Capitulo N°1

Teoria de las correlaciones angulares

1-1 Funcién de correlacion

La influencia del campo extranuclear sobre el patron de radiacion de un nucleo
emisor comenzd a desarrollarse a partir de 1940. Los estudios sobre los cambios en la
funcién de correlacién angular debido a los diferentes tipos de interacciones entre el
nucleo y el campo extranuclear continuaron exhaustivamente hasta 1965, afio en que se
alcanzo un alto grado de completitud.

La posibilidad de tener perturbaciones extranucleares fue analizado por Hamilton
en su trabajo pionero sobre este tema [Hamilton, 1940]. EI primer estudio detallado fue
realizado por Goertzel [Goertzel, 1946], quien investigd la estructura hiperfina
provocada por la interaccion entre el el campo nuclear y un campo magnetico externo. El
tratamiento que incluye la interaccion dipolar magnética y cuadrupolar eléctrica fue
hecha por Abragam y Pound [Abragam, 1953]. Un calculo méas extenso combinando los
resultados de las dos interacciones anteriormente mencionadas fue realizada por Alder
et. al. [Alder, 1963].

Los nucleidos radiactivos decaen a otros nucleidos por medio de diferentes
procesos, por ejemplo emision 3, captura electrénica, emision o. Los nucleidos hijos
generalmente quedan en un estado excitado, siendo uno de los procesos de tales isétopos,
la emision sucesiva de dos rayos y. Durante este proceso, el nucleo pasa por tres estados,
uno inicial cuyo momento de espin es I;, el cual es abandonado luego de la emision del
rayo yi; un estado intermedio cuyo momento de espin es I, de vida media A y momento
cuadrupolar Q; y un estado final de espin I, al cual llega luego de emitir el segundo
cuanto y,. Este proceso recibe el nombre de “cascada y-y” y se esquematiza en la Figura
1.1.
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Figura 1.1: Esquema de
la cascada y-y.

Las emisiones de los fotones y; y vy, de momentos angulares L; y Ly,
respectivamente, estan relacionados a partir de la conservacion del momento angular de
espin, con el estado intermedio de la cascada y-y cuyo momento de espin es I, por lo que
I seré funcidn de la direccién en la que se emitid la primera radiacion, la dependencia con
la direccion de emision del segundo cuanto viene dada por tal ley de conservacion. La
orientacion del espin del estado intermedio | se puede expresar en términos del nimero
cuéntico magnético m que cuantifica dicha orientacion respecto de un eje arbitrario, en
nuestro caso elegiremos la direccion de la primera emision }?}1 :

Teniendo en cuenta que hay del orden de un atomo sonda por cada 10° celdas
primitivas del cristal [Pavlov, 1987], y que por mm® se tienen 10* celdas primitivas,
entonces habra del orden de 10° sondas radiactivas por mm?®. Considerando que el
volumen de la muestra analizada en el presente trabajo es del orden de 1 mm?, de este
modo, la muestra consta de 10° sondas. A partir de conocer la vida media de **'Hf (1 =
42.2d), podemos estimar el nimero de desintegraciones por segundo que experimenta la
muestra, esto es la actividad 4= AN, donde A = 1/7y N es el nimero de ndcleos que
transicionan. Entonces, el nimero de nucleos que transicionan por segundo es del orden
de 10% de modo que si estan orientados aleatoriamente, el patrén de radiacion sera
isétropo, esto es, la emision de los rayos y no tendra direccion preferencial alguna.

Para que el patron no sea isétropo, los nucleos deben tener sus espines orientados

en alguna direccion particular. Detectando un y; en una direccion Fl estamos eligiendo



un subconjunto de nucleos con una orientacion de espin preferencial y y, tendra una
distribucion angular de emision definida y no isétropa.

En el caso de ausencia de campo extranuclear en el entorno del nacleo sonda, la
1
direccion de emision k, del cuanto y, estara relacionada con la direccion IZ a través de la

conservacion del momento angular.

En cambio, en presencia de campo extranuclear, entonces los momentos nucleares
del nucleo sonda interactuaran con dicho campo. Esto se conoce como interaccién
hiperfina y desde un punto de vista semiclésico es capaz de producir la precesion de los
espines nucleares en alguna direccidn preferencial cambiando el patrén de emision. Si el
campo cristalino solo tiene una contribucién eléctrica, entonces, el gradiente del campo
eléctrico interactta con el momento cuadrupolar (eléctrico) nuclear. La medida del efecto
de tal interaccion, se obtiene midiendo la diferencia de detecciones entre el detector 2 que
detecta y, ubicado a 90° y 180° respecto del detector 1 detectando y; para una diferencia

temporal nula entre las emisiones de los dos vy, esto se esquematiza en la Figura 1.2.
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Figura 1.2: Esquema de la precesion del espin
nuclear alrededor de un eje de simetria



La degeneracion de los subestados m del estado intermedio | del nacleo sonda
ahora aparece rota como consecuencia de la interaccién hiperfina entre el GCE del campo
extranuclear y el momento nuclear. Desde un punto de vista semiclasico, esto se entiende
a partir de la precesion del espin nuclear entorno a la direccién principal z del GCE. Los
cambios de la componente del espin nuclear en dicho eje respecto del tiempo estan
relacionados cuénticamente con la evolucion temporal de las transiciones entre los
subestados m del estado intermedio I.

La frecuencia de precesién esta relacionada con el desdoblamiento en energia a
partir de la relacion de Larmor w = AE/A. En la figura 1.3 se esquematiza el decaimiento
nuclear del nucleo sonda con una descripcion detallada del desdoblamiento del nivel

intermedio y sus energias en funcion de la frecuencia de Larmor.

Z-1 Z+1

Figura 1.3: esquema de decaimiento nuclear del
ndcleo sonda, desdoblamiento del nivel intermedio I.

La probabilidad de que y, sea emitido en la direccion k, en una abertura dQ; en el

tiempo t+dt, siempre que y; haya sido emitido en la direccion &, en el instante t en una

abertura dQ4, es:

Pk, ky 1) = W (ko Ky t) e dQ,dQdE (1.1)



W(l'cl,lgz,t) se define como la funcidon de correlacién angular y es la probabilidad por
unidad de angulo sélido dQ; y dQ,, y por unidad de tiempo, de que y, se emita en la
direccion llcz al tiempo t+dt, siendo que y; ha sido emitido en la direccion llcl al tiempo t.

En el caso de ausencia de campo extranuclear, los subestados m se encuentran todos
igualmente poblados. Por otro lado, para campo extranuclear no nulo, los subestados m
ya no estaran uniformemente poblados, sino que sus poblaciones dependeran del tiempo
y evolucionaréan segun el operador de evolucion temporal caracteristico del campo con el
que interactua el ndcleo, mas adelante mostramos el caso de interaccion dipolar eléctrica
(I = 1) para fijar estos conceptos. Esto se tiene en cuenta a partir del Factor de

N,

Perturbacién G,’flle (#) (ver apéndice 1):

Wk ko) =47 3 A (1) A, () (2K, +D (2K, +D | TG (W (o) VY (B02) + (12)

KK, NN,

con Ki=0,2,..K"™yN;=-K; ..., 0, ..., Ki. Las funciones ¥, (6,,¢,) son los esféricos
armonicos y los angulos 6,9, determinan la direccion de emision de y; con i = 1,2. El
producto 4, (7,) 4y, (7,) se define como la anisotropia A4, , los 4, (7,) son los

coeficientes de orientacion y los 4, (;/2) son los coeficientes de correlacion, dependen

de los espines de los estados involucrados, de las multipolaridades de las radiaciones

emitidas y se normalizan de modo que Ao = 1. En la figura 1.4 se muestran las

direcciones de emision &, y k, con sus respectivas coordenadas angulares respecto del

sistema de coordenadas en el que el tensor GCE es diagonal:
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El  factor  Ggi*(r) se
denomina factor de perturbacion y
Ky contiene toda la informacion de la

n 6 k? interaccion hiperfina entre el nicleo
6, y el campo extranuclear, la cual esta

¥ Y presente en el transcurso de tiempo

v

que el ndcleo se encuentra en el

estado intermedio l.
X / 1)
1z Semiclasicamente, este factor

. describe el cambio en el tiempo de la
Figura 1.4: Coordenadas angulares de las

direcciones de emision en el sistema de ejes Precesion del espin nuclear alrededor

principales delo tensor GCE. del eje de cuantizacién. La forma

explicita del factor de perturbacion en funcion del operador de evolucion temporal A(z)

es la siguiente (ver apéndice I):

6t ()= 3 (0" (e ] 0

! ’
my 1y m]_ n/L_|_ Nl mz mz NZ

Aol (1.3)

A(o)|m ) (s

x(m

1 I K J [l K
donde los simbolos ( 1} ( 2

’
mm N

J son los simbolos 3-j de Wigner y se

m, m, N,
definen a partir de los coeficientes de Clebsch-Gordan (ver apéndice 1). A partir de las
propiedades que cumplen los simbolos 3-j (ver apéndice 1), se puede demostrar que los
indices Ky y Kj tienen una cota superior: 0 < Kj, K; <min{2l, 2L,, 2L,}, donde L; y L,
son los momentos angulares de y; y v2, respectivamente. Debido a que la probabilidad de
transicion entre los estados nucleares decrece al aumentar el momento angular de la
radiacion emitida, por lo general Kyax no supera el valor 4.

El operador evolucién temporal describe como evolucionan en el tiempo las

poblaciones de los subestados m del estado intermedio | debido a la interaccion hiperfina
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del campo cristalino y el ndcleo. Dicho operador es funcién del hamiltoniano de

perturbacion extranuclear Hq que describe la interaccion mencionada:

Lt
R %IHQ(I')dt'
0

(1.4

Para fijar ideas analicemos el patron de radiacion de una correlacion angular
debido a una interaccién dipolo-dipolo.

Consideremos la cascada mostrada en la figura 1.5, donde el momento angular de
espin del estado inicial es I; = 0, el del estado intermedio es | = 1 y el momento de espin

del estado final es I+ = 0; los momentos angulares de los cuantos y1 y y2son Ly = L, = 1.

I; [VE, m=1
L] 1 ]{ m=20

L;

Il
~

Iy my=0

Figura 1.5: Transiciones posibles del
estado | al estado I¢

Supondremos que los subniveles del estado intermedio | y el estado inicial I; se
encuentran  uniformemente poblados. Primero consideraremos la transicién
esquematizada en la parte derecha de la figura 1.5. La distribucion angular de la radiacién
dipolar emitida es funcion de M = my — m, que es la diferencia entre los ndmeros
cuanticos magnéticos de los estados involucrados en la transicidn, en este caso el estado

final y el estado intermedio y explicitamente queda expresada como:
W (RHdQ = 81(1— cos* $dQ  para M =0
T
W (RHdQ = %(H cos’ $)dQ para M =+1 (1.5)
T

W (RHdQ = %(LL cos’ HdQ  para M =-1
T
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donde 3 es el angulo entre la direccion de emision y un eje Z arbitrario de cuantificacion.

Es facil de ver que suponiendo poblaciones uniformes, la distribucion angular total es

isétropa, esto se consigue sumando las tres W(.9) de la expresion (1.5). Por lo tanto, para

observar anisotropia en la distribucion angular es necesario que los subestados

magnéticos no estén igualmente poblados.

Consideremos, ahora si, la cascada y-y para momento angular de espin del estado

intermedio | = 1. Esto se esquematiza en la figura 1.6.

M2:0

mi=0

my=0

Figura 1.6: cascada y-y correspondiente a

una interaccion dipolar (1 = 1)

La direccion del eje de
cuantificacion Z la tomaremos en
la direccion de emision del y3, esto

es, 9 = 0 coincide con la direccion

k . Entonces, por (1.5) la

transicion desde My =0am=0es
prohibida (W($) = 0 para M
= (). Por lo que solo se
produciran las transiciones My = 1
sequidade Mp;=-1y M; =-1
seguida de M, = 1, ambas con la
misma probabilidad proporcional

a (1+cos* 9).

Por lo tanto, si el cuanto y; se detecta en una direccion 3 = 0, el cuanto y, tendra

una distribucion angular de emision W (%) = (1-cos’ 9). En la figura 1.8 mostramos

dicho patrén de emision.
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2.0- Por altimo, vimos que si las

15 poblaciones estaban igualmente

1o pobladas, esto es si el campo

05 W(3) extranuclear al ndcleo emisor es
9

nulo, la distribucion angular de

©
o
LT
~
v

0.5- emision es isotropa. Ademés al

Lo elegir una direccion arbitraria que

15 la llamamos Z y la hicimos

o coincidir con la direccion de
2 1 0 1 2

deteccion de vy, el cuanto y, tendra

_ ) o _un patroén de emision bipolar que
Figura 1.8: Patron de radiacion de la Correlacion

angular debida a una interaccion dipolar. en el plano de los detectores tendra

una forma similar a la figura 1.8,
donde 9 es el angulo entre los detectores. Y para este caso de campo extranuclear nulo,
dicho patron permanecera constante en el tiempo y tendra una dependencia con el tiempo

para campo extranuclear diferente de cero.

1-2 Interacciones estaticas en muestras monocristalinas

Teniendo en cuenta que el GCE con el que interactla el ndcleo sonda en su estado
intermedio I, no depende del tiempo, analizaremos la forma de la funcion de correlacion
perturbada y del factor de perturbacion correspondiente a este tipo de interaccion.
Por lo dicho en el parrafo anterior, Ho no depende del tiempo, de modo que el operador

de evolucion toma la forma:

-1

A()=er " (L6)

En general, tanto A(t) como Hg no son diagonales en la base |m> pero se

expresan facilmente en dicha base. Sea U la matriz que diagonaliza a Hgq (E = UHQU'l),
de modo que la matriz E contenga en su diagonal los autovalores E,, de modo que la

exponencial de Hq diagonalizada queda:
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iUHQU‘lt g (1.7)

_FiHQt -1 h h
Ue U =e =e
Y asi el operador evolucion nos queda:

A1) =U"e""U (18)

Entonces, la expresion para el factor de perturbacion para el caso en que la
interaccion entre el campo extranuclear y el nucleo es independiente del tiempo nos

queda:

G ()= Y (—1)2”"“'"2[(2K1+1)(2K2+1)]]/2[1 ! Kl][l ! KZJX

! !/
my,my,n,n' mm Nl m, m, NZ

A

A m)(n [A@m) (A0 (' ]AG)

m) (L.9)

donde se ha desarrollado el operador evolucion temporal en la base de los subestados |m>

y en la base |n)en que Hq es diagonal. De modo que en funcion de los autovalores E, la

ecuacion anterior queda:

G- T (el L L L

mymy ' n/Ll, m. N, )\m, m,
< (n|m,) (|, (| ml) (nf|my)e 500 (1.10)
Si definimos:
rr -1/2 N,N Ny* N
G, (K fepot) = 47 (2K, +1) (2K, +1) ] 3 G (O (6, 0) Y22 (6,.9,) (1.11)

NN,

podemos expresar la funcion de correlacion de una forma mucho més compacta:
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rr
ht) (112)

donde A, = A ()4, (7,) es la probabilidad de que se emita v, de momento angular

K; multiplicado por la probabilidad de que se emita y, de momento angular K. Teniendo
en cuenta que K; y K, no pueden superar el valor de 4 y que, como se ha mencionado
mas arriba, la probabilidad de transicion entre los estados nucleares decrece al aumentar

el momento angular de la radiacion emitida, entonces, los 4, , con Ky y K, mayores que

4 seran despreciables, y para los coeficientes diferentes de cero se tiene:
A22 >1424’1442’1444

De este modo, la funcion de correlacidn angular se puede escribir como sigue:

W(9,t)=1+4,G (9,t) , (1.13)

donde 9 es el angulo entre las direcciones llcly l'c2 y depende de &, ¢;, 6,y @,. De esta

forma el factor de perturbacion G(3,t) queda:

Ay, Ay Ay
G(4,1)= Gzz(lg’,?z’t)"‘AG24(’?11£2’t)+/12G42(}?1’}‘9211)+1£12G44(£’}E2’t) (1.14)

22 2 2

Y por altimo, podemos redefinir (1.11) de modo que nos quede un desarrollo en
cosenos de w,t, donde w,=(E,-E’,)/h es la frecuencia de Larmor, y los coeficientes en

funcion del pardmetro de asimetria 7, que es funcién del campo extranuclear, y de 4:
3
G, (8:0) =2 Six, (8m)c0s(o,1) (1.15)
n=0

Y reemplazando en (1.14) obtenemos el factor de perturbacion para un

monocristal:
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ZS (9,m)cos( a)t+ ZS 3,1m)cos( a)t+A ZS;’ZSn)cos(a)t)

22 n=0 22 n=0
44 n S n A n A42 n A44 n
2544 9,m)cos( =185, (9 m)+=2-85, (9 n)+ =285, (Sn)+=2S;, (%17) |cos(w,z)
22 n=0 n=0 AZZ AZZ AZZ
3
=> S (91)cos(a,1) (1.16)
n=0

1-3 Interaccién cuadrupolar eléctrica

Supongamos que el nucleo sonda se encuentra en una red cristalina de modo que
interactie con el campo cristalino. Debido a la diferencia de magnitud de las
componentes eléctrica y magnética del campo cristalino en su fase paramagnética, se
puede asumir que el campo solo es eléctrico. Debido a que el nacleo no es puntual sino
que tiene un tamafio finito, y debido a la anisotropia del campo extranuclear, la energia
de interaccidn electrostéatica entre el nicleo y el campo sera la convolucién de la densidad

de carga nuclear p, (P) con el potencial del campo eléctrico cristalino . V. P:
elac J. IOn (P) ext (P)d:‘}r (1.17)

El potencial externo al nacleo puede desarrollarse en serie de Taylor [Jackson,
1964], quedando expresada la ecuacion (1.17) en una suma donde cada término de orden

n representa la multipolaridad n de la interaccion:

v E,(0
Epe :qV(O)_}’/'EJ“%ZZQJg%%dpd (0)p, (F) ¥ (1.18)
iJ i

donde q es la carga total del ndcleo y representa el momento monopolar, p es el

momento dipolar eléctrico y Qj; es el momento cuadrupolar eléctrico nuclear de traza

nula.
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En (1.18) se puede apreciar que la carga nuclear se acopla con el potencial
electrostatico; el momento dipolar eléctrico, con el campo eléctrico; el momento
cuadrupolar, con el GCE; y el ultimo termino es la contribucion de los electrones s que
tienen una probabilidad no nula de penetrar en la region nuclear. Debido a que la simetria
de la densidad carga de electrones s es esférica, el término es de orden cero y al igual que
la interaccion del momento monopolar y el potencial V(0) solo produce un corrimiento
en la energia electrostatica de la interaccién. La interaccion dipolar se anula debido a la
simetria de las funciones de onda nucleares. Por lo tanto, el Unico término que rompe la
degeneracion del estado intermedio | es el correspondiente a la interaccion entre el
momento cuadrupolar eléctrico nuclear y el tensor GCE.

Como ya se mencion0 mas arriba, la interaccion entre el GCE y el momento
cuadrupolar Qj del nucleo en el estado intermedio I, semiclasicamente provoca la
precesion del espin nuclear entorno a la direccion del eje de cuantificacion.

El tensor GCE se describpe a partir de las nueve componentes

V, = 8f/V,i,j =1,2,3. Y como V(F) es continuo de orden dos, esto implica que la matriz

real de 3x3 del tensor GCE sea simétrica y por ende diagonalizable, reduciéndose a las

tres componentes principales Vi1, V2, ¥ Vss. Estas tres componentes se definen de

manera que |Vy|>|V,,|>|V,;| y debido a que satisfacen la ecuacién de Laplace

V, +V,, +V,;; =0 (tensor de traza nula), el tensor GCE diagonalizado queda
completamente definido por dos de sus elementos diagonales. Es conveniente definir un
parametro adimensional, el parametro de asimetria m, que depende de las tres
componentes del tensor de modo que el GCE quede completamente determinado a partir
deny Vas:

V11_V22

= 1.19
v, (1.19)

Este parametro expresa la desviacion del tensor GCE respecto de aquel que posee
simetria axial (n = 0). Ademas, de la definicion de los elementos diagonales del tensor y

den, setiene 0<7 <1.
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El hamiltoniano perturbativo que describe la interaccion entre el GCE del campo
extranuclear y el momento cuadrupolar del nicleo en el estado intermedio | viene dado
por [Frauenfelder, 1968]:

1279 =§, i 22}? %2" , (1.20)

K=0m=—-K

donde é}? es el operador momento cuadrupolar eléctrico nuclear y 1%,;" es el tensor

gradiente de campo eléctrico del campo extranuclear. Debido a que trabajamos en la base

|Km> ambos operadores se expresan en coordenadas esféricas, esto es
<§|Km):YmK (6,9). De esta manera, se puede demostrar [Renteria, 1992] que los

autovalores del hamiltoniano perturbativo de interaccion cuadrupolar eléctrica 196 toman

la forma:
E.g, = 4haw,a cos(3arccos )
= 1.2
E.y, =~ hwya cos (7 +arccos ) (1.20)

E., =—F%hayacosi(z—arccos )

eQVy
40m

B =19203(1-72) /o,

es la  frecuencia  cuadrupolar, az4w/7(3+772) y

donde w, =

Debido a que los autovalores de Ifle no dependen del signo m, esto es, del signo

de la proyeccion del espin nuclear I en el eje de cuantificacion, entonces las frecuencias

de interaccion co=’"T tampoco dependeran de dicho signo, por lo que solo habra

tres frecuencias diferentes:
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o, = %(Et% _ E%) = w, a sen(Larccos f)

o, =%(Ei%—E+%)= o, a sen(+(z —arccos j)) (1.21)

0s = 4B~ E.,) = g sen (3 acc0s )

En la figura 1.9 se grafican los autovalores de energia en unidades de hew, en

funcién del parametro de asimetria .

Observando las energias (1.21)

E/n(DQ C T T T T T T T T T m| -
S ) ] del desdoblamiento del estado

intermedio | del ndcleo de espin nuclear
I = 5/2, vemos que la Unica informacion
de la interaccion cuadrupolar eléctrica
necesaria  para  calcular  dichos

autovalores reside en n y wq. Es por esto

0.0 0.2 04 0s 08 Lo que el factor de perturbacion G(39,t) para
n un angulo 9 entre las direcciones de
emision, al tiempo t solo dependera del

Figura 1.9: Autovalores de energia E vs. n. Se
identifican las tres frecuencias de interaccion. parametro m y de la frecuencia

cuadrupolar og:

3

G(9,6)= Sy (9.1)+ . Sy, (9im)c0( e, (.9, )1) (1.23)
n=1
donde se remarca la dependencia de m, con 1y mq, Y la dependencia de los coeficientes
Skn con 1 y con el angulo 9. Esta Gltima dependencia es la principal diferencia del Factor
de perturbacion para monocristales respecto del de policristales, el factor de perturbacién

para policristales tiene una forma similar:
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G(f)ZSKo(n)+iSKn(n)COS(wn(n,wg)t) : (1.24)

n=1

solo que no aparece la dependencia con 3 debido a que un policristal consta de un gran

nimero de microcristales (del orden de 10'® por mm?®) orientados al azar, con lo que esta

simetria borra la informacion de la orientacion relativa entre las direcciones de emision.
Volviendo sobre @y, se suele escribir la forma funcional de m, en funcion de wq y

n como un producto de factores independientes, esto es:

() &, 03 (1.25)

En la figura 1.10 se grafica las funciones gn, con n =1, 2, 3, en funcion de n y los
cocientes “7 y ay también en funcion de n:
2] 2]

g

n 351 ]

30

25

20

15

10

ast 1 % i

Q0 02 04 06 08 10 0 02 04 06 0B 10

Figura 1.10: gréafico de gn(n) (n=1,2,3) vs. n y de
los cocientes my/m1 Y m3/m1VS. N
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1-4 El signo del GCE

El signo de Vi no puede determinarse a partir de un experimento PAC estandar
puesto que la deteccion del v, no tiene informacion de su polarizacion circular. Se puede
demostrar que cuando existe interaccion cuadrupolar eléctrica, el nivel intermedio se
desdobla en 1+1 subniveles para | entero, y en 1+1/2 para | semientero.

Para determinar completamente la interaccion cuadrupolar eléctrica, esto es, para
obtener las dos cantidades que caracterizan el GCE, 1 y V33, es necesario medir al menos
uno de los desdoblamientos de energia del nivel intermedio I, y el orden de la

degeneracion en ausencia de campo extranuclear. Como AE, . < @, < Vg, , de AE, . se

determina la magnitud de V33, y del orden de la degeneracion, el signo.

Los experimentos de interacciones hiperfinas pueden clasificarse en dos grupos:
los de métodos energéticos y los de diferencia de fase o precesion.

En los experimentos de métodos energéticos, los desdoblamientos de energia
estan relacionados directamente con la medicion y las autofunciones de los subestados
involucrados pueden considerarse independientes del tiempo. En estos experimentos, el
signo de V33 se determina midiendo el ordenamiento de los niveles desdoblados. Uno de
tales experimentos es el que utiliza la técnica Mossbatler y posee la ventaja de determinar
el signo adn para muestras policristalinas.

En los métodos de fase, la diferencia de energia de los desdoblamientos no se
puede medir directamente y las autofunciones son necesariamente dependientes del
tiempo. La informacidn se obtiene a partir de los efectos de interferencia, esto es, a partir
de los cambios introducidos por la precesion del espin en el patron de emision de la
radiacion nuclear. Estos métodos se basan en distinguir subestados +m y -m.
Semiclasicamente, el signo de m estd directamente relacionado con el sentido de
precesion del espin, el cual depende del signo del torque, es decir que los subestados +m

y —m precesan en sentido opuesto. Esto se esquematiza en la figura 1.11.
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Figura 1.11: esquema semiclasico de un momento de
espin | con orientaciones m y —m precesando en
direcciones opuestas en la direccion z del tensor GCE.

La deteccion de y, en coincidencia con y; tiene una distribucion angular de
radiacion definida, esto hace que un conjunto de ndcleos en su estado intermedio | tengan
una orientacion de espin definida. Describiendo el proceso en el formalismo de la matriz
densidad, los subestados m se pueblan en funcion de la interaccion entre el campo
extranuclear y el nucleo, se dice que los nlcleos que se encuentran en el mismo subestado
m estan alineados entre si. La interaccion cuadrupolar hiperfina hace oscilatorias las
polarizaciones y los alineamientos de los nucleos.

En el apéndice | se llega a una expresion de la funcion de correlacién angular

expresada en una sumatoria de factores:

p(tl)‘ m', ><m'b ‘p(tz)‘ m, ><mb ‘A(l)‘ m, ><m'b

W(k;,ﬁz,t): Z<ma

A@)\m',)  (1.26)

donde se pueden apreciar todos los procesos involucrados en la cascada y-y: los

elementos de matriz del operador evolucion temporal contienen los efectos de la

perturbacion extranuclear; los elementos de matriz de las matrices densidad p(lz) y
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p(}g) estan relacionados con la probabilidad de detectar y; en la direccion /gl y vz en la

direccién l?z respectivamente. Explicitamente, queda la expresion (1.2) y el efecto de la
perturbacion del GCE sobre el estado intermedio nuclear | viene dado por el factor de

perturbacion G,zl,ﬁz (t) Se puede demostrar que la expresion para el factor de

perturbacion G(39,t) viene dada por (1.16), donde se ve claramente que cada término es
proporcional a cos(nat), estos términos contribuyen a los alineamientos, y por ende no
son sensibles al signo de m, o lo que es lo mismo, al sentido de la precesion.

Los términos que contribuyen a la polarizacion son proporcionales a sen(nat)
permitiendo la determinacion del signo.

La técnica PAC utilizada para caracterizar la interaccion cuadrupolar eléctrica en
muestras policristalinas no da informacion del signo del GCE, debido a que, como se ha
dicho anteriormente, un policristal consta de un gran nimero de microcristales (del orden
de 10 por mm®) orientados al azar, con lo que est4 simetria borra la informacién
relacionada con el signo de m, esto se aprecia claramente en la expresion del factor de
perturbacion G(t) para policristales. En cambio, en la caracterizacion de monocristales
con la técnica PAC, es posible medir el signo del GCE a partir de la medicion de la
polarizacion del segundo cuanto y,, esto es consecuencia de que no se anule totalmente el

efecto de la polarizacién en monocristales.



