]
(2.65)

où le troisième terme du membre de droite de cette expression représente l’interaction
quadripolaire électrique HQ.

Il est clair maintenant que le commutateur de H et HQ n’est pas nul, ceci dû à la présence
de Ix′ :

[H,HQ] 6= 0 (2.66)

Les expressions (2.65) et (2.66) signifient que les vecteurs propres de HDM ,
{|EN ; I, mI〉 − I ≤ mI ≤ I}, ne sont pas tous des vecteurs propres de H.

Solution approchée par la méthode de perturbation

L’équation aux valeurs propres du hamiltonien total H, l’expression (2.65), n’a pas de solu-
tion analytique. On doit alors faire recours aux méthodes des perturbations stationnaires
pour trouver des solutions approchées.

Nous écrivons donc l’expression (2.65) sous la forme:

H = H0 +W (2.67)

avec:
H0 = HN − γBIz′ (2.68)

et

W = e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3cos2α I2

z′ + 3sin2α I2
x′ + 3 (Iz′Ix′ + Ix′Iz′) sinα cosα − I2

]
. (2.69)

H0 est le hamiltonien non-perturbé, W est la perturbation.
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Les 2I + 1 vecteurs {|EN ; I, mI〉 − I ≤ mI ≤ I} sont des vecteurs propres de H0 as-
sociés aux énergies non-perturbées, E0

mI
, données par l’expression suivante:

E0
mI

= EN − gµNBmI . (2.70)

Ces énergies ne sont pas dégénérées car pour chaque valeur de mI on a une énergie
différente.

Alors la théorie des perturbations stationnaires nous apprend que l’approximation d’ordre
un des énergies est donnée par l’expression suivante:

EmI = E0
mI

+ 〈EN , I,mI |W |EN , I,mI〉. (2.71)

En détaillant le second terme du membre de droite de (2.71), nous aboutissons à:

EmI = EN − gµNBmI + e2qQ

4I (2I − 1)

(
3 cos2 α− 1

2

) [
3m2

I − I (I + 1)
]
. (2.72)

L’expression (2.72) donne les énergies du noyau, caractérisé par un moment cinétique I,
soumis aux deux interactions hyperfines: dipolaire magnétique et quadripolaire électrique
où l’interaction magnétique est beaucoup plus grande que l’interaction quadripolaire élec-
trique avec −→B//OZ ′, η = 0 et Vzz//OZ. L’angle entre l’axe OZ ′ et l’axe OZ est α.

L’expression (2.72) a été obtenue en appliquant la théorie des perturbations stationnaires
au premier ordre. Le spectre d’énergies ressemble complètement au spectre de la figure
2.6, avec des valeurs de ∆′ et ∆′′ qui peuvent être calculées facilement en utilisant la
formule (2.58).

Pour un spin nucléaire caractérisé par I = 3
2 , nous trouvons:

∆′ = ∆ + e2qQ

2

(
3 cos2 α− 1

2

)
et ∆′′ = ∆− e2qQ

2

(
3 cos2 α− 1

2

)
. (2.73)

Il est intéressant de comparer l’expression (2.72) avec l’expression (2.57) où la différence
est due au facteur angulaire

(
3 cos2 α−1

2

)
. Si α = 0, les deux expressions sont identiques.
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Chapitre 3

SPECTRE MOSSBAUER POUR
UNE SOURCE NON
MAGNETIQUE: LE 57Fe

INCORPORE DANS LE
RHODIUM (57CoRh)

3.1 Introduction: spectre Mössbauer

Les spectres Mössbauer sont des résonances, chacune d’elles ayant la forme d’une courbe
lorentzienne, qui est caractérisée par la position qui dépend des interactions (déplacement
isomérique, interaction quadripolaire électrique ou dipolaire magnétique), une largeur
(due à la largeur naturelle des états excités) et une intensité relative.

L’intensité spectrale dépend de la probabilité de transition (transitions permises ou non
aboutissant aux règle de sélection), de la population du niveau et de la concentration
ou du chemin optique via la loi de Beer-Lambert. Cette dernière étant exprimée par
[Greenwood and Gibb, 1971], [Janot, 1972]:

I

I0
= exp(−dnσ (E)) (3.1)

Ce rapport représente la proportion de rayonnement transmise au détecteur où d est
l’épaisseur de l’absorbeur, n la concentration de l’échantillon et σ (E) le coefficient d’absorption
qui est relié à la section efficace σR(E) par la relation [Greenwood and Gibb, 1971]:

σ (E) = σ + σR(E) (3.2)
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où σ est le coefficient d’extinction c’est-à-dire la mesure de la modification du rayonnement
par absorption et diffusion dans un milieu.

La section efficace d’absorption est donnée par la relation [Janot, 1972]:

σR (E) = βfaσ0
1

(E − Ea
0 )2 + Γ2

a

4

(3.3)

Γa est la largeur naturelle due à la source et Ea
0 énergie de transition nucléaire. fa

est la fraction résonnante sans recul, β la proportion réelle d’atomes affectés par la
transition nucléaire et σ0, coefficient de proportionnalité, tient compte de l’étendue
quantique, de l’angle solide du détecteur, du nombre ((2Ie + 1)/(2If + 1)), du facteur
de dimension pour l’onde incident et du facteur de conversion interne et est donné par
[Greenwood and Gibb, 1971], [Janot, 1972]:

σ0 = λ2

2π
1

1 + α

2Ie + 1
2If + 1 (3.4)

où λ est la longueur d’onde, Ie et If définis dans les sections antérieurs.

Dans l’approximation des absorbeurs minces (section efficace mince), l’intensité transmise
des photons γ émis par la source après leur passage à travers l’absorbeur, en fonction de la
vitesse v de la source pour le cas d’une seule résonnance, est alors décrite par l’expression
suivante [Greenwood and Gibb, 1971],[Janot, 1972]:

I (v) = nβdfsfaσ0

2
Γ 2

Γ 2 +
(
E0v
c

)2 (3.5)

Cette expression se généralise, dans le cas où les environnements ne sont pas les mêmes
dans la source et dans l’absorbeur, comme [Greenwood and Gibb, 1971], [Janot, 1972]:

I (v) = nβdfsfaσ0

2
c2
(

Γ
2

)2

E2
0

[(
v − c

E0
δj
)2

+ c2Γ2

4E2
0

] = nβdfsfaσ0

2

γ2

4[(
v − c

E0
δj
)2

+ γ2

4

]

= nβdfsfaσ0

2

γ2

4[
(v − vδj)2 + γ2

4

]
(3.6)

où Γ = Γa + Γs, γ = c
E0

(Γa + Γs) et le pic (ou résonance) du spectre n’est plus à v = 0
mais déplacé à v = c

E0
δj = vδj. fs est tel que la fraction (1− fs) du rayonnement émis par

la source avec recul des noyaux et, qui par conséquent subira seulement une extinction
dans l’absorbeur sans participer à la résonance.
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3.2 Absence d’interactions dans la source et dans

l’absorbeur

Lorsque le noyau est soumis aux interactions dipolaire magnétique et quadripolaire élec-
trique, le hamilotonien total, pour −→B//OZ ′ (avec symétrie axiale) est de la forme:

H = HN +HDM +HQ = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)
(3.7)

S’il n’y a aucune interaction cette expression devient:

H = HN

La seule interaction qui reste est celle liée au déplacement isomérique qui se traduit, selon
la géométrie de la figure 3.1, par:

E0 + vD
c
E0 = E0 + δ,

δ = vDE0

c
ou vD = c

E0
δ

(3.8)

où c, E0 sont la vitesse et l’énergie du rayonnement, δ définis précédemment

Figure 3.1: Energie d’une source et un absorbeur non magnétiques (57Fe)

A la résonance, l’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée par l’expression
(3.6) qui est reprise ici:

I (v) = nβdfsfaσ0

2

γ2

4[(
v − c

E0
δj
)2

+ γ2

4

] = 0, 723× 0, 00934[(
v − c

E0
δj
)2

+ 0, 00934
] , (3.9)
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Les deux constantes dans la relation (3.9) ont été calculées en remplaçant n, β, d, fs, fa, σ0

par leurs valeurs trouvées dans la littérature [Janot, 1972]. c
E0
δj = vj. Si δ = 0, la

résonance se produit à v = 0 (spectre en v = 0).

3.3 Présence d’un champ magnétique seul dans l’absorbeur

Le hamiltonien est de la forme:

H = HN +HDM = HN − γBIz, (3.10)

et les valeurs propres correspondantes sont données par (2.52):

EmI = E = EN + EDM = EN − gµNB}mI , (3.11)

où
EDM = −gµNBmI (3.12)

représente les valeurs propres de HDM .

La figure 3.2 illustre cette interaction pour la transition Mössbauer du 57Fe.

Figure 3.2: Energie d’une source non magnétique et un absorbeur magnétique 57Fe), δ
est le déplacement isomérique de la source par rapport à l’absorbeur.
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Les résonances correspondant aux six transitions s’obtiennent respectivement:

pour la transition 1:

v énergie du photon; E1 = E0;

v énergie nécessaire pour l’absorption: E ′0 = E0 − 3
2∆e − 1

2∆f + δ;

v condition de résonance:

E ′1 = E0 + v1

c
E0 = E0 −

3
2∆e −

1
2∆f + δ; soit:

v1 = c

E0

(
−3

2∆e −
1
2∆f + δ

)
. (3.13)

De façon analogue nous trouvons

v2 = c

E0

(
−1

2∆e −
1
2∆f + δ

)
; (3.14)

v3 = c

E0

(1
2∆e −

1
2∆f + δ

)
; (3.15)

v4 = c

E0

(
−1

2∆e + 1
2∆f + δ

)
; (3.16)

v5 = c

E0

(
−1

2∆e + 1
2∆f + δ

)
; (3.17)

v6 = c

E0

(3
2∆e + 1

2∆f + δ
)

(3.18)

les vitesses de résonances correspondant respectivement aux transitions 2, 3, 4, 5 et 6.

Constatons que: δ > 0, v1 < 0 , v6 > 0 , v2 < 0, v3 < 0, v4 > 0, v5 > 0.

Les vitesses des résonances des transitions 1 et 6, 2 et 5, 3 et 4 sont situées de façon
symétrique par rapport à vδ.

L’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée par l’expression:

I (v) = 0, 723×
 6∑
i=1

0, 00934[(
v − c

E0
δj
)2

+ 0, 00934
]
 (3.19)

où c
E0
δj = vδj, j = 1, 2, 3, 4, 5, 6 représentent respectivement les vitesses de résonance

des six transitions Mössbauer.

Le spectre Mössbauer consiste ici en six résonances et il est symétrique par rapport à vδ, la
vitesse correspondant au déplacement isomérique de la source par rapport à l’absorbeur.

Le spectre Mössbauer inclut évidemment la largeur naturelle due à la source et l’absorbeur.
Idéalement, la largeur d’un spectre Mössbauer est égale à deux fois la largeur naturelle.
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3.4 Présence d’une interaction quadripolaire dans l’ab-

sorbeur

Le hamiltonien total est donné par (2.21) repris ici:

H = HN +HQ (3.20)

où HQ est donnée par l’expression:

HQ = eQ

6}2I (2I − 1)
∑

α,β=x,y,z
Vαβ

[3
2 (IαIβ + IβIα)− δαβI2

]
(3.21)

Dans le cas des noyaux de spin I > 1
2 le hamiltonien quadripolaire s’exprime par l’expression:

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3I2
z − I2 + η(I2

x − I
2
y )
]

= VzzeQ

4}2I (2I − 1)
[
3I2
z − I2 + η(I2

x − I
2
y )
] (3.22)

où Vzz = eq et η = Vxx−Vyy
Vzz

sont respectivement le gradient de champ et le paramètre
d’assymétrie.

3.4.1 Gradient de champ axial (η = 0)

Le hamiltonien quadripolaire devient (2.27):

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3I2
z − I2)

]
(3.23)

et l’énergie totale est donc donnée par:

E|mI | = E = EN + EQ = EN + e2qQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I(I + 1)
]
. (3.24)

En fonction de Vzz = eq, l’éclatement quadripolaire du premier état excité du 57Fe est
donc:

∆EQ= E|± 3
2 |
− E|± 1

2 | = e2qQ

2 = VzzeQ

2 (3.25)

En posant Vzz = 1, 614 V/m2 et Q = 0, 17 b, nous aurons:

∆EQ = e2qQ

2 = VzzeQ

2 = 1, 614× 1019 × 1, 602× 10−19 × 0, 17
2 V m−2Cb = 0, 219504 V m−2.

(3.26)
Les conditions de résonance s’obtiennent comme suit:



Modification des Spectres Mössbauer des noyaux de 57Fe incorporés dans un absorbeur soumis à des

champs électromagnétiques statiques produisant des champs magnétiques et/ou un gradient de champ

électrique, la source étant 57Co(57Fe)Rh. 44

Figure 3.3: Niveau d’énergie du 57Fe: absorbeur (avec interaction quadripolaire) et la
source sans interaction électrique, symétrie axiale.

EN + v1

c
EN = EN + δ + ∆EQ

2 ou v1 = c

EN

(
∆EQ

2 + δ

)
= c

EN

(
VzzeQ

4 + δ
)

(3.27)

De même

v2 = c

EN

(
−∆EQ

2 + δ

)
= c

EN

(
−VzzeQ4 + δ

)
(3.28)

L’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée par l’expression:

I (v) = 0, 723×
2∑
j=1

0, 00934[(
v − c

E0
δj
)2

+ 0, 00934
] (3.29)

où c
E0
δj = vj, j = 1, 2 représentent respectivement les vitesses de résonance des deux

transitions Mössbauer.

Les deux vitesses sont situées de façon symétrique par rapport vδ.

Le spectre Mössbauer consiste alors ici en deux résonances situées de part et d’autre
de la valeur du déplacement isomérique δ, exprimée en unités de vitesse de la source
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évidemment, c’est-à-dire vδ.

3.4.2 Gradient de champ non axial (η 6= 0)

Le hamiltonien quadripolaire électrique HQ (pour η 6= 0) est donné par l’expression:

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)
[
3I2
z − I2 + η(I2

x − I
2
y )
]

; I > 1
2 . (3.30)

qui devient

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]
, I >

1
2 . (3.31)

HQ est représenté par une matrice dont les éléments sont respectivement:

HQ11 = 〈1 | HQ | 1〉

=
〈
EN , I,mI = −3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −3/2

〉

= e2qQ

4
= VzzeQ

4 ;

HQ12 = 〈1 | HQ | 2〉

=
〈
EN , I,mI = −3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −1/2

〉
= 0;

HQ13 = 〈1 | HQ | 3〉

=
〈
EN , I,mI = −3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 1/2

〉

=
√

3e2qQη

12

=
√

3V zzeQη

12 ;

HQ14 = 〈1 | HQ | 4〉

=
〈
EN , I,mI = −3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 3/2

〉
= 0;
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HQ21 = 〈2 | HQ | 1〉

=
〈
EN , I,mI = −1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −3/2

〉
= 0;

HQ22 = 〈2 | HQ | 2〉

=
〈
EN , I,mI = −1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −1/2

〉

= −e
2qQ

4
= −VzzeQ4 ;

HQ23 = 〈2 | HQ | 3〉

=
〈
EN , I,mI = −1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 1/2

〉
= 0;

HQ24 = 〈2 | HQ | 4〉

=
〈
EN , I,mI = −1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 3/2

〉

=
√

3e2qQη

12

=
√

3V zzeQη

12 ;

HQ31 = 〈3 | HQ | 1〉

=
〈
EN , I,mI = 1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −3/2

〉

=
√

3e2qQη

12

=
√

3V zzeQη

12 ;
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HQ32 = 〈3 | HQ | 2〉

=
〈
EN , I,mI = 1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −1/2

〉
= 0;

HQ33 = 〈3 | HQ | 3〉

=
〈
EN , I,mI = 1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 1/2

〉

= −e
2qQ

4
= −VzzeQ4 ;

HQ34 = 〈3 | HQ | 4〉

=
〈
EN , I,mI = 1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 3/2

〉
= 0;

H41 = 〈4 | HQ | 1〉

=
〈
EN , I,mI = 3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −3/2

〉
= 0;

HQ42 = 〈4 | HQ | 2〉

=
〈
EN , I,mI = 3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −1/2

〉

=
√

3e2qQη

12

=
√

3V zzeQη

12 ;

HQ43 = 〈4 | HQ | 3〉

=
〈
EN , I,mI = 3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 1/2

〉
= 0;
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HQ44 = 〈4 | HQ | 4〉

=
〈
EN , I,mI = 3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3I2
z − I2 + η

2(I2
+ + I2

−)
]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 3/2

〉

= e2qQ

4
= VzzeQ

4 .

La matrice HQest donc:

HQ =



e2qQ
4 0

√
3e2qQη

12 0
0 − e2qQ

4 0
√

3e2qQη
12√

3e2qQη
12 0 − e2qQ

4 0
0

√
3e2qQη

12 0 e2qQ
4

 =
(
e2qQ

4

)2


1 0

√
3η
3 0

0 −1 0
√

3η
3√

3η
3 0 −1 0
0

√
3η
3 0 1


(3.32)

Les valeurs propres de HQ (et donc les énergies des sous-niveaux) sont donc déterminées
à l’aide de l’équation caractéristique de la manière suivante:

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣

HQ11 − λ HQ12 HQ13 HQ14

HQ21 HQ22 − λ HQ23 HQ24

HQ31 HQ32 HQ33 − λ HQ34

HQ41 HQ42 HQ43 HQ44 − λ

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
= 0, (3.33)

soit

(
e2qQ

4

)2

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣

1− λ 0
√

3η
3 0

0 −1− λ 0
√

3η
3√

3η
3 0 −1− λ 0
0

√
3η
3 0 1− λ

∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣∣
= 0.

Nous aboutissons à l’équation, en laissant de côté le facteur de gauche:
[
(1− λ)(1 + λ) + η2

3

]2

= 0

dont la solution est:

λ1,2 = ±
√

1 + η2

3
Les valeurs propres sont donc:

EQ(± 1
2) = −e

2qQ

4

√
1 + η2

3 = −VzzeQ4

√
1 + η2

3 (3.34)

EQ(± 3
2) = e2qQ

4

√
1 + η2

3 = VzzeQ

4

√
1 + η2

3 (3.35)
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Ce qui s’écrit généralement par (2.43).

La différence énergétique entre les deux sous-niveaux adjacents vaut donc:

EQ(± 3
2) − EQ(± 1

2) = e2qQ

2

√
1 + η2

3 = VzzeQ

2

√
1 + η2

3 = ∆EQ
2

√
1 + η2

3 (3.36)

Le schéma des niveaux hyperfins du 57Fe soumis à l’interaction quadripolaire, avec symétrie
non axiale, est présenté dans la figure 3.4. Les conditions de résonance s’obtiennent à des

Figure 3.4: Niveau d’énergie du 57Fe: absorbeur (avec interaction quadripolaire électrique)
et la source sans aucune interaction, symétrie non axiale.

vitesses:

v1 = c

EN

e2qQ

4

√
1 + η2

3 + δ

 = c

EN

VzzeQ
4

√
1 + η2

3 + δ

 (3.37)

v2 = c

EN

−e2qQ

4

√
1 + η2

3 + δ

 = c

EN

−VzzeQ4

√
1 + η2

3 + δ

 . (3.38)

La différence entre les deux vitesses de résonance s’exprime par la relation:

v1 − v2 = c

EN

e2qQ

2

√
1 + η2

3

 = c

EN

VzzeQ
2

√
1 + η2

3

 . (3.39)

L’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée par l’expression:

I (v) = 0, 723×
2∑
j=1

0, 00934[(
v − c

E0
δj
)2

+ 0, 00934
] (3.40)
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où c

E0
δj = vj, j = 1, 2 représentent respectivement les vitesses de résonance des deux

transitions Mössbauer.

Les deux vitesses sont situées de façon symétrique par rapport vδ.

Le spectre Mössbauer consiste alors ici en deux résonances situées de part et d’autre
de la valeur du déplacement isomérique δ, exprimée en unités de vitesse de la source
évidemment.

3.5 Présence des interactions simultanées: interac-
tion quadripolaire électrique combinée à une in-
teraction dipolaire magnétique

L’expression générale pour le hamiltonien total, avec −→B ‖ OZ ′ est donnée par l’expression
suivante:

H = HN +HDM +HQ = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2 + η

(
I2
x − I2

y

))
(3.41)

3.5.1 Symétrie axiale (η = 0), ~B//OZ ′ et Vzz//OZ

En présence simultanée d’interactions quadripolaire électrique et dipolaire magnétique,
le hamiltonien total, H, d’un noyau ayant un moment cinétique total caractérisé par I,
dans le cas où −→B ‖ OZ ′, symétrie axiale (η = 0) et Vzz ‖ OZ, est maintenant donné par
l’expression suivante:

H = HN +HDM +HQ = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)
(3.42)

où HN , HDM et HQ sont données par les expression (2.55) et (2.56) reprises ici

HQ = e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)
(3.43)

HDM = −γBIz′ = −gµN
}
BIz′ (3.44)
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3.5.2 Champ magnétique parallèle au gradient de champ Vzz:

~B//Vzz//OZ
′//OZ avec η = 0

Les valeurs propres du hamiltonien sont de la forme:

EmI = EN − gµNBmI + e2qQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I (I + 1)
]

= EN − gµNBmI + VzzeQ

4I (2I − 1)
[
3m2

I − I (I + 1)
]. (3.45)

Pour 57Fe, nous avons:

v premier état excité: I = 3
2 ; mI = ±1

2 , ±
3
2 ,

E± 3
2

= EN ∓
3
2geµNB + e2qQ

4 = EN ∓
3
2geµNB + VzzeQ

4 ;

E± 1
2

= EN ∓
1
2geµNB −

e2qQ

4 = EN ∓
1
2geµNB −

VzzeQ

4

(3.46)

v état fondamental: I = 1
2 ; mI = ±1

2 ;

E± 1
2

= EN ∓
1
2gfµNB −

e2qQ

4 = EN ∓
1
2gfµNB −

VzzeQ

4 (3.47)

Les différences énergétiques entre les sous-niveaux se calculent de la manière suivante
(figure 3.5):

∆′ = E 3
2
− E 1

2
= −geµNB + e2qQ

4 = geµNB + VzzeQ

2 = ∆ + VzzeQ

2 (3.48)

E 1
2
− E− 1

2
= −geµNB = ∆, (3.49)

∆′′ = E− 1
2
− E− 3

2
= −geµNB −

e2qQ

2 = ∆e −
VzzeQ

2 (3.50)

où ∆ = |geµNB|. Tout cela est illustré dans la figure 3.5; où la source ne subit aucune inter-
action, l’absorbeur soumis aux interactions combinées dipolaire magnétique et quadripo-
laire électrique avec δQ > 0, ∆′ = ∆ − VzzeQ

2 , ∆′′ = ∆e − VzzeQ
2 ; η = 0; ~B ‖ Vzz; δ > 0.

Selon la géométrie de la figure, les conditions de résonance pour les six transitions de
l’absorbeur s’obtiennent respectivement à des vitesses suivantes:

v1 = c

EN

(
−1

2 (3∆e + ∆f ) + VzzeQ

4 + δ
)

; (3.51)

v2 = c

EN

(
−1

2 (∆e + ∆f )−
VzzeQ

4 + δ
)

; (3.52)
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Figure 3.5: Transitions Mössbauer de 57Fe dont l’absorbeur est soumis aux interactions
combinées.

v3 = c

EN

(1
2 (∆e −∆f ) + Vzzeq

4 + δ
)

; (3.53)

v4 = c

EN

(
−1

2 (∆e −∆f )−
VzzeQ

4 + δ
)

; (3.54)

v5 = c

EN

(1
2 (∆e + ∆f ) + VzzeQ

4 + δ
)

; (3.55)

v6 = c

EN

(1
2 (3∆e + ∆f ) + VzzeQ

4 + δ
)
. (3.56)

Remarquons que v1 et v6, v2 et v5, v3 et v4 ne sont plus symétriques par rapport à vδ.

L’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée par l’expression:

I (v) = 0, 723×
6∑
j=1

0, 00934[(
v − c

E0
δj
)2

+ 0, 00934
] (3.57)

où c
E0
δj = vj, j = 1, 2, 3, 4, 5 et 6 représentent respectivement les vitesses de résonance

des six transitions Mössbauer considérées ici.
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3.5.3 Champ magnétique ~B non parallèle au gradient de champ

Vzz (( OZ ′ ∦ OZ ( ~B ∦ Vzz′)))

Le hamiltonien est donné par (−→B ∦ OZ ′, OZ ′ ∦ OZ, (η = 0)l’ équation (2.59):

H = HN − γBIz′ + e2qQ

4}2I (2I − 1)
(
3I2
z − I2

)

Dans le cas du 57Fe l’interaction quadripolaire électrique est petite par rapport à l’interaction
dipolaire magnétique. En utilisant la méthode des perturbations introduites au chapitre
II, nous avons:

H = H0 +W

avec :
H0 = HN − γBIz′

où la perturbation W est donnée par (2.69)et l’énergie totale par (2.72).

Explicitement, nous avons:

EmI = EN − gµNBmI + VzzeQ

4I(2I − 1)

(
3cos2α− 1

2

) [
3m2

I − I(I + 1)
]

(3.58)

Le même résultat peut être trouvé en résolvant l’équation caractéristique où les éléments
matriciels sont calculés en adoptant les notations de la section 2.4.3.1 et où seuls les
éléments diagonaux sont non nuls:

W11 = 〈1|W |1〉

=
〈
EN , I,mI = −3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3cos2αI2

z + 3
4sin

2α
(
I2

+ + I2
− + I+I− + I−I+

)
−

3
2 [(Iz(I+ + I−) + (I+ + I−)] sinαcosα− I2

]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −3/2
〉

;

W22 = 〈2|W |2〉

=
〈
EN , I,mI = −1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3cos2αI2

z + 3
4sin

2α
(
I2

+ + I2
− + I+I− + I−I+

)
−

3
2 [(Iz(I+ + I−) + (I+ + I−)] sinαcosα− I2

]∣∣∣∣∣EN , I,mI = −1/2
〉

;
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W33 = 〈3|W |3〉

=
〈
EN , I,mI = 1/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3cos2αI2

z + 3
4sin

2α
(
I2

+ + I2
− + I+I− + I−I+

)
−

3
2 [(Iz(I+ + I−) + (I+ + I−)] sinαcosα− I2

]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 1/2
〉

;

W44 = 〈4|W |4〉

=
〈
EN , I,mI = 3/2

∣∣∣∣∣ e2qQ

4}2I (2I − 1)

[
3cos2αI2

z + 3
4sin

2α
(
I2

+ + I2
− + I+I− + I−I+

)
−

3
2 [(Iz(I+ + I−) + (I+ + I−)] sinαcosα− I2

]∣∣∣∣∣EN , I,mI = 3/2
〉
.

Nous trouvons alors les valeurs propres suivantes:

λ1 = e2qQ

8
(
cos2α− 1

)
= VzzeQ

8
(
cos2α− 1

)
;

λ2 = −e
2qQ

8
(
cos2α− 1

)
= −VzzeQ8

(
cos2α− 1

)
.

En se servant de la relation (3.58), les énergies des sous-niveaux (et donc les valeurs
propres du hamiltonien), pour le 57Fe, sont donc données par:

E− 3
2

= EN + 3
2gµNB + e2qQ

8
(
3cos2α− 1

)
;

E 3
2

= EN −
3
2gµNB + e2qQ

8
(
3cos2α− 1

)
;

E− 1
2

= EN + 1
2gµNB −

e2qQ

8
(
3cos2α− 1

)
;

E 1
2

= EN −
1
2gµNB −

e2qQ

8
(
3cos2α− 1

)
;

Les différences énergétiques entre les sous-niveaux adjacents se calculent de la manière
suivante:

E 3
2
− E 1

2
= −gµNB + e2qQ

4
(
3cos2α− 1

)
= ∆ + ∆EQ

2
(
3cos2α− 1

)
= ∆ + VzzeQ

4
(
3cos2α− 1

)
= ∆′;

(3.59)

E 1
2
− E− 1

2
= −gµNB = ∆; (3.60)
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E− 1

2
− E− 3

2
= −gµNB −

e2qQ

4
(
3cos2α− 1

)
= ∆− ∆EQ

2
(
3cos2α− 1

)
= ∆− VzzeQ

4
(
3cos2α− 1

)
= ∆′′

(3.61)

où
∆′ = ∆ + e2qQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
= ∆ + VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
(3.62)

et
∆′′ = ∆− e2qQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
= ∆− VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
(3.63)

Tout cela est illustré dans la figure 3.6; où la source ne subit aucune interaction; l’absorbeur
subit d’ interactions dipolaire magnétique (plus grande) et quadripolaire électrique (plus
petite) avec qQ > 0; ∆′′ = ∆e − e2qQ

2 ; η = 0; ~B ‖ Vzz; δ 6= 0;α 6= 0. Les vitesses des

Figure 3.6: Transitions Mössbauer de 57Fe numérotées par ordre croissant de l’énergie.

résonnances pour ces 6 transitions sont telles que:

v1 = c

EN

(
−1

2 (3∆e + ∆f ) + VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
+ δ

)
; (3.64)

v2 = c

EN

(
−1

2 (∆e + ∆f )−
VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
+ δ

)
(3.65)
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v3 = c

EN

(
1
2 (∆e −∆f ) + VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
+ δ

)
; (3.66)

v4 = c

EN

(
−1

2 (∆e −∆f )−
VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
+ δ

)
; (3.67)

v5 = c

EN

(
1
2 (∆e + ∆f ) + VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
+ δ

)
; (3.68)

v6 = C

EN

(
1
2 (3∆e + ∆f ) + VzzeQ

2

(
3cos2α− 1

2

)
+ δ

)
. (3.69)

L’intensité transmise en fonction de la vitesse est donnée par:

I (v) = 0, 723×
6∑
j=1

0, 00934[(
v − c

E0
δj
)2

+ 0, 00934
] (3.70)

avec c
E0
δj = vj; j = 1, 2, . . . , 6 définis précédemment.

Nous venons de trouver les expressions qui définissent les conditions de résonance pour
toutes situations abordées dans notre travail. Cela nous permettra de tracer les spectres
Mössbauer correspondants au chapitre qui suit.
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Chapitre 4

SIMULATION ET
INTERPRETATION DES
RESULTATS

Dans les chapitres précédents, nous avons exprimé les vitesses de résonances pour la
source Mössbauer (ne subissant aucune interaction) avec l’absorbeur identique soumis
aux différentes situations d’interactions. Les spectres Mössbauer qui en résultent sont des
résonances, chacune d’elles ayant la forme d’une courbe lorentzienne, qui est caractérisée
par la position qui dépend de ces interactions, d’une largeur à mi-hauteur et d’intensité
relative. Dans le présent chapitre, nous allons tracer ces spectres à l’aide du logiciel
Maple 13 où l’axe des abscisses représente les vitesses v et l’axe des ordonnées l’intensité
transmise en fonction de la vitesse I(v). L’interprétation de ces spectres ainsi que leurs
discussions feront également objet de ce chapitre.

4.1 Absence d’interactions dans la source et dans
l’absorbeur.

En prenant: β = 2, 19 %, σ0 = 2, 355× 10−18 cm2, fs = 0, 71, fa = 0, 7, δ = 0, 226 mm/s,
n = 7,8×6,02×1023

57 atomes/cm3, l’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée
par l’expression (3.9) qui est ici représentée par la relation:

I(v) = 0, 006757379164
[(v − vj)2 + 0, 009344444440] . (4.1)

Le spectre Mössbauer correspondant est représenté dans la figure 4.1.
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Figure 4.1: Spectre Mössbauer de la transition du 57Fe; la source et l’absorbeur ne subis-
sant pas d’interaction; δ = 0, 226 mm/s.

4.2 Présence d’un champ magnétique seul dans l’absorbeur.

Avec les valeurs: B = 33 T , δ = 0, 226 mm/s, ge = −0, 103, gf = 0, 18, µN =
0, 505038 JT−1, les vitesses de résonances pour les six transitions de la figure 3.2 sont
respectivement:

v v6 = 5, 3400080200 mm/s et v1 = −4, 888080200 mm/s;

v v5 = 3, 185682406 mm/s et v2 = −2, 733682406 mm/s ;

v v4 = 1, 031284612 mm/s et v3 = −0, 5792846120 mm/s .

En incorporant dans l’équation (3.19) ces différententes valeurs de vitesses de résonance,
à l’aide du logiciel Mapple 13, nous obtenons le spectre Mossbauer représenté dans la
figure 4.2.
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Figure 4.2: Spectre Mössbauer de la transition du 57Fe; la source ne subit aucune inter-
action; l’absorbeur subit une interaction dipolaire magnétique.

4.3 Présence d’une interaction quadripolaire dans l’absorbeur

4.3.1 Gradient de champ axial (η = 0)

En utilisant les valeurs de Q = 0, 17 b, Vzz = 1, 614 V/m2 et e = 1, 602 × 10−19 C, les
vitesses de résonances dans la figure 3.3 sont:

v1 = 0, 2274314423 mm/s et v2 = 0, 2245685577 mm/s

et le spectre Mössbauer correspondant, montré à la figure 4.3 est obtenu en incorporant
ces valeurs de vitesse dans l’équation (3.29).
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Figure 4.3: Spectre Mössbauer de la transition du 57Fe; la source ne subit aucune inter-
action; l’absorbeur subit une interaction quadripolaire électrique.

4.3.2 Gradient de champ non axial (η 6= 0)

Pour η = 0, 1, les vitesses de résonances de la figure 3.4 sont:

v1 = 0, 2274290625 mm/s et v2 = 0, 2245709375 mm/s.

Mettant ces valeurs dans la relation (3.40), le spectre Mössbauer correspondant est représenté
dans la figure 4.4.
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Figure 4.4: Spectre Mössbauer de la transition du 57Fe; la source ne subit aucune inter-
action; l’absorbeur subit une interaction quadripolaire électrique.

4.4 Présence des interactions simultanées: interac-
tion quadripolaire électrique combinée à une in-
teraction dipolaire magnétique

4.4.1 Symétrie axiale (η = 0), ~B//OZ ′ et Vzz//OZ

Les vitesses de résonance correspondant aux six transitions de la figure 3.5 sont:

v v6 = 5, 341509262 mm/s et v1 = −4, 889509262 mm/s;

v v5 = 3, 187111468 mm/s et v2 = −2, 735111468 mm/s;

v v4 = 1, 032713674 mm/s et v3 = −0, 5807136745 mm/s.

Le spectre Mössbauer correspondant à ces transitions est donné dans la figure 4.5 en se
servant de la relation (3.57).

4.4.2 Champ magnétique ~B n’est pas parallèle au gradient de
champ Vzz(OZ ′ ∦ OZ( ~B ‖ Vzz), OZ ′ ∦ OZ).

Pour α = 300, les vitesses de résonances pour les six transitions de la figure 3.6 sont:

v v6 = 5, 341866528 mm/s et v1 = −4, 889866528 mm/s;
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Figure 4.5: Spectre Mössbauer de la transition du 57Fe; la source ne subit aucune inter-
action; l’absorbeur subit une interaction dipolaire magnétique et quadripolaire électrique
.

v v5 = 3, 187468734 mm/s et v2 = −2, 735468734 mm/s;

v v4 = 1, 033070940 mm/s et v3 = −0, 5810709401 mm/s.

L’intensité transmise en fonction de la vitesse est alors donnée par l’expression (3.70) et
le spectre Mössbauer correspondant est représenté dans la figure 4.6.
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Figure 4.6: Spectre Mössbauer de la transition du 57Fe; la source ne subit aucune interac-
tion; l’absorbeur subit une interaction dipolaire magnétique et quadripolaire électrique.

4.5 Discussion et interprétation des résultats

Les spectres Mössbauer sont des spectres d’absorption, ce qui implique que les pics
représentant les situations de résonances sont orientés vers le bas. Ces spectres dépendent
essentiellement des 3 paramètres Mössbauer qui permettent de les quantifier: le déplace-
ment isomérique, le couplage quadripolaire et le couplage dipolaire magnétique. Dans
certaines situations, nous assistons aux phénomènes simultanés de ces trois paramètres.
Dans ce qui suit, nous essayons de fournir systématiquement les effets de chaque paramètre
tant individuel que simultané sur les spectres Mössbauer montrés dans les paragraphes
précédents.

Les figures 4.2, 4.5 et 4.6 semblent être, au premier vue, identiques alors qu’elles ne le
sont pas. Cela est du aux interactions dipolaires magnétiques beaucoup plus intenses par
rapport aux autres interactions (quadripolaire électrique par exemple).
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4.5.1 Effet du déplacement isomérique

Dépendant du volume nucléaire, des charges nucléaires et de densités électroniques proches
du noyau, le déplacement isomérique ou chimique traduit un décalage d’énergie de réso-
nance de la source par rapport à l’absorbeur. L’effet de ce décalage sur le spectre Möss-
bauer se matérialise par un déplacement du pic de ce spectre par rapport à la valeur 0 de
la vitesse dans un sens et dans l’autre selon qu’il est positif ou négatif. Pour notre cas
cette translation s’effectue vers la droite de la vitesse nulle que le spectre soit monopolaire
(aucune interaction) (Figure 4.1), quadripolaire (Figure 4.3 et 4.4), dipolaire magnétique
(Figure 4.2) ou combiné (Figures 4.5 et 4.6). Pour les trois derniers, il s’agit d’un déplace-
ment de l’ensemble du spectre. Comme son nom l’indique, il (déplacement isomérique)
est fortement lié à la structure chimique de l’élément étudié et varie d’une source à une
autre.

4.5.2 Effet quadripolaire électrique

La forme sphérique, oblate ou prolate est révélée par les valeurs du moment quadripo-
laire du noyau. Cette grandeur combinée au gradient du champ électrique donne lieu
au couplage quadripolaire. L’effet de cette interaction hyperfine électrique pour les
noyaux, dont les spins sont strictement supérieurs à 1/2 , est de lever partiellement
les dégénérescences des niveaux d’énergie via une énergie d’interaction quadripolaire
EmI = e2qQ

4I(2I−1) [3m2
I − I(I + 1)] pour la symétrie axiale et EmI = e2qQ

12

(
3m2

I − 15
4

)√
1 + η2

3

pour la symétrie non axiale. Dans le spectre Mössbauer, cela est décrit par la présence
d’un doublet qualifié d’éclatement quadripolaire. Le spectre présente alors deux pics ori-
entés vers le bas (Figure 4.3 et 4.4). Pour notre cas du 57Fe, l’état excité se divise en
deux sous niveaux correspondant à deux pics dans le spectre Mössbauer. Le paramètre
d’asymétrie nous donne une information sur la symétrie par rapport à l’axe de l’élément
considéré dans l’échantillon étudié. Plus ce paramètre augmente, plus l’asymétrie (désor-
dre) s’amplifie.

4.5.3 Effet dipolaire magnétique

La séparation des niveaux d’énergie du 57Fe pour la transition Mössbauer a été possible
sous l’effet d’un champ magnétique hyperfin. Cette levée de dégénérescence en (2I + 1)
sous niveaux provient du fait que pour un nombre quantique de spin I donné, le nombre
magnétique mI est obtenu de telle manière que −I ≤ mI ≤ I, donc (2I + 1) valeurs
différentes de mI chacune correspondant à un sous niveau énergétique. Pour la transi-
tion Mössbauer du 57Fe (figure 4.2), nous avons 6 valeurs d’énergie (les 6 sous niveaux
d’énergie) et le spectre observé possède 6 pics équidistants correspondant à 6 énergies de
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résonances traduites en termes de vitesses et dont les transitions obéissent à la règle de
sélection ∆mI = 0,±1 de mI . Cette équidistance traduit la répartition des atomes du
57Fe de façon régulière dans l’échantillon.

4.5.4 Effet lié à la combinaison des interactions dipolaire mag-
nétique et quadripolaire électrique

Dans le cas des interactions combinées, les paramètres caractéristiques de ces trois inter-
actions agissent de façon simultanée. Chaque paramètre apporte sa contribution dans le
spectre. Le déplacement isomérique traduit le déplacement du spectre dans son ensemble.
L’introduction du gradient du champ et du moment quadripolaire électriques en combi-
naison avec l’interaction dipolaire magnétique permet au spectre Mössbauer de perdre
progressivement son caractère symétrique au fur et à mesure que l’interaction quadripo-
laire augmente (figures 4.5 et 4.6). Bien plus l’augmentation du facteur d’asymétrie
accentue la situation.

L’intensité absolue nous donne l’information sur la concentration de l’espèce dans l’échantillon
étudié.

Pour juger la qualité des spectres tracés, leurs formes sont comparées aux spectres du 57Fe

des travaux trouvés dans la littérature et montrés dans les figures 4.7, 4.8, 4.9, 4.10,4.11,
4.12 et 4.13.
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Figure 4.7: Spectre Mössbauer de FeF3 à 4,2 K et au voisinage de la température de
Néel. [Référence [Greenwood and Gibb, 1971], figure 6.18, page 149]
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Figure 4.8: Spectres Mössbauer de (Me4N)2FeCl4 [Référence
[Greenwood and Gibb, 1971], figure 6.10, page 126].

Figure 4.9: Spectre Mössbauer à 7 K pour “le bleu de Prusse”
[Référence [Greenwood and Gibb, 1971], figure 7.8, page 180].
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Figure 4.10: Spectre Mössbauer: source noyaux Fe soumis à une interaction quadripolaire
électrique, les noyaux de l’absorbeur ne sont pas soumis à une interaction quadripolaire.
Référence [Battle et al., 2007]

Figure 4.11: Spectre Mössbauer du fer métallique soumis à l’interaction dipolaire magné-
tique. [Référence [Vértes et al., 1979]].
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Figure 4.12: Spectre Mössbauer à T=4,2 K (température d’hélium liquide), ab-
sorbeur FeRhMN (substance ferromagnétique), source 57Co(57Fe)Rh. Référence
[Battle et al., 2007].

Figure 4.13: Spectre Mössbauer de α − Fe2O3 en raison de l’interaction magnétique et
quadripolaire combinée, le spectre est asymétrique. [Réference [Vértes et al., 1979], figure
I.27, page 84].
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CONCLUSION GENERALE ET
PERSPECTIVES

Dans ce travail nous avons étudié l’effet des trois interactions telles que le déplacement
isomérique, les interactions quadripolaire électrique et dipolaire magnétique ainsi que
leurs combinaisons sur le spectre Mössbauer de la transition du 57Fe. Les paramètres
Mössbauer qui permettent de les quantifier ont été mis en évidence.

Au premier chapitre, les éléments de la spectroscopie Mössbauer, les phénomènes de tran-
sitions nucléaires et leurs effets sur les noyaux émetteurs et absorbeurs ont été explicités.

Ces paramètres ont été ensuite décrits en général au second chapitre. Le déplacement
isomérique traduit le décalage de la position du spectre. L’interaction quadripolaire élec-
trique donne l’information sur la forme du volume nucléaire qui peut être sphérique,
prolate ou oblate selon que le moment quadripolaire est nul, inférieur ou supérieur à
zéro. Le paramètre d’asymétrie informe sur l’aspect de non symétrie axiale des formes
susmentionnées. L’interaction quadripolaire électrique provoque la levée partielle de la
dégénérescence. Le dédoublement Zeeman nucléaire est décrit par l’interaction dipolaire
magnétique via le champ hyperfin pour le noyaux possédant un champ magnétique hy-
perfin non nul. Cette interaction traduit la levée totale de la dégénérescence en plusieurs
sous-niveaux équidistants. Toutes les transitions obéissent aux règles de sélection.

Appliquées au cas du 57Fe pour les transitions Mössbauer, ces paramètres traduits en
termes de vitesses permettent d’obtenir les conditions de résonances qui nous mènent
vers l’obtention des spectres Mössbauer pour les trois types d’interactions susmentionnées.
Ceci fut l’objet du troisième chapitre.

Au quatrième chapitre, avec les valeurs de certains paramètres comme B = 33 T, δ =
0, 226 mm/s, Q = 0, 17b, Vzz = 1, 614 V/m2 nous avons calculé les différentes valeurs
des vitesses qui correspondent aux différentes conditions de résonances des différents cas
traités au troisième chapitre. Ces valeurs nous ont permis de simuler les résultats obtenus,
via le logiciel Maple 13, pour trouver les graphiques des courbes des spectres Mössbauer.
Les allures de ces spectres sont des courbes lorentziennes tournées vers le bas, ce qui
prouve que ce sont des spectres d’absorption.

Ces spectres montrent que le déplacement isomérique traduit la position des spectres.
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Le moment quadripolaire en interaction avec le gradient du champ électrique produisent
un couplage quadripolaire dont l’énergie d’interaction contribue à la levée partielle de la
dégénérescence des niveaux visualisée par deux pics dans le spectre Mössbauer obtenu.
L’interaction dipolaire magnétique est visualisée dans le spectre par l’apparition des 6 pics
de résonance. Ces pics étant équidistants, l’introduction de l’interaction quadripolaire
électrique a tendance à rompre la symétrie rendant le spectre asymétrique. La méthode
des perturbations a été employée pour estimer l’interaction faible par rapport à l’autre.
Cela a concerné l’interaction quadripolaire électrique car elle est souvent plus faible pour
le 57Fe.

Pour juger de la véracité des expressions analytiques établies, les allures des spectres
trouvés ont été comparés à celles des spectres du 57Fe des travaux expérimentaux publiés
dans la littérature scientifique et maintenue par le Mössbauer effet data center et dans les
références [Greenwood and Gibb, 1971], [L.Cohen, 1976], [Nahimana et al., 2020],
[Battle et al., 2007].

Nous constatons que pour I > 3
2 la résolution analytique devient de plus en plus com-

pliquée. La variation des paramètres caractéristiques du 57Fe tels que le champ mag-
nétique interne et externe et interaction quadripolaire électrique, n’ayant pas été faites,
nous demandons aux lecteurs intéressés de bien vouloir étendre cette étude pour d’autres
isotopes Mössbauer.

L’établissement de ces spectres Mössbauer a été limité au gradient de champ axial pour
des raisons pratiques de simplicité. Pour des gradients non axiaux, l’analyse de tel cas
demanderait plusieurs années avec des calculs relativement plus complexes et parfois avec
un logiciel spécifique incluant des aspects de programmation poussée.
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