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INTRODUCTION

L'étude du déplacement isotopique dans les spectres optiques des éléments, au
voisinage des nombres magiques, présente un intérét évident en raison du grand
nombre d'isotopes stables de certains éléments, mais 1'effet est difficile & mesurer
en raison de sa petitesse et de la complexité de la structure des raies, dde 3 la pré-
sence simultanée des composantes isotopiques des isotopes pairs et éventuellement
des composantes hyperfines des isotopes impairs. Dans le cas du Baryum nous avons
7 isotopes stables, 5 isotopes pairs et deux isotopes impairs ( de spin nuc‘léaire 1=

3/2 ), dont les abondances en % sont :

138 137 136 135 134 132 130
71,7 11,3 7,8 6,6 2,4 0,1 0,1

L'isotope: 138 a le nombre de neutron magique N=82,

La raie de résonnance du Ba I (A = 5536° ; 652 lS -6sbp lPl) a été

0
analysée par plusieurs auteurs :

- KOPFERMANN et WESSEL 4 (194:8,1951), utilisaient d'abord un jet atomique
en absorption de collimation 10 :1 et ensuite un jet atomique en émission, excité par
fluorescence. Dans les deux cas la résolution était insuffisante pour mettre en évidence
leg'“éomposantes i.sotopiq_ues et hyperfines de la raie; seules une composante intense et
une aile, située du cdté des grands nombres d'onde et s'étendant approximativement
jusqu'a + 25 mK (1 mK = 10_3cm- } ont été observé, En supposant les structures
hyperfines dues aux isotopes impairs négligeables ( pas plus grand que 1 ou 2 mK),
la composante principale €tait attribuée & 1'isotope 138 et l'aile 2 l'ensemble des 4

autres isotopes pairs, ayant des déplacements isotopiques, relatifs 3 138, respective-

ment de 7,12,18 et 21 mK en raison du nombre de masse dééroissant.




ARROE 2  (1950) utilisait une cathode creuse refroidie & 1'azote liquide, contenant
des isotopes enrichis. Les longueurs d'onde de la raie émise par les différents isotopes
enrichis étaient comparées a l'aide d'un spectrographe Fabry-Pérot, Les déplacements
isotopiques obtenus different 'totalément de ceux indiqués par KOPFERMANN et
WESSEL, ils sont

138 137 136 135 134
0 ~+ 5,2 + 2,2 +7,4 +4,4 mK

~ JACKSON 3 (1957), utilisant un triple jet atomique en absorption, de. collimation

28 : 1 , observait des composantes &

0,0 +3,8 +9.,9 +18,4 mK
avec des rap?orts d'intensité

20 : 4,5 : 2,5 :1

Il concluait que la large structure observée pourrait &tre due & des structures hyper-
fines, non négligeables, des isotopes impairs, 5
- MACK 4 (1958), tentait de réconcilier ces résultats contradictoires en admettant
que la structure hyperfine du niveau lpl est inver.sée mais que le rapport des intensités . -
est normal, La structure alors calculé‘e, montrait une composante forte & 3mK ( attri-
buée a l'isotope 136 ) et une composante -3mK. Mais ces deux compoesantes ne figurent

pas dans la structure observée par JACKSON,




- JACKSON 5 (1958), par des observations faites avec des jets atomiques placés
a l'extérieur dun Fabry-Pérot plan, et aussi & l'extérieur d'un Fabry-Perot sphérique,
et a l'intérieur d'un Fabry-Pérot sphérique, confirmait entidrement la structure de la raie

analysée dans le travail antérieur en 1957,

Ainsi la structure de la raie de résonnance était bien connue, mais l'attribution des
composantes aux différents isotopes était incertaine., L'indétermination ne peut &tre levée
avec certitude qu'en faisant des mesures de déplacements isotopiques avec des isotopes
enrichis et des structures hyperfines des isotopes impairs., Pour les mesures de déplace-
ments isotopiques nous avions pris soin d'éviter les erreurs systémiques dies au mélange
insuffisant des composantes, car il apparait d'aprés la structure observée de la raie que les
composantes hyperfines peuvent s'étendre jusqu'ad + 20 mK (ce qui est du méme ordre que
la largeur Doppler de la raie émise par une cathode creuse refroidie & 1'azote liquide),
L'analyse des structures hyperfines par la technique développée en 1958 par JACKSON,
devait permettre par ailleurs de déterminer les valeurs des moments quadripolaires des

isotopes impairs qui n'étaient pas connus,

Par la suite, il nous a paru intéressant d'étudier les déplacements isotopiques de deux

autres transitions du spectre d'arc du Baryum

A= 3072 A ( 65?2 1sO - 6s7p 1Pl) et A= 3501 A (6s° lso' 5d 6P 131 ). Le

. . « . . n . 2 1
choix de ces deux raies est di au fait qu'elles aboutissent au mé&me niveau (6s

S

o)

que celui de la raie de résonnance et que parmi les raies qui remplissent cette condition

elles sont les plus intenses; elles ont en outre l'avantage d'une faible structure hyperfine,
P l ) . . . -

pour le niveau supérieur ( 'Pl ) dans le cas des isotopes impairs. Cette étude nous a

fourni des renseignements sur le déplacement isotopique relatif,




Enfin un calcul de l'effet de masse spécifique de la raie de résonnance a été fait,

permettant de déduire les valeurs des effets de volume dans les raies étudiées,

Pendant le déroulement de ce travail, étaient publiés : les déplacements isotopiques
(& l'exception des isotopes 132 et 130 ) de la raie A= 5536 <A par RAZUMOVSKI et
TCHAIKA € (1962); les structures hyperfines du niveau 6sép 3131 , de 13582 ot
137pa, parZuPUTLITZ 7 (1963) ; les déplacements isotopiques (& l'exception des
isotopes 132 et 130 ) de la raie 5536 A, dessraies de résonange du Ba II (A= 4934 A

bs s\ = 4554 A 6s 2S -6p ZP ), les structures des raies 5536 A et

P
1/2 1/2 3/2 <

-]

3072 A du Ba I, des raies 4934 A et 4554 A du Ba II, par KELLY et TOMCHU
8 (1964); enfin la valeur de la constante de structure hyperfine magnétique du niveau

1
6s 6p, 113 ) 37Ba, par LURIO 9 (1964).

1

Les résultats de RAZUMOVSKI et CHAIKA sont en excellent accord avec les nétres
pour les isotopes pairs (136Ba et 134Ba), mais pour les isotopes impairs ( 37Ba, et 135
Ba) leurs résultats sont systématiquement plus bas que les ndtres (~2mK pour 13713a et

=0, 8mK pour 1351‘3;1). Ceci est, peut &tre, di 2 un mélange insuffisant des composantes

(voir page 47).

Les résultats de KELLY et TOMCHUK, et de LURIO sont en bon accord avec les

nbtres, les confirmant ainsi entizrement.

Les valeurs des moments quadrupolaires déduites de nos mesures de structures hyper-
fines du niveau 1P" , pour les isotopes 137Ba et 135]3&, différent de celles déduites des
mesures de Zy PU'II‘LI'I‘Z, par un €cart nettement en dehors du domaine d'erreur calculé
d'apres les erreurs expérimentales des mesures des intervalles hyperfins, Il est probable

que cette différence est due & une approximation contenue dans le calcul du moment quadri-

polaire ( voir chapitre VI),




Dans ce qui suit ncus allons exposer successivement

- Au chapitre I : les expressions mathématiques des effets de volume et de masse dans

le déplacement isotopique, proposées par les théories habituelles,

- Au chapitre II : l'application de ces expressions au cas particulier du Baryum,

- Au chapitre III :les méthodes expérimentales utilisées pour déterminer les déplace-
ments isctopiques de tous les isctopes stables du Baryum, l'analyse des structures hyper-

fines des isotopes impairs de la raie de résonance du Ba I, et les résultats obtenus,

- Au chapitre IV : une discussion sur les déplacements isotopiques obtenus en utilisant

les valeurs calculées des effets de volume et de masse exposées au chapitre II .

- Au chapitre V : les procédés de calcul des moments quadripolaires des isotopes

impairs,

Enfin nous rappelons dans la conclusion les résultats obtenus.




CHAPITRE 1

I) - INTRODUCTION :

1} - Passage du déplacement isotopique d'une raie au

déplacement isotopigque d'un niveau.

Dans ce chapitre nous cherchons & exposer les méthodes préposées pour calculer le

déplacement isotopique dans les spectres atomiques,

Le déplacement isotopique observé dans une raie du spectre est par définition, la
différence de longueur d'onde ou de nombre d'onde de la raie quand on passe d'un isotope,

de l'atome, 3 un autre.

Plus précisément considérons deux isotopes d'un atome donné, de masses M et M',

que nous appellerons par la suite isotope M et isotope M',

Supposons que l'isotope M passe du niveau de départ (1) d'énergie E, (M) au ni-

veau d'arrivée (2) d'énergie E_ (M), le nombre d'onde de la raie, o (M), sera :

2
(M) = [E(M)- E,(M) ] : he

pour l'isotope M', passant du niveau (1), d'énergie E1 (M') au niveau (2), d'énergie

Ez (M'} nous avons

‘ ! !
oMy = [E (M) - E(M)]: ke
par définition le déplacement isotopique, (M,M"), de la raie (1 2) est

A (Mr)=olm)-olm) ~[EM-EM)] - [E,M)-E, ()] /b
nous supposerons que o (M) est le nombre d'onde de l'isotope le plus 1éger (M) et

o (M') celui de l'autre isotope (M'); cela ne veut pas dire - que l'on a forcément

o (M) <o (M)




Calculer le déplacement isotopique, Ao~ (M, M'), dans une raie revient donc & évaluer

chacun des termes mis entre crochet, “

Or ces deux termes, E*Zl (M) -E, (M')] et [EZ (M) - E, (M')J , sont de méme
nature, Ainsi le calcul du déplacement isotopique dans une raie se ramene donc au calcul
de la différence entre deux termes analogues, chacun étant une différence d'énergie I:E (M)
- E (M‘)] dans chacun des niveaux 1 et 2, Dans un but de généralisation nous supprime -
rons les indices 1 et 2 et nous exposerons dans le paragraphe suivant le calcul de cette

différence d'énergie.

2) - Passage du déplacement isotopigque d'un niveau au

déplacement absolu de ce niveau : Calcul de [E (M) - E (M')]

Pour calculer cette différence, comparons E (M)} et E {M') i une énergie de référence
Eo(oO) ; on définit E (00) comme 1l'énergie d'un atome, placé dans le mé&me état que les iso-

topes M et M', 2a noyau infiniment lourd et assimilé & une charge ponctuelle :
soit E (M) = E (=) + SE (M)

Pour se fixer les idées donnons nous un exemple, soit l'isotope 138 du Ba corres-
pondant a 1'état suivant
Adt 24 De5p3d” AfApAL" 5abpt 64 (3,)
Eo(oo) che ~ -4 56.107 cm?
Cette valeur est calculée par la méthode HARTREE-FOCK (voir page 30 )

o
SE(M)((F_(OO) nous la considérons comme une énergie de perturbation et nous la calculerons
par la méthode des perturbations; par définition 8E (M) sera le déplacement absolu du

niveau,




Pour 1l'isotope M', nous avons de mé&me
E (M) = E (e0) + §E (M")
et notre différence I:E (M) - E (M’)j[ devient

I:E (M) - E (w)] =§E (M) -8E (M) = ASE (M, m)

ASE -1
dans notre exemple : —— " — 200cm pour M= 138 et M'= 136.

e

AS E (M,M') sera, par définition; le déplacement isotopique du niveau,

Pour 3 isotopes de masse M, M', M!" nous définirons encore le déplacement

isotopique relatif du niveau, comme étant le rapport

ASE (M,M")
ASE (M,M")

La fig. (1) et le tableau (1) résume ces définitions

(4)

Pour un niveau

atome de masse 1 isotope der - - 2 isotopes de 3 isotopes de
infinie a noyau masse M masse M & M masse M, M', M"
ponctuel
° ' ASE (M, M')
1
Energie de Déplacement Déplacement Déplacement
référence absolu du isotopigue du isotopique rela-
niveau niveau - tif du niveau




Le calcul des grandeurs ainsi définies revient d'abord & celui de § E (M) gque nous

allons aborder.

3) - Calcul du déplacement absolu d'un niveau : calcul de 8 E { M)

- Effet de masse,

- Effet de volume,

Dans tout ce qui suit nous négligerons les interactions magnétiques,
Pour calculer 8E (M), par la méthode des perturbations, il nous faut expliciter la forme

de 1'hamiltonien perturbateur,

o
Soit H,, 1'hamiltonien dans le cas d'un atome 2 noyau infiniment lourd et assimilé &
une charge ponctuelle et HM 1'hamiltonien dans le cas d'un isotope de masse M. Ces

hamiltoniens sont des sommes de plusieurs termes correspondant 2 des énerpgies; pour
P g

o

Hy et HM nous avons ainsi respectivement :
énergie cinétique), + énergie d'interaction), + (énergie
( g e )electrons g )electrons ( &
+ noyau - électrons
d'interaction), o
électrons (pour H_)
o0
- noyau
(énergie cinétique)/ + (énergie d'interaction)/ + (énergie
noyau électrons
+électrons _ -électrons
/
d'interaction).
)electrons (pour H)
- noyau

Quand on passe cde H; a H

M’ la partie (2) de l'hamiltonien ne change pas, d'ol

H =Hy, - H_ :A(énergie cinéfique) + A (Enexrgie d'interaction)
noyau . électron

+ électrons - noyau




Au ler ordre; énergie perturbatrice sera

SEO(M):[?(")XAH lo)d_L_

‘o)l -
'{] étant la fonction de l'atome, 2 noyau infiniment lourd et assimilé & une charge ponctuelle,

SEO(M) -'-_/ &B{D)* [A(Enen?ie c'l".l.éﬁque)ha aw]‘\[f(Q) l,t

efectirons
(I)/i) j @,(o) I:A Enevote clmte:a,ci.tom dutwh:l t jal'!:

la lere intégrale correspond a l'effet de masse et la 2&me & l'effet de volume, Nous

d'ol

allons voir dans ce qui suit successivement les méthodes proposées pour calculer chacun

de ces termes.

REMARQUES,

Le calcul que nous allons exposer

1'°) utilise les fonctions d'onde non relativistes (sauf indication contraire)
2°) ne tient pas compte de 1l'interaction de configuration.,

II. - EFFET DE MASSE,

A, - Déplacement absolu du niveau

1) - Expression mathématiques des effets de masse

La partie de l'hamiltonien correspondant & 1'énergie cinétique, dans le cas d'un atome

a noyau infiniment lourd, est :
3

pour un atome 3 N électrons, chacun de masse m.,

- " s < '
FA: quantité de mouvement du iéme électron par rapport au noyau.




et lorsque le noyau a une masse finie M, en négligeant l'énergie de translation de
Noog _
l'atome : 5 £/2 + ,,/ } SS TR
AzA P I* ( M 1) ’F" ?‘5
ol P est la masse réduite {«l = Mm /(M-i— hn.)

1'hamiltonien perturbateur s'écrit :

4 M ~ —
AH:-Z«M/l,(Z;:‘ F’i + M,IZA:)ZJ—'_T;;_ FJ

SE*(M) =f T an 2 ur
T

A H peut se mettre sous la forme

au premier ordre

ol : _q N

2 A e > =
B-aM = p ot KM 22757
A=A i>:)
Pour un niveau (S L) nous définirons les 2 effets de masse comme suit

E:(IE‘B
K- (dn

2) - Calcul des effets de masse @

o
]%u ) est 1'effet de masse normal ou effet de Bohr

o
K' 11’51_) est l'effet de masse spécifique

a) Effet de Bohr

Pour 1'évaluation de B on montre que (-10), au ler ordre

=]

-]
E_, étant l'énergie du niveau S, L de l'atome

4 noyau infiniment lourd.




b) Effet de masse spécifique

o

Pour l'évaluation de K il faut connafire ‘tlls,_ et calculer l'intégrale corres-
pondante, En fait ‘S_Z';;_ ne peut &tre calculé de fagon rigoureuse ; en pratique, on
calcule une fonction d'onde approchée é:‘_ par la méthode de HARTREE-FOCK

dont nous rappellerons plus loip le principe, Supposons %:,_ calcuiée :
K=M (éﬁ. IZZ- |§sr.)
On montre (40) que 1'élément de 'rna,trlce de l'opera.teur peut se mettre sous la
forme Q’“Aﬁ) flzgl_oh /&ZSL est un ensemble d'intégrales effectuées sur le‘s fonctions d'onde
mono-éleétroniques.

E— = (W‘/M) /LsL
/£€5L peut &tre négatif ou positif.

Ainsi 8 SL”‘ B + K peut &re aussi nul, négatif ou positif,

3) - Méthode de HARTREE-FOCK (/1)

a) .- Atomes & sous-couches complétes,

o
Dans l'approximation du champ central, la fonction d'onde % de l'atome est
donnée par un déterminant de Slater : o ’\P (1) - (N)

é = '\}JNU)'" "\pN(N)

Les \{) sont des fonctions d'onde mono-électroniques du type de champ central,
4

“4) (J) ?('“e ™) )ﬂ_ ™ ( 1%) SCD—i'mgi)

Les P (nl, v ) obeissent aix conditions :

P (o) =0 ; P(r)=o quand T 0

- oA
ST P dr =1 et [TR(mby) B (1) dr=0
3] =3 )
La méthode de HARTREE-FOCK est basée sur le principe de la méthode de varia-

tion, La fonction d'onde %0 cherchée est celle gui rend minimum 1'expression
f 33 o
JEH ax
f FrEdr




Autrement dit, la fonction d'onde étant déterminée, toute VariationAPj de P('yvf,'y)>

. entraine AE' =o

Avec la forme de fonction d'onde choisie l'expression de E' est une combinaison
linéaire d'intégrales de Slater F et G . Le principe de variation conduit alors &
1'équation de FOCK sous la forme particuligre aux atomes & sous couches compleétes
(AL) - F+i: g\l{{ (1)
ot F est I'hamiltonien de HARTREE-FOCK et 54', l'énergie orbitale de la sous-

couche 1

L'hamiltonien F dépend en fait de toutes les fonctions d'onde radiale de 1l'atome.
L'ensemble des équations du type (1) est donc un systeéme d'équations intégro-diffé-

rentielles couplées.

Dans le livre de SLATER (43) nous trouvons un exemple pour la configuration

ls2 Zsz

La résolution de ces équations intégro-différentielles peut-&tre faite par la méthode
numérique {HARTREE) ou analytique (NESBET). Des programmes sur calculatrices
électroniques ont été réalisés par divers auteurs, nous avons pu en particulier utiliser

ceux de R. K. NESBET (analytique, 4/4) et de Ch FROESE ( numérique, 45 )

b) - Atomes possédant des sous-couches incompldtes.

Un seul déterminant ne suffit pas en général, L'expression de E' est encore une
combinaison d'intégrales de SLATER, mais l'opérateur de HARTREE-FOCK, F, a "
une expression plus compliquée ( 46 ). Pour le calcul sur machine électronique il faut

P -~ - ~ » . Pl -
en général consentir a des approximations supplémentaires (47:;.) '




¢) - Raffinement de la méthode HARTREE-FOCK,

Dans la m#thode de HARTREE-FOCK, la seule approximation est finalement celle du
départ, qui suppose pour l'atome une fonction d'onde du type champ central, 1'hamiltonien
est par contre pris en compte exactement., Une correction & 'approximation initiale, est
l.'étude de l'interaction de configuration (4’7@) prenant pour fonction d'onde une combinai-

son de déterminants de SLATER de configurations différentes,

B.) - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DU NIVEAU

Nous avons vu que pour un niveau (S, L)

§E; (M) = B+K

SL
. = _ m ° = _m
ol B = - ESL et K = v /&S‘_

Par définition, le déplacement isotopique, AgESL (M, M") vaut

ASESEIM,M') = SESL (M) - E:ESL (M')

d'ola
ASE (MW) = (- gy il ) - (- g o )
() B () e
soient E:,_ .. } ESGL/ ek /&%: £ /)lé[_}

Deux cas peuvent se présenter

1°) E:,_=" /E‘SOL/ -et _ ’ksd_z '//L%/

Dans notre convention M {M' , ie ler terme di 2a l'effet de masse de Bohr est positif,
le 2eme terme dd & l'effet de masse spécifique est négatif, Dans ce cas donc les deux effets
de masse sont de sens contraire, et ASES’L(MJ M’) est soit nul, soit négatif, soit

positif,
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1) Ep=-[En] et s e

! T . o n P e
m'y = (___ - [ES ] + (- 2)
Dans notre convention MXM' , les 2 termes sont positifs, Donc dans ce cas les 2 effets

de masse sont de méme sens et AgES/Z_ (M, M') >0

C) - Déplacement isotopique dans une raie

Considérons les deux niveaux de la transition

J niveau de départ

J! niveau d'arrivée

Nous avons

Avra, vy = o (m)- T (M) = ASE (M) - ASEgy L, (M,M)

SL,J

Suivant les valeurs relatives des déplacements isotopiques des niveaux, et leurs
signes, le déplacement isotopique de la raie peut-&tre négatif, nul ou positif, Autrement
dit, sur une échelle de nombre d'onde, la position de l'isotope de masse M peut-étre,

soit confondue avec celle de l'isotope de masse M' , soit & gauche, soit a droite, de cette

position.

La fig. {2 ) représente le cas particulier :

ASE,,. (#™) A o ,
23 . & MM lca SE,, (MM <o
AEE;’,_!,-'(M MI) < J As SL:)'( ) } a ST (

REMARQUE

La valeur de l'effet de Bohr dans une raie est directement calculable a partir du nombre

d'onde de la raie,

AB = M- M
N VTV

T~ : nombre d'onde de la raie




II1, - EFFET DE VOLUME,

A, DIEplacement absolu d'un niveau,

1) - Passage du déplacement absolu d'un niveau pour un atome 4 N électrons,

au déplacement absolu pour un électron,.

a) Noyau non déformé.

Nous avons a calculer la variation de 1'énergie potentielle des électrens dans le champ

nucléaire entre le cas du noyau ponctuel et celui du noyau a extension finie.

Nous négligerons les interactions d'origine non électrostatique,
glig g

1'interaction électrons-noyau est alors équivalente & l'interaction électrons-protons,

Considérons alors un atome 3 N électrons, chacun de charge {-e) autour d'un noyau

4 Z protons, chacun de charge (+e)

Par rapport & un systéme d'axes donnés (fig. 3.), nous avons
I:: distance du idme électron 2 l'origine
{L: distance du ieme proton & l'origine

¥': distance entre le itme proton et le igme électron
Is

Les variables angulaires nécessaires pour compléter la définition des positions de

1'électron et de proton sont celles utilisées classiquement (_-@r, U?)

Pour un noyau, 2assimilé i une charge ponctuelle, a 1'énergie potentielle des électrons

dans le champ nucléaire correspond le terme




.L:A I’L
Pour un noyau i extension finie
N s
(SEDNCHIYRNERUITY
t=Ad ° T=A v LP .
N A YIA.

LP : fonction d'onde des protons

A4 :le ™ volume nucléaire "

L'hamiltonien perturbateur sera :
Z é ' 2* Ze*
sr=2 (2] g Zgar) -
RET N e = N L% Yo
au ler ordre la variation d'énergie sera :
N B T T
o . * ¥ £ AT
v [[o 2 (-2 ) wir)r Eo ) e
Az A I=4 AJ T4

ol @& est la fonction d'onde totale de l'atome ; dans l'approximation de Borp- Oppenheimer,

Zet
LA

® est un produit d'une fonction d'onde de protons ( (_P ) et d'une fonction d'onde des élec-
trons | qf ), nous pouvons alers séparer les paramitres électroniques et nucléaires.
Ainsi, si la fonction d'onde est du type déterminant de SLATER ( voir page42) construit

sur les fonctions d'ondé monc-£€lectroniques f\\) , nous aurons

EEO._.;ZESEE =] SEE:(“{JA-A:% "{&)
B e (2 s )

o iy <
) E; sera le déplacement absolu pour un électron,

Selon les théories habituelles ;% est supposé nul partout sauf dans le volume nucléaire

on il a la valeur

'
- = VCV&) -+ ze
: * Vi
de sorte que gEi devient

SE. =Z\};ﬂ [V(n.>+ “V{] \(J; e

rd rar - - @
Supposons l'intégraticon sur les variables angulaires effectuées, nous réécrivons gEi

sous forme plus classique.
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:j [ V(n) + 2::1] m])/f(v&) Y.
o(r) “

Comme les vitesses des électrons sont grandes au voisinage du noyau, con fait un

calcul plus précis de SE: en remplacant

[ ] e [4 )00

ou %‘ (Y’,{) et ‘}QL(E‘) sont les parties radiales de la fonction d'onde relativiste de

l'électron i, calculées pour un champ central,

Finalement :

SE [ [V(Y)J, Ze* ? [é&(n)ﬂi(n)} Av.

La quantité [(‘ﬁ ?(’2/)/ ] n'est non nulle en V= o que pour les électrons s

etral/z ; ces électrons seront donc les seuls pour lesquels SE; sera appréciable.

Calcul du déplacement absolu pour un électron,

J.E. ROSENTHAL et G. BREIT (484 ont donné l'expression de iE: prenant

2. les hypotheses suivantes :

1°) ¥ est une sph2re de rayon

. h T
o Vv [ ned (r., ] Ze
22) V(r)= () A

n=2 correspond 3 une distribution de charge uniforme & l'intérieur de la sphere, n =-1

correspond 3 un noyau assimilé 2 une charge ponctuelle

Pour un électron s

CYEy  ATR, 2
(1}_&) - ) /1+p (M) Y le
“ﬂl& + [T‘ (ied)]z' (£J€+M+q) (-if)ﬂ)




R : constante de Rydberg

2
a._ de la premigre orbite de Bohr de V'hydrogt ; = Je‘
I rayon de la premigre orbite de Bohr de ydrogene ;a. e

_y 2
P - (4.. Z_LD(Q‘) 2ot X : constante de structure fine i = .._.?J:le.__
“he
2 Zr
v :.?' Zr et VO =z —
ars ary

\\)(b): densité de charge non relativiste au noyau

Pour un élactron Q:

£ / -4
o (b -p') (e A e o e )
&, 3) %E - T {iya f’f)) 2 :—(“)‘l(’ ﬂiﬂ)(-z ) {[_(f{—/") “ ] ‘4“(4’94)} 5

5: séparation de structure fine correspondante au 1 partlcuher
{) [“[4 7% )VL

=+ 1, -2, +2, - 3., pour les états P1/2’ P3/2, D3/2, D5/2

b) - Cas du noyau déformsé,

BRIX et KOPFERMANN (49), WILETS (20 ), HILL et FORD (20), BODMER
(21)22) ont calculé l'effet isotopique da & la déformation du noyau dans le cas d'un noyau

qui aurait la forme d'une ellipsolde de révelution daxe Oz,

La loi de variation du v¥ayon vecteur, k‘(%) (fig 4 ) d'un point de la surface

r(e) = ¥, [44-?( ”G-—)]

r_ est le rayon de la sphére de mé&me volume ( au 2e8me ordre prés en F) )

étant :

Dans le cas d'un ellipsoide allongé suivant I'axe de révolution, de demi-axes a et b

a :rs(1+F)); b = =g (1 -f%/,ﬂ,), ( F)o)




Dans ces hypotheses, ( SE )ﬁ étant le complement de déplacement absolu d'un

~

électron s apporté par la deformatlon du noyau et (SE )r étant le déplacement dd &
]

un noyau sphérique, nous avons (18h):

(852 )/ @5y = ey s

B. - Déplacement isotopique d'un niveau,

1) - Passage du déplacement isotopique d'un électron au déplacement

isotopigque pour un niveau,

Soient bE SL (M) et BE St (M') les déplacements absolus d'un niveau (S L) pour

deux isotopes M et M' . Le déplacement isotopique du niveau { SL ) sera :
o o o
ASE, ( M, M) = [ SESL(M) -3 ESL(M )]

chacun deslsE ST, étant

=& [SE:’“]L

d'ol

N =]
ASE;, (M,m) =2 [ASEG ( M,M)],

[+
[A SE(M,M')] _ étant le déplacement isotopique pour un électron i, égal &

© o [asEL (MM)]), = [EE (M)~ SE (M)],

2) - Calcul du déplacement isotopique pour un électron (S8}

a} Noyau non déformé,

En utilisant la valeur du déplacement absolu pour un électron s , nous avons

et ] ATR, 3 (A+9) (man) A a7 Vi e .
.[ASESL(M,M)]S-'—""—‘Z 8 +L}1P(1P+A)(if)+an+4) T(xﬂrﬂ)( ) [( g (Mﬂ




Ce déplacement isotopique n'est calculable qu'en se donnant une loi de variation du rayon
nucléaire en fonction du nombre de masse, la loi la plus simple est :

1/3 g3

= 1,2 cm,

Pour une distributicn de charge uniforme, et en utilisant la relation

ZZ, dw, |
(0): " - ot la relation précédente devient alors :
b
N Ot CRD) JAE T ()
SL ne 4dm (Zp4Aa) (2 P43) T (ZP{-/{) ,lj
On définit la constante de déplacement isotopique pour un électron s :

“ m_ M}

Cip. = { p+1) ”ji M- M g
‘ (if-(—d)(iei-g) ‘P&(J;EH)
dans notre convention (M & M!')
/ o
Cp <O ok [ASE, (MM J] <
les valeurs numériques de C}P,. sont données par HUMBACH ( 25) pour les
valeurs de Z de 30 & 99 et une valeur correspondante de M, en supposant que M-M'

=2 et que r, = 1,4 M 1/3 107 13cm

Dfautres valeurs sont données par BRIX et KOPFERMANN ( 24) (et IONESCO
PALLAS ) (27) en supposant M-M' = 2 et r, o= 1,2 M1/3 10_13cm.

b}. - Noyau déformé,

Dans le cas de l'ellipsoide que nous venons de considérer, pour un électron (s) le

déplacement isotopique est ( 30 )

[AEE (M M'}} - Za ‘ Ang C.

d ASoO

Cigo=C et Cg ’ {_J,— [— (‘L{’*?’) M. —‘é—] Ty,

N : nombre de neutrons




- 21 bis -

pour Ff-‘:l . )
o Z.) A
[ASESL(M’MOL:@‘ T Cy, (43 M 'g‘%]
REMARQUE,

Qo étant le moment quadripolaire intrinseque du noyau

(1) S .S &3 (&)

C’J& --?.4- 27_“{;4_ IN
ol1
r = 1,2 M 1/3 . 10 Bem
Q, =1 +1 21+3 g
I 2T -1

Q étant le moment quadripolaire mesuré par les méthodes optiques.

C.) - Raffinement du calcul du déplacement isotopigque pour un électron (8)

Le calcul du déplacement isotopique exposé utilise les fonctions d'onde calculées
pour un champ nucléaire coulombien (noyau assimilé & une charge ponctuelle); or le
champ nucléaire effectif est moins attractif que le champ couloembien, il en résulte que
la densité de charge de 1'électron au noyau, et par conséquent le déplacement isotopique,

sont surestimés.

CRAWFORD et SCHAWLOW (25) ont calculé le facteur correctif pour un champ

nucléaire du type puits de pot enticl et pour Z = 81 ; ce facteur est alors de 1'ordre de

1/2,

Pour un champ nucléaire quelconque le facteur correctif ne peut-&tre calculé par la
méthode des perturbations, car son calcul nécessite la connaissance explicite des fonc-
tions d'ondé, qui ne sont pas calculables . Une méthode dde &3 K.E. BROCH (28) per-
met de tourner cette difficulté. IONESCO-PALLAS (?_7) utilisant cette méthode a cal-

culé le déplacement isotopique pour un électron s, en tenant compte des effets suivants :
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1°) effet de distorsion des fonctions d'onde

2°) effet dd 2 ce que 1'électron est 1ié au noyau {négligé dans le caleul

de BREIT et ROSENTHAL)

3°) effet de surface dia & la forme particulidre de la distribution des
charges ( distribution uniforme cu non )

4°}) effet JOHNSON - TELLER

5°) effet de déformation

le déplacement isotopique pour un électron s est alors
’ Za al’V"«.
[ASE(M,M)] = £ T Q(n) . Cigo
8

Q (n) : facteur tenant compte de la correction (2); en général Q (n) &~ 1

e
Cio= [ 3+ ) 1 38 ]

51 et S, étant -pew différents de 0,76,

Finalement

(T4) [ASE.(M,M’)L ﬁ—zi. dne Cp - [/l+ 2 %@I\%] 0.76

y\% dn

Nous rapprochons cette formule de celle de BREIT et des autres auteurs cités :

(1s) [AdE(MM)] =2 L [1+2md] ;5 ped

c) Déplacement isotopique d'une transition.

Le déplacement isotopique de chacun des niveaux est négatif dans notre convention.
Mais la différence des déplacements isotopiques de chacun des niveaux de la transition,
peut &tre négative ou positive. Pour un niveau l'effet de volume est de sens contraire 3

l'effet de Bohr mais pour une transition cette conclusion n'est pas toujours valable.

" ODD-EVEN STAGGERING"




Expérimentalement on observe que la position de la composante de 1'isotope impair
au lieu d'étre équidistante de celles des deux isctepes pairs qui l'encadrent, se trouve

en général systématiquement plus proche de l'isotope pair le moins lourd; c'est cet effet

qui est désigné sous le nom " odd even staggering '; 2 notre connaissance cet effet n'a

pas encore recu d'explication

D) - Effets d'écran des électrons optiques entre eux,

D'aprés ce que nous avons vu, le déplacement isotopique d'un niveau de 1l'atome est
la somme des déplacements isotopiques diis 2 chacun des électrons du cortége électronique
( électrons du coeur et électrons de valence). Le calcul du déplacement isctopique pour
une raie nécessite ainsi ceux des déplacements isctopiques de chacun des électrons figu-
rant dans le cortege électronique des niveaux de la transition. Il ne peut donc &tre fait
que si nous connaissons les fonctions d'onde monc-é€lectroniques relativistes de tous les

électrons du cortdge électronique. En fait nous ne disposons pas de ces données.

Une premikre approximation consiste & supposer que pour les deux niveaux intéressés
le déplacement absolu du coeur est le m&me, Dans ces conditions le probleme se rameéne au
calcul des déplacements isotopiques des électrons optiques pour chacun des niveaux de la
transition, Mé&me dans ces conditions nous ne pouvons pas résoudre le probleme, car nous
ne savons calculer que le déplacement isotopique d'un seul électron situé dans un champ

central,

Une deuxitme approximation serait de censidérer que le déplacement isotopique d'un

ensemble d'électrons est égal & la somme des déplacements isotopiques mono-électroniques

L'expérience montre que cette hypothese ne correspond pas exactement a la vérité on
traduit ce fait par la notion de constante d'écran (28), Pour la définir on choisit un niveau

de référence auquel on attribue un déplacement isotopique nul.




BRIX (29) KOPFERMANN (30), BLAISE (31), ont donné les valeurs expéri-

mentales des constantes d'écran dans les atomes de mercure, Plomb, Néedyme, Osmium

Ytterbium, Europium, et Gadolinium pour les électrons s,p,d :

.. LasE(m,m)]

~ 1,6
[A8E (M, M)],

“p= (482 (M, )] ¥ 0,9
(A8E (M, M)

24= LABE (M M) ]y v o8

[ASE(M,M’)]S

ABE (M,M!) étant ici le déplacement isotopique calculé par rapport au niveau de

référence choisi.,




CHAPITRE II.

APPLICATION AU CAS DU BARYUM

I) Caractérisriques du Baryum,

1) - Caractéristiques électroniques.

Le cortege électronique du Baryum comprend 56 électrons que nous divisons en

deux groupes

- les 54 électrons du " coeur " [ " e &
A4t i,dioil:)é 5413P654/"° 4454p 447 54%5p
- les 2 électrons de valence dont nous considérons les états suivants :
64" (”‘So)
6abp (V*P)

2} - Caractéristiques nucléaires. (cf page 1)

II) - Effet de Bohr.

La différence dans les nombres d'ondes d'tne raie donnée par deux isotopes &
cause de l'effet Bohr est
= wm -M
AB - (Md ?_) o
Ml M‘l

Le tableau suivant donne les valeurs de'l'effet de Bohr dans les raies des spectres I

du Baryum ( pour M; = 136 ; M2 = 138} qui nous intéressent :




Nom de la Transition longueur Nombre d'onde 'Effet de Bohr
d'onde en A en K en mK
652 (1s,)-6s6p('P, ) 5535,48 18.060,26 - 1,04
6s2(!s )-657p(*P;) 3071,58 32.547,08 - 1,84
2,1 1
6s( So)—5d6p( Pl) 3051,11 28,554 ,26 - 1,66

IiT) - Effet de masse spécifique.

1) - Niveaux en couplage LS.

Nous avons a calculer

_ ~4 =
K= M (@(ZZ{%P;‘é)
—— (>)
Nous regardons p comme un opérateur tensoriel de rang 1 et nous utilisons la

relation (32) ‘
(] ol ) é‘u [(fm %}g ﬂ/x@,é’(‘:;m 1 7
o Fo TR (5 57+ 0 ) RO Ve

4
Cette relation montre que les éléments de matrice de 1'opérateur p(l) sont proportion-

nels 2 ceux de l'opérateur C(l), les C(k) étant les opérateurs tensoriels de rang k utili-

sés dans le calcul de l'interaction Coulombienne Q entre &lectrons (33):




Ceci nous dispense de chercher les coefficients angulaires ‘des éléments de matrice
de l'opérateur K qui sont identiques & ceux des intégrales de SLATER de rang 1 déja

calculés pour l'interaction coulombienne.

La condition de non-nullité des éléments de matrice de K est donc donnée dans
Condon et Shortley (p. 176):

,ﬂ:ﬂii

REMARQUE :

1. - Lorsqu'on prend comme unité de longueur le rayon de la lere orbite de Bohr
(aH) l'intégrale F devient (A40)
| (_ rﬂj Wl£>
F :("f/au_ J- W }
A 4ed) = (Rt J
& T () = fp}_[RCM’ ) (& v LEOLLED ) 00l )

2, - L'expression de la partie de K relative 2 1'1nteract10n d'un electron d'une

couche incompléte avec les électrons d'une couche compldte est indépendante du terme -
¥SL de l'atome (33) Le tableau suivant donne les coefficients angulaires de 32 qui

nous intéressent :

COUCHE INCOMPLETE

covcue | TTTTTTTTTTTTTITTTITTTTTTT
COMPLETE s P d
( N 0 1/3 0
""" T
a0 | o | s | o0
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Entre deux couches completes nous aurons donc

________________ e e e e e
) i qlo
32 0 2 0
p6 2 0 4
qi0 0 4 0

Pour la partie de K relative & l'interaction entre couches incomplétes

les coefficients angulaires sont tabulés dans un grand nombre de cas (33). Nous donnons

iy

ci-apres les expressions de K pour les niveaux qui nous intéressent dans le cas du

Ba:l:'yu.:rn°
| 6 'S,
2 5
K-—-2m , ’
* R % %L 2?4 .232(%‘0’ v's) + é%4f(ﬂi,ﬂl°)}
65 61 l’3}1

- § 5 ’ + 5 . . |

K-- 25 Ry {I 2 2 Q’J*’{“\O; ) 4> %uqawnip)] + [ > x‘(my,és)%(ﬂ’;(ef,a% z%ﬁ:,f,“aﬂ}
Lie signe + l::-orr'_'espondam; 3 Ph-et le signe - lP w2 | /

3. - La foncticn R, intervenant dans les intégrales J est

R(mﬂ,r);—_ Ak, v) /V

Nous rappelons que dans la méthode de HARTREE-FOCK, la fonction d'onde

mono-€électronique g'écrit :
N () =(Pa 1) fr ), (809) Tl )

2) - Niveaux perturbés,

a). Cas de 65> (180)

Perturbation par -np2 (ISO)
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Les interactions de configurations les plus importantes pour corriger la valeur de

K seront celles de np2 (1P) et npn'p (lP), (34 )

Ici encore les calculs des éléments non diagonaux de Q@ et de K sont simultanés :
2 AS LA A A
(65 [v] |Q‘ l% L‘So) —‘-\é:-'@ (’YLF}GS)
s S UK wp SY-amp 1 gt
( | K] ) =Ry LT (e 5)
finalement :
w{ L ) - K G v A N 4 o :

([é»d ] eod® K (6g) + Aw%?(hr -+ = M_RM-/JW\GUM-Q- 3“9'(%]0, éc)

en supposant que :

f\[)([@sa) = Cab f\}) (GXQ‘ AQ) A D '*l_r (‘%F& 499

Perturbatiof par np, n P ( S,

Le mé&me processus de calcul s'applique
A '
(A"?'Agb R \ wp fv\'f HSD):-J%_ R (PF ,/M)
(/&g’ "Sb \ K \ mp fh"r ASD) = 2% R, _% 3"(4,.,‘;, ég) T (M’Ffé_s')
"K_([(;Aﬂ]) = ed®d K(64%) + tnth ?('MPJM’T)

+ A—E_ _‘;% R, 4wt Lo I(Mf, 62) :I(M']b, 63)

b). Cas de 6sép (1’31:’

Comme dans le cas précédent, nous nous sommes intéressés seulement & la perturba-
tion par dp (1 ’3P). . )
: 4,3 A% " : A d :
(dp "2e1@lap 2 ) w7 [F R pspyx 4" (4, pe)

L'élément non diagonal de l'interaction coulombienne est donné par G. RACAH (35 ):

’ 1
Le signe ( +) correspondant &8 P et le signe (-) 2 3P

On en déduit l'expression corrigée pour K




REMARQUE.

Nos calculs traitent des interactions entre configurations ' non spectroscopigues
c'est-a-dire des configurations bities sur les fonctions d'onde calculées par la méthode

1 :
’3P) de ce fait, par exemple,

de HARTREE - FOCK pour les niveaux 6s ( s ) et 6s6p (
le niveau 5d 6p ( P} calculé ne correspond en rien au niveau spectroscopique 5d 6p

( P) rxéellement observé,

3) - Application numérique,

a). Calcul des fonctions d'onde par la méthode de HARTREE-FOCK,

Les fonctions d'onde analytiques de Ba I ont été calculées par

MM. C. MOSER, J. BAUCHE, M. KLAPISCH,

avec le programme de R.K. NESBET sur la calculatrice I,B.M. 704 du Centre Blaise-
Pascal {C.N.R.S.).

Dans la méthode analytigue les fonctions dfonde radiales monoélectroniques sont

données par les combinaisons linéaires

u ¥
' — '
Rlub,r) =S e, . Ny v ok
’ ' "o‘-Q 4 rs
i / o, —Zpr
olt N1 est la constante de normalisation de la fonction de base e
i
et €13 le ccefficient déterminé par la méthode HARTREE-FOCK.
Le tableau (2) donne la liste des (N , Z1 ) commun aux calculs sur
652 (150) et 6s 6p (1 P). Le tableau ‘(5) donne ia. liste des SR Outre les valeurs des
c ., . le programme de NESBET donne aussi l'ensemble des intégrales de SLATER néces-

nl,i
saire pour le calcul de l'interaction de cenfiguration,

x Les tableaux 2,3,4,5, 6 de ce paragraphe sont donnés en annexe qui peut &tre obtenu au

Laberatoire Aimé COTTON - C.N.R.S. (Bellevue).




b).  Calcul des intégrales J

Les intégrales J

ont été calzulées avec

le programme 007 fait par J. BAUCHE

sur la calculatrice UNIVAC 1107 de la Faculté desl Sciences,

*
Le tableau (4 ) donne les valeurs des intégrales J%

¢). Calcul de liinteraction de configuration,

*
Les tableaux (§) et (6 )x donnent les valeurs de sin

pour les interactions de con-

figurations 6s2 (ISO) avec np2 (ISO); et 632(150) avec npn'p (lP) 1P(ISO)°

L'application numérique, pour ll'interaction de 6sé6p { P) avec 5dép (lP), donne une

valeur entierement négligeable dans

pour 3P et 1P

d). Résultats,

Nzature de la
transition,

en A

Pour une différence de masse 1,

REMARQUE,

Nous rappelcens que dans un niveau

Kz-2gm 8 [ (D)

en K

nos approximations, puisque sin$= 0,004 et 0,003

Effet de masse
spécifique en mK




Il nocus semble intéressant de donner ci-apres les différentes valeurs de f (J) pour les

1
niveaux 632(180); 6s6p ’3P) en faisant apparaftre la part dfle au ' cceur " et celle dfie

aux £lectrons de valence,

" : + 2666,546732
+ 0,552606

- 0,025788
2667,073550

Electrons du ! coeur

Electrons de valence

Correction dide & la perturbation,
£ (J)

" : + 2666,719253
+ 0,384000

Correction dfie a2 la perturbation : - 0,000246
f (J) . 266'7,103499

Electrons du ' coeur

Electrons de valence

+ 2666,707038
+ 0,406078

Ccrrection die a la perturbation, : - 0,0002456
£(7) 2667,113362.

Electrons du '"'coeur "

Electrons de valence

Nous voyons que d'une configuration a l'autre, la contribution des électrons du

"coeur " n'est pas la méme.

IV) - Eiffet de Volume,

Les déplacements isotopiques des électrons p3/2, d5/2 sont entierement négli-

geables devant celui de 1'électrons Pl/Z (36).
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Le déplacement absolu de 1'électron pl/z par rapport a celui de 1'électron s

peut &tre calculé d'apres les relations (1,2} et (I,3)

SE(MFVL)_ 2(4-p) ‘{[4 ZKL]/L A= (A= qu")ﬁ
SE(ws) /1+€ (42 dma o(m)'hi R,x,

dans le cas du Baryum 1L :

1, a3 * dvne o T= 169oom?
2:56 €=(_A-ZX)=Q;9‘2' MQ“ 43,3 Za,"m—-——4_ ﬂ
il vient
SECPY) .4//,00
YE (me) T
Déplacement isotopique d'un électron ns.
Nous avons d'apres (I4) et (T5); c'est-i-dire '" au ler ordre ", et au 2° ordre
ATE(me) = Z2 "“‘“ A e M —H
" a
et : al
Za M
Mg ) ¥ = . C > M‘%
ATE ( s)_ MZ“ J_,e\[4+ ]
D'apres 1'équation (Thk) nous avons
TIF& S <Lpas TR
P Lp4d) Moo = SR m
ol ? ) 24 Z&T;" N
Q. - I+4 LI+3
°” 'y  ZI-A
Dans le cas du Baryum3 nous prendrons pour l'électron 6s:
1
WehZ 5 2, ‘;‘\’“4:4 | Cps-Admomk ; MaBy: I %
i, : -3 Y ~3
LY Y ) A3 24 o _ 3
R =0 L A5 et j 7R = 0,3. 487 tm ; V=42 o M= ]oom
Ce qui donne
3 ap’ g 5 = A% mk
Aped M—E—: -4 - A = ™
Ao ( § D PN 's X 'S
D'ou les valeurs des effets de volume pour 1'électron 6s au ler et au 2° ordre
ler ordre : — 4@,4 m k
2° ordre : - ’M-,} 119 3
( Le signe - vient du fait que, dans nos conventions, la différence (M-M') qui intervient

dans le calcul des effets de volume est négative (M < M')




CHAPITRE IiI,

DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX ET RESULTATS.

INTRODUCTION,

Mesurer le déplacement isotopique d'une raie c'est déterminer la différence de

longueur d'onde, ou de nombre d'onde, de la raie quand on passe d'un isotope a un autre,

Le probléme est donc la comparaison des longueurs d'onde de plusieurs isotopes d'un
€lément, le Baryum, qui a cing isotopes pairs et deux isotopes impairs ( la longueur
d'onde d'un isctope impair est celle du centre de gravité de ses composantes hyperfines ),
Lorsque dans une raie dennée, les composantes isotopiques et hyperfines peuvent &tre ré-
solues et identifiées, ce probléme de comparaison de longueurs d'onde, ou de nombre
d'ende, est relativement simple. Mais tel n'est pas le cas des raies du Baryum qui présen-
tent une structure complexe, dont la largeur est comparable & celle des raies émises par
une cathode creuse. Pour séparer toutes les composantes, un pouvoir de résolution de

°
l'ordre de 3, 108 serait nécessaire pour la raie de résonnance 2 5536 A (il est probable
-]

que la largeur naturelle de cette raie est de 2 x 10-4 A et en ce cas la limite du pouvoir
de résolution gui peut &tre réalisé est ‘2,7,107); pour les autres rales'un pouvoir de ré-
solution du mé&me ordre ou méme supérieur serait nécessaire, mais méme avec cette ré-
solution, il serait impossible d'identifier avec certitude chacune des composantes isoto-
piques, a cause des composantes hyperfines des isotopes impairs. Ainsi le probleme ne
peut &tre résolu qu'en utilisant des isotopes enrichis afin d'éliminer les composantes para-
sites ; la comparaison des longueurs d'onde des différents isotopes peut alors &tre faite,

soit par spectrographie soit par spectrométrie,

Dans ce chapitre nous exposerons d'abord la méthode spectrographique, en émission,

et ensuite la méthode spectrométrique, en absorption,




I} Méthode Spectrographique.

1) Les isotopes enrichis.

Les mélanges enrichis de tous les isotopes stables du Baryum ont été obtenus du
Laborateire A'OAK-RIDGE; les isctopes enrichis en 138Ba, 137Ba, 136Ba, 134Ba, ont
été aussi chtenus de HARWELL et utilisé dans la détermination du déplacement isoto-
pique de la raie 5536 :',X . La quantité moyenne d'isotope enrichi utilis€ est & chaque fois
de l'ordre de 5mg. Le tableau {7) donne lss différents pourcentages d'enrichissement
des isotopes utilisés, Afin d'améliorer la précision des résultats nous avons également

30 : 136B

P - ]' LY - - e
utilisé les isctopes Ba, e a a des enrichissements donnés au tableau (8 )

2) La source,

La figure (§) montre le schéma de la cathode creuse. La cathode est formée par
un tube, de diametre intérieur 32,5mm, de longueur 100mm, dont la partie inférieure
est fermée par une pidce circulaire portant un logement en son milieu. Dans ce logement
vient s'embofter la cavité cathodique, de diametre intérieur 5mm, de profondeur 12mm;
son extrémité ouverte comporte un pas de vis gui est utilisé€ pour la mise en place dans

la cathode creuse d'une petite quantité d'isotope.

Un tube de verre iscle la partie cathodique de 1'ancde. La distance entre l'extrémité
inférieure de 1'anode et la surface plane de la cathode est de 30mm. Le tube latéral T
conduit 2 une 2eme cathode creuse identique 3 la leére. Au milieu de T est raccordé un
pigge a charbon activé et un tube portant un joint hémi-sphérique permettant ainsi de re-

lier la cathode creuse a un banc de pompage. Pour garder 1'étanchéité de la cathedezcreuse

tous les joints sont picéinés,
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Une fois remplie du gaz porteur, néon ou argon, la cathode creuse est retirée du
banc de porpage et mise en place. L'une des deux cathodes ccntenant 1'isotope 138 du
Baryum, et l'autre, un des autres isctopes, lors des comparaisons de longueurs d'onde
des poses alternées étaient faiteg, La lentille L1 étantfixe, le passage de laceathode creuse
contenant 138]38. a celle contenant l'autre isotope se fait simplement en plagant celle-ci

sur le méme support fixe, opération facile les cathodes étant scellées et détachées du banc

de pcmpage.

L'expérience montre que la cathode creuse ainsi faite, une fois bien dégazée, peut
opérer pendant des heures sur plusieurs semaines lorsque le gaz porteur, le néon, 2 une
pression de 2mm de Hg, est purifié par le charbon actif refroidi & 1'azote liquide., Lorsque
le gaz porteur est l'argon, & une pression de lmm ( comme c'est le cas pour la raie 3501
;‘1) le charbon ne peut pas &tre refreidi a 1'azote liquide, car il absorberait presque entiere-
ment 1'argon; la cathode peut encore fonctionner, dans les conditions de 1'expérience pen-
dant 24 heures, le spectre obtenu étant libre de toute bande dfe & des impuretés, Lorsque
les bandes commencent a4 apparaftre la différence de potentiel anode-cathode commence a
croftre; la valeur initiale étant approximativement de 150 volts, lorsque la différence de
potentiel augmente de 10 volts, l'argon est changé. La partie cathodique est refroidie a
l'eau et non & l'azote liquide, Un refroisissement & l'azote liquide aurait diminué la largeur
des raies d'approximativement 40% mais en ce cas il y aurait le danger des erreurs systé-

matigues des a un mélange insuffisant des composantes hyperfines des isotopes impairs

(voir page 4-7 ).

3) Spectrographe et montage optique,

L'appareillage spectroscopique avait & travailler sur 3 raies, une dans le visible a

5536 A et deux dans le proche ultraviolet 2 3501 A et 3072 A

la figure ( 6 ) représente le schéma du montage utilisé, La source (S) est une ca-

L " .
thode creuse, déja décrite; la lentille (1) de distance focale 15cm forme une image de

P

la cavité & l'infini; la lentille (LZ )} de distance focale 50cm projette sur la fente d'un spec-

L .
trographe l'image agrandie, dans le rapport 2 = 50, de la cavité cathodique et superposée
1

L 15




A cette image le systéme d'anneaux donné par 1'interférometre FABRY PEROQT. Pour
diminuer les causes d'erreurs dfes & une illuminztion non uniforme des lames de l'inter-
féromaetre, un diaphragme D, ramene la surface utilisée de la lame 2 un cercle de lcm
de diametre,

Pour la raie 5536 :A 1'étalon était formé de duex lames légérement aluminées, sé-
parées par une cale en silice fondue de 50,075mm d'épaisseur, donnant un intervalle entre
ordre de 99,85 mK et une limite de résolution instrumentale de 40 mX (la largeur de la
raie émise par la source, dans les conditions de 1l'expérience étant approximativement de
32 mK),

o o

Pour les raies a 3501 A et 3072 A, les lames aluminées étaient séparées par une
cale en solice fondue de 30,035mm d'épaisseur donnant un intervalle entre ordre de 166,47TmK
et une limite de résolution instrumentale de 40 mK { la largeur des raies émises par la

source, dans les conditions de l'expérience étant approximativement de 45 mK},

Ces limites de résolution, étant approximativement égales aux largeurs Doppler des
raies du Baryum, permettaient d'une part d'obtenir une grande luminosité sans élargissement
excessif, d'autre part un mélange satisfaisant des composantes hyperfines des isotopes im-

-]

pairs qui s'étendent sur un intervalle de 20 mK, pour la raie 5536 A, et un intervalle de 20

8 30 mK pour les raies ultraviolettes (8 ),

Pour les raies de réconance (5536 ;k) le temps de pose était de 1 & 5 minutes,
suivant le courant (de 12 & 30 mA) dans la cathode creuse, Pour les 2 raies ultravioclettes
le temps de pose était de 1 a 6 minutes pour des courants de 20 a3 40 mA, Pour les raies
ultra;riolette's un spectrographe plus dispersif que celui employé pour 1'étude de la fa,ie de ré-
sonance a été utilisé car la raie du Baryum 3072 A €tait génée par les raies du fer & 3068
et 3074 ;& et les raies du néon a 3064 et 3077 j&; la raie du Baryum a 3501 ;1‘; était, elle,
génée par la raie du fer a 3500,57 ;X et ceile du néon 3501 ,22 ‘OA, c'est & cause de cette der-
nigre que le néon a été remplacé par l'argon, comme gaz porteur dans la cathode creuse pour

1'étude de la raie 3501 A,
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-A) MESURES DES DIFFERENCES DE DIAMETRE D'ANNEAUX DE FABRY-PEROT
DONNES PAR LES ISOTOPES ENRICHIS ET CALCUL DES DEPLACEMENTS
ISOTOPIQUES.

1) - Procédés de mesures,

La méthode utilisée pour obtenir des interférogrammes consiste 3 faire des photogra=-
phies alternées du systdme d'anneaux produits par la cathode creuse contenant du Baryum
. 138 .
enrichi en Ba et par la cathode creuse contenant du Baryum enrichi en un des autres

isotopes, a des intervalles de temps égaux,

Les interférogrammes obtenues sont nfesurées avec un micromdtre comparateur, Pour
la raie de résonance les diametre de la 22me 2 la 7Teme franges étaient mesurés; pour les
raies ultraviolettes les diamdtres de la 3eme & la 6&me franges étaient mesurées. La mesure
d'un diametre revient a deux pointés du centre de gravité de la frange. Chacun des diamedtres
était mesuré 3 fois, par deux personnes., Pour la raie de résonance la valeur moyenne des
différences de diambdtres pour chaque paire d'isotopes était faite sur plus de 800 mesures,

Pour les raies ultraviolettes la moyenne obtenue pour chaque paire d'isotopes était faite

sur plus de 300 mesures,

2) - Conversion des différences de diam@tres d'anneaux de F,P, en

nombre d'onde.

Sur chaque plaque des interférogrammes alternés, diis & 1'isotope 138 gue nous notons

A et un autre isotope que nous notons B, permettent de comparer les diambdtres dA et

dB des systémes d'anneaux d'interférence correspondant. Pour aveir la différence de lon-

gueur d'onde ()KA JB) ou de nombre d'onde (D'A - “—B ), il faut convertir les différences de

diametres en nombre d'onde,

Considérons le systeme d'anneau . A, projeté sur la fente du spectrographe,
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- Boit Po l'ordre d'interférence au centre, P un nombre entier et & l'excédent

fractionnaire. Nous avons

26 =P X, =(P + &) A

o} A A

Le premier anneau brillant correspond & i tel que

1
. A
2e cos i v 2o (_4-—?): ('R,-'Q.)Aﬁ

Le nieme anneau brillant correspond i in tel que :
;LQ’ )\

1 9 ’h — —
2e cas i, N ~e Q’l— e ( Po g ’Y\-Hl) A

5i f est la distance focale de la lentille qui projette le systéme d'anneau A sur
la fente du spectrographe, les diametres des ler et nieme anneaux sont respectivement :
d. = 2f i =2f &\

1 1 2 A

o O(fh = 2% 'ih :.«Q_FF {éﬂ"_i_)\A
N <

7 Q‘A étant le nombre d'onde et AG llintervalle entre ordre, ( Ag= /I/UZ& )

Ay = pt e ar (Ot e
Ta 4
d'ol A
A At = . A -~ A =
ol [+ ) 81’3"' A ( ) TTea

= 2
&= G\A/X‘F rV"Lk/’\"""“"
En fait nous avons déterminé le coefficient de conversion d'une manitre indirecte qui

évite la nécessité de déterminer avec précision la valeur de f et le rapport entre la lon-

gueur de la fente d'entrée du spectro-graphe et celle de son image sur la plague photographi-:

que.

En effet, il suffit de connafire les valeurs mesurées des diametres dn et d dans un

systeme d'anneaux, pour en déduire a, d'apres (II,1),
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MN— e

6 = Ay -

Nous avons trouvé ainsi pour les raies étudiées

A= 5 536 A . a = 10,3  mK/mm2
A= 3 501 A a = 14,4  mK/mm?2
N= 3072 A a = 17,3  mK/mm2

3) - Calcul des différences de nombre d'onde des raies des isotopes

enrichis & partir des valeurs mesurées des diametres d'anneaux, de

Fabry-Perot.

Dans chaque plaque une série d'interférogrammes alternés était faite; prenons par
1 13
38Ba et 6Ba.), nous

exemple le cas de " 138" et " 136 " (mélanges enrichis en

avons ainsi :

138 " - M o136 " . Mo138 M L MI36 M ... .

Nous pouvons numéroter les interférogrammes de 1 a n.

l - 2 - 3 - 4 nnnnnn LRI ]

Dans chaque interférogramme plusieurs diametres (4 ou 6) sont mesurés,

. nous avons ainsi

dans l'interférogramme 1 correspondant & " 138 "
" 138 " 't 138 " " 138 " e a e
4 4 4
1 2 3
dans 1l'interférogramme 2 correspondant a " 136 "
1"t 131 It r " 1
136 dz 136 dz 136 dz ceosenae e ana
1 2 3
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La valeur moyenne du id¢me diametre de ' 138 " (dans les interférogrammes 1 et 3)
était comparée 2 celle du idme diametre de " 136 ' (dans l'interférogramme 2); c'est-a-

dire

11" 138 11 _ (1' 138 n (R} 138 1] ) / e 136 T
d1,3i = dli * dsi 2 %

-

comparée & i

D'apres ce qui précede, la différence de diametre exprimé en nombre d'onde est :
2 2
B 136 " 11 138 H
8 T=-a [( dzi) — ( d1 ,31)J

Pour calculer l'erreur probable commise sur 65‘ nous opérons de la manigre sui-
P P

vante, soient S'njl ST-‘L =L » les différences de nombre d'onde mesurées,

4 "

entre 2 isotopes, l'erreur quadratique ou erreur efficace est :

A(5%) =36, 5oy ] h




olt S(T'M est la moyenne arithmétique des g?i‘/l ) SW?_- -~ SQT,;‘

l'erveur probable sur N mesures est alors :
N £ Avs /N2
Le tableau ( 9 ) donne les valeurs des diamétres tirées d'une plaque de 23 inter-
férogrammes des mélanges " 136" et ' 138 " pour la raie 5536 ;‘1 numéroté de 1
3 23. Nous en déduirons les 88, . ._. b9, de la manidre exposée i la page (44)-, en-

suite E(S‘m puis Al d'ou &

Le tableau (40 )x donne un calcul analogue pour les diametres tirés d'une plaque
de 13 interférogrammes, pour la raie 3501 :&, et les mélanges " 136" et " 138 ",

Dans 1'étude de la raie 5536 fo&, pour chaque paire d'isotopes enrichis ("138" -
137 M MI38 - MI36 ' ieeeses.), 7 séries de 23 interférogrammes chacune ont
été faites, ainsi pour chaque comparaison entre ' 138 " et un des autres isotopes enri-
chis nous avons 7 tableaux du genre du tableau (9 ) et nous en avons déduit l'erreur

probable sur la valeur finale de &9

Pour les raies 3501 A et 3072 A, respectivement 14 séries de 7 interférogrammes

chacune et 9 séries de 13 interférogrammes chacune ont été faites, et nous en avons dé-

i

duit comme pour la raie 5536 A, llerreur probable & sur la valeur finale de §3

4) - Calcul du déplacement isotopique.

Pour obtenir le déplacement isotopique 3 partir des différences de nombre d'onde des

échantillons enrichis, XS , il faut multiplier ces derniers par un facteur de conversion

dépendant des différents pourcentages d'enrichissement des isotopes présents dans le mé-

lange. En effet, les mesures de déplacement isotopique reviennent 2 faire des pointés de
centre de gravité d'une raie complexe, dd 2 la présence similtanée de plusieurs isotopes,

car en général les isotopes ne sont pas enrichis de 100 %. Ainsi la position du centre de

X) Ces tableaux sont donnés en annexe,
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gravité de la raie complexe ne coincide pas avec la position de l'isctope, {pour les iso-
topes impairs, la position de 1'isotope étant celle du centre de gravité de la structure hy-

perfine).

Considérons le cas du déplacement isotopique 138-136. Suppesons l'isctope 138 en-
richi & 100 %, la composition du ™ 136 " étant la suivante :

138 137 136 135 134 132 130

26,1 15,5 52,0 5,9 0,6 - -

Les mesures donnent £o, en mK, comme différence entre la position de la raie de
138}3& et la position du centre de gravité des raies des isotopes contenus dans le mélange
enrichi en136Ba, Soient [1371 [136] [}351 et E34] les déplacernents isctopiques
entre 137, 136, 135 et 137 et 138, Chacun de ces déplacements étant plus petit que la

largeur de raie, nous avons (fig 7 ) :

15,5 + 52,0 [136] + 5.9 [ ] [
o5 137 100 Teo 11%5] + Too 134] -
connaissant [137] : [135] et [134] nous pouvons déduire [136}
Pour chaque différence de nombre d'onde &w entre la position de 1'iéotope 138

et celle du centre de gravité de la raie complexe correspondant 2 un des 6 autres isotopes
nous avons une équation de ce genre., Finalement nous avons un systeme linaire de 6 équa-
tions & 6 inconnues & résoudre. Nous avons résolu le systéme par apprommatmn successives;
le calcul est facilité par le fait que le " 138 " est presque pur et que le " 137 ' est

presque uniquement composé de 138 et 137.

Ce procédé d'approximation successives donne aussi la différence de nombre d'ondes
13 . C e s g
entre la raie 8Ba, supposée enrichie a 100 % , et cellede ' 138" ; cette différence est

simplement ajoutée aux déplacements isotopiques calculés & pariir des équations ci-dessus.




B/ - LES CAUSES D'ERREUR,

Deux sortes d'erreurs peuvent intervenir dans la détermination des déplace-
ments isotopiques : les erreurs statistiques de pointé des centres de gravité, qui peuvent
étre réduites par un grand nombre de mesures, et les erreurs systématiques qui sont
contenues dans les interférogrammes ou dans les facteurs de conversion ( ces.dernidres

sont dues aux erreurs dans les analyses des pourcentages d'enrichissement des isotopes).

1 - Les erreurs de mesures,

Les déplacements isotopiques calculés, relativement & 138, sont finalement :

137 = C ”137”80'(138, 137) :

136 Ciise vSs(138,136)

ot les coefficients C C etc,., dépendent des pourcentages d'enrichisse-

1!137“ ’ |1136I1
ment et des déplacements isotopiques de tous les isotopes figurant dans le mélange corres-

pondant.

Ces déplacements isotopiques calculés sont en gros deux fois les différences de nombre
d'onde 8w correspondants, puisque la plupart des isotopes ne sont pas enrichis 2 100 %,
mais approximativement & 50 % ; par suite, & une erreur donnée dans les mesures de dif-
férences de nombre d'onde entre deux isotopes correspond une erreur deux fois plus
grande, en lére approximé,tion, dans le déplacement isotopique. Le calcul de cette erreur
doit en fait tenir compte aussi des erreurs commises sur les valeurs calculées des dépla-
cernents isotopiques des autres isotopes; de ce fait 3 une erreur probable, & commise
sur &g correspond, en général, une erreur préba.ble de ££.100 , oby est le pourcentage

d'enrichissement de 1'isctope, Y
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En outre il faut ajouter 2 ces erreurs, celles diles & l'inexactitude possible des
erreurs d'enrichissement. Dans le cas le plus favorable, avec un enrichissement appro-
chant 100 %, une erreuy de 1 %, par exemple dans i'analyss donne lieu 2 une erreur si-
milaire dans le déplacement isctopique, mais avec des enrichissements plus faibles l'er-
reur augmente en conséquence, approximativement en raison inverse du pourcentage .
d'enrichissement; la dernidre colonne du tableau (/) donne, de cette fagon, l'erreur
approximative introduite dans le déplacement isctopique correspondant par une erreur de 1%
dans l'analyse., Comme la i)lus grande différence entre les analyses de QAK-RIDGE et
SACLAY, ou HARWALL et SACLAY, est moins de 1%, il est imnprobable qile 1'inexac-
titude dans le déplacement isotopique diie aux erreurs d'analyse puisse dépacser les valeurs

indiquées dans la derniére colonne du tableaun (7)

Le tableau (%) donne, 3 la lere ligne, la valeur movyenne des mesures de différence

38Ba.); a la 2eme ligne, le déplacement isotopique

de nombre d'onde, So (relative &
(D.I) calculé, d'apres la valeur moyenne des pourcentages d'enrichissement obtenues de
SACLAY et OAK-RIDGE, et SACLAY et HARWELL, par la méthode des approximations
successives, Les chiffres indigqués entre parenthzse a la 3&me ligne donne l'erreur probable.

c'est la somme des erreurs prcbables dlies aux mesures et aux analyses,

Nous donnons dans le tableau (4b), les valeurs du déplacement isotopiques obtenus par

spectrométrie en absorption (méthode qui sera exposée au chapitre V}

2) - Les erreurs systématiques.

Bien que de telles erreurs ne peuvent étre totalement connues nous exposcns ci-apres

les quelques causes d'erreurs systématigues qui nous semblent possibles,

A). - Source,

Nous citons l'auto-absorption et le mélange insuffisant des composantes :




a). -: Auto-absorption.

L'effet d'auto-absorption ne peut créer de déplacement systématique dans le pointé

du centre de gravité de la raie que dans le cas des raies asymétriques.

Cet effet est relativement plus important dans le cas des isotopes impairs car : dans
le cas des isotopes pairs les composantes correspondantes ne sont écartées que de distances
petites (de l'ordre de 5 mK ) par rapport & la largeur DOPPLER de la raie (30mK pour la
raie 5536 j-\ et 45mK pour les raies ultraviolettes}, alors que dans le cas des isotopes im-
pairs, a cause de la structure hyperfine et du grand déplacement isotopique, les composantes
correspondantes sont écartées jusqu'a ZOmK ce qui est du méme ordre que la largeur
DOPPLER dans la raie 5536 ;X . Mais dans le cas de 1'isotope 137Ba, le déplacement isoto-
pique obtenu, pour cette transition ( A = :5.536 jk ), & partir d'une série d'interféro-
grammes faite avec un courant de 12 milliamperes dans la cathode creuse, ne différe pas
de facon significative de celui obtenu 2 partir d'une série d'interférogrammes faite & 40 milli-

amperes.

1
Pour l'isotope 35]3&1, la méme expérience donne pour le déplacement isotopique 8,4

mK avec un courant de 12 milliamperes et 8,6 mK avec un courant de 40 milliamperes,
Dansile patagraphe TI concernant la détermination du déplacement isotopique par spec-
trométrie en absorption nous verrons une autre justification du fait que l'auto-absorption est

faible dans les conditions de l'expérience,

b} - Mélange insuffisant des composantes,

Du fait que 1'échelle sur la plague photographique n'est pas linéaire en nombre d'onde
et que la densité de noircissement de la plaque n'est pas linéaire en fonction de l'intensité
lumineuse incidente, le pointé du centre de gravité d'une raie complexe (formée de compo-

santes non résolues) est fonction de la largeur enregistrée de la raie.




Ceci est montré par C.V,.JACKSON (37) dans le cas des raies rouges du Néen.

Nous rappelons brigvemsnat les résultats de l'auteur :

. . 20 22
I.e Nécn naturel a deux isotopes Ne et Ne, avec le rapport d'abondance 10/1.
Dans la région étudi€ée les deux composantes, de longueur d'onde )\20 et/\zz , sont séparés
de 23 mA (m A : millitme d'un amgstrdm)}. Leorsgue la limite de résolution (instrumen-

tale) est insuffisante pour résoudre les deux composantes, nous avons une raie complexs ( un
doublet non résolu) dont le centre de gravité (cdg ) est a 0\20 -2, 1) mA en absence de
toute auto-absorption (Fig. 8 ). Avec des limites de résolution (instrumentale) croissante :
70 m:{ , 45 m}x et 34 rn:i& les mesures de la position du cdg du doublet non résolu
S1,8) mA et (kzo—‘o,T)m;x;ala

o

- 2,6) mA ; (>\

donnent respectivement ()\20 20

limite , lorsque les deux composantes sont résolues, les mesures donnent &videmment \ 20 °
Aingi avec une limite de résolution trop forte, la position mesurée du cdg est systématique-
ment déplacée vers la composante intense. |

Lés raies €émises par les isotopes impairs 13?Ba et 135Ba ont trois composantes
hyperfines, & respectivement et approximativement, 2,9 et 18,5 mK et 4, 10,5 et 18 mK
avec les rapports d'intensité 3,2 et 1 . Elles peuvent &tre regardées comme des doublets,
dis & une composante intense (formée par les deux composantes d'intensité ‘relative 3 et

2) d'int ensité relative 5 et une raie plus faible d'intensité relative 1 ; les 2 composantes

1
étant séparées par 14 mK dans le cas de 1l'isctope 3'?Ba. et 12 mK dans le cas de 1'iso-
1353.3.

tope

Avec une limite de résolution de 25 mK les conditions dans le cas des raies du Baryum

(<]

sont analogues a celles des raies du Néon avec une limite de résolution entre 40 et 50 mA,
dans ce cas la composante faible ne participera qu'a 50% de sa contribution totale au centre

. . i s , . . 138
de gravité de la raie complexe; ceci créera une diminution du déplacement isotopique Ba -

137 138Ba 135

Ba de l'ordrede 1 1/2 mK, et - Ba de l'ordre de 0,7 mK,

Si ces corrections sont appliquées aux valeurs de déplacement isotopique données au ta-
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bleau ( ¢ ), de RAZUMOVSKI et CHAIKA ( qui ont utilisé une cathode creuse refroidie

2 l'azote liquide donnant une largeur de raie de 25 mK, qui n'était pas augmentée de facon si.
gnificative par la largeur instrumentale}, les valeurs obtenues ne diffdrent des nétres que par
un écart plus petit que l'erreur probable estimée (Dans notre cas la largeur combinée de la
raie et instrumentale était de l'ordre de 50 mK, le-mélange était effectivement complet et

il n'y a pas de correction). A la fin du tableau (J¢) nous donnons les valeurs de déplacement

isotopiques mesurées lorsque les composantes sont résolues (paragraphe 1I).

B) - Interférombetre,

b)., - : Effet d'un changement de pression,

Dans la premikre partie de ce travail { le déplacement isotopique de la raie de réson-
nance a 5536 A ), llinterférométre n'était pas enfermé dans une cloche, tandis que dans

la deuxigme partie ( le déplacement isotopique des raies 3501 A et 3072 A ) llinterfé-

ro metre était enfermé- dans une cloche étanche,

Un changement de pression de lmm de Hg produit une variation d'indice de 1'air (n)

d'ot il résulte une variation ﬂlb"du nombre d'onde T de la raile :
dﬂ' - m- A - 3,8-110—%
T 760

Lorsque les poses n'étaient faites que dans les conditions favorables ( barometre len-
tement variable, c'est-a-dire que le changement de pression ne dépassait pas- 1 mm de Hg
en 2 ou 3 heures ) la variation du nombre d'onde entre 2 poses successives, (d'une durée
moyenne de 4 minutes chacune), d'un méme isotope, n'était que de l'ordre de 0,2 mK, ce
qui est nettement moins que l'erreur statistique de mesure d'une seule pose ( O,5 & 1,0mK),
Une variation lin€aire de la pression n'a pas d'effet sur le déplacement isotopique puisque la

comparaison de longueur d'onde se fait par interférogrammes alternés ( par exemple 1383&

13 1 -~ L
6Ba - 38Ba ) et que le premier et le dernier interférogrammes correspondént au mé-

me isotope.
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b}, - : Effet d'un changement de température,

Pour que l'exactitude des mesures de différences de longueur d'onde ne soit pas af-
fectée par les effets de changements de température dans l'interféromadtre, la variation
apparente des nombres d'ondes entre plusiehrs poses dans une série devrait &tre inférieure
a l'erreur statisticiué de mesures des interférogrammes de la série., Pour une seule mesure
l'erreur efficace est approximativement de ImK pour la raie 5536 jok ( ¥ 18.060 c::c:r;'1

) et d'environ 50 % plus grande pour les raies ultraviolettes ( g2 35,000 cm‘"l), Dans
chaque interférogramme une moyenne est faite sur les mesures de 6 ou 4 diambdtres de
franges, et donc de détemmination de différences de nombre d'onde. Ainsi les erreurs pro-
bables correspondantes sont respectivement 0,4 et 06 mK. Il est alors nécessaire que les

variations apparentes de nombre d'onde diies aux changements de températures ne dépassent

pas 0,2 ou 0,3 mK dans l'intervalle de 2 poses,

Dans le cas d'une cale en silice fondue et de 1'étalon enfermé dans une cloche, un chan-
gement de nombre d'onde de 0,2 mK est produit par un changement de température d'appro-
ximativement 0,02° a o= 20,000 crn—1 et de 0,01° 3a g = 35,000 cm_l,, Sila
température est contrdlée par un thermostat celui-ci devrait avoir une stabilité d'au moins

0,02° ou 0,01° : un thermostat avec une stabilité de l'ordre de 0,:05 ne serait pas satis-

faisant, car il entraine un déplacement de l'ordre de 1mK entre deux poses successives,

Une variation linéaire de la température en fonction du tempe n'introduit pas d'erreur
systématique (comme pour le cas de la pression). L'influence d'une variation non linéaire

peut &tre examinée de deux facons :

- la plus grande variation de température observée dans la cloche, ol 1'étalon est en-
fermée, est de 0,1° par heure et il semble improbable que la non-linéarité dépasse 1/10

du chiffre donné.

- une variation de la température se traduit par un changement apparent des necmbres
d'onde des isotopes et par conséquent des diametres des franges correspondant, Pour étudier
I'influence d'une variation non linéaire, prenons 10 séries d'interférogrammes, de la raie

©
3501 A ; chacun comprenant 14 interférogrammes, prises dans l'grdre suivant :
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136]33. ~ 138Ba ) 136Ba _ 138}3& _ 136Ba
Dans une série nous avons 14 poses, prises dans l'ordre ( 136 - 138 - 136) et
notées : 1 - 2 - 3 - 4 ,......

Dans chacune de ces poses, quatre diameétres sont mesurés; l'erreur efficace pour la me-
sure d'un diametre étant de 1,6 mK ( ncus rappelons que cette erreur est calculée pour le
carré du diamdtre. qui est convertible en mK; mais par la suite nous continuons 3 parler

des erreurs sur la mesure d'un diameétre). L'erreur probable sur la mesure du diametre mo-
ven (moyenne arithmétique des 4 diametres) d'une pose est ainsi de 1l'ordre de 0,8 mK.

Nous avons alers 14 diametres moyens d1 ) di ce...d ), la mesure de chacun étant af-

14
fectée d'une erreur probable de 0,8 mK, Afin de re’du_ire encore les erreurs de mesure,

nous considérons le diamdtre moyen de deux poses successives

d d d d
= 1 . - .
d1 , 2 -..__;___i ’ d3,4 3 > t 4 rree 'd13, 14 ., Finalement nous
avons 7 diametres moyens (d1 2 d2’3 - - d13,14 ), la mesure de chacun étant affec-
tée d'une erreur probable de 0,6 mK ; la durée d'une pose moyenne, correspondant 3

chacun de ces diametres, étant de 5 minutes.

Le tableau ({4) donne les valeurs des 7 diam¥tres moyens et leur carré, la figure (9)
-donne une représentation graphique des carrés des 7 valeurs de diamatre en fonction du
temps ; 1'échelle a droite donne la conversion des mmz, portés sur l'axe des ordonnées,
en mK. La droite tracée sur le graphique représente une loi de variation linéaire moyenne.
La colonne 3 du tableau (4{) donne les valeurs des carrés des diambdtres correspondants 2
cette loi, la colonne 4 donne les différences en valeurs algébriques, des chiffres de la co-
lonne 2 et ceux correspondants de la colonne 3, la colonne 5 donne ces différences en mK;

la colonne 6 les variations de températures correspondant & ces différences en mK.

La valeur moyenne de 1'écart 3 une variation linéaire pour les 10 séries, de 14 inter-
férogrammes chacune, est de 0,3 mK; 1'écart maximum étant 0,8 mK. Si ces valeurs sont
comparées a l'erreur probable de mesures: 0,6 mK, il est évident que les erreurs statisti-
ques de mesures ne sont pas affectées de facon significatives par la non-linéarité de la va-

riation de la température. Comme une variation linéaire de la température ne crée pas




d'erreur systématigque dans nos mesures, nous concluerons qu'il n'y aura rien 3 gagner a

thermeoestater la cloche oli 1'étalon est enfermé,

W) - Méthode spectrométrique en abscrption .

Les déplacements isotopiques des isotopes impairs déterminés par la méthode précédente

sont relativement imprécises a cause des structures hyperfines des isctopes impairs

La résolution des structures hyperfines des isotopes impairs, permettra de mieux
pointer les centres de gravité de ces structures et amélicrer ainsi les valeurs des dépla-
cements isotopiques ccrgespondants. Cette résolution a été obtenue pour la raie 652(180)-
6s6p (lPl), A = 5536 jA par spectrométrie en absorption. L'analyses des structures
hyperfines ainsi résolues permettra par ailleurs de calculer les constantes de structure

37

hyperfine magnifique (A) et quadripolaire (B).du niveau 1P pour les isotopes ! Ba

1 bl
13
et 5Ba..

La résolution compléte de la structure de la raie, émise par le Baryum naturel; aurait
nécessité la séparation de composantes distances de 0,5 mK ( ce qui est approximative-
ment la largeur naturelle de la raie) et s'étendant sur un intervalle total de 20 mK; ce-
pendant il n'est pas nécessaire de résoudre un probléme aussi ardu car l'emploi des isctopes
enrichis offre la possibilité d'observer directement les structures hyperfines : le Baryum

1 13 . . g ; N
enrichi en 37Ba et 5Ba ne contient qu'une faible proportion des autres isctopes & l'ex-

ception de 138Ba. Dans ce cas la limite de résolution nécessaire pour séparer les compo-
sants n'est plus que de 2 mK au lieu de 0,5 mkK; le problédme de la résolution dans la source
pourra &re résolu par l'emploi du jet atomigue, mais alors il faut consentir i utiliser des
quantités d'isotopes enrichis relativement importantes ( de l'ordre de quelques grammes),
Heureusement, avec la technigue récemment développée par JACKSON (5), d'utilisation

d'un jet atomique en absorption a l'intérieur d'un Fabry-Perct sphérique (F.P.S), ol le coef-

ficient d'absorption efficace est F fois le coefficient d'absorpticn normal, F é&tant la




finesse réflectrice des lames de l'interiérometre, la guantité d'isotcpes enrichis néces-
saire est ramenée a une centaine de milligrammes. Nous avons alors pu obtenir les quan-
tités d'isotopes enrichis dA'OAK-RIDGE et avec la technigue précédente, obsefver de fortes
absorptions, de l'ordre de 20 %, & des collimations du jet atomique de 24 :1, 34 : 1 et
55 : 1, pendant plusieurs heures, permettant ainsi d'enregistrer plus d'une cinquantaine

d'ordres nécessaires pour faire l'analyse des structures hyperfines,

La mé&me technique a été ensuite utilisée pour déterminer le déplacement isotopique

l o
38Ba - 136Ba et 138Ba - 134:Ba., de la mé&me raie ()\z 5536 A ).

Finalement donc nbus avons pu déterminer les facteurs A et B des isotopes

]
135Ba et 37Ba et les déplacements isotopiques,

1 13
38Ba } 131"Ba : SBa } 136Ba : 138Ba _ 1353a : 138Ba _ 134Ba




A - STRUCTURES HYPERFINES CALCULEES DE LA RAIE A= 5536 A DES ISOTOPES
IMPAIRS,

La structure hyperfine de la raie est dfie uniquement au niveau supérieur 6s ép
1P1 car le niveau inférieur étant un singulet 150 ne peut pas avoir de structure hyper-
7
fine, Les deux isotopes impairs ont tous les deux le méme moment angulajre : I =3/2 ;
de sorte que pour ces deux igotopesg nous avons des structures hyperfines analogues, formées
)

de 3 composantes hyperfines correspondant aux transitions : F = 1/2 a F = 3/2

F=3/23F =3/2;F =5/23F = 3/2,

Les positions des composantes hyperfines requises pour donner i la fois les valeurs
des rapports des constantes de structure hyperfine magnifique, A (137) / A (135}, dé-
terminées par HAY (46) et WALCHLI et ROWLAND (47) , des constantes de structure
hyperfine quadripolaire, déterminées par WILLIAMS et Mc GRATH {¢7), la structure de

la raie observée par JACKSON ( 5), et les valeurs des déplacements isotopiques, sont

P . 1
données dans le tableau (4Z) en admettant que le niveau 6s 6p ( Pl) a une structure
hyperfine inversée ( le sous niveau hyperfin correspondant 3 F = 5/2 est l¢ plus profond)
et un rapport normal d'intensité peur les composantes hyperfines 3 :2 : 1 Les posi-

: - . N . 138
tions calculées sont relatives a celle de l'isctope Ba . Nous rappelons au mé&me tableau
{12) la structure observée de la raie; la structure calculée de la raie, donnée en haut du

tableau est en accord avec celle observée, aux erreurs probables de cette dernigre preés.

B. - DETERMINATION EXPERIMENTALE DES STRUCTURES HYPERFINES DES
ISOTOPES IMPAIRS.

1) - Préparation du Baryum métalligue,

Avant de pouvoir commencer l'expérience il fallait procéder 3 la conversion des car-
bonates et nitrates de Baryum ( formes sous lesquelles sont livrées les isotopes enrichiz)

en Baryum métallique. Cette préparation, devant atteindre un rendement élevée, a été obte-
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nue par électrolyse, avec un rendement d'approximativement 90%. Elle se déroulait en

trois opérations :

- le carbonate de Baryum étzait transformé en une solution saturée de chlo-

rure de baryum,

- 1'électrolyse de cette solution dans un tube en U avec une anode en
platine et une cathode en mercure, donnait un amalgame de Baryum et de Mercure, qui
- - rd - -~ - * -
etait versé dans un petit réservoir en acier inoxydable,

- l'amalgame était distillé, sous vide, afin d'enlever le mercure,

Finalement le réservoir ne contenant plus que du Baryum métallique était mis dans

le tube du jet atomique, celui-ci étant ensuite placé dans le montage optique.

el) Electrolyse.

Pour 200 mg de carbonate de Baryum, la quantité de mercure utilisée était appro-
ximativement de 30g; la quantité d'acide chlorhydrique, & une force de concentration de
2,5 N, était de 900 :rn:m3

L'acide chlorhydrique était introduit dans un bras du tube en U par une seringue
et ensuite trés lentement, avec une petite cuillere, le carbonate de Baryum, sous la
forme d'une poudre fine. L'électrolyse commencait alors & un courant de 120 mA, con-

tré6lé par un milliampéremetre et une résistance variable, sous 110 volts. Dans le cas
idéal, lorsque tout ie Baryum métallique est déposé dans le Mercure, la résistance de
1'électrolyte aurait df devenir tres grande, la solution étant convertie en eau pure, mais,
en réalité, le Baryum réagissait avec 1'eau ( pour donner 1'hydrogene et 1'hydroxide de Ba-
ryum) et la résistance de 1l'électrolyte tendait vers une limite; ainsi pendant 1'électrolyse,
le courant étant maintenu constant, la différence de potenti'el entre les électrodes, contré-
lée par un'volimetre, montait de 8 volts & 30 volts approximativement, et se stabilisait &

cette valeur, Pendant 1'opération 1'électrolyte était refroidi par un courant d'air afin de
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limiter la réaction entre 1'amalgame et I'eau ( ou la solution ). L'évacuation des bulles
qui se formaient entre le mercure et le verre, pres de la surface du mercure, était assu-

rée en tapant docucement sur le tube avec une petite tige en verre.

Une fois 1'électrolyse terminée. 1'électrolyte était récupéré avec une seringue et mis
de c&6té dans un tube 3 essai pour la récupération du chlorure de Baryum { de l'ordre de

20 mg); ainsi le rendement de 1'électrolyse était de 90%.

L'amalgame resté dans le tube en U était lavé & l'eau (introduite et enlevée avec
une seringue), la surface du mercure séchée au papier filtre, ensuite l'amalgame était ver-
s€ dans un petit réservoir en acier inoxydable, de diametre 10mm et de longueur 40 mm,

qui était alors introduit dans l'appareil de distillation du mercure sous vide,

b) Distillation du Mercure.

L'appareil est 'schématisé sur la fig (A40). La partie inférieure du longtube ( T )
est en silice car il est nécessaire de chauffer 1'amalgame a une température au-dessus de
celle du point de fusion du pyrex., Le piston (p) empéchait le passage du mercure en haut du
tube, et la résistance chauffante (r) la condensation du mercure sur les parois avant le tube
latéral ( les dépdts de mercure sur les parois du tube latéral (t) étaient enlevés avec la
flammme d'un bec de Bunsen); un courant d'air refroidissait constamment le J'oint. Le tube
latéral (t) conduisait & un piege refroidi & 1'azote liquide, l'appareil de distillation était re-
lié & un banc & vide ol se trouvait un second pitge refroidi i l'azote liquide. Afin d'éviter
une ébullition brutale du mercure l'augmentation de la température était limitée a environ
50 ou 100 degré centigrade par heure, jusgu'a la température finale (500°C), cette tempé-
rature était ensuite maintenue pendant deux heures; une précaution supplémentaire était prise
contre tout éventuel rejet brutal de l'amalgame hors du réservoir (b) celui-ci était prolongé
par un cylindre (a) de 50mm de long, emboité sur lui. Apres deux heures de chauffage 3
500°C il n'y avait plus de dépst de mercure sur les parois du tube latéral, l'amalgame était

apparemment libre de mercure et le chauffage &tait coupé.




- 56 -

Afin de minimiser le temps d'exposition du Baryurm métallique 2 1'air ,. juste avant
I'expérience le tube est coupé un peu au-dessus du joint quartz-pyrex, le réserveir sorti
et mis dans le tube du jet atomique ( opération qui ne demandait que quelques secondes)
dont la partie inférieure était préalablement remplie d'argen liguide, permettant ainsi aun
Baryum de séjourner dans une atmosphére d'argen pendant le temps nécessaire pour fixer

le tube du jet atomigue a la chambre d'absorption,

c). Récupération du Baryum.

Une fois l'expérience faite, l'isotope enrichi contenu dans le tube du jet atomique
était récupéré avec un rendement de 80% approximativement. Le Baryum métallique et
son oxyde produit par exposition & 1'air, contenus dans le tube du jet atomique étaient dis-
sous en chlorure de Baryum avec une solution de 900 r=_r1rn3 d'acide chlorhydrique (&
une force 2,5 N) mélangée 3 10 cm3 d'eau. Cette solution était alors ajoutée a celle con-
tenue dans le tube a essai ol le reste de 1'électrolyte avait été recueilli, la solution de
chlorure de baryum était alors précipité par une solution saturée de carbonate d'ammo-
nium (un volume similaire d'ammoniaque était rajouté pour assurer que la réaction
donnerait du carbonate de baryum, sans bicarbonate de baryum qui est nettement plus
soluble). Le précipité de carbonate de baryum se déposait rapidement, et le liquide qui
surnageait au-dessus du dépét était enlevé avec une seringue, de scrte que le volume de
liquide initial (20 cm3) était réduit & moins de 1 cm3 . Pour enlever le restant de chlo-
rure d'ammonium le précipité restant était agité avec 20 cm3 d'eau distillée et laissé en-
suite déposer. Ce procédé &tait répété deux fois, de sorte que le résidu de chlorure d'am-
monium était réduit & moins de 1/10 de milligramme, L'eau était alors évaporée lentement
du précipit.é , par chauffage lent jusqu'd 300°C ce qui €liminait aussi les traces de carbonate
d'ammonium,. Le carbonate de baryum ainsi séché était enlevé du tube 3 essai, son poids

était, en moyenne, 80% du poids du carbonate de baryum utilisé au début de 1'électrolyse.
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2) - Spectrometre et montags optigue,

Le montage optigue était le m&me qgue celui utilisé par JACKSON (5) dans un tra-
vail antérieur sur le technique du Fabry Perot sphérique avec jet atomigue interne. Nous en
rappelons sommairement les caractéristiques sur la fig (/1) . La source S est une cathode
creuse, décrite plus loin, produisant la raie d'émission ()\= 5536 }& ) servant comms
fond pour i'absorption. La lentille L,1 forme une image, de mé&me grandeur, de la cavité ca-
thodigue au milieu de l'interférometre Fabry Perot sphérigue, placé dans une enceinte é-
tanche reliée & un banc & vide. Cette image était & une distance de 70 cm de la lentille L2 )

de distance focale 50cm, alors que la distance entre L, et l'image formée sur la fente

2
d'un spectrographe &tait trois fois plus grande ( cet arrangement a été choisi pour satis-
faire les conditions de dispersicn et d'ouverture angulaire du spectrcgraphe); permettant
ainei d'utiliser une ouverture de 2 mm pour le Fabry Perot sphérique de 6 cm de rayon et

de 3 mm pour le Fabry Perot sphérique de 10 cm,

Dans le cas du Fabry Perot sphérique de 6cm, l'ouverture utilisée était de lmm pex -
mettant 1'emploi d'un jet de collimation 40: 1 sans perte séricsuse de résolution due a 1'élar-

gissement de la raie d'absorption par 1'effet Doppler,

Dans le cas du Fabry Perot sphérique de 10cm, I'ouverture utiligée était aussi de

lram permettant d'utiliser un jet de collimation 55 : 1.

Les Fabry Perot sphériques utilisés ont 6cm et 10 cm de rayon de courbure, donnant
des intervalles entre ordre respectifs de 41,2 mK et 25,8 mK. Les lames sont pourvus
de 9 couches diéiectriques donnant un pouvoir réflecteur de 0,97 et une finesse de 57 ( si
les surfaces étaient farfaites). A l'ouverture utilisée, de l'ordre de lmm, la firesse enre-
gistrée est de 30, La cale fig (#) est un cylindre en duralumin de 10ngueuf approximative -
ment inférieure de 0,05 mm 3a celle requise pour réaliser le rayon de courbure exact. La
résistance chauffante ¥ , approximativement de 2 ochms permet de chauffer la cale pour
assurer le balayage: une variation de lengusur de lO\&permet de balayer 70 ordres a

= 5536 A. Au début avec un courant de 60 mA un ordre est balayé en 2 mirutes; a mesgure




que les ordres défilaient, la durée du temps de balayage augmentait ( car le taux de va-
riation de la température diminue) et il fallait augmenter progressivement le courant pour
maintenir le m&me temps de balayage par ordre. A la limite, c'est-a-dire au bout d'une

cinguantaine d'ordre, le courant était de 90 mA

3) - le tube du jet atomique,

La figure (3) montre le schéma du tube (T) du jet atomique faite en quartz, Pour pou-
voir raccorder rapidement le tube du jet atomique & la chambre d'absorption l'extrémité ou-

verte du tube est prolongée par un jointHémisphérique ( S, ) La chemise (C) permet de re-

1
froidir le tube a l'azote liquide : en effet dans des expériences préliminaires, utilisant le
baryum métallique préparé & partir du carbonate de baryum par électrolyse, il était impos-
sible d'obtenir 1'absorption produite par le jet atomique dans un tube en silice refroidi & l'air
alors que dans les mémes conditions, avec une quantité lsimilaire de Baryum métallique coms=.
mercial, une forte absorption était obtenue, Cet échec a été attribué & la présence d'un rési-
du de mercure, existant dans le Baryum préparé par.la méthode électrolytique, qui, n'étant
pas condensé sur les parois latérales du tube, du jet atomique, refroidie & 1'air, restait &
1'état de vapeur et bloguait le jet produit par les atomes de Baryum, Cette difficulté a été
résolue par le refroidissement du tube du jet atomique & 1'azote liquide : I'absorption obtenue

avec le Baryum, préparé par électrolyse comme exposé précédemment, était alors du méme

ordre que celle produite par le Baryum métallique commercial,

Le tube principal en silice a un diametre intérieur de 12 mm, 1'épaisseur de la silice
étant de 1mm, sa longueur est déterminée par la collomation, par exemple pour une collima-

tion de 35 : 1, la longueur &tait de 300 mm.

Le tube t, était en acier inoxydable de longueur 60mm et de diametre intérieur 10mm,
il*allait de la partie inférieure du joint & la cale de l'interférombdtre, entrant dans le tube
vertical traversant cette cale. Scn but est d'augmenter €ventuellement la cellimation et aussi

d'éviter un déplacement de l'interférometre.
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t, est une pikce auxiliaire en laiton destinée & raccorder le joint hé misphérigue Sl

au tube du jet atomique, 1'étanchéité est assurée par la picéine,
4) - La source.

La fig. (44) donne le schéma de la cathode creuse. La cathode avec la cavité qui re-
ceit le Baryum est d'une seule pigce en acier doux, Le tube principal a un diametre intérieur
de 3 cm et une longueur de 15 e¢m. La cavité cathodique (cv) a un diameétre de 5 mm et
une profondeur de 15 mm. A l'intérieur de la cathode vient s'emboiter un tube en silice fon-
due, reposant sur la base de la cathode. L'anode est un cylindre creux en aluminium s‘em-
boitant exactement 3 1l'intérieur du tube en silice fondu. La cathode creuse refroidie & I'eau
fonctionnait avec 200 mg de Baryum métallique dans la cavité cathodique, et le Néon, comme
gaz porteur, & une pression de 3 mm de Mercure, Elle était d'abord dégazée a des courants
de 150 a 200 mA Quand le spectre était libre de toute bande parasite le Néon était pompé,
le charbon dégazé et le tube rempli & nouveau de Néon. Le courant utilisé pendant les expé-
riences était de 80 & 100 mA; le tube a fonctionné, sur une péricde de 6 mois, avec un to-
tal de plus de 100 heures, sans qu'on ait eu besoin de changer le néon. Avec des courants
de 80 & 100 mA dans la cathode creuse, la raie de résonnance du Baryum .présentait un élar-
gissement par auto-absorption et aussi un élargissement dfi aux composantes hyperfines non -
résolues, la largeur 3 mi-hauteur était approximativement 45 mK alors que la largeur Dcppler
serait seulement de 20 mK, Cet élargissement a 1'avantage due la largeur du fond continu
donné par la raie d'émission est suffisante pour inclure les composantes hyperfines des iso-
topes impairs 2 18 mK, dans la partie plate et non sur le berd de la raie, sans cela il y aurait
eu un déplacement des composantes hyperfines 2 18 mK, apparemment rejetées loin de la com-
posante principale (ce déplacement est de l'ordre de 0,3 mK, dans ls plus mauvais cas, avec
la plus faible collimation du jet atemique et la raie d'émission presque libre d'auto-abscrpticn).
Cepeﬁdant cet élargissement a le désavantage de produire un recouvrement d'crdre si 'inter-
valle spectral libre de l'interférometre est plus petit que la largeur de raie, Dans ce travail
deux Fabry Perot sphériques ont été utilisés avec des épaisseurs de 6 et 10 cm et des inter-
valles spectraux libres respectifs de 42 et 25 mK; en conséquence il y avait un recouvrement

d'ordre relativement peu impozrtant avec le Fabry Perot sphérique de 6 cm et pluz sérieux
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avec le Fabry Perot de 10 cm. Ce recouvrement d'ordre a deux effets : premitrement 1'in-
tensité apparente de I'absorption du jet atomique est diminuée, par suite de la présence de
lumigre d'une autre longueur d'onde que celle de la raie d'absorption, deuxidmement : il

peut créer un petit déplacement du maximum de la raie d'absorption df 3 ce que l'absorption
apparente est plus fortement diminuée d'un c6té de la raie que de l'autre, ceci arrive quand
la position de la raie d'absorption correspand au bord de la raie d'émission {(dans 1'ordre sui-

vant } ol l'intensité change rapidement avec la longueur d'onde,

Pour calculer cet effet de recouvrement d'ordre, il est nécessaire dlavoir une connais-
sance approximative du contour de la raie d'émission. Celui-ci peut &tre calculé i partir de
la largeur Doppler normale, de 1'épaisseur optique de la vapeur émissive et de la structure
de la raie, en admettant que le milieu émetteur est homogéne, Le contour de la raie, dans
les conditions d'emploi de cathode creuse, est celui d'une raie 3 maximum trés plat, sans
renversement, émise par un milieu homogene, 1 étant l'épaiéseur du milieu absorbant et
k le coefficient d'absorption. La forme de la raie a été calculée pour deux valeurs de ki,
kl =4 et kl = 8, pour la composante due 3 1'isotope 138 et avec des valeurs de k propor-
tionnelles & l'intensité pour les autres composantes, Ces courbes sont montrées sur la fig
(45), en mé&me tempe que 1'effet de recouvrement d'ordres adjacents, dans le cas du Fabry-
Perot sphérigue de 6 cm. Avec Wl = 8 il y a un faible minimum & environ 5 mK ( la posi-
tion de la composante die & 1'isotope 138 est 0 mK) avec kil =4 il yv a un faible maximum
& cette position., Ces courbes sont en bon accord avec celles enregistrées expérimentalement
aux limites supérieure et inférieure de l'intervalle des courants dans la cathode creuse; des
enregistrements ont aussi été faits & des courants intermédiaires, ol il n'y a ni minimum,

ni maximum,

Il est apparent d'aprés ces courbes que les composantes & 0 et 4 mK sont dans une
région ol l'effet de recouvrement d'ordre est négligeable et ol l'intensité du fond d'absorption
ne change pas rapidement. Mais dans le cas de 1la cdmposante 318 mK, avec kg. =4, le fond
2;_ = 0,05 mK_1 approximativementl, le rec?uvrement
' par l'aile de l'ordre suivant a approximativemeﬁt la mé&me pente, mais négative; dans ce cas

d'absorption a une pente positive

le déplacement calculé ( déplacement dépendant du contour et de 1'intensité de la raie d'absor-




ption et de la pente du fond d'absorption et du recouvrement d'ordre} est approximative -
ment 0,1lmK 2 la fois pour le fond d'absorption seul, et pour le recouvrement d'ordre,
mais comme 1'un a une perte négative et 1'autre une perte positive, I¢ déplacement résul-
tant est zéro, Dans le cas de la compesante 3 9 mK, il y a aussi une pente dans 1'intensité
du fond d'absorption, mails cette pente est faible ( moins de 0,02 mK'l ) 1a composante

a 9 mK étant approximativement deux fois plus forte que celle & 18 mK, le déplacement

correspondanﬁ est mceins de 0,05 mK,

La fig (46) montre l'effet de recouvrement d'ordre dans le cas du Fabry Perot sphérii-.
que de 10 cm. Le contour de la raie est calculé seulement pour 1'épaisseur optique 1la plus
grande, car avec cet interférometre seul le plus haut courant était utilisé dans la cathode
creuse { les deux Fabry Perot sphérique étant utilisés avec la méme ouverture de 1 mm ,
le plus lumineux était plus faible avec le Fabry Perot sphdrique de 10 cm). La forme de la
courbe calculée est en bon accord avec celle obtenue expérimentalement, avec un minima 3
approximativement 2 mK ( relative a la comfposante de 138 ). Les composantes 2 0,4
et 10 mK sont dans la partie du fond d'absorption ou l'intensité est constante ; mais pour
toutes les composantes, les recouvrements d'ordre, & la fois de l'ordre supérieur et de 'or- .
drezinférieur, ont une pente ; heureusement ces pentes sont de signe contraire et l'effet ré-
sultant tend a devenir nul. Dans tous les cas la différence des deux pentes est approximati-
vement de (+ 0,03 mK_l) pour la composante 2 0 mK et de ( - 0,03 mK ) pour les autres,
Avec la collirnation de 55 : 1 utilisée pour le Fabr'y Perct sphérigue de 10 c¢m, et une abszor-
ption relativement moyenne ou faible. Le déplacement correspondant est de l'ordre de 0,03 3
0,05 mK, il peut alors &tre négligé, Dans le cas de la composante 2 18 mK l'effet du recou-

vrement d'ordre est pratiquement nul car il est dans le maximum plat de l'ordre inférisusr

et le minimum plat de 1l'ordre supérieur.
Les courbes des figures (45) et (4) sont en bon avcord avec celles obtenues,

B) - Observation des Structures hyperfines des isotopes impairs.

Les premieres cbservations de I'absorption produite par le Baryum envichi en iscteopes
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135 et 137 ont été faites avec un Fabry Perot sphérigue de 6 cm, donnant un intervalie entre
ordre de 41,2 mK; la ccllimation du jet atomique était de 24 : 1; les analyses des isctopes

enrichis scnt donnés par le tableau ( 7 ).

Dans chaque cas la quantité de métal utilisée était celle donnée par 150 mg de carbo-
nate de Baryum. Le jet atomique fonctionnait alors pendant deux heures avec une bonne absor-
ption; la température du four était montée graduellement de 700°C & 1000°C i mesure que le
métal était distillé et se déposait dans la partie froide du réservoir ou perdu par évaporation

dans le tube du jet atomique,

~ Liabsorption produite par un jet atomique de collimation 34 : 1, placé 3 l'intérieur
d'un Fabry Perot sphérique de 10 cm donnant un intervalle entre ordre de 25,8 mK, a
été aussi observée avec des isotopes enrichis en 137, 135, 136 et 134, Ces deux derniers
sont aussi enrichis en 138 déisorte qu'il était possible de mesurer directement les déplace-
ments isotopiques 138-136 et 138-134, les composantes dies & chacun de ces isotopes étant
bien résolues, Avec cette grande collimation, une absorption également forte a été obtenue,
mais la durée de l'absorption était environ la moitié de celle obtenue avec la petite collima-
tion; pour la mé&me quantité de Baryum.

1

A) - STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU P1 de L'ISOTOPE 135,

a) FABRY PEROT Sphérique de 6 cm et collimation du jet atomique de 24:1

La étructure de la raie du Baryum enrichi en isctope 135 est montrée sur la fig

(f7) ; c'est une partie r(6 ordres) d'un long enregistrement, Il y a trois composantes résolues
A, B et C attribudes au 135Ba. et une aile, a , du c6té des petits nombres d'onde de la
composante A, qui est attribuée 32 l'isotope 138, Cette attribution est en accerd avec les
intensités 13,4 pour 138 et .34, 22 et 11 pour 135 et c'est la seule possible (voir page

53). La seule alternative compatible avec les abondances relatives des isotopes est d'attri-
buer C & 138 et a a2 135; mais ceci donnerait un déplacement isotopique 138-137
négatif ( de' sens contraire au déplacement isotopique observé) et en plus il faudrait attribuer

aux composantes hyperfines de 135 les rapports d'intensité 1 : 3:2,
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Les composantes B, C ont été mesurées, relativement & la composante A, dans
68 ordres; mais la composante a, qui apparaissait peu résolue ou comme une épaule,
n'a été mesurée que dans 30 ordres. Les résultats de ces mesures sont normalisés de
telle fagon que la composante dile & I'isotope 138 a la valeur 0 mK et ils sont donnés
dans le tableau (/3) . A ces valeurs il faut ajouter une correction due 1 la présence de l'iso-
tope 137 (5,6%) ayant des composantes 2 2,1 ; 8,8 ;18,5 mK; la premidre de ces compo-
santes tombe entre la raie de 138 et la premi®re composante de 135, elle a donc peu d'effet,
mais les deux dernieres recouvrent les composantes de 135 & 10,3 et 17,7 mK . Pour
compenser ceci, la premiere doit &tre augmentée de 0,1 mK tandis que la dernizre doit
8tre diminuée de 0,1 mk. D'autre part l'isotope 136, (12%), ayant un déplacement iso-

topigue de 4,2 mkK, déplace la composante de 135 & 3,7 mK vers les grands nombres

d'onde et la valeur 3,7 mK doit étre réduite de 0,1 mK,.

b) - Fabry-Perot sphérique de 10 cm et collimation du ‘et atomique de 34 : 1

La structure observée avec un Fabry Perot sphérigue de 10 ¢m et un jet atomique de
collimation 34 : 1 est montrée sur la fig (/8), avec six ordres. C'est une partie d'un enre-
gistrement dans lequel les trois composantes les plus intenses étaient mesurées sur 22 ordres
et la composgante plus faible C sur 14 ordres, La résolution de la composante a, dfie 3
1'isctope 138, esf maintenant complete, en un pic bien séparé de celui de la composante A
due a l'isotope 135. Les mesures étaient faites relativement & la composante A; les résul-
tats normalisés de facon que la composante dfie & 1'isotope 138 "4 la valeur zéro, sont donnés
dans le tableau (/4). Ces résultats doivent &tre corrigée en tenant compte de la présence des
isctopes 137 et 136 comme ceux faits avec le Fabry Perot sphérigque de 6 cm. L'intensité

en absorption des composantes A, B et C est en bon accord avec celle requise par le rap-

‘ " . 1
port.normal d'intensité 3 : 2 : 1, en admettant que le niveau 6és 6p P1 a une struc-
1

ture hyperfine inversée,

c) - Résultats,

Le tableau (45) est un résumé des mesures de la structure observée avec un Fabry-

Perct sphérique de 6 c¢cm et de 10 cm; les corrections requises pour compenser la pré-
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sence des isotopes 137 et 136 ont été appliguées. Les mesures étaient faites relativement
a la composante A de l'isctope 135, mais ils ont été normalisés de sorte que la position
de la composante due 2 l'isotope 138 scit prise pour origine., La déviation moyenne et le
nombre de mesures implique une erreur probable entre 0,1 et 0,2 mK. Une comparaison
des résultats obtenus avec deux interiérometres différents montre qu'ils so.nt compatibles si

une erveur de 0,2 mK est admise,

. . . 135 138 u PN .
Le déplacement isotopique entre Ba et ~ Ba peut étre calculé a partir de
el - - 1 - -~
ces résultats, en admettant que la structure hyperfine du niveau F’1 est inversé et que
les compesantschyperfins ont le rapport normal d'intensité 3 : 2 : 1., La valeur calculée

ainsi pour le déplacement isotopique est de 8,1 mK, avec une erreur probable de 0,3 mK.

B. - STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU lPl de 1I'ISOTOPE 13TBEL

a) - Fabry-Perot sphérique de 6 cm et jet atomique de collimation 24 : I

La structure donnée par l'absorption du Baryum enrichi en isotopes 138 et 137 est mon-
trée dans la fig (4§}, sur huit ordres. Seulement trois composantes apparaissent, mais le
premier d'entre eux A, est beaucoup plus intense que lez deux autres, b et c; cette

différence peut &tre vue plus clairement dans les ordres de droite de la série, ol l'absor-

. 1
ption est plus faible. A partir de la composition des isotopes enrichis ( 38Ba, 53,5%;

13
7Ba, 43,7% ) il est évident que la composante intense A doit &tre un mélange de la plus

1 13
forte composante hyperfine de 37Ba et de la composante simple de 8Ba

La structure de la raie est montrée sur la fig (40). La séparation entre la composante

1z ,
A de 3BBa. et la composante a¥%de 13

"Ba est prise égale 22,1 mK ( comme il a été
observé dans la structure avec une Fabry Perot sphérique de 10 cm et le méme isotope en-
richi, avec un jet atomigque de collimation 34 : 1 et 55 : 1, placé i l'intérieur de l'interfé-
romeétre, comme nous le verrons plus lein; et aussi a{rec du Baryum naturel avec le mé&me

N <

interférometre et un jet atomique “a passage multiple de collimation 35 : 1 placé 3 l'exté-

=
rieur de l'interféromatre ( JACKSONJ), Cette hypothese permet de trouver les positicns des
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deux composantes hyperfines plus faibles du 137B3., relatives & celle de la compesantes
simple de 8Ba, & partir des mesures des raies d'absorption, de la manidre indigude
sur la fig (€0) . Les traits verticaux reprécentent les positions de la composante A, de
138Ba et des trois composantes hyperfines de 137Ba, leurs longueurs sont proportionnel-

les aux intensités respectives, basées sur 1'abondance des isotopes et le rapport d'intensi-

té a:b:c =3 : 2 : 1, Les fleches indiqueni les positions mesurées :
I :la composante la plus forte, mélange non résolude A
13
(de 138Ba.) etde a { de TBa )
. 137
II : la composante hyperfine b de Ba
. 137
IIT : la composante hyperfine c¢ de Ba
La séparation entre A et a est égale & X ; la distance entre le poipt I, centre

de gravité de ces deux composantes, et la position de la composante A est égale a x ,

[

ou

x:X(ZZ/(22+54)

avec la valeur précédente, X = 2,1 mK, nous avons x = 0,6 mK.

La séparation entre A et b est alors obtenue en ajoutant 0,6 mK 3 la distance me-
surée entre I II; la séparation entre A et c est natﬁrellement donnée en ajoutant 0,6 mK
a la distance entre I et IIl, ou en ajoutant la séparation entre A etb 2 la distance III
et II.

Cette fagon de calculer la position relative de A est seulement précise si l'absorpticn
n'est pas trop forte; si l'absorption est tres forte la positive de I est déplacée vers celle de
la composante a de 137Ba, car l'intensité relative de celle-ci croit et la valeur de x
tend vers X/Z, clest-a-dire 1,0 mK, au lieu de 0,6 mK, Pour éviter l'erreur systématique

die=s a cet effet, la distance entre 1 et II était mesurée dans les ordres ol l'absorption

était faible et la composante ¢ outres faible ou absente, La distance entre II et III était
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mesunée dans d'autres ordres ol l'absorption était forte, Quand on augmentait 1'absorption,
la distance entre II et III restait inchangée alers que celle entre I et II décroissait de
8,3( faibleiablwodprtionsi) & 7,9 mK, comme prévu, Dans la détermination de la va-

leur de la distance entre Il et I seules les mesures i faible absorption étaient utilisées,
Les résultats des mesures de plus de 40 distances de Il - I et III - I donnaient
les valeurs indiquées au tableau (/6). Les positions des composantes A, a, b et ¢ corres-

pondant a ces valeurs sont données dans le mé&me tableau,

b.) - Fabry - Perot sphérique et jet atomique de collimation 34 : 1

On a fait un grand nombre de mesures des structures données par l'absorption au moyen

d'un jet atomique de collimation 34 : 1, placé & l'intérieur d'un Fabry Perot sphérique de
13
7Ba, a

H

10 cm. Dans ces enregistrements la composante de 2 mK, apparaissait ou comme

juste résolue ou comme une épaule mesurable, Umepartie d'un enregistrement faite & faible
P g

absorption est reproduit sur la fig ({4). La densité du jet décroit de gauche & droite sur la

13?Ba est seulement visible dans les

1 138
premiers ordres; mais la résolution de la composante a de 373&1 de A de Ba est

figure; l'absorption des composantes b et c de

meilleure 2 plus basse densité. C'est la raison pour laquelle une partie de l'enregistrement
a été faite a basse densité du jet atomique pour déterminer la séparation entre A et a, et
une autre partie a été faite & plus haute densité pour mesurer les positions des composantes
b et c., Les moyennes de ces mesures relatives & A donnaient les valeurs données dans

le tableau (46).

c) - Fabry Perot Sphérique de 10 cm et jet atomique de collimation 55 : 1

L'absorption donnée par un ‘et de collimation 55 : 1, & l'intérieur d'un Fabry Perot
sphérigue de 10 cm, avait été aussi observée. Mais dans ce cas, mé&me 2 la plus forte in-
tensité du jet obtenue, la composante c n'était pas suffisamment forte pour &tre mesurée.
Les moyennes des valeurs obtenues pour les positions des composantes A, a et b sont

donnés sur le tableau (16),




d) - Résultats.
P . - 138 137
Un résumé des mesures des positions des composantes de Ba et Ba est

donné dars le tableau (/17). Dans ce cas iln'y a pas de correction pour compenser la pré-
sence des composantes des autres isotopes. La proporticn de 135Ba est seulement 0,3%,

et le recouvrement des composantes de137Ba causerait un déplacement de meoins de 0,01mK,
La composante simple a 4,1 mK due 3 la présence de 2,4% de 136Ba, n'aurait pas d'effet
dans le cas des mesures faites avec le Fabry Perot sphéi'ique de 10 cm car elle ne serait

pas mélangée; dans le cas des mesures faites avec le Fabry Perot sphérique de 6cm, elle
serait mélangée avec la composante A de 38Ba et la composante a de 137Ba, ceci cau-
serait un déplacement de cette composante de 0,12 mK vers les nombres d'ondes plus grands)|
cette correction a été inclue en additionnant 0,1 mK aux mesures des composantes b et ¢

de 137Ba,

‘o . 1
Comme dans le cas des mesures des positions des composantes hyperfines de SSBa,

I'erreur probable dans les valeurs moyennes est de 0,2 mK,
. . . 138 137 n P
Le déplacement isoctopique entre Ba et Ba, peut 8tre déduit de ces mesures
. 1 : : .
en admettant que le niveau P1 a2 une structure hyperiine inversée et que les composantes

hyperfines ont le rapport normal d'intensité 3 : 2 : 1, Le déplacement isotopigue calculé

est alors de 7,0 mK avec une erreur probable de 0,3 mK.

1 134
C. ) - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DE 36Ba et Ba,
L'opération du jet atomique avec des guantités relativement faibles d'isctopes enri-
135 1 e e s s
chis, dans les mesures des structures hyperiines de 3JBa et 3?Ba €tait si satisfaisant

qu'il semblait scuhaitable d'utiliser la mé&me méthode pour mesurer le déplacement isotopiqus
. 136 134 . .
relative 2 138Ba, des composantes simples de Ba et Ba. Ceci donnerait une con-

firmation des résultats obtenus et exposés précédemment; et il y aurait deux avantages im-

portants:




- le résultat serait plus précis,
- il serait indépendant de la composition des iscotopes enrichis, ce qui est une source

-~ -

d'erreur significative dans le travail exposé précédemment.

Py

Il était apparent que les meilleurs résultats seraient obtenus en prenant les isotcpes
s qs 136 134 ‘s oz ‘e .
enrichis en Ba et Ba et en leur additionnant une quantité appropriée d'isotope en-
. g 138 . .z . . .
richl en Ba pour donner un mélange contenant en guantités approximativement égales

d'isotopes 138Ba, et 136Ba ou 138Ba et 134

Ba ; en ce cas les raies de138Ba et
des autres isotopes seraient de mé&me intensité, Dans ces conditions la quantité de matidre
requise pour produire une bonne absorption est réduite au minimum; elle sera, par exemple

de l'ordre de 6 fois moindre que celle nécessaire pour observer la composante hyperfine fiible
det 13?33‘, . Les analyses des isotopes enrichis sont données au tableau (7) En calculant la
quantité de 138Ba qui doit &tre ajoutée il faut tenir compte de l'effet de la composante forte
de 13533. (& 3,5 mK) 2 la fois pour l'isotope enrichi en 136Ba. et pour celui enrichi de
134Ba, car cette composante recouvre les raies de ces isotopes situées 2 4,2 et 4,6 mK, et
n'est pas résolue. Ce recouvrement crée un déplacement aisément calculable car les sépara-
tions sont si petites que le mélange est complet et l'intensité relative des composantes du mé-
lange est connue. En prenant les valeurs des déplacements isctopiques déterminées précédem-
ment, le déplacement est égal a 0,18 mK pour 134Ba et 0,04 mK pour 136Ba, et en con;

séquence les séparations mesurées doivent &tre augmentées de cette quantité,

Une autre correction doit &tre appliquée, due au recouvrement des ailes des ordres ad:-

jacents, qui cause un rapprochement des composantes. Ce déplacement ne peut étre facilement

- » P - rd 134 .
calculé, mais l'ordre de grandeur de 1'effet a été trouvé, pour Ba, en faisant une ccurbs

combinée, obtenue en additionnant .deuxscourbes dlebsorptione . séparées de 4,5 mK, ayant le
profil connu des raies données par le jet atomique placé a l'intérieur d'un Fabry Perot sphé-

rigue de 10 c¢cm, la correction qui doit &tre appliquée est ainsi de 1l'ordre de + 0,08 mkK,

- . . . o - 1‘17 [y
Un déplacement similaire est causé par la composante forte de “'Ba {3 2,1 mK)
; 1 134 136 \ 4 s
située approximativement entre les raies de 3SBa et Ba ou Ba, Cet effet est negli-
1 134
geable pour 34Ba ( l'intensité de cette composante n'est que le vingtizdme de cealle de Ba),
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136 . ie 2 s 136 <
pour Ba { l'intensité de cette compesante est le sixitme de celle de Ba) le dépla-
cement correspondant est de 0,2 mK ,
. . "y 135
Les cor¥rections combinées pour l'effet de la composante ferte de Ba, pcur le
recouvrement des ailes des ordres adjacents, et pour l'effet de la composante forte de

13
7Ba sont ainsi de

0,26 mK pour 134Ba

0,25 mK pour 136Ba

0,18 + 0,08

{}

0,04 + 0,20

Ces valeurs doivent &tre ajoutées aux séparations mesurées,

Opération du jet atomique.

. .y 136 134 e
Les izotopes enrichis en Ba et en Ba étaient obtenues sous forme de ni-
trates, en quantitées correspondants & 30 mg de métal, Les nitrates étaient convertis en

carbeonates, et ensuite en chlorure pour 1'électrolyse. Avant 1'électrolyse une quantité ap-

36

. 138 s . . . s . 1
propriée de carbonate de Ba eétait ajouté pour égaliser les proportions de Ba et

134
Ba.

Lee jet atomique opérait, a 1l'intérieur d'un Fabry Perot sphérique de 10 ¢m, avec une
collimation de 30 : 1 - Dans les deux cas une benne absorption était maintenue pendant

deux heures, Une partie de l'enregistrement est montré sur la fig (L1).

1
L'effet de la composante de 37Ba, a 2,1 mK, peut étre vu trés clairement par une

augmentation de l'absorption entre deux maxima, qui se traduit par le fait que le creux entre

136Ba 138 134

deux maxima est moins bien défini dans le cas de - Ba que dans celui de Ba -

138Ba

134 1
Déplacement isotopique de Ba - 3S.Ba. .

Les mesures faites sur 30 ordres deonnaient une valeur moyenne de la séparation entre deux

maxima de 4,33 mK et une déviation moyenne de 0,15 mK. A cette valeur il faut ajouter
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la correction, exposée plus haut, de 0,26 mK.

2 . . 134 1
Le déplacement isotopique entre Ba et 38Ba est alors 4,6 mK avec une
erreur probable de + 0,1 mK, Ceci est en bon accord avec la valeur trouvée précédem-
ment { voir page 45 ).

Déplacement isotopique de 136Ba - 138Ba,

Les mesures faites sur 45 ordres donnaient une valeur moyenne de la séparation

entre deux maxima de 3,8, mK avec une déviation moyenne de 0,18 mK. A cette valeur

6

il faut ajouter la correction, exposée plus haut, de 0,2 mK. Le déplacement bsotopique

5
136 1
entre Ba et 38Ba est alors 4,1 mK, L'erreur probable est i¢ci de + 0,2 mK;
elle est plus grande que dans le cas de 134Ba, due & une plus grande correction venant de

l'effet de recouvrement des ailes. Cette valeur est en bon accord avec celle trouvée précé-

demment ( voir page 45).
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CHAPITRE IV,

DISCUSSIONS DES RESULTATS

1}). - Rappel des résultats.

D'apres 1'équation (I,1) ( page 10) le déplacement isotopique dans un niveau est
une somme des effets de volume et de masse, Le déplacement isotopique dans une raie,
A (Ml ? Mz) 2
d'arrivée de la transition, est donc encore une socmme des effets de volume et de masse

qui est la différence de déplacement isotopiques des niveaux de départ et

dans la raie. Ainsi nous pouvons écrire pour une raie

M) = AV +AG

o1 AV est l'effet de volume dans la raie,

AG est l'effet de masse dans la raie

Nous rappelons queAG est la somme de deux effets, l'effet de Bohr { AB ) et
l'effet de masse spécifique (AK }; le premier dé ces effets est aisément calculable (
nous avons donné & la page 26, les valeurs de l'effet de Bohr dans quelques transitions des
spectres du Bal «. "= [.) et on peut, suivant le type de transition, l'ajouter ou le retran-
cher des valeurs de déplacement isotopique mesurées, nous supposerons dans ce qui suit que

cette opération est effectuée

[ _AB] = AV +AK

olr : D.,I, estle déplacement isotopique observé

Nous dennons au tableau (48) les valeurs de [D.I. ~ AZ—B] pour les transitions
étudiéss,

L'effet de masse spécifique, dans une transition donnée et entre deux isctopes M1 et

M, est ( voir page 12 )




AE=m M1 ) MZ /&/

M
1M2

dans nos conventions Ml < I\/I2

( £ ) est calculable & partir des fonctions d'ondes monoélectroniques (voir page 28) et

ne dépend que de la transition,

Nous avons donné & la page 31, la valeur de AK pour’la transition 652( ISO ) -

6s6p (lP }\= 5536 A AE = - 0,2 mK pour M1 = 134 et M., = 135,

1 ) 2

L'effet de volume AV ne peut &tre calculé que pour des atomes & un seul électron,
pour les atomes & plusieurs électrons on introduit la notion d'effet d'écran des électrons
optiques entre eux (voir page 23) ; cependant selon les théories habituelles on admet que

AV se met toujours sous la forme d'un produit de deux facteurs:

AV = av

ou : a ne dépend que des configurations électroniques impliquées dans la transition.

V  ne dépend que des propriétés nucléaires des isotopes choisis,

finalement nous avons donc, pour une transition ( T.) et plusieurs isotopes M, . M

(1) [03-4B) = ay V(M M) —(Yn,) *x

5 -

1M
oli nous avons supposé que le rapapgrt —-{I\rdl-—-— est inclus dans 4
Dans le but de simplifier 1'exposé par la suite, nous avons pris ( M1 - MZ) =-1

2) - Impossibilité de calculer l'effet de masse spécifique et 1'effet de volume 3 partir des

résultats,

Le tableau { 49 ) donne les différentes valeurs de [D.I. - AB] . A partir de
ces valeurs nous pouvons former 6 équations mais nous avons 8 inconnues ( ars k et les
6 fonctions V ), On pourra penser qu'avec plusieurs transitions, le probléme pourrait étre

résolu, mais il n'en est rien ; en effet considérons une seconde transition ( TH)
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[DI- A:_B]:M = az V(Mm,) ‘(‘»?4;»7) Loy

2

T i
it [>.1- 48] o, = o VOum)- () 4

g Y
ehe. ..
Dans le cas du Baryum nous avons maintenant 12 équations et 10 inconnues (k.[’kII
.’&I » @ . et les 6 fonctions V ); mais il n'est pas possible de déterminer les valeurs de
ces 10 inconnues car nous avons des syst®mes non linéaires ; a et V intervenant dans un

produit et ainsi toutes les valeurs de (a) et de (V) telles que le produit (aV) ait la valeur
requise seront aussi solution. Lorsqu'on regarde le produit (aV) comme une seule incon-

nue on aura un systéme & 12 équations et 14 inconnues ce qui donne une infinité de solution.

Si nous considérons une troisidme transition, nous avons 6 équations en plus mais

nous avens ajouté 7 inconnues, & savoir les 6 produits *

aV(Mi,Mj).etkm ' -

Ainsi quelque soit le nombre de transitions considérées et quelque soit le nombre
d.l. - . N . » - ) - -~
1sotopes, nous ne pouvons déterminer & partir des résultats expérimentaux les différents

produits v (Mn , Mm )) et k.,

*)

Lorsgque les systémes (TI & TH) ou (T, & T sont compatibles, en connaissant la

1 III)

valeur de l'effet de masse spécifique dans (TI) on peut en déduire celle de (T _) et de

II)

(TIII) Pour vérifier la compatibilité des systémes T, & T (?u TI & TIII) on peut uti-

liser soit la méthode graphique ( F)75) soit le calcul d'un invariant ( F,77 ). Afin de
simplifier 1'écriture dans ce qui suit nous écrivons
[D‘I—AB] = A( M, M.z,)
M.Mz
d) - Méthode graphique.

Considérons, dans le cas du Baryum, les deux systdmes (TI & TII ) et (TI & TIII)

ol




2 1 1 °

(T, ) i 6s°(85) - 65 ep ( P) X=5536 A
2,1 1

( T ) 65°("'s)) - 6s To ('P) \= 3072 A

( T 1 ) 6s2(1So) - bs 6p ( lP1 ) ; >\ = 5536 j&

( TIII) ; 652(180) - 5d 6p (lP1 ) : )( = 3504 ;X

Nous avons ainsi les équations suivantes pour TI et TII :
( I}/\) AI(A57, 138) - a_ V (437, 458) +[( 137 - 439)/(43], 458)} /QI
T (32) A (p&H])=aV (136, 457)+ [ (436 - 137) /(436. 43])] o1
(T ) /,[jﬂx (130, 432) = ‘L:[V (430, 438) » —i] * %[(450-452,)/@30.45@] L
(@A) Ap (187,458)= o V (137, 138) +[@57_ 138)/ 137 458)1 Aoy
T (£ ¢) LAy (430, J32) = al[\/U;js} 132) $%1+,4£L[450—I52,)/(450. ,az;)]@L

Des équations correspondantes de I et II, c'est-a-dire par exemple (I,1) et (II,1)} ,

nous avons

’ 157- 438
A (137,138) - : 1 37~ 438
Ap 437/!3@2% { \"%/ ) Qwﬁma % + SR Ao
d'ou I
a 137- 438
) A (437, 458) = -;I—AI (437, 138) /{757 — ( ZJ; ey - &E)
| T .
(2) a 136-137 (‘11: o = Aey
136,457\ = L A_ (43¢, 437) -
A,IL ! 7> ay I ( ) i3épt37 \ Ar *

Z a )
(¢) 1 Ap (430, 454,): :It M_’ A (450/45,9] ; % 45/;;04/?;( ii Le, - &m)




En multipiiant

P . 136.137
i - ——————— = 5
1'équation (2) par 37 138 0,985
1'équation (3) par 135,136 - 0,971
! 137.138 ’
1'équation (%) par 130.132 = 0,908
137,138
Nous avons finalement
A, (437, 458) qlﬁ Ao Aoy
/1'5 458

0,985 A @56 457> = [o 985 A_(437, :38)J 4;'7 — (;: b - &m)

.

®, 90 8[%&11 (436,,43:,)] P [0/908@: A (130, 13&))] / (qﬂ: Aeg-te )
ar

,157,. 138

Dans une représentation de

AJI (457/ 13 8) n ,Fomct{on de AI (437/ 458)
0,585 4y (136,137) 4 p [AI (43¢, 437)1. 0,985
6,908 [TL A C'BO, 451)] " " P [jz AI[/IEOI 43&)] . 6,906

s enir rigoureusement une droite, les ordonnées & l'origine étant les mémes
Nous devcns obt t droite, 1 d g

Nous avons fait le calcul avec le systéme (TI & T_) il est évident que ce calcul est vala-

ble pour le systeme (T, & T._ )
H 111

Le tableau ci-dessous donne les valeurs A (Ml' , M)

. du tableau ( 19 ) multipliées

par les facteurs correctifs correspondants, indigués ci-dessus,




paires d'isotopes AI(MI’ MZ) AII(MI’ MZ) AIII (Ml’ MZ)
137 - 138 7,5z 7,40 7,82
-1 - - -
136 37 2,33 2,23 2,42
135 - 136 4,3 5,3 ' 5,4
9 ] 8

1 -1 - -

34 35 2,82 2,59 5,40
2132 - 134) 1,3 0,4 1,8
2 1 T2 e |
L 30 -132) 0,9 1,3 1,8
2 173 T2 ]

La figure (23) donne la représentation graphique. Nous voyons que nous obte-

nons effectivement une droite aux erreurs expérimentales pres dans le cas du systéme

(T. & T._ ) mais non dans celui de (’I‘I & T.__ ). Dans ce dernier cas l'anomalie obser-

I i 111 ,
vée peut &tre attribuée au déplacement ( 130 - 138), comme nous pouvons le voir d'apres

le graphique suivant :

(138) (138) (134) (i52) (130)
© [0s7) a35)
‘fl. - h,o I [ TI —~
(438) (136) 134)(32) 30 ) 15 T
37 '
s Q 7 o Q55) . T‘I[ . ( MQ)
' 32) 15 A
(438) SES Egig 17) (s2) 155 )
| | [ T




Les dispositions relatives des isotopes dans les 3 transitions sont analogues aux
erreurs expérimentales pres, sauf en ce qui concerne l'isotope 130, L'écart entre la

position de l'isotope 130 dans la transition TIII et sa position dans les transitions

(T et TII ) estde 7,5 mK; ce qui est bien en dehors des erreurs expérimentales,

I

Avec la m&me cathode creuse nous avions repris 1'étude du déplacement isotopique

(134 , 138) dans les transitions (T_ )} et {( T..), les résultats obtenus étaient en

I II)
excellent accord avec ceux obtenus antérieurement. La position " anormale " de l'isotope
130 , ainsi confirmée, n'est pas explicable par les théories habituelles, néanmoins malgré

les précautions prises une erreur systématique n'est pas exclu & priori.

REMARQUE.

Dans la représentation graphique utilisée par KING l'approximation suivante est
faite) {38) .
1 o/ 1 n Y 1
1372 138 136, 137 130,132

Pour des petits déplacements isotopiques, de l'ordre de quelques mK cette approxima-

tion est justifiée. Mais dans le cas du Samarium, cette approximation n'est pas justifiée.

!0) Calcul de l'invariant’ ( 33)

M M l'invariant est :

Dans une transition et avec 4 isctopes de masse M, , M2 s 30 4

1
MS

M,
AMaMs) =~ A (M M)
A (M, M) - M Ay, M4)

3. My
Nous considérons les isctopes suivants dans le cas du Baryum :

1=

1 - 138, 136, 132, 130

2 - 138, 136, 134, 132




et nous calculerons I'invariant pour les transitions TI et TIII dans ces deux cas :
A32. 436 - 4
- ZA(A3L,436
= A(456,A58) _ 4A30. 132 [A(ABO, ,{;,&)]
136 . 138
132 . 126 [_’L A (432 45@)]
2) I - A (126, 138) - o 158 \2 (=2,
T A (136,438) . _A32. 134 [ A (132 A54]
) 138) 1%6. 138 N (132,434)
Dans le ler cas nous avons ainsgii
2 1 1
(TI) bs S, - 6sép P, 0,6, <1 £ 1,38
(T_.) 652 s -5d6plP : 0,2. £ 1 £ 0,5
II 0 1 ) == - tT2
Dans le 27 cas, nous avons ainsi
(T) 65> s, - 6sep ‘P, 0,7. L1 £ 1,8
I 0 p 1 . k] 8 — — ? 0
(T ) 6s° 's - sd6p 'P. : 0,9 L1 £ 4,4
Ii1 0 1 ) S M =~ T2

L'invariant dans le ler cas, ol nous avons pris les isotopes ( 138, 136, 132, 130)

calculés pour T, ) et (TIII) ne sont pas compatibles : tandis que dans le second cas,

ol nous avions pris ( 138, 136, 132, 134 ) ils sont compatibles,

Dans la représentation graphique ci-dessus, cette incompatibilité se traduira par le

fait que les 3 points correspondant aux intervalles ( 138, 136); 1 (132 , 136) et

2
(130, 132} ne sont pas sur une droite, tandis que dans le second cas, ol il ¥ a compatabi-

lité, les 3 points correspondant aux intervalles ( 138, 136 ) ; 1 (132, 136 ) et (132,

2
134) sont sur une droite -

La différence entre ces 2 vérifications est que l'invariant donne une quantité ne dé-

pendant que des propriétés nucléaires tandis que la représentation graphique donne le rap-

ort I ; correspondant 2 la pente de la droite,
P P

a

I




1

-

O
1

3) - Effet de masse spécifique dans la transition 652 (ISO) -6s Tp(lPl):
)\= 3872 A, & partir de celui dans la transition.
2 1 N N B )
6s° ('s) - 6s 6p ('P), A= 5EEE A

D'apres le graphique de la fig (23), puisque la droite moyenne de pente 1 ( II/a )

passe par l'origine, nous avons :

i_( ‘z - ) v L (Jeg- g ) =
FMML Ay L .
Ainsi les effets de masse spécifique des transitions I, A= 5536 A et 11,

)\= 3072 A, sont approximativement égaux, Comme nous avons :

A'KI -0,2mk - pour M, = 134 M, = 135

I}

nous en déduisons

;‘0,2 m k

A K

1'imprécision avec laguelle est donnée la valeur {- 0,2 mK) de 1'effet de mm sse
spécifique calculé est difficile & estimer. Nous sommes réduits & évaluer cette incertitude
sur d'autres exemples de calcul menés avec la méme méthodg, ( 40 ). Les valeurs expéri-
mentales sont en général reproduites & mieux de 20 % pres, pour les cas de Hélium, Néon,
Nickel, ( 40 ). Nous admettrons une incertitude de 100 % pour les valeurs indiquées, en

raison du nombre de masse plus élevé du Baryum,

Il sera intéressant de calculer directement la valeur de AKH mais les possibilités

actuelles du calculateur utilisé ne nous permettent pas de le faire

4) - Effets de volume dans les transitions ; 652 { SO) - 63 6p -(lPl),

M= 5536 A st b (150) - bs Tp (lpl) A= 3072 A
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Ces valeurs sont obtenues, tableau (Jo), simplement en ajoutant les effets de masse
spécifiques précédents aux valeurs de [Do'I. - AB} du tableau (dj). Les erreurs
probables indiquées sont celles du tableaun (lj), plus I'incertitude estimée ( + 0,2 mK)
des valeurs des effets de masse spécifiques. D'apres le tableau (Jo ) les effets de volume
dans les deux transitions considérés sont égaux, aux erreurs probables pr&s., Comme ces

1

. - a I3 - 2 g P
deux transitions ont méme niveau d'arrivée, 6s  ( S_.), il en résulte que les effets de vo-

0
1 .

lume des niveaux de départ 6s 6p ( P, et 6s Tp (lPl) sont équivalents., Un argument en

faveur de ceci nous est fourni par les résultats obtenus dans le cas du Mercure (31); en effet

d'apres 1'auteur

a) déplacement isotopique mesuré de 6s 6p (lP ) &

1

déplacement isotopique de 6s

b) déplacement isotopique mesuré de 6s 8p M.

déplacement isotopique de 65
en admettant que 1'effet de masse spécifique soit négligeable.

Nous avons ainsi dans ce cas :

effet de volume 6s 6p (lPl) A effet de volume de 6s 8p M effet

de volume de bs.

2 1
5) - Effet d'écran des deux électrons 6s, 6s | SO)’ entre eux

En admettant que l'effet de volume de 1'électron 6p est négligeable (voir page 33)
et que l'effet d'écran d'un électron 6s sur l'autre est 1,6 (31}, nous avons au tableau (€1a)
les valeurs de 1'effet de volume pour l'électron 6s, Ce tableau légerement différent du ta-

bleau (o) est fait avec les conditions suivantes :

- 8§V (6s o6p) N 8V {(bs Tp)




- les écarts entre les D.I. calculés et les D,I, observés pour la:raie
3072 A, notés &(D.I. 3072), peuvent &tre deux fois plus grands que ceux de la raie 5536
A, notés £ (D.I. 5536 A) on voit que ces écarts sont bien en dedans des erreurs ex-

périmentales.

Nous rapprochons ces résultats de ceux de KELLY et TOMCHUK ( 8 ), donnés au

méme tableau (4b) sur les raies

bs (251/2) - 6p (Zpl/z) ; A= 4938 A

4554 A

2 2
6 . ; A
La premigre ligne donne les valeurs mesurées, la troisigme ligne ces mémes va-
leurs corrigées de l'effet de Bohr; d'apres les auteurs 1'effet de masse spécifiqlie dans ces

raies serait faible,

Par comparaison des parties a et b dutableau (44 ) il est probable que l'effet

d'écran d'un électron s sur l'autre dans le cas du Baryum est effectivement proche de 1,60,

A premidre vue, les différences entre les valeurs de l'effet de volume de 1'électron

6s ( &V 65 ) ol::tenues des n:iesures des D,I, dans les raies 5536 ;L et 3072 j’L du

Ba I, et 4934 A et 4554 A du Ba II, semblent &tre trop grandes dans les cas des iso-
topes impairs, 137 et 135, mais il est possible que les erreurs expérimentales des mesu-
res des D.I. dans les raies de Ba II sont un peu plus grandes gu'elles n'ont été estimées, 2
cause de la structure hyperfine qui est trés grande., Pour les isotopes pairs, 136 et 134, les
différences de 8V , des tableaux () et (Ub), ne dépassent pas les erreurs expérimen-

6s

tales estimées,

6) - Constante de déplacement isotopique de 1'électron 6s

Cette constante est donnée par la formule ( voir page 21 )
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Zz- d Na

5
hﬂ..

qﬂf: (C"I'E\,+ Cﬁ() = AS':E-(MA)M;_) .

C ( Constante de déplacement isotopique calculée pour un modele nucléaire de

+
symétrie sphérique

Cd.: Constante de déformation

AsE (Ml’ MZ) effet de volume de 1'électron bs
z, = 1 pour l'atome neutre.
no= nombre quantique principal effectif = 1,6 15 (44 ) dna -1 (42)
dn

Avec ces valeurs, nous avons au tableau (££) les valeurs de Curpour différentes
paires d'isotopes. Au mé&me tableau nous donnons la valeur de C,m , donnée i la page
33, la valeur de C, le couple ( 137-135) a été calculée & la page 33 a partir des va-

4
leurs des moments quadripolaires,

Il y a un net désaccord entre les valeurs expérimentales et théoriques, ceci pourrait

venir d'un effet autre que celui de déformation considéré,

7) - Positions relatives des isotopes.

KOPFERMANN (4—5) a noté que lorsque le déplacement isotopique relatif reste cons-
tant pour un grand nombre de transition de types différents on peut alors en déduire que 1l'ef-
fet de masse spécifique peut étre négligeable. Inversement lorsque le déplacement isotopique
relatif varie d'un type de transition & l'autre il y a lieu de tenir compte d'un effet de masse
spécifique. C'est ainsi que KING (38) interpréte les différentes valeurs obtenues pour le dé-

placement isotopique relatif, par STRINGANOV et coll, dans le cas du Samarium mais cette




explication demanderait 1'existence d'un effet de masse spécifique de l'ordre de 12 mkK,
Des conclusions similaires ont été obtenues récemment par GERSTENKORN, HELBERT
et CHABBAL (31) dans l'interprétation des variations du déplacement isotopique relatif
dans le cas du Néodyme. Comme les calculs de l'effet de masse spécifique n'ent pas éié
effectués dans le cas du Samarium et du Néodyme on ne peut pas actuellement faire de
comparaison entre théorie et expérience, Ceci est regrettable car il est susceptible de
fournir la raison pour laquelle les effets de masse spécifique dans le cas du Baryum sont

d'un ordre de grandeur inférieur & ceux du Samarium et du Néodyme,

Le phénomene de ODD—EVENIESTAGGERING observé est particulidrement impor-
tant dans le cas du Ba. Il aurait pu étre expliqué comme un effet apparent si I'on admet
un effet de masse suffisamment important, tableau (€3) et fig (24 ), ainsi par exemple,
pour un effet de masse total ( Bohr + spécifique } de - 3 mK pour AM = 1, la posi-
tion de l'isotope 137 est bien 2 l'intérieur de l'intervalle { 136 - 138 ) et pour un
effet de masse total de - 5mK celle de 1'isotope 135 est bien 3 l'intérieur de l'intervalle
(134-136). Mais cefte hypothese n'est pas confirmée par la valeur calculée lcﬂle cet effet, de

'ordre de - 0,7 mK pour AM = 1

Par contre la disposition relative des isotopes pairs est régulizre ( sauf pour l'iso-
tope 130 dans la transition 652( 180) - bd ép (1P1», Cette position anormale de

I'isotope 130 est a rapprocher de celle de 1'isotope 136 dans le cas du Cérium.

Dans le cas du Cérium ( Z = 58 ) nous avons les isotopes stables suivants :
M 142 140 138 136

N 84 ' 82 80 78
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Pour la transition A = 4845 A la disposition suivante était observée (44) :
| i?’o
S
(142) R T ()
(140>
L'erreur probable sur la position de 138 est + 3 mK, La position du Ce est

Yanormale ',

Les nombres de neutrons pour les différents noyaux des isotopes pairs du Baryum sont :
M 138 136 134 132 130

N 82 80 78 76 74

Comme dans le cas du Cérium le déplacement isotopique 142 - 140 est particulidrement

3 1
important, par analogie, on pourra supposer que le déplacement isotopique ! 8Ba. - 4OBa

138
serait aussi important (relativement aux D.I. observés), la mesure du D.I, Ba -

140 e e e s s
Ba sera ainsi tres intéressante.
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CHAPITRE VI,

LES MOMENTS QUADRIPOLAIRES DES ISOTOPES 135]33. et 1?"?Ba

1) Valeurs des constantes de structure hyperfine magnétique (A ) et quadripolaire {B)

. . 1 P P .
La structure hyperfine du niveau é6sé6p P dérivée des mesures, est représentée

l ’
sur la figure (Z5).

Nous voyons que la distorsion des int ervalles, due 2 la présence des moments guadri-

polaires, est particulidrement grande ( la ligne horizontale, en pointillé, représenterait la

position du sous-niveau F = > s$i les moments quadripolaires étaient nuls et si les

largeurs de structure hyperfine étaient les mémes)., En absence d'un moment quadripolaire
g , 23 ) et( 23 , 21 ) serait 1,67 : 1 alors
3
gu'il est de 0,88 : 1 pour 135Ba et 0,67 : 1 pour 7Ba. : la composante centrale

le rapport des intervalles (

P . . . 13
de la structure hyperfine est donc déplacée approximativement de 15 % ( pour 5Ba )
et 20 % ( pour 7Ba ) de la largeur totale de la structure, ceci est un cas favorable
pour déterminer les valeurs des facteurs de couplage quadripolaire B. Les valeurs de ces

facteurs sont donnés par la formule de CASIMIR *( 45)
To T, el ke BER(Ke4) = £ z(zed) 5(T41)]
L

K= F(Fr1) - 1&:?43—'3(34*4)

d'ou nous déduisons les écarts des niveaux hyperfins

5 3 _ 5 5
(% 5154 +F B
3 1 3 9
? = — A -
(3 ) 2 1 B

ol A est le facteur de couplage magnétique.
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3

Du fait que les sous-niveaux hyperfins sont inversés, les intervalles (i s ) et
. _
(2— e )} ont des valeurs négatives, et les valeurs de A et B déduites des valeurs
des intervalles indiquées sur la figure (25) sont
+ +
A (137 ) = - 3,6 - 0,1 mK ; B (137) = 1,9 - 0,1 mK
+
A (135 )= -3,2.0,1 mK ;B (135) = 1,1 - 0;1 mK

Les erreurs probables des valeurs de A et B ont été€ calculées en prenant

pour erreur probable de mesure des intervalles t 0,2 mK,

Les rapports des facteurs A et B des deux isotopes sont

A (137) _ + B (137)

A—(135T = 1,10 - 0,03 et W 1,63 - 0,1

en bon accord avec les valeurs trouvées par les méthodes de résonance magnétique nucléaire:

A (137) Q (137)

Sl Sl X = 44 : = - = 1,53
La valeur de A (137 ) = - 3,6 * 0,l mK {(oud (137) = - 108,3 ' 3,0 MC/sec)
a été confirmée par la suite par ALLEN LURIO (9 ) qui, utilisant la technique du croi-
sement des niveaux, a trouvé A (137) = 113,2 T 1,0 Mc/Sec.

2) Valeurs des moments quadripolaires,

1 13
a) - les valeurs des moments quadripolaires Q , des isotopes 35]3&1 et 7Ba,

peuvent 8tre calculées A partir des facteurs B correspondant., En effet, d'apres

KOPFERMANN (48)

Q=47 te Z@“ B
SR, + WZCC,S,) o
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Zi = 51 , charge nucléaire effective sur 1'électron ép du Baryum,

Hr , Rr , et Sr : les corrections relativiste, ayant les valeurs respectives

1,066 ;1,118 et 1,202,

B : facteur de couplage quadripolaire
e : charge de 1'électron
(:1 et C2 coefficients de couplage des niveaux és 6p 1P1 et 6s 6p 3P1 en

couplage J§j
P . . 3 3
6W . séparation des niveaux 6s 6p ( P0 ) et 6s 6p (TP

»)

En utilisant les valeurs indiquées précédemment pour B (135) et B (137) nous

avons trouvé

0 (135Ba) = 0,13 C 1072 om?
Q (137Ba ) = 0,21 . 1072 om?
+ -24 2 . )
avec une erreur probable de - 0,01 10 cm . Cette erreur probable est basée uni-

quement sur les erreurs probables des valeurs expérimentales de A et B. L'erreur pro-
venant de l'incertitude avec laquelle Zi est connue, et la dérivation de <’1/r3>4e SW, est

probablement beaucoup plus grande,

b) ~ En méme temps que le déroulement de l'expérience que nous avons décrit au cha-
- -~ - » 3 I e rd
pitre précédent, la structure hyperfine du niveau 6s 6p ( Pl) a été observée par Zu

PUTLITZ (7) , en utilisant la méthode de double résonance magnétique nucléaire,

Les facteurs A et B correspondants sont
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A B
135 34,25 - 0,903 mK
Ba
137 38,35 - 1,387 mK
Ba

+
Les valeurs de B sont exactes & - 0,01 mK
Les valeurs de Q déduites des valeurs de B sont

o (**°Ba) = 0,18 x 10 -~ 2%4cm

-28 cmz

o (F*"Ba) = 0,28 X 10

3 -~ e -~ - -
La structure hyperfine du niveau 6és 6p ( Pl) a €té observée antérieurement par

KALITEEVSKI, FRADKIN et CHAIKA 49), en mesurant les structures hyperfines des
1 Z 3 3

raies : 4 599,7 A (6p'2 S - bsébp 3P ) et 4573,9 A (é6p P -6s 6p P1

0 1 0

)

du spectre d'arc du Baryum, par voie optique.

Les différences entre les valeurs données par ces auteurs et celles de Zu PUTLITZ
sont dlies aux inexactitudes des mesures des intervalles hyperfins {faites par KALITEEVSKI

et CCSEE'_- .

Fe ~ 13 k) l
c) - Les valeurs des moments quadrupolaires calculées & partir du niveau Pl

. 3 P .
ou de celui de P1 sont différentes et le désaccord entre ces valeurs sont en dehors
des limites des erreurs expérimentales, Ce désaccord peut, peut &tre, s'expliquer par le

fait que 1'approximation utilisée dans les calculs ( méme valeur de ap pour 1'électron

1
6p dans P, et 3P1 ) n'est pas correcte,

1
d) - Un calcul de la structure hyperfine des niveaux P1 et 3P1 de 6s6p,

en tenant compte de la présence de la configuration 5dép a été fait (§°) . Cependant ¢e

calcul ne permet pas d'expliquer le désaccord  cité.




REMARQUE.

Les configurations de neutrons dans les sous-couches , entre les couches complstes,

(N =50) et (N = 82) sontdes suivantes pour les isotopes impairs, d'aprgs le modtle en

couches :
4 5 ' 3 b 3
45 /2 87/2 ®i/2 B1/2 43/2
13582 6 8 2 12 1
13733 6 8 2 12 3
D'apres le modéle de Rainwater le moment quadrupclaire de 137]32. doit &tre positif, le
nombre d'occupation (3) est plus grand que 2j +1 /2 =2, tandis que celui de 135Ba.

doit &tre négatif, le nombre d'occupation (1) est plus petit que 2j +1 /2 =2, Ceci est
en contradiction avec l'expérience, Zu PUTLITZ a alors proposé 1€ configurations

suivantes pour ces deux isatopes :

4 5 3 6 3

45 /2 87/2 ®1/2 hi1/2 43/2
1355, 6 8 2 10 3
1375, 6 8 2 12 3

pour obtenir les signes positifs des mements quadripolaires. On peut aussi obtenir un
spin nucléaire 3/2 et des moments quadrupolaires positifs avec le schéma proposé par
KLINKENBERG (51) sur la base des ré&&ultdts expérimentaux, pour les noyaux pair-
impair ot N >50 :

5 4 6 2 3
87/2 45/ S d3/2 51/2

1375 8 6 12 3 2

135Ba 8 6 12 .3
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CONCLUSION

L'étude du déplacement isotopique mené par deux méthodes différentes, associé
a un calcul de l'effet spécifique dans la raie de résonance, nous a permis de déduire les
valeurs des constantes de déplacement isotopique pour 1'électron b6s, pour des noyaux
ayant de 74 a 82 neutrons. Ces constantes de déplacement isotopigques ne peuvent s'ex-
pliquer par les théories habituelles qu'en admettant des déformations des noyaux impli-
qués, relativement grandes, en contradiction avec 1'idée généralement admise que prés

du nombre magique de neutrons N = 82, les déformations sont faibles,

La méthode spectrométrique en absorption a permis d'une part d'améliorer la
précision des mesures de déplacements isotopiques, d'autre part, en résoluant les struc-
tures hyperfines des isotopes impairs, de calculer les valeurs des moments quadripolaires
de ces isotopes & partir des valeurs des constantes électriques de structure hyperfine du
niveau 6s 6p 1P1 . Comme dans le cas de 1'Ytterbium (52) ou du Mercure (31) les
valeurs des moments quadripolaires calculées % partir de 1Pl ou 3P1 - sont différentes,

Cette différence, probablement due & une approximation de calcul, a donné lieu & un raffine-

ment de calcul théorique des moments quadripolaires ( 53 ),

Nous voudrions conclure sur 1'intérét que présente l'étude du déplacement isotopique

1 1
38Ba Z 40Ba ( ce dernier ayant une durée de vie de 12 , 8 jours). Cette étude permettra

de traverser le nombre de neutrbnsma-g%ique N = 82 et de relier le cas du Baryum i

celui du Cérium,. Finalement les travaux sur les D,I, des éléments suivants :

Xenon. (N = 74, 76, 78, 80, 82, 84 ; Z = 54 )
Baryum (N = 74, 76, 78, 80, 82, 84 ; Z = 56 )
Cerium ( N = 78, 80, 82, 84 : Z = 58 )

devront permettre de préciser les caractéristiques des noyaux aux alentours du nombre de

neutron magique N = 82,
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138 | 137 136 | 135 | 134 132 130 [ETEENT
138 0.R| 98,04 1,45 0,26 0,15} 0,05 0,02 0,02
s 98,44 | 1,33 0,15 0,06 | . 0,02
137 O,R| 53,8 | 44,4 2,4 9,27 ] 0,05 0,2
s 53,5 | 43,7 2,4 0,28 | 0,05
136 O.R| 26,2 | 15,4 52,0 5,8 0,6 0,15
s 25,9 | 15,5 52,0 6,0 0,57
135 o.R| 13,2 5,6 12,4 67,3 1,5 0,03 0,02 | 0,2
S 13,4 5,6 12,4 67,0 1,5
134 0.R| 16,1 4,8 7,3 21,6 | 50,3 0,2 0,2 0,15
8 16,2 4,8 7,4 21,6 | 50,0
132 0.R| 14,0 6,3 5,7 6,8 4,2 42,8 0,2 0,2
8 34,5 6,3 5,7 6,8 4,2 42,3 0,3
130 O.R| 42,9 9 8,6 10,0 5,6 1,0 22,8 0,3
S 43,0 9,1 8,6 10,0 5,7 1,0 22,6
138 H 96,23 3,43 0,25 0,09 | 0,01
S 96,22{ 3,42 0,25 0,09-| .0,02
137 H | 68,1 25,8 5,2 0,9 0,03 , 0,3
S 67,6 | 26,3 5,1 0,8 0,2 0,003 0,002
136 H 21,2 9,0 63,9 5,5 0,4 0,2
s 21,0 8,8 64,6 5,4 0,3 0,003 0,002
134 H 10,7 3,0 5,3 16,6 | 64,4 0,1
S 11,0 3,0 5,3 16,9 | 63,7 0,34 0,04
‘ g TABLEAU 7 ,
ANALYSES |DES MELANGES D'ISOTOPES ENRICHIS
130 O.R|] 33,9 5,72 4,70 4,86 | 2,34 0,21 | 48,3
136 O.R 4,24 1,77 | 92,9 1,08 | 0,1 0,05 0,05
TABLEAU 8
0,R, : OAK, RIDGE ; H : HARWELL ; S : SARCLAY







-Isotopes.énrichis : "Ma37n
OAX RIDGE
3072 A o
Sr('vn&) 2,8

2.1 (vte) | 615
glmb)  (0,7)
3501 A
Sor(mb&) 3
D. T (mk) Tro

€ C'u-&-) (0,7)

Il‘] 36“

3,2

3

(0,7)

3,3

3,7

(0,7)

l|1.35ll

6,0

7'8

(0,7)

6,4

8,5

(0,7)

TABLEAU 9 a

- Déplacements isotopiques des raies de

BaTl:

Il1 34"'

3,3

0

(0,7)

3072 A ;  6s Tp (1P1) - 63° (150)

-]
3501 A ;

5d 6p (1P1) - 64? (180)

‘Il1 32“

2,5
0

(0,7)

2,9

1

(0,7).

.3;

ﬂ‘l 30"

2,8

8

(0,7)




Isotopes enrichis 137" "136" 35" "134"
OAX RIDGE '

.1 ('WI &) 7,6 4,4 8,4 4,7

g (mk) (0,3)  (0,3) (0,3)  (0,3)

HARWELL
s (mf) 2,0, 3.3, - 444,
DI (mR) 7,8 3,9 - 4,5
e (mk) (0,5)  (0,3) - (0,2)

Megures faites avec jet atomique en absorption ( ch, V)

b.I(nr&) 7,0 4,1 8,1 4,6

(0,3)  (9,3)  (0,3)  (0,3)

TABLEAU %a

o
Déplacements isotopiques de la raie Ba I 5536 A

6s 6p (1P1) - 68 (130)

"1 32"

130"

3,9

7.2

(0,5)
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~ Isotope 138 137 136 135 134 132
JACKSON & DUONG 0 7,7 4,2 8,4 4,6 7.4
RAZUMOVSKI & CHAIKA O 5,7 4,2 7,6 4,7 -

par jet atomique 0 7,0 4,1 8,1 4,6 -

TABLEAU 39¢

~ Comparaison des mesures de déplacements isotopiques de la raie du

Ba I 5536 A

130

"~ 7,8 mk
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mb -0 2,2 4,4 9,5 18,3

caloules ., !
C 0 et | () U5) (38)  (¥) (0,8)
cbservia ° 2 38 45 83

anbengite (26 (¢8) (4) (&) ()

* 1) POSITIONS CALCULEES (RELATIVE 2 "3Ba), DES CoMPOSANTES HYPERFINES DE '37ma
135
BT Ba, A PARTIR DE 1A STRUCTURE DE LA RAIE (UBSERVEE PAR JACKSON:') ET DES
VALEURS DES D.I,, D. 1(137). 7,2mK, D.I, (135)= 8,4mK

F
F ’%
% ' | .
F5wmk . 95 mb
i ' '
% ¥ % 4
6Fmh 6,8 mbk
/ — %
(3 @)W | By @u) (Intemsitds relatives)
5, \ *
135 137

Ba. Ba

2) SCHEMA DES NIVEAUX HYPERFINS DE LA RAIE Bal, 636p( P,)- 6s ( 8,) A\ =5536 &
D'APRES (1) :

s “ )
P Be 2,2 9,0 185 wi

!

2% Ba 38 10,5 180 wmhk

}

3) S$TRUCTURE OBSERVEE DE LA RAIE Bal 5536 A EMISE PAR IE BARYUM NATUREL ET
STRUCTURE CALCULEE DES MESURES EXPERIMENTALES DES FIGURES HYPERFINES ET DES

D.I. DES ISOTOPES ENRICHI S TABLEAU 12

———




TABLEAU 13

F. P. 8 de 6 cm
138 135 135 135
0 3,7 10,3 17,7 m¥

TABLEAU 14

F., P, § de 10 cm
138 . 135 135 135

0 3,6 10,0 18,3 mK







F.P. S. de 6 cm
Séparations (mK)

nombre de mesures

déviation moyenne (mK)

F,P. S, de 10 cm

Séparations (mK)
nombre de mesures
déviation moyenne (mK)

HMoyenne des F.,P, 5 de
6cm et 10 em (mK)

_Résumé des mesures des
o 135
Ba 5536 A de Ba

1385,

30

0,4

22

0,3

13554 (&)

3,6

3’5

3,5

TABLEAU 15

1355, (5)

10,4

0,5

10,1
22
0,3

10,2

13582 (o)

17,5
30

0,6

18,2
14

17,8

positions des composantes hyperfines de la raie




F.P. 8. de 6 cm

distances

positions des
composantes

F.P, 8 de 10 cm

Jjet de collimation 34:1

jet.de collimation 55:1

II . I
13,8 13,7
0 (2,1

138 (&) 137 (a)

TABLEAU

)

16

9,4

11

13,7

137 (b)

8,5

8,5

mK

13,7

18;3 mKk

137 (c)

18,7 mk




F,P. § de 6 cm
Séparation (mK)

nombre de mesures

déviation moyenne (mK)

F.P, & de 10 cm
{collimation 34:1)
séparations (mK)
nombre de mesures

déviation moyenne (mK)

F.P, 8 de 10 cm
(collimation 55;1)
séparations (mK)
nombre de mesures

déviation moysnne (mK)

moyenne des mesures
avec les F,P,S5. de
6 et 10 ¢cm

138Ba

TABLEAU

17

3 Ba(a)

(2,1)

2,1
18
0,3

2,2
15
0,3

2,1

137 5a(b)

9,0

8,5
23

8,5
19
0,5

18,7
14
0,4

18,5

EESUME DES. MESURES DES POSITIONS DES COMPOSANTES HYPERFINES DE LA
- RAIE Ba I 5536 A e 3752




‘TABLEAU 18.

pairesd'isotopes 137 -138 136 - 138 135 - 138 134 -138 132 - 138 130 = 138
(1) 6s”('s) - 6s ép ("p,) 4 A = 5536 3
D. I (mk) 7,0 4,1 8,1 7,6 6,3 7,2
Erreur probable +0,3 + 0,3 + 0,3 + 0,3 + 0,5 +0,5
[pr - 88 7455 5015 9,5 6,7, 9,54 11,54
(11) mmmnaon - 6s7p Aﬂmav A~ 3072 A
D.I. (wmk) 6,5 3,3 7,8 4,1 3,0 3,8
| Erreur probable +0,7 + 0,7 + 0,7 +0,7 + 0,7 + 0,7
| [p.1.-88] 7.4, LN 10,6, 749, 8,8, 11,7,
(111) 6s°('s)) - sa e ('r) A = 3501 A
p. I.  (mk) 7,0 3,7 8,5 2,0 4,1 - 2,7
_muuoﬂu. waoawuwn. Ho..w + 0,7 + 0,7 + 0,7 + 0,7 + 0,7
o1 pﬂ 7.8, Se3¢ 11,0, 5,3, 3,2, 4,2,
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Paires d'isotopes 137 ~ 138 136 - 138 135 «138 134 - 138 132 - 138 130 ~ 138
, (1) 6s° ﬁmov ~ 63 6p ?ﬁ i A 5536 A :
[p.1 - pw.w (wid) 745 5,2 9,7 6,8 9,5 11,6
AR -~ 0,2 -0,4 -0,6 - 0,8 - 1,2 -1,6
T
{ Efget de volume 7,7 5,6 10,3 7,6 10,7 13,30
Erreur probable + 0,5 + 0,5 +0,5 + 0,7 + 0,7 + 0,7
(11) mumﬁmov -~ 6s 7p ﬁm._v i A= 3072 &
| .mo. I- umu_ ) 7,4 5,2 10,7 7,9 8,8 11,2
— 0,2 - 0,4 -0,6 - 0,8 - 1,2 - 1,6
Ak - Y ' ’ ’ o h '
I
Effet de volume 7,6 %46 11,3 8.7 10,0 12,9
Erreur Probable + 0,9 + 0,9 4+ 0,9 + 0,9 + 0,9 + 0,9

TABLEAU

20




TABLEAU 21b -

zféifes A’fsofopes ¢ 137-138 } 136~138 | 135-138} 134-138:{ 132-138 { 130-138
| BV (553¢ L3032) 7,7 5,6 10,6 749 10,6 13,3
(4B+AK) , ss3¢n ~0,7 -1,5 -2,2 -3,0 -4,6 -s,_; _ R
e(d.T,5536 ) (0) (0) (0,3) | €0,3) | (=0,3) [ (~0,2)
(A6 +4R) ‘°?’-E ~1,1 -2,2 ~3,4 -4,5 -6,9 -9,3
e(01,32) | @0 | @) | 0] ©n |0 | G2
sts\ 13 %15 | My 13 | ys 22
TABLEAU 21 a
s (231/2) - 6p (2P1/2) , A= 4934 & |
pdires d'ikotopes| 137-138 | 136-138 | 135-138 | 134-138 | 132-138 { 130138
. T 9,5 7,8 13,4 8,5
erreur probable +1,0 +1,3
[D.I-Ai] 10,7 90 15,2 10,9
| 6s (13,/2) ~ 6p (21’3/2) , A =4554 A
] ). T B,4 7,8 12,6 8,5
erraur probab%gi $+141 +1,3
[D.L-Ai] ;9,0 9,1 14,6 11,1




Couples d'Isctopes 136 - 138 ] 134 - 136 ; 132 - 134 130 - 132 135 - 137
ASE (M, M) =93 ~3,3 ~5,1 -4,0 -4,3
Cexpérimental -39 -14 -22 =17 18

C, - 76 -76 -76 -76 -76
A
hx expérimental + 37 + 62 + 54 + 59 + 58
n.& (Calculé page 33) + 18

TABLEATU
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DEUXIEME THESE

Propositions données par la Faculté

Lies modeéles nucléaires,

Vu et approuvé :

orsay, le.... 25. 0ctobre .. 19 65

Doyen de la Faculté des Sciences,

BERGERAKD

Vo

et Permis d’imprimer :

Le Recteur de I'Académie

de Paris,
A,
: . I
: ;v’? e

s







Imprimé aux Laboratoires de Bellevue
1, Place Aristide-Briand, & Bellevue (Seine-et-Oise)







