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ETUDE DU PLUTONIUM
PAR SPECTROSCOPIE A HAUTE RESOLUTION -

I. — CONTRIBUTION A LA CLASSIFICATION DU SPECTRE D’ARC

Smion GERSTENKORN

INTRODUCTION

Le premier spectre classé, grdce & la détermination des
différents nivenur d'énergie {termes spectrauz) lids aux
diverses configurations élecironigues, jul évidemment celui
de Lhydrogéne (série de Bealmer, ete.). Le spectre alomique
de Uhydrogéne est particuliérement simple, car il est dit
aw seul éleciron présent dans Uatome d'lydrogéne. Pour
les auires éléments au fur el & mesure que le nombre d élec-
trons optiques awgmentent, le nombre de raies obserydes
s'éléve, st bien que la densité du specire (que Uon peut
définir commne le nombre moyen de raies observées par A)
est telle qu'tl devient trés difficile de trouver les nivecux
d'énergie des termes spectrauz el de préciser les configu-
rations élecironiques des différents spectres de Uélément
éludié. Cest le cas notamment des terres raves el des élé-
menis dite de la famille des « actinides ». St Pon considére
par exemple le cas de Uwranium, on observe d'aprés
D, W. Steinhaus [75] 300 000 raies dans un domaine
de 10000 A soit en moyenne 30 raies par A. Il est évi-
dent, qu'avant d'entreprendre la classification d'un tel
spectre (appelé specire complexe) il faut dabord dis-
tinguer parmi les rates enregisirées celles relalives au
spectre I, I1... Ce premier travail est déjd en soi délicat
car les potentiels d'tonisation des différents tons sont

Thése s. GERSTENKORN, IgOz (p.).

souvent pew élevés. Il en résulle que le spectre observé
est en géndral constitué par un mélange de raies appar-
tenant ¢ des alomes dans un élat plus o moins fontsé,
C’est pourquoi, loute une série de lechniques a été déve-
loppée ces dernidres anndes pour construive des sour-
ces [50] [52] [72] [Bo] qui émeltent sélectivement (ou du
moins de préférence) le spectre I, 11 ow 111 par exemple.
Une fois ce travail effectué, le nombre de raies relatif a
chaque spectre reste dans le cas des spectres « complexes »
encore considérable. Signalons que parmi les specires I, 11
ou 11 cest en général le specire T qui est le moins aisé
a classer : cela tient essenticllement au fait qu'il est plus
difficile d’oblenir Ueffet Zeeman du spectre d'are que celui
du spectre d'étincelles (cf. Chap. 1¢7), Ainsi, dans le cas du
plutonium, st J. R, MacNally et P. M. Griffin [50] [60]
ont pu déterminer, grice & Ueffet Zeeman, la configuration
électronique ainsi que lo structure des multiplets ®F ot SF
de Pu 11, par contre pour le spectre d’are du plutonium,
tout restait 4 dteblir : lorsque nous avons entrepris ce
travail, nt la configuration électronigue, ni le multiplet
fondamental r’étaient connus et la classification du spectre
élait inexistarnte. .
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PREMIERE PARTIE

CLASSIFICATION DES SPECTRES COMPLEXES. METHODES.
APPLICATION A LA CLASSIFICATION DU SPECTRE D’ARC DU PLUTONIUM

En étudiant, & Paide du spectrométre Fabry-Pérot
photo-électrique, le déplacement isotopique *°Pu-
20Py, nous nous sommes apergus que l'analyse systé-
matique des figures hyperfines dues au **Pu des raies
de Pu I, devrait fournir sulfisamment d’informations
pour aborder la classification du spectre. Remonter,
4 partir des renseignements donnés par I'étude des struc-
tures hyperfines, 4 la structure fine était bien tentant,
mais avant d’entreprendre un travail extensif, il était
indispensable de s’assurer que Pensemble des résuliats
obtenus jusqu'ici par les méthodes classiques (utilisées
dans I'analyse des termes des spectres complexes) était
insuffisant pour débrouiller le spectre de Pu I. L’exa-
men de ces méthodes classiques ot leur application aun
spectre d’arc de Pu I est exposé ci-dessous (Chap. Ie7),
Les diverses configurations possibles pour I'état fonda-
mental sont alors examinées 4 la lumiére de la régle de
Hund {qui reste valable, méme dans le cas des spectres
complexes, au moins pour la configuration fondamen-
tale) [42]. Il devient alors possible de distinguer parmi
les econfigurations envisagées celle qui appartient &
I'état fondamental de Pu I, pourvu que nous soyons
capables de déterminer les valeurs de J des termes
spectraux. C'est cette détermination des valeurs de J
par la mesure précise des intensités des composantes
hyperfines que nous avons alors entreprise selon la
méthode exposée.

Méthodes générales de classification

Les principales méthodes sont les sulvantes :

12 Recherche des « différences » entre les nombres
d’onde des rales conduisant & des intervalles entre
niveaux.

2¢ Recherche d’un eritére permettant de grouper les
raies par « famille » : ce critére pouvant étre par exemple
I'intensité des rales correspondant & des conditions
d’excitation bien déterminées de la source. Dans le cas
ol la source est le four King (excitation thermique) on
peut grouper les raies d’'aprés la température nécessaire
a leur formation (« classe de température ») ou encore
d’aprés U'intensité des raies observées en absorption,

39 Détermination des valeurs de J des niveaux par :

a} Application de la loi de Landé.
b) Effet Zeeman.

¢) Etude des structures hyperfines.
d) Résonance magnétigue.

4° Etude du déplacement isotopique.

Aucune de ces méthodes, employée seule, ne peut
fournir dans Ie cas des spectres complexes, suflisamment
d’informations pour amorcer, méme un début de classi-
fication, C’est par l'utilisation simultanée de quelques-
unes des méthodes énumérées ci-dessus que I'on est
parvenu, par exemple, a déchifirer certains spectres
des terres rares. Il est dillicile de désigner, e priori, les
méthodes & utiliser de préférence pour la classification
du spectre d’are d’un élément déterminé. En fait, chaque
élément constitue un cas particulier et chacune des
méthodes envisagées apporte son éclairage propre au
probléme de la classification. Nous avons réuni dans le
tableau I {page 3), les méthodes employées pour tenter
de classer le spectre d’arc des éléments des terres rares
et de la famille dite des « actinides ». La classification
des spectres d’are des éléments Ce, Pr, Pm, Th, Dy, Ho,
Er, d’une part, et des éléments Pa, Np, Cin d’autre part,
eést inexistante jusqu'a présent. Pour plus de détails
voir Modern Data on the Spectra of the Rare Earth Ele-
ments (International joint commission on spectroscopy,
Moscou, 1958), par C. R. Moore [65].

La classification du spectre d’arc de 'uranium n’a
pu étre amorcée et étendue que grice a l'utilisation
simultanée de toutes les sources possibles d'informations.
Quant au plutonium nous allons examiner en détails,
la contribution qu'ont pu apporter les méthodes mises
en ceuvre jusqu'ici en rappelant briévement le principe
de chacune d’elles.

Recherche des « différences » entre nombte
d’ondes mesurées pouvant correspondre
4 des intervalles entre niveaux

Cette méthode (principe de combinaison de Ritz) est
la plus ancienne et est & la base de toute classification,
Considérons deux niveaux A et B dont lintervalle
est D (en em™T), Pour fixer les idées, nous admettrons
que ces deux niveaux appartiennent i une méme confi-
guration, paire par exemple, et que les nombres quan-
tiques J de ces niveaux sont respectivement égaux
aJ,etJ; = J, + 1.Les transitions entre les niveaux X,
Y, Z, appartenant a des configurations impaires et les
deux niveaux A et B donneront naissance & un certain
nombre m de couples de rales dont les différences
Gx, ~ Ox, Oy, — Oy, seront toutes égales, non pas
exactement 4 D, mais &4 D 4 28¢, 3¢ étant Uincertitude
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Tasreav 1

Méthodes utilisées pour la clussification du spectre d’arc
des éléments de L = 58 jusqu’a 71 et pour Z = 89 4 96.

Four King i
7 o Reccllierche « Classe Loi de Landé Efiet Strocture Déplacement ReS()l‘lﬂfch linnrb_res
uiement o fes de {eouplage LS) Zeeman hyperiine isolopique Inagne- ae raics
« différences » Lempératures » lique [46} classees [65]

58 Ce o

a 59 Pr X X X 0
6o Nd X X X X 63
61 Pm X a
6z Sm X X X X X 500
63 Eu X X X X 1 156
64 Gd X X X 1 217

. 65 Th x X X X o
66 Dy X X °
67 Ho X o
68 Er X X o
6g Tm X X 32
70 Yh X 88
71 Lu X X 124
89 Ac
g0 Th X X 1 200
534 Pa o
9z u X X X X X 2 oo
93 Np ) .4 o
94 Pu en partie X X X X X 70
05 Am X X X X 112
96 Cm X X =]

moyenne avec laquelle sont mesurés les nombres
b
d’ondes oy , Gxpees
Z
Gy Gy
; N
—_—t 2, %,
% %,
B AR
E
A iR
- A
Y
Fig, I.

Supposons maintenant qu’a partir des N nombures
d'ondes mesurés o, ... o; ... oy on ait formé toutes
les différences possibles Dy =o; — o, (0; > op) : le
nombre total de différences ainsi formé est égal
N(N—1) N(N—1)

p et parmi ces ——— différences, on devra

a

retrouver au moins m fois la différence D - 286. En
fait, le nombre de fois que Uon retrouvera la différence
D -+ 23¢ ne sera pas égal & m, mais 4 un nombre n == m:
en effet rien ne s'oppose & ce que la différence entre
deux nombres d’ondes 6, — o, soit égale & D -+ 28q,
sans que pour cela les rales o, et o, fassent partie de la
« famille » des couples de raies aboutissant sur les deux
niveaux A et B (fig. 1). Les différences résultant des
couples de raies tels que g, et o, sont appelées « diffé-
rences fortuites », par opposition aux différences dues
aux couples de raies aboutissant aux niveaux A et B,
appelées « différences réelles ». Ainsi lorsque, aprés avoir

N(N — 1)

effectué toutes les différences possibles, on

trouve n différences groupées autour d’une certaine
valeur I (4 4 23a), il est clair qu'avant de pouvoir
affirmer que cette différence D correspond & un inter-
valle entre deux niveaux, il faut s’assurer que les n diffé-
rences ne sont pas « fortuttes », ou encore en posant :
n=m+m quona n<Kn

(n nombre de différences D - 28¢ observées, ny, nombre
de différences fortuites, m nombre de différences réelles).

Malheureusement, il est impossible de caleuler le
nombre n, de différences fortuites correspondant a une
différence A quelecongue que I'on se donnerait 4 Vavance;
en revanche, il est possible d’évaluer la probabilité p
de rencontrer fortuitement g fois une différence arbi-
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traire en fonction du nombre total N de rales mesurées .

et de la précision moyenne 8¢ des mesures el en admet-
tant que les N raies observées se répartissent d'une
fagon quelconque dans tout le domaine L (en c¢m™2)
étudié. Cette probabilité p est représentée par la
figure 2, c'est une courbe de Gauss et la probabilité p
est maximum (p,) pour| une certaine valeur de ¢ = ¢,
c’est-a-dire que le nombre de fois que 'on rencontrera
une différence A donnée 4 l'avance sera en moyenne
égale 4 g, Le calcul de p en fonction de ¢ dans le cas
général (pour N, A, 3o et L quelconques) a été effectué
par M. A. Eliachevitch dans son livre sur les terres
rares {29].

o q

FIG. 2.

En revanche, il est facile d’évaluer g, en fonetion de N,
36, A et L (voir référence [20]) on obtient pour g,
I'expression :

3o
go= "5 NY(L — )

et dans le cas ot A < L on aboutit 4 la formule plus
simple :

o =¢ N2

Lorsque le nombre n de différences D 4 280 obser-
vées est tel que n 3 gy {(n = 10 gy, par exemple) il est
alors raisonnable d’admetire que cette différence D
représente un écart entre deux niveaux, mais l'inter-
prétation de cette dilférence mise ainsi en évidence n’est
en général pas immeédiate et nécessite la connaissance
de données supplémentaires (par exemple, les valeurs
de J des niveaux).

Cas du plutonium. — 5i I'on applique ce dernier
critére (seules doivent étre considérées les différences D,
Dy, telles que I'on ait D; — D; << D; — I; << 486) aux
sept différences décelées par L. Bovey [10] soit 307,
562, 896, 978, 2 006, 2 203 et 2 606 ¢cm™?, on s apergoit
que seules les différences 2 096,0 et 2203,6 em™!
méritent d’étre retenues.

Quant & l'interprétation de ces deux différences, il
faut avoir recours 4 d’autres méthodes capables de

fournir des renseignements complémentaires, Parmi ces
méthodes figurent la détermination des valeurs de J
et de g (facteur de décomposition de Landé) que nous
exposons au paragraphe suivant,

Application de la loi de Landé.
Détermination des valeurs de J

Supposons qu’a Paide des « différences constantes »
établies par le procédé qui vient d’8tre exposé, on soit
arrivé & batir un muitiplet dont les intervalles obéissent
(méme approximativement} 4 la régle de Landé : cela
signifie que le couplage spin-orbite est du type L. 5.
et on en déduit immédiatement les valeurs de J ainsi
que le terme spectral et en général la configuration
électronique.

(est ainsi que fut classé par Albertson [1] le spectre T
du Samarium, & FPaide des « diflérences conslantes »
obtenues 4 partir des longueurs d’ondes mesurées par
King {51} lui-méme et classées d’aprés la température
du four nécessaire & leur formation. Albertson a bati
le multiplet représenté par la fgure 3. Bien-que les
intervalles entre les sept niveaux ne suiventi pas exac-
tement la régle de Landé {ces intervalles sont entre eux
comme les nombres I, 552,753, 54 Li4 554 7;
au lieu d’étre entre eux eomme I:2:3:4:5: 6}, Albert-
son fut capable de montrer que ce septuplel ne pouvait
s'interpréter que comme étant le terme fondamental
de Sm I, °F avee des valeurs de J ’échelonnant deo a 6
et appartenant 4 la conliguralion 4/%6s®,

(]
3,
@

o= N L "

Multiplet Fondamental

de Sml: 'F

Flg. 3.

Comme le Samarium oceupe parmi les terres rares la
méme place que le plutonium parmi les actinides, on
pouvait espérer classer de la méme maniére le spectre
du plutonium. Cest ce qu'a essayé de faire d’abord
J. G. Conway [26], puis ensuite L. Bovey [10] en étu-
diant le spectre émis par le four de King, Nous avons
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vu au paragraphe précédent que seules deux des diffé-
rences obtenues par L. Bovey apparaissaient réelles :
la méthode qui a si bien réussi pour la classification du
Samarium [ se révéle incapable de débrouiller le spectre
du plutonium [,

Effet Zeeman

C’est la principale méthode employée pour la déter-
mination des valears de J. Mais dans le cas des terres
rares et des « actinides », on se heurte & la difliculté
suivante : lorsqu’on place une source dans un champ
magnétique, un are par excmple (expériences de
MaeNally et Griliin avec le plutonium), on observe non
pas 'effet Zeeman du spectre d’are, mais celui du spectre
d’étincelles. Néanmoins, en construisant des sources
adéquates (tubes sans électrodes excités par haute fré-
quence [80]), il devient possible actuellement d’obtenir
les figures Zeeman du spectre d’arc. Cette technique
est utilisée dans le cas du plutonium par L. Bovey
et Ridgeley [14] a4 Harwell. Toutefois, 'enchevétrement
des figures Zeeman avec les raies voisines par suite de la
grande densité du spectre du plutonium, rend le déchif-
frement des figures trés pénible. Si pour éviter Uenche-
vétrement on emploie un champ magnétique plus faible,
on risque d’obtenir des figures Insullisamment résolues
et inutilisables pour la détermination des valeurs de J.
Or, des champs de I'ordre de 30 000 4 40 000 crsteds
utilis¢ par L. Bovey et Ridgeley n’étaient pas toujours
sullisants pour séparer les composantes Zeeman de raies
intenses de Pu I.

A cette difliculté s’ajoutent des effets de dépolaris\étion
par les parois de la source [14] [52] contribuant & mélan-
ger les composantes « et 5. Cependant, lorsque les figures
Zeeman sont suffisamment nettes pour étre déchiffrées,
on obtient en plus des valeurs des deux J relatives & la
transition étudiée les valeurs de g de Landé des deux
niveaux responsables de la raie analysée. La connais-
sance des valeurs de g, associées aux valeurs de J est
une aide considérable pour la classification, mais malheu-
reusement, dans le cas du Pu 1, le couplage n’étant ni LS
ni JJ, il n’est pas toujours possible & partir des valeurs
mesurées de g, de remonter aux termes spectraux. En
résumé, U'étude de Ueffet Zeeman si importante qu’elle
soit, ne permet pas toujours, dans le cas des spectres
complexes (exemples : Th, Am) d’entreprendre la clas-
sification de ces spectres,

Résonance magnétique

Cette méthode consiste a4 mesurer directement la
distance entre les sous-niveaux magnétiques M, d'un
niveau paramagnétique J [transitions atomiques de
résonance magnétique], ou entre les sous-niveaux
magnétiques M, de niveau de structure hyperfine (tran-

Me, (3]
__.___L MF1 (1)
1=l J=1

FIG. 4.

sitions atomiques hyperfines) {fig. 4). Dans un champ
magnétique H un niveau J (J # 0) se subdivise en
2J 4 1 sous-niveaux magnétiques lesquels sont équi-
distants de la quantité AE = gpH (g facteur de décom-

he .
= —— magnétons de DBohr,
4mm

H champ magnétique) et la fréquence de la iransition
entre deux sous-niveaux conséeutifs est égale 4 :

position de Landé, p

O étant la fréquence de Larmor,

Cette fréquence Av est situde, pour les champs que
l'on sait réaliser, dans le domaine herztien et pour la
mesurer il faut aveir recours aux techniques des radio-
fréquences (en particulier méthode cinétique de Rabi).
La relation (1) montre que la mesure simultanée de H
et de- Av (qui peut étre effectuée avec une grande pré-
cision) conduit & des valeurs de g trés précises. A partir
de la valeur de g ainsi déterminée, il est alors possible,
pourvu que le mode de couplage de 'atome soit connu,
d'identifier le terme spectral du niveau étudié. De la,
on peut remonter a la conliguration électronique respon-

.sable du terme identifié. En réalité, le mode de couplage

de P’atome est en général inconnu et 4 une valeur de g
donnée correspond souvent un nombre élevé de termes
spectraux pouvant appartenir & diverses configurations

Tasreau 11

. Configu-
o | 1so- Dllstanfze : Termes ration | Cou-
Z tope d§ |entre los niveaux &y aiteints | électro- plage
fondamentaux nique
§3 PNpi11/2 0,6551|[8/2, 32} 11{2| 5746d7s® J;
04{2%Pu| 1 1,4975 T, 5f87s% | L8
95(***Cm| =2 2,561 | [7/2,3/2] 2
> 550 4 300 em™t
3 2000 | [7/2,3/2] 3 .
> 650 4 300 cm™! sP6das?| g
4 1,776 | [1/2, 3124
> 1 000 + 300 et
s ! 1,671 | [7/2,3/2] 5




G SiMoN GERSTENKORN

électroniques. Cependant, les transitions de résonance
provoquées par le champ magnétique de haute fréquence
ont lien avec des atomes o seuls les niveaux les plus
profonds, c'est-a-dire les niveaux fondamentaux sont
suffisamment peuplés pour que la résonance soit détec-
tée. Il s’ensuit que les valeurs de J et de g que 'on déter-
mine sont relatives aux niveaux appartenant i Iétat
fondamental : ici encore la régle de Hund permet de
choisir entre les différentes configurations possibles celle
qui rend le mieux compte des valeurs de g et de J mesu-
rées. C'est ainsi que Niercnberg, Marrus, Hubbs et
Worcester [38] ont déterminé, entre autres, les confi-
gurations élecironiques de I'état fondamental des trans-
uraniens {tableau II).

Dans le cas du plutonium seul le niveau paramagné-
tique "F; a été atteint (le terme 7Ty le plus profond ne
pouvant étre décomposé en sous-niveaux M, ne peut
&tre étudié par cette méthode) il était done souhaitable
de pouvoir confirmer la configuration électronique de
Pu I par une autre méthode d’'autant plus que le résultat
de Nierenberg et al. (5f%7s?) est en désaccord avec d’une
part les observations de Van den Berg et Klinken-
berg [81] et avec d’autre part celles de Korostyleva
et al. [56] (5/%6d7s%). En outre, la structure du multi-
plet fondamental "Fy; restait & établic : Pétude des
structures hyperfines des raies de Pu I nous permettra
non seulement. de préciser le multiplet, mais également
de déterminer un certain nombre de niveaux apparte-
nant 4 des configurations excitées, pour lesquels la
méthode de résonance magnétique n’est pratiquement
d’aucun secours,

Déplacement isotopique

Cas des éléments légers. Effet de masse. Effet
spécifique. — L’entrainement du noyau par I'électron
oplique autour de leur centre de gravité conduit A rem-
placer dans la constante de Rydberg la masse réelle m

m. A
m-- A
de I'isotope considéré) de sorte que la constante de Ryd-
berg est différente pour chacun des isotopes d’un élé-
ment déterminé, Il en résulte que les raies des diffé-
rents isotopes d’un élément donné ne coincident pas
exactement. Chaque raie comporte plusieurs compo-
santes dues 4 chacun des isotopes et la distance entre les
composantes est ce qu'on appelle le déplacement isoto-
pique de la raie éludiée. Le déplacement isotopique dd
4 Pentrainement du noyau par l'lectron optigue est
appelé « effet de masse » et n'est observable que dans
le cas des ¢léments légers; en effet la séparation Ag
{en em™!) entre composantes isotopiques relatives a deux
isotopes de masse A, et A, est égale 3 :

de I'électron par sa masse réduite ; pp = (A masse

Ay — A, -
AG—O’.KE_—AIS,J.].Q.IO 1 ecm (2)

{Ay et Ay exprimés en U. M. A

Pour deux isotopes de masse A; et A, tel que
Ay — A; = 2 et pour A, de 'ordre de 140 (terres rares)
on obtient pour ¢ = 20000 e¢m™ (A= 5000 A) un
déplacement isotopique Ac ~ 1 mK : effet de masse
est donc tout a fait négligeable dans le cas des éléments

lourds (pour Z > 80). En réalité, 'eflet de masse ne

suflit pas toujours & interpréter le déplacement isoto-
pique observé dans le cas des éléments légers : la difi¢-
rence entre le déplacement isotopique observé et I'effet
de masse calculé a 'aide de la relation (2) peut &tre
attribuée 4 un « effet spécifique » dont Hughes et
Eeckart [39] ont édifié une théorie ; mais de toute fagon
ni 'effet de masse, ni leffet spécifique ne peuvent, expli-
quer les déplacements isotopiques observés dans le cas
des éléments lourds.

Cas des éléments lourds. — Si 'on admet que
toute la charge du noyau se trouve concentrée en un
point, on est en présence d'un potentiel de la forme

— Le . .
Vo =— Les nmiveaux correspondant aux isotopes

de masse A et A -} 1 sont alors trés proches 'un de
I'autre, sans toutefois étre totalement confondus, a
cause de D'effet de masse, et ceci quelle que soit la confl-
guration électronique envisagée. Il est alors impossible
d’interpréter les déplacements isotopiques, parfois consi-
dérables, observés dans le cas des éléments lourds. Nous
avons représenté par la ﬁgure 5 a, trois termes a, b, ¢,
que nous supposerons appartenir a4 des configurations
comportant respectiverment un électron ns, npy, et
nl ({ = 1) : ces trois termes se composent chacun de
deux niveaux correspondant aux deux isotopes de
masse A et A - 1, Sous ces trois termes se trouve la

— Ze

courbe V, = représentant le potentiel ¥V, en fonc-

tion de r, le noyau étant supposé ponctuel (fig. 5 b).
Par contre, si l'on admet que toute la charge du noyau
se trouve non pas en un point, mais répartie uniformé-
ment dans tout le volume d’une sphére incompressible
de noyau ry pour l'isotope de masse A et ry - 3r, pour
Iisotope de masse A + 8A, le potentiel a alors la forme

ro\2] Ze .
vV, = [— 3/2 + 1)z (;) ]? et, n'est plus rigoureu-
sement le méme pour les deux isotopes, pour un point
situé 4 une distance d > r, du centre du noyau (fig. 6 &).
Ceci entraine un déplacement des niveaux, déplacement
qui n'est pas le méme pour les deux isotopes. Clest le
niveau relatif 4 I'isotope le plus léger de masse A qui
est le moins déplacé (ceci correspond au fait que le
potentiel du noyau de masse A est celui qui différe le
moins du potentie]l V, = — Ze[r,). J. H. Bartlet [3],
G. Racah [69}, J. E. Rosenthal [71] et G. Breit [16] ont
évalué le déplacement 2W,(nl) subl par un niveaun
(relatif & l'isotope de masse A} appartenant & une
configuration comportant un électron nl. D’aprés
G. Breit [16], le déplacement dW,(ns) d'un niveau
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nl c A ek A
A+i A+l
. I i As
) .= aTv(np &}
np ¢ b Aezzooo- T T A
PT A+
A+t
. - oW ns) | 2T, (ns)
a‘// [A'I-I]
A A
- -
A ’I//”,’ aw(A][l’!S]
d e . L ___t - ___
NS ————— T oL
A+
FIG. §d. F16. Gu
v

ViA+1)
V(a)
FIG. §b.

appartenant 4 une configuration comportant un élec-
tron ns{l = 0) célibataire est égal a :

PWalns) = 25 0
It op ; (:@ﬁ)zp (3)
“Pzp 1) " 2p(zp + )2+ 3) T\ @

ot R, est la constante de Rydberg; a = %[ me?
(1r¢ orbite de Bohr), p = (1 — Z%2)¥/2, Z : nombre
atomique, o constante de structure fine, ' fonction
factorielle, {7 (0) : densité de charge non relativiste a
Pendreit du noyau.

Dans le cas d’une configuration comportant un élec-
-tron nl (avec ! 2= 1), le déplacement dW,(nl) est donné,
toujours d’aprés G. Breit [16], par expression suivante :

: okl w3
a\’:f;Snl)-—kuf e’} T5zp +1)

I ) e 2 e ot i3 ik i 5 (ZZTO)2°

2p"(2p"+1){20"+3)

2

ol § représente la séparation du doublet de structure
fine correspondant au I particulier : ' = (k2 — ZF atjriz
avec k= + I, — 2, 4 2, — 3 ... respectivement pour
un électron pyp, pyjy doysy dspe ..

Enfin, ¢’est la distance T, (ns) (fig. 6 a) égale a la
différence entre les déplacements OW, | su(ns) —OW (ns)
qui est appelée déplacement isotopique du niveau
considéré.

L’indice ¢ rappelle que le déplacement isotopique est

dit au fait que la charge est supposée répartie unifor-
mément dans tout le volume du noyau supposé sphé-
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rique : d'oli le nom d’ « effet de volume » donné au
déplacement isotopique 9T, {ns) ainsi défini. Ce dépla-
cement 0T, (ns) s'écrit lorsqu’on passe d’un isotope de
masse A et de noyau r, 4 un isotope de masse A 4 84,
de rayon ry + 8ry :

I 2p drp
2T = AY =0W(ns) ;= . —.
o c‘;(l{zﬁ) e ADW(ns) (ns) o 7

Les relations (3), (4) et (3) permettent de comparer
le déplacement isotopique 0T, (ns) di & un électron ns
& eelul 9T, (np, ;) dit & un électron rp,p,. En admettant
que Zi{py) = Z — 4 # Z, ce qui entraine :

p= PI’ — (I _ Zzaz)ﬂz,

on obtient :

OTy{npap) _ OWinpys) _ 2k(k—ep)
?Te(ns) — dWins)  I+p
. V(1) 2ot rie — 1 — (T2 | 3 (6)
o 4magns(0) ‘Ra

ou encore dans le cas du plutonium ol Z = 94, avec :
2y =0,53.10% em  p= (1 —Z%*)/2=0,73 [a=1/137)
I=1, k=4 1 pour un électron p,, ct :

Z.7% dne :

= - 7 -om™® =0,6.10% em~",
n dn
(43

Pps(0) = 2,16.10%,

Zo=1, %= 04, n,== 3,37, si’on admet que le poten-
tiel d'ionisation de Pu I est de 'ordre de 6 volts :

(& =1)]-

oTo(npaps) 3

0Tu{ns) — LR,

Il vient :

Dans le cas des autres éléments le rapport 9T (np, )/
OT,(ns) sera également de la forme k. §/R, ou k est
un coefficient numérique du méme ordre de gran-
deur {(k ~ 1,5) que celui obtenu dans le cas du plu-
tonium.

Comme la séparation 3 du doublet de structure fine
correspondant & I'électron pyj, est en général inférieur
4 10000 em™, il en résulte que le rapport 3/R, est
inférieur 3 1/10 : le déplacement isotopique di & un
électron np,;, est en général d'un ordre de grandeur
inférieur 4 celul dit & un électron ns,

Les relations {4) et {(3) permettent également de
comparer le déplacement isotopique 3T (rp, 1) au dépla-
cement 3Ty {npy;) des termes correspondant aux élec-
trons py; et py,. Le déplacement :

OTy{nl) = dW(nl) & . ?’

0

est d’aprés la relation (4), proportionnel au facteur
(k — p'), mals celui-ci décroissant assez lentement
avee & (tableau III), il faut, pour établir clairement
que le déplacement isotopique dii aux électrons pyy,
dyfo-.. est négligeable, évaluer numériquement I'expres-
sion :

2k(fe—p")
i 3 VI 1)2—Z2az]rie— 1 — (12— Z2a2)1/2 |
I2(ze'+1)° 2p"(2p"+ 1){2p" + 3)

pour chacun des électrons considérés.

TaerLeav LT

Tlectrons k e’ k—p'
s -1 2.73
P1js +1 o713 0,27
Pajz —2 ¥,88 0,12
(1'3/2 + 2 1,88 o,I2
dyio —3 2,92 ©,08

Le tableau 1V donne le déplacement W, (1) /3 caleulé
pour les électrons pyjs, Paja; daje et dyp. On voit que le
déplacement 3W (np;),) relatif & un éleciron pyp, est
environ mille fois plus petit que celui dii 4 un élee-
tron pyj, et de ce fait, il est entidrement négligeable ;
il en est de méme pour les déplacements OW (nl) dus
aux électrons dy, dsp, ete.

Tasrrav IV

L & Elecirons DAVIRTAT]
I +1 Pije ~ 1078
I -2 Pajz ~ 1078
H + 2z dypy ~ 1078
2 -3 (1‘5,,2 R ot

Nous avons représenté ces résultats par la figure 6 a
oll le terme a relatif & un électron ns est franchement
dédoublé, le terme b relatif & un électron np;;, est éga-
lement dédoublé, mais plus faiblement, tandis que le
terme ¢ correspondant 4 un électron pyj, n'est pas décom-
posé par l'effet de volume. L’électron ns apparait donc
#tre le principal responsable du déplacement isotopique
observé dans le cas des éléments lourds.
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* Expression de l'effet de volume pour un électron ns. —
En suppesant »y = R.AY® avec R = 1,16.10~" cm,
il est possible de calculer le déplacement isotopique
0T, {ns) pour un électron ns. En tenant compte que :

7. 2% dn,jdn

3 3
fy. .1y,

bsl0) =

on obtient pour 0T, (ns) 'expression :

Zﬂ
OTy(ns) = ;f: . %
[ e e e MBS
(2p 4+ 1){zp + 3)T%(2p -+ 1) \ a CAT

Le déplacement isotopique T, {ns) est donc égal au
Za dny
nd " dn
ne dépend que du terme spectral considéré tandis que
la seconde :

Cu (Z, 8A‘) =

produit de deux fonctions dont la premiére [

4R o Z{p+1) 2Zry\%e 8A
Ta I e

(2p+-1)(zp+3)%2p+1) " \ay /] " A

ne dépend que du noyau. Humbach [40] [41] a calculd
la valeur de la fonction C,{Z, r,8AfA)} en fonction de A
pour 8A == 2 et dans le cas du modéle nucléaire corres-
pondant 4 une sphére uniformément chargée. Le
tableau V donne les valeurs de C (Z, ry, SAJA) pour
quelques Lransuraniens, en admettant pour 7y la valeur
1,20.1071 em.

TaBLEau V

Valewr de C,(ns) pour quelques transuraniens.

Elément . 1 Np Pu Am
2 92 93 94 95
C,(ns) 970 I 070 I 140 I 223 “

La comparaison entre les valeurs théoriques 8T, (ns)
et les valeurs expérimentales n’est pas aisée, car ce qui
est accessible 4 'expérience ce ne sont pas les dépla-
cements isotopiques des termes, mais seulement les
déplacements isotopiques dans les raies (fig. 7). D’autres
diflicultés surgissent : le calcul de dT,(ns) relatif a un
électron ns a été effectué sans tenir compte de la pré-
sence des autres électrons (optiques ou non) de la
configuration (effet d’écran).

D’autre part, les perturbations toujours possibles
entre configuration de méme parité n’ont pas été envi-
sagées. Si bien que pour évaluer le déplacement isoto-
pique d’un terme & partir du déplacement isotopique
mesuré 3¢, dans la raie (fig. 7), nous sommes réduits

Thése s, cErsTENKORN, 1962 {p.}.

a prendre un « terme de référence » auquel on attribuera
un déplacement isotopique nul {pour plus de détails
justifiant ce choix, voir Kopfermann [55] et J. Blaise [4]).
Par exemple dans le cas ol I'un des termes responsable
de la structure étudiée appartient 4 une configura-
tion nf ({ 1) on peut admettre que 3T, (nl) €3 T,(ns)
et I'on écrira en 17¢ approximaiion 97T (ns) = §c,, ; mais
il faudra encore tenir compte des effets d’écran dus aux
autres électrons optiques de la configuration.

A1
-
== 4T (np}
4

A+t
&7 (ns)

‘Sm

FIG 7.

Les effets d’écran seront exposés plus loin pour en
tenir compte on peut poser formellement 8o, étant le
déplacement mesuré :

T (ns) = dT(ns)[1 + B] = Dam{1 + B

ot 9T"(ns) est le déplacement isotopique que Ion allyi-
bue 4 Pélectron ns en I'absence d’effet d’écran, pour un
terme donné,  étant une constante positive négative
ou nulle permettant de tenir compte des effets d’écran.
Si la théorie de Veffet de volume était suffisante pour
interpréter les déplacements isotopiques ohservés, on
devrait aveir pour un électron ns : i

0T (ns} # 0Tins).

En réalité, on obtient souvent 3T'(ns) 3¢ 9T (ns) ¢'est-
a-dire, que l'effet de volume simple ne suflit pas & expli-
quer quantitativement les déplacements isotopiques
mesurés. Cest alors que Brix [8] et Kopfermann [18]
ont montré qu’il faut tenir compte de la déformation
plus ou moins grande que subit le noyau par I'addition
successive des neutrons : les différents noyaux corres-
pondant aux différents isotopes doivent étre regardés
comme des ellipsoides plus ou moins déformés et non
plus comme des sphéres uniformément chargées.

Déplacement isotopique df 4 la déformation du noyau,
— Le caleul du déplacement isotopique supplémen-
taire 0T (ns) produit par la variation de la déformation
entre deux isotopes est analogue a celui de leffet de
volume. Le déplacement isotopique OT,{ns) est égal
d’aprés Brix et Kopfermann pour un électron ns, en

3
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supposant que le noyau a la forme d’un ellipsoide de
révolution chargé uniformément a :

v z'g dng
0Tn(ns) = [;‘31 . E]
6(p + 1)Rw.Z (ZZro) P an
; = A=) . )
Sap+ e + 1)\ gy ) 70 2
(« paramétre caractérisant la déformation en noyau).
0T y(ns}, comme 0T, (ns) est également égal au produit

2 d
de deux fonctions dont 'une [—: . d_n;] ne dépend que
. r,

du terme spectral considéré, tandis que la seconde :

6(p + 1)ZR & (2Z7'n ® e oa
5(zp + 1 P(2e 4 1) "\ 4 ) o o)
ne dépend que du noyau,

Si I'effet de volume simple et Peffet de déformation
suffisent & expliquer le déplacement isotopique observé,
on doit avoir :

3T {ns) = DTy{ns) + OTnins).

Co(Z, ro; o) =

Constante duz déplacement isctopigue C’(ns) de Brix et

2 4
Kopfermann. Evaluation de l'expression (—: . %‘)
ny
En remplagant 0T (ns) et dT {ns) par leur valeur dans
I'expression T (ns) = 2T, (ns) + 0Ty{ns), on obtient :

—
g

YA LE dn
sy — ¢ dna Coy= e G o
0T (ns) i dn [Ce -+ Cn] W dn Clns). {7)
o a

A parlir de la valeur expérimentale 3T'(ns), on peut

0T (ns
calculer une grandeur C'(ns) = z_(””) , laquelle théo-

Do GRe

nd dn
riquement devrait étre égale & C, + €. Cette gran-
deur C'(ns) est la « constante expérimentale » du dépla-
cement isotopique de Brix et Kopfermann qui carac-
térise le déplacement isotopique entre deux isotopes
d’un élément. Cette constante doil son Intérét au fait
qu'elle ne dépend pas du terme spectral considéré, mais
uniquement de paramétres relatifs au noyau (C, -+ Cp).

Le caleul de C’(ns) 4 partir de 9T/(ns) exige la connais-
2

. - a d?’m - R

sance de U'expression = . Tn - Cette expression est faci-
n,

lement calculable lorsque 'analyse du spectre est sulli-
Zs dna,
= dn
a

partir de la relation de Goudsmit-Fermi-Segré liant le
moment magnétique d’un isotope impair au facteur
d’intervalle hyperfin dii a I’électron ns, en effet on a :

8 Z [Za dng| .. §
T [; el Foli )1 — 8 ) &

samment avancée. On peut également évaluer

ol Fr{j.Z), § et e sont respectivement une correction
relativiste, la correction de Breit-Crawford-Schawlow et
la correction de Bohr-Weisskopf, I étant le spin. En
posant :

8
ng R o 2T (7. LYH1 — 8)(1 — &)

il vient :
L dne_ 0T 1
n;'dn— G p

et reportant cette valeur dans (7), on obtient :

’
Crinsy = ST ) &
Gns 1
Il est assez fréquent que le moment magnétique p,
d’un isctope, soit connu indépendamment du facteur
d’intervalle a,; (par résonance magnétique par exemple),
1l est done possible d’évaluer la constante C’(ns) sans
que le spectre solt classé. Réciproquement, la connais-
sance de C'(ns), de 3T'(ns) et du facteur a,, permet de
déduire un ordre de grandeur du moment magnétique .,
dans la mesure ot Ie spin I est connu.

Effets d'écrans. — Si I'on mesure le déplacement iso-
topique d’'une configuration donnée contenant une paire
extérieure d’électron s, on conslate qu’il n’est pas égal
au double du déplacement isotopique d’une configuration
relative au méme élément qui ne contiendrait qu’un seul
électron s, Brix et Kopfermann [55] attribuent ce fait
a'un « effet d’éeran » mutuel des deux électrons ¢ et ont
montré que le rapport :

?T(s?) déplacement isotopique dii aux électrons s°

dT(s} =  déplacement isotopique di & I'électron ¢

est voisin de la valeur 1,6 pour un certain nombre
d’'éléments (tableau VI).

TaprLeav VI

Eu Gd Hg Ph [4]

2T (s% .
T 1,5-1,6 1,57 1,59 1,71

Cette relation établie empiriquement permet done de
relier le déplacement isotopique d’une configuration
comportant deux électrons ¢ 4 une configuration qui
n’en comporterait quun seul.

D’autres relations du méme genre concernant les
effets d’écrans pour des électrons p et d ont été mises
en évidence [19] [55] et les principales d’entre elles sont
les suivantes :
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a) L’absence (ou la présence) d'un électron p ou d
a pour effet d’augmenter (ou de diminuer} le déplace-
ment isotopique : de 10 p. 100 environ pour un élec-
tron 6p et de 20 p. 100 pour un électron 5d. Les
valeurs obtenues pour I'électron 5d avec Eu, Gd, Hg
et Ph sont respectivernent égales & (tableau VII) :

TarrLeauv YII

. OT(3f5d6s6p) .
Pour Gd : W = 0,83
DT(54%65%6p)
Pour Ilg : W = 0,84
OT(5d"%6s6p)
Et pour Pb: FTisd6s8p) = 0,70

b) De méme pour I'électron 6p on a les valeurs sui-
vantes (tableau VIII) :

TabrLeau VIII

.. DTiaf'sd6sp)
Gds Slafradts) — 093
. OT{5d"%6s6p)
He: 30 — 094
DT[6s6
Pb: 2}’{‘[63';7) = 0,92 O 4 p. 100 pris

On peut se demander dans quelle mesure il est légi-
time de généraliser ces relations au cas des spectres
complexes : néanmoins il semble bien que ces relations
se vérifient assez bien dans le cas de 'uranium [35] et
de Paméricium [30], nous les utiliserons donc pour inter-
préter certains déplacements isotopiques observés dans
le cas du plutonium.

Application du déplacement isotopique a Ia
classification des spectres. — Le seul fait qu'une raie
présente un déplacement isotopique est déja en soi une
indication : cela signifie qu'au moins un des niveaux
relatif & la transition cbservée appartient 4 une confi-
guration possédant des électrons s ou pyp,.

Yautre part, le déplacement isotopique ?1"(ns)

. ., 121 dna ...
dépend de la quantité Rl a Pintérieur d’une confi-

a
guration donnée, on peut admettre que le nombre guan-
tique effectif n, différe peu d'un terme a lautre, de

N R . dng . i .
méme pour 'expression an 1l en résulte que le dépla-

cement isotopique de tous les termes spectraux d’une
méme configuration est sensiblement égal, Toutes les

transitions entre deux configurations doivent présenter
un déplacement isotopique du méme ordre de grandear.
Autrement dit, le déplacement isotopique est une
propriété caractéristique d’une configuration donnée, et
ce fait permet done, & partir des valeurs mesurées du
déplacement isotopique de grouper tous les termes
appartenant 4 une méme configuration {exemple

spectres de Hg I, Hg 11, Ph [ et Pb II). Cette propriété
a été utilisée pour la premiére fois par Schuler et West-
meyer [73] dans le cas du spectre du Cd et par

© P. Brix {17], qui dans le cas du Sm I, a complété la

classification commencée par Albertson.

Mé&me dans le cas des éléments transuraniens ot les
perturbalions causées par les « mélanges de configu-
ralions », sant nombreuses, le déplacement isotopique
s’est révélé étre particulidrement efficace, d’une part
pour étendre la classification des spectres 1 et II de
I'uranium (par J. MarcNally [61], M. Diringer [27] et
J. Blaise [5] et d’autre part, il a fourni & Ired et Tom-
kins un moyen de contrdle permanent pour mener a
bien les classifications préliminaires des spectres I et 11
de 'américium [30].

Enlin, les relations entre les déplacements isotopiques
de diverses configurations (effets d’écrans} sont sou-
vent une aide précieuse pour Vinterprétation des
déplacements isotopiques observés, Clest ainsi que
J. Blaise et G. Gluck ont pu dans le cas du spectre
de WI entreprendre le contréle de la classification du
spectre de W1 et rectifier certaines erreurs [6].

— Pu 240 . Pu 240
Pu 239
Py 239
Pu 240
Py 240
Py 239 EE— Pu 239
Py 239 Pu 239
Pu 240 Pu 240
_— I
> e T o
riG. 8.

Dans le cas du plutonium il ne fait aucun doute que
I'étude systématique du déplacement isotopique #*Pu —
0Py permet comme dans le cas du samarium d’étendre
la classification. Le déplacement isotopique ***Pu—?°Pu
étant d'un ordre de grandeur comparable & celui des
structures hyperfines (rappelons que par convention,
le déplacement isotopique dans une raie est dit négatif,
lorsque le nombre d’ondes de I'isotope le plus lourd est
plus petit que le nombre d’ondes de l'isotope le plus
lézer: il est positif dans le cas inverse {fig. 8), nous avons




12 SiMoN GERSTENKORN

pu enregistrer grice au spectrométre Fabry-Perot photo-
électrique, un certain nombre de raies avec leur dépla-
cernent isolopique, bien que Véchantillon a notre
disposition ne contienne que 3 p. 100 de?4’Pu, La connais-
sance de ees déplacements isotopiques nous a permis de
contréler le schéma des niveaux de Pu I que nous avons
édifié 4 l'aide des renseignements donnés par I'étude
des structures hyperfines et de préciser la conliguration
¢leetronique de certains niveaux (chap. 111}

Etude des structures hyperfines. — Elles sont
dues A U'interaction du champ magnétique créé par les
électrons optiques 4 Pendroit du noyau, avee le moment
magnétique lui-méme et ne sont pas sans analogie avec
un effet Zeeman interne. En général, la présence d'une
structure hyperfine indique que le terme responsable
de la structure observée appartient 4 une configuration
caractérisée par la présence d’un électron s (et & un
degré moindre d'un électron pyp,) célibataire [55] Cette
propriété semble avoir été utilisée pour la premiére fois
par White pour la classification du spectre du pra-
séodyme II [84], mais la détermination systématique
des valeurs de J & partir des structures hyperfines a été
effectuée pour la premiére fois par M. Fred et K. Tom-
kins, avec un plein suceés, dans le cas des spectres [ et 11
de Tamericium [30].

Différentes méthodes peuvent étre utilisées pour déter-
miner les J par la structure hyperfine, suivant les
valeurs relatives de I (spin du noyau) et de J. Dans le
cas du plutonium, celte derniére remarque est impor-
tante, car il se trouve que les deux isotopes impairs
(les plus stables) 239 et 241 possédent des spins trés
différents, respectivement égaux a 1 =1/2 et
M= zg/3, PourJ=TIouz2ona: ™l > Jet™] « J:
la maniére de déduire les J pour ces deux valeurs sera
différente selon P'isotope considéré.

Cas général :

19 I > J, ce cas est particuliérement simple. Le nom-
bre quantique I' résultant du couplage vectoriel

—_ = =

F'=J+ I ne peut alors prendre que 2J 4+ 1 valeur,
et il suflit de compter le nombre de niveaux hyperfins
pour chacun des termes spectraux indiqués dans la
transition étudiée, n = 2J 4 I, pour trouver J, bien
entendu I est alors supposé connu.

20 ] < J. Dans ce cas le nombre de composantes
hyperfines observées permet avant tout de déduire non
pas J, mais I, ce qui n'est pas le probléeme étudié iei.
On peut alors faire usage de la ragle des intervalles de
Landé qui s’applique seulement si le moment quadru-
polaire électrique du noyau @ est suffisamment petit.
En effet, les positions des niveaux hyperfins sont alors
données par la relation ;

T= Tu+ [(F-I-I)—I(I-I-I) JJ 4+ 1]

ol A esl la constante de structure hyperfine pour le

terme considéré, Dans ce cas les distances des deux
niveaux hyperfins consécutifs sont entre elles comme
les valeurs de I' du plus élevé des deux niveaux :

Ac(F,F —1): Ag(F — 1, F —2): Ag{F —2,F — 3) ...
=F:(F—1}:(F—2)...

51 les distances mesurées expérimentalement sont
entre elles comme des nombres entiers successifs, on
peut déduire facilement les valeurs de I, done de J
connaissant 1. Une belle illustration de cette méthode
est donnée par M. I'red et F. Tomkins 4 propos des
niveaux *S, et 7S; de Pamericium 11 [30]. Dans le cas
du plutomium, seules les structures hyperfines dues a
Pisotope *Pu avec 1= 5/2 pourraient &tre analysdées
de cette fagon. Cependant il faut remarquer qu’il n’est
pas du tout certain que 'on puisse négliger 'influence
du moment quadrupolaire () du noyau 241, lequel a
toute chance d’avoir une valeur appréciable étant donné
que I'on se trouve dans une région de forte déformation
des noyaux. Dans ce cas, les niveaux hyperfins ne sui-
vent plus exactement la régle de Landé et la position
des termes est alors donnée par une formule plus compli-
quée due 4 Casimir [42] :

T: T—}—%K—l—B[K(K-{-I)—“;f I(I+1)J(J+1)] (1)

avec @
K = F(F 4 1) — (T4 1) — J(JT 4 1)

ot B est une constante proportionnelle au moment qua-
drupolaire. Dans ce cas, on pourra encore déterminer J,
soit par le caleul, il suflit en principe de mesurer trois
intervalles de résoudre 1'équation (1) par rapport & J
aprés avoir éliminé les constantes A et B, soit encore
mieux en employant une méthode graphique déve-
loppée récemment par K. Krebs et P. Winkler [57]. En
effet, le calcul présente une difficulté : il est basé sur
trois mesures qui forcément sont entachées d’incer-
titude et la valeur de J ainsi caleulée n’est pas exacte-
ment égale & un entier ou demi-entier.

Malheureusernent, nous ne possédons pas encore
d’échantillons contenant Iisotope 2Pu, ce que nous
avons & notre disposition ce sont des échantillons formés
principalement avec du ®Pu. La méthode des mesures
des intervalles utilisés par M. I'red et F. Tomkins ne
peut pas s'appliquer aux structures hyperfines dues au
noyau 239 du Pu, puisqu’il n'y a que deux niveaux
hyperfins. Mais alors il existe une méthode simple qui
repose sur la mesure précise des intensilés des compo-
santes hyperfines. Cette méthode de détermination
des valeurs de J n’a pu étre envisagée avee quelque
chance de suceés que depuis la mise au peint du spec-
trométre Fabry-Perot photoélectrique au laboratoire
Aimé Cotton. En effet, nous verrons qu’une tentative
antérieure pour déduire les J en utilisant pour mesurer
les intensités, la voie photographique a conduit & des
résultats erronés [56] [S1]. .
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DETERMINATION DES VALEURS DE ] PAR LA MESURE DES INTENSITES
DES COMPOSANTES HYPERFINES DE ##*Pu (CAS I-—1/2)

En I'absence de champ magnétique chaque niveau F
est 2F 4 1 fois dégénéré et il donne & lintensité des
composantes hyperfines une contribution proportion-
nelle 4 2F -4 1. Puisque pour *Pu I = 1/2 chaque
terme se décompose seulement en deux niveaux hyper-
ins avee F = J & 1/2, les structures hyperlines obser-
vées comportent donc 3 ou 4 composantes hyperfines

selon que AJ = 4 [ ou AJ =0 {fig. o).

£ AJ=0O Foad=x F

Jeh J+ls Jely

J-% J-% J-%
8l &

Jol gl B

J-n SV negligeable

L Ja
B a4 » Y
1 1 1
[ [ [

4 Composantes dont 3 Composantes 2 Composantes
2 inkenses 2 intenses intenses
2 satellites 1 sateliite

_cas a . .cas b oo

FIG. §.

Un cas plus simple est celui oti 'un des niveaux ne se
décompose pas (A =~ 0), la structure hyperfine de la

raie se compose alors de deux composantes dont les
intensités sont dans le rapport :

2J4+1f2) 1 T4
2J—-1/2y4+1 " J

(cas b, fig. o).

81 les décompositions hyperfines des deux termes sont
assez grandes pour que Loutes les composantes hyper-
fines soicnt résolues (ou du moins identifiables) (cas «,
fig. 10) on observe toujours deux composantes intenses
et un ou deux satellites plus faibles (suivant que
AJ = 41 ou AJ = 0}. Les intensités de ces compo-
santes sont facilement calculables en fonetion des
valeurs de J des deux niveaux et on peut en dresser
des tables. Le rapport des intensités des deux compo-
santes intenses permet de déduire les valeurs de J.

Dans le cas intermédiaire la structure d’aucun des
deux niveaux ne peut &tre considérée comme négli-
geable, mais on ne peut pas résoudre toutes les compo-
santes (eas ¢) on ohserve alors deux composantes plus
larges (si AJ = 0) dont chacune est un mélange d'une
composante principale et d'un satellite, Dans ce cas
le rapport des intensités de ces deux composantes est
compris entre les valeurs données dans les deux cas
extrémes b et a.

Le tableau IX résume les résultats précédents : les
valeurs en italique correspondent au cas b, les valeurs
en romain correspondent aux composantes intenses
dans le cas @, et dans le cas ¢, les rapports des compo-
santes Intenses sont intermédiaires entre ces deux
valeurs,

Tasreav TX

J 1 2 3 1 5 6 7 8 9
o 2,00

1 2,00-2,50 1,60-1,80

2 2,00-1,80 1,50-1,56 1,33-1,43

3 1,50-1,43 1,83-1,35 1,25-1,29

4 1,33-1,29 1,25-1,26 1,20-1,23

5 1,25-1,23 1,20-1,20 1,167-1,180

6 1,20-1,18 1,167-1,168 1,143

7 1,167-1,160 1,143 1,125

8 1,143 1,125

9 1,111
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FIG. IO.

Limites d’application de la méthode

Divers facteurs (précision des mesures, largeur des
raies, présence de raies parasites) restreignent la portée
générale de la méthode.

Limite due 4 Pimprécision des mesures. —
Le tableau IX permet de juger des limites d’application
de la méthode : plus les valeurs de J deviennent élevées,
plus le rapport d’intensité p varie lentement avec J.
Par exemple pour distinguer entre J = 5 (p == 1,20) et
J=6 (p=1,18) (fig. 11 a), il faut 8tre capable de mesu-
rer le rapport p des intensités avec une incertitude infé-
rieure 4 T p, 100, ce qui est & peu prés la limite obtenue

aisément avec le spectromeétre Fabry-Perot photo-
électrique (fig. 11 ),

Limite due 2 la largeur des raies émises par la
source. — Les raies émises par la source possédent une
certaine largeur qui dépend de la puissance dissipée
dans la source. Cette largeur est-due & plusieurs causes
dont la principale peut &tre attribuée 4 I'effet Doppler :
lorsque la structure hyperfine est inférieure a la largeur
des composantes hyperfines {de lordre de 20 mK en
moyenne) il est impossible de séparer les composantes
hyperfines et d’en mesurer correctement les intensités.
Cependant, il est parfois. possible de reconstituer le
profil de chacune des composantes hyperfines, soit par
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A =5044 A
Ao= 5126 mK
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Re = 908.000

107 mK

FiG. 110,

symétrisation des parties des composantes hyperfines
restées pures, soit cncore par le calcul des profils des
raics enregistrées [22] [32]. On peut également dans ce
cas utiliser la méthode préconisée par R. Prunet [68]
{amélioration des profils des raies enregistrées & l'aide
d’un intégrateur optique).

Perturbations des intensités des composantes
hyperfines dues a I'autg-absorption ou i la pré-
sence de rajes parasites. a) La présence d’auto-
absorption fausse le rapport des intensités des compo-
santes hyperfines et les valeurs de J déduites de ces
mesures n'ont évidemment aucun sens, Dans notre
source (cathode creuse refroidie & I'azote liquide) I'ab-

sence d’auto-absorption est mise en évidence par le
fait que la concentration en Py [33] mesurée sur nos
enregistrements est exactement celle donnée par la
spectroscopie de masse. De plus le rapport des inten-
sités des composantes hyperfines est en général tris
voisin des valeurs théoriques.

b) Présence des raies parasites. — Les intensités des
ecomposantes hyperfines peuvent égalemenl é&tre per-
turbées lorsque des raies voisines de la structure étudiée
viennent se mélanger avec les composantes hyperfines.
Lorsque la raie parasite se trouve 4 une distance infé-
rieure- & une largeur de raie {~ 20 mK) d’une compo-
sante hyperfine, il est impossible, quel que seit le pou-
voir de résclution utilisé, de mettre en évidence cette
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raie parasite. Dans ce cas, la mesure du rapport p des
intensités est faussée et les valeurs de J ainsi déduites
- sont inexactes. Heureusement ce cas est assez rare,
mais néanmoins, il ne faut pas oublier qu’il peut exister.
En revanche, si la distance entre la rale parasite et la
composante hyperfine .est égale ou supérieure i une
largeur de raie {~ 20 mK) (ce qui est le cas le plus
fréquent), i1 devient possible de tenir comple de la
présence de la raie perturbatrice, comme dans le cas
d’une structure hyperfine trés serrée,

Enfin, rappelons qu’a I'inverse des intensités des raies
de structure fine (qui dépendent fortement du mode
du couplage), les intensités des composantes hyperfines
sont toujours égales aux intensités théoriques quel que
soit le mode de couplage spin-orbite.

Cas ofi la méthode est inapplicable. Compa-
raison avec I'étude de I'effet Zeeman. — La dis-
tance d enire les composantes hyperfines intenses per-
mettant de déduire les J est égale 4 la somme ou 4 la
différence des séparations hyperfines AW, et AW, des
niveaux W, et W, respensables de la transilion étudide :

d = AW, + AW, (fig. 12).

AW
AW,
d
¢
AW,
. AWy |
d= AW, — AW, d= AW, + AW,

FIG. 12.

II est évident que si la distance d est inférieure 4 la
largeur O3, des raies émiscs par la source (82, ~ 15 &
20 mK dans notre cas), il est impossible quel que soit
le pouvoir de résolution utilisé de séparer les compo-
santes hyperfines et d’en déduire les valeurs de J. La
condition d < 3%, est remplic dans les deux cas suivants :

19 Les  séparations hyperfines AW, et AW, des
niveaux W, et W, sont nulles ou trés faibles (de Pordre
de quelques mI{} : la relation d < 8%, est toujours satis-
faite {que d = AW, + AW, ou que d = AW, — AW,).

2% Les séparations hyperfines AW, et AW, sont iden-
tiques ou trés peu différentes (de moins de 20 mK) :
dans le cas o d = AW, — AW, la relation d < 83, sera
également satisfaite.

En résumé, dans les deux eas on les séparations hyper-
fines des niveaux sont soit trés faibles (AW, = AW, = 0)
soit presque identiques (AW, # AW,), il est impossible
de séparer les composantes hyperfines ¢t la méthode
est tenue en échec.

Cetie situation n’est pas sans analogie avec celle que

I'on rencontre assez fréquemment dans I'étude de Peffet
Zeeman : lorsque les valeurs g et g, des facteurs de
décomposition de Landé des deux niveaux W, et W,
responsables de la raie étudiée sont égaux ou voisins,
on ohserve alors soit des pseudo-triplets soit des pseudo-
quadruplets. Dans ce dernier cas la figure Zeeman
comporte deux composantes m et deux composantes o
(pseudo-quadruplets) et signifie que les valeurs de J
des deux niveaux W, et W, sont égales (J, = J,), mais
il est impossible de déterminer la valeur de J(J; = J,)
commune aux deux niveaux {83].

En revanche, une figure Zeeman ayant lapparence
d'un triplet {une composante w, deux composantes o)
ne permet pas de déduire que les J des deux niveaux
sont différents : en effet, dans le cas ol les valeurs de g
des deux niveaux W, et W, sont égales (g = g, = g.),
les composantes centrales peuvent ne pas étre résolues
et on observera un triplet guelles que soient les valeurs
de J. Il est évident que 'obtention d’un triplet ne permet
pas dans ee cas de déduire les valeurs de J. Examinons
le cas olt g, # g, Les composantes Zeeman (x) sont dis-
tantes I'une de 'autre dans tous les cas de la quantité
e = (g, — ga)o’, o ¢tant ['écart du triplet normal,
c’'est-a-dire o' = 4,67.107% soit :

e(lem™) = (g, — g,) 4,067 .107° H{gauss).

Pour que les composantes m soient toutes résolues,
il faut que la largeur 3, des composantes Zeeman soit
inférieure ou égale 4 ¢ (distance entre les composantes).
En supposant, que la largeur des composantes Zeeman
est uniquement due & 'effet Doppler de la source (ceci
revient 4 admettre que la limite de résolution %, du
spectrographe utilisé est petite par rapport 4 la largeur
Doppler de la source), on obtient immédiatement en
fonction de la quantité (g, — g,), lu valeur du champ H
minimum nécessaire pour satisfaire la condition 32, < e.
Dans le cas particulier du plutonium la source utilisée
par L. Bovey et A. Ridgeley était un tube sans élec-
trode excité par haute fréquence. La largeur Doppler
des raies, que nous avons mesurées cn l'absence de
champ est de 60 mK en moyenne. La condition 03, < ¢
devient ¢ 2z 60 mK, mais elle n’est valable que pour des
composantes Zceman dont les intensités sont compa-
rables et si 'on désire ohserver toutes les composantes
(pour en déduire les J) dont les intensités peuvent varier
de 1 4 50 1l faut alors remplacer la condition d4;=Ce
par une condition plus sévére par exemple 30%; <C ¢,
c’est-a-dire employer un champ magnétique tel que la
distance ¢ entre composantes Zeeman soit environ égal
d irois fois la largeur des raies enregistrées (soit

= 180 mK dans notre cas avec le tube sans électrodes
excitées en haute fréquence). Les valeurs du champ
magnétique H nécessaire pour obtenir une sépara-
tion ¢ = 180 mK entre composantes Zeeman en fone-
tion de la quantité (g — g,) sont données par le tableau
suivant -
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TasrLEay X

H B1— 8
10 000 0,18
20 000 0,19
30 ooo 0,13

Ainsi, méme avec un champ de 30 000 gauss les com-

H
posantes Zeeman peu intenses des rales dont la diffé-
rence entre les facteurs g et gg est inférieure 4 0,13 ne

pourront étre résolues : pour des valeurs de g; et g, telles

0,1 .
que o < g — g2 < 2,13 les composantes Zeeman inten-

ses ne seront plus résolues et 1'on observera également
un triplet dont les composantes w et ¢ seront plus ou
moins élargies. Dans ce cas, 1l est également impossible
de déduire les valeurs de J des niveaux.

Ln résumé, si les valeurs g, et g, des facteurs de décom-
position de Landé sont faibles (g, ~ g; # 0} ou égales
{gy = gz = g) ou encore trés volsines {g, # g,) on observe
un pseudo-iriplet ou pseudo-quadruplet inutilisable
pour la détermination des valeurs de J.

AVANTAGES DE LA DETERMINATION DE J PAR L’ETUDE DES STRUCTURES HYPERFINES

La structure hyperfine d’une raie ne dépend pas des
valeurs de g des niveaux, de sorte qu'une raie donnant
un pseudo-triplet Zeeman peut trés bien présenter une
structure hyperfine importante et les denx méthodes
peuvent étre dans beaucoup de cas parfaitement complé-
menlaires. Lorsque l'eflet Zeeman ne peut fournir les
informations recherchées, ’étude des Intensités des
composantes hyperfines peut y suppléer et inversement.
Donnons un exemple : considérons les transitions entre
les deux multiplets 7K, et *L,., appartenant respec-
Uvement aux confliguralions f3ds® et [Pdsp (en cou-
plage LS), le tableau XI eci-dessous donne les valeurs
&, — gg pour toutes les Lransitions possibles AJ = 4 1,0.
Comme les valeurs de J possibles dans ces multiplets
sont toujours supérieures ou égales 4 4, le nombre des
composantes Zeeman & observer est considérable (de 8 a
20 compesantes = el le double pour le nombre de
composantes ¢). De plus les valeurs (g; — g,) en général
inférieures & 0,13 montrent que méme avec ces champs
de Vordre de 30000 gauss, il sera difficile d’observer
des figures Zceman sullisamment résolues pour éire uti-
lisables. [En revanche, la présence d'un électron s céli-
bataire dans la configuration f%dsp permet de prévoir
que certaines rales du multiplet "K, ,, — L, présen-
teront une structure hyperfine suflisamment grande
pour déterminer les valeurs de J. Il est & peine besoin
d’ajouter que les dilficultés rencontrées dans la classifi-
cation des spectres complexes nécessitent pour é&tre
surmontées P'utilisation de toutes les sources d’infor-

mation possibles: c’est ainsi que I'étude du specire du
plutontum 4 l'aide du four King, la mesure précise des
intensités des composantes hyperfines et du déplace-
ment isotopique #*Pu—2190Py asseciés 4 Pétude de Ieffet
Zeeman ont permis de mettre en évidence les premiers
niveaux du multiplet fondamental de Pu I (chap. III).

TasrLEau X1

Valeurs de g1 — go pour AJ = + 1,0 {en couplage LS).

fast | K, | TKs | TR | K, | Ky | 7Ky | Ky

fidsp| g o400 | 0,767 | 0,076 | 1,107 | 1,104 | 1,256 | 1,300

°L, | o,200 | 0,200 | 0,567

*Lg | 2633 | 0,233 | 0,134 | 0,343

9 | 0,881 0,114 | 0,0g5 | 0,226

L; | 1,036 0,060 | 0,071 | 0,158

My | 1,I30 0,032 | 9,055 | 0,117

9Lg | 1,201 0,094 | 0,007 | 0,055 [ 0,009
Ly | 1,264 ©,008 | 0,036
Lo | 1,303 0,03
*Lyp | 1,333

CONFIGURATION ELECTRONIQUE ET PROPRIETES CHIMIQUES

Dans la mesure ol les propriétés chimiques d’un élé-
ment sont déterminées par la configuration électro-
nique de Pétat fondamental, il devrait étre possible,
en comparant les propriétés chimiques du plutonium

Tlhése s. cERsTENKORN, 1962 {p.}.

a celles des ¢léments voisins, de prévoir & quel type de
configuration se rattache le plutonium.

J. J. Katz et G. J. Seaborg [48] admettent qu’a
partir de l'actinium commence une nouvelle série de

3
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« terres rares » {d’ailleurs prévue par N. Bohr dés 1922 [g]
analogue 4 celle des lanthanides). Cependant, les pro-
priétés chimiques des quatre premiers éléments de la
série dite des « actinides » (Ac, Th, Pa et U) sont trés
différentes et leur séparation est trés facile, contraire-
ment au groupe homologue lanthane-néedyme [37].
Cette situation a conduit M. Haissinsky [37] & distin-
guer, parmi le groupe dit des « actinides », d'une part
le groupe des « uranides » comprenant : U, Np, Pu
et Am, et d’autre part le groupe des « curides » formé
par Cm, Bk, Cf..., ce qui permet de bien faire ressortir
les différences fondamentales entre les deux séries de
« lerres rares »

D’aprés M. Haissinsky la configuration fondamentale
du plutonium serait done plutét du type 5/%6dys* {ana-
logue & eelle de I'uranium 5/%647s% [49] ¢t a celle du nep-
tunium 5/%6d7s? [38], sans toutefois exclure la confi-
guration 5f%7¢% puisque I'américium (5/%752) figure parmi
les uranides (tableau X1I), Sclon G. T. Seaborg, c’est
plutét la configuration 5f%7s% qui serait A considérer
pour Pu 1 par analogie avec celle du samarium I (4/%6s%)
et avec 'americium, sans que I'on puisse exclure cette
fois la configuration 5/°%6d7s® puisque luranium et le
neptunium font partie de la famille -des actinides.

TasrLesv XII

Lanthanides ; {
7, nombre alo- |

migue . .| g0 Go [ 62 63 64 03
Eléments . .| Pr | Nd Pm Sm | Eu [ Gd |Tb
Conliguration

électronique . [4/%6s% 4/16s2 4962 |4f705%| a7 5d6s>

Actinides :
4t mombre ato-

mique . .| gI 92 93 94 95 g6 |o7
Elé¢ments . .| Pa U Np Pu [ Am | (m  |Bk

Cenfiguration B :
électronique. 50 7s215{16d 752 5f%7s% |5f775%| 5/ 0782
ou

sfGd7st

< Uranides — « Curides...

[Configurations électroniques des éléments voisins du
plutonium. Les cases vides correspondent & des éléments
pour lesquels la configuration électronique fondamen-
tale n’a pas encore été déterminée].

En résumé, la configuration électronique du pluto-
pium que U'on peut prévoir d’aprés les propriétés chi-
miques devrait &tre soit 5f6d7s?, soit 5f%7s% En fait,
selon les condittons physico-chimiques du milieu,
M. Haissinsky et G. T. Seaborg admettent que Pune
ou l'autre des deux configurations prédomine, ce qui
n’a rien d’étonnant si 'on se rappelle que les énergies
de liaison des électrons 5f et 6d sont voisines dans cette

région du tableau périodique [31]. Il en résulte que si
la configuration électronique du plutonium dépend du
milieu physico-chimique dans lequel il se trouve, nous
devons préciser que dans la plupart de nos sources, le
plutonium est a I'élat gazeux.

1

Configurations électroniques du plutonium
& Pétat gazeux

Aux configurations probables f3ds® et f%s* s’ajoute la
possibilité de rencontrer la configuration f’s. En effet,
8l Fred et F. Tomkins ont établi que la configuration
du spectre d’Am II et f*s. Comme Pu [ et Am 1I font
partie de la méme séquence isoélectronique, la confi-
guralion 5f%7s est également 4 considérer pour Pu I
D’autre part, le fait que la configuration de Pu II
est 5f%s [50] n'est pas ¢ priort en faveur de 5f%s? ni
de 5f77s pour Pu I : I'énergie de liaison de I'électron 3f
peut &tre supérieure i celle de I'électron 6d au fur et
4 mesure que 'atome est iomsé, On peut par exemple
trés bien concevoir que la configuration de Pu [ soit
{*ds® alors que celle de Pu Il est f%s (cas analogue Th I,
III et IV [53]).

En résumé, le tableau XIII résume les termes fonda-
mentaux (d’aprés le principe de Pauli et la régle de
Hund) relatifs aux diverses configurations électro-
niques envisageables.

TasLeav XIE

Terme

fondamental Valeurs de J possibles

Coafiguraiion

5fGel7st Ky 10 456, 7.8,9, 10

5f0d*ys *Liyys 4, 56,7, 809, 10, 11, 12
si*7s? Fyg % 1,235 4 5 66
5f%d7s "1y, 1,2,3 4567809
5i%s 5,75, 34

On remarque que ce qui différencie une configuration
en f5 d’une configuration en f% ¢’est que pour la premiére
les valeurs de J sont toujours supérieurcs 4 4, tandis que
pour la deuxiéme, les valeurs de J peuvent étre égales
40,1, 2, 3. La détermination des valeurs de J offre done
un moyen de choisir entre ces diverses configurations
et c’est dans cet espoir que nous avons entrepris la
mesure des rapports des intensités des composantes de
structures hyperfines des raies de Pu [,
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CHAPITRE 1I

METHODES EXPERIMENTALES

Introduction

La mesure précise des intensités des composantes
hyperfines a été eflectuée 4 l'aide du spectrometre
Fabry-Pérot photoélectrique. Ce spectrométre a vu le
jour 4 Bellevue en 1048 {Jacquinot et Dufour) [20] [44]
et était prinelpalement destiné 4 1’étude des problémes
spectroscopiques 4 haute résolution. P. Jacquinot a
montré [45] qu’a résolution égale le spectrométre
Fabry-Pérot photoélectrique était bien supérieur, au
point de vue luminosité, aux spectrométres classiques a
prismes et & réseaux. Trés vite, les hautes performances
obtenues a I'aide de cet appareil confirmérent les espoirs
mis en lui [45] et bientét un grand nombre de labo-
ratoires [12] [24] [76] [79] entreprirent la construction
de spectrométres F. P. enregistreurs. Lorsqu’il fut déecidé
d’entreprendre I'étude du déplacement isotopique du
plutenium, le montage d’un nouvel instrument s’imposa.
Riche de I'expérience accumulée au laboratoire Aimé
Cotton de Bellevue et avec le concours amiecal de
R. Chabbal et J. Blaise, je me suis trouvé rapidement
en possession d'un cnsemble F. P, photoélectrique en
parfait état de marche. Les premiers tests effectuds avec
de Puranium me permirent d’enregistrer certaines raies
émises par une cathode ereuse refroidie a 'azote liquide,
dont le courant était 4 peine de 2 mA, La largeur des

Ly

rales ainsl enregistrée correspondait & un pouvoir de
résolution effectif de 'ordre de 1 200 000.

Depuis, Chabbal ¢t Jacquinot [23] ont denné au
spectrométre Fabry-Pérot une forme plus perfectionnée
appelée Hypeae (hyperlinometre Aimé Cotton). Celte
version plus élaborée est déerite en détail dans La Revue
d'Optique {1961); aussi seul le principe de ce spectro-
métre sera rappelé bridgvement ici : pour plus d’informa-
tions on se rapportera i la référence [23]). Par contre,
nous exposerons plus longuement les sources, les types
de montures de Fabry-Pérot, ainsl que les récepteurs
photoélectriques utilisés,

Principe du spectrométre Fabry-Pérot
photoélectrique

La figure 13 représente schématiquement notre instal-
lation : le spectrométire Fabry-Pérot est situé dans une
pidee entitrement isolée de la source & plutonium qui
se trouve & l'extérieur dans un appentis spécialoment
aménagé 2 cet effet : le trajet des rayons lumineux est
indiqué par des fléches. La source est conjuguée des
fentes I'; et Fy du monochromateur et de I'étalon (F. P.)
tandis que le réseau est conjugué du trou explorateur

(B, Ba).

A} 7 fla /1
R IF Ms
; W) 1
5
Lz "By M5
Ly
FP
Ls

Appentis (Figi2D)

“chambre cheudk” - By

E le 21

FIG, 13.
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Dans ce montage, 'étalon Fabry-Pérot est précédé
d’un monechromateur (type Ebert Fastie) qui isole la
raie & étudier. Le centre du systéme d’anneaux formé
par I'étalon est projeté a 'aide de la lentille Ly sur le
trou explorateur B, derriére lequel se trouve le récep-
teur qui dans notre cas était une cellule photomulti-
plicatrice d’électrons (P21 par exemple).

Le systéme afocal formé par les lentilles Ly et Ly a
pour but d’adapter en fonction de la résolution néces-
saire, I'étendue du faisceau fourni par le monochroma-
teur de sorte que la totalité du flux lumineux disponible
soit concentré dans l'anneau central, tout er occupant
la plus petite surface possible sur le Fabry-Pérot. Pour
explorer les divers ordres d’interférence on modifie le
chemin optique entre les lames de 1’étalon en faisant
varier, en fonction du temps, la pression dans l'enceinte
de I’étalon, tandis que le courant de cellule est enregistré
par un potentiométre électronique (type speedomax),

Sources

Nous avons utilis¢ une cathode creuse classique
(lampe de Schiler) refroidie 4 Tazote liquide ainsi qu'un
tube sans électrode execité par haute fréquence.

Le tube sans électrodes [80] nous a été fourni par
I'A.E. R, E. (IHarwell} et mis aimablement & notre
disposition par Ie Dr. L. Bovey. Ce tube contient 1 mg
environ de Pu métal sous forme d’iodure, le néon ser-
vant de gaz porleur. Nous avons utilisé, pour exciter
le tube, la cavité résonante préconisée par L. Bovey [15] ;
le magnéton générateur de haute fréquence (2 450 MHz)
pouvait fournir une puissance maximum de 100 watts.
A Taide de cette cavité, il n’étalt pas nécessaire de
chauffer le tube avec un four auxiliaire : la chaleur
dégagée par pertes diélectriques est telle que le tube
{en quartz) est rapidement porté au rouge. Dans ces
conditions on observe un spectre de raics trés intense,
formé, comme nous I'exposerons au chapitre LII princi-
palement par les raies du spectre I1. Ce tube a jusqu’a
présent fonctionné plus d'une centaine d’heures et ne
présente pas de signe de faligue, si ce n’est I'apparition
d’un voile blanchétre entrainant une baisse de transpa-
rence du quartz. La largeur des raies émises par cette
source variait de 40 4 70 mK selon la région spectrale
(de 1 @ 4 0,4 p) considérée,

Quant a la cathode creuse, les précautions qu’exigent
toute manipulation de plutonium, nous a conduit &
concevoir une lampe entitrement métallique que nous
avons placée dans une « bolte 4 gants » se trouvant dans
Pappentis (fig. 13).

La description de cette « boite & gants » et de la cathode
creuse est donnée dans la revue Speetrochimica Acta [33],
nous y renvoyons le lecteur pour plus de détails.

Nous avons utilisé trois échantillons différents de plu-
tonium contenant respectivement 2, p. 100, 1,73 p- 100
et 1,710 p. 100 de 24Py, le reste étant du *Pu. Le gaz

porteur était du néon et Uintensité du courant dans la
cathode creuse ne dépassait généralement pas 50 mA.
La cathode creuse étant refroidie & I'azote liquide, la
largeur Doppler des raies émises par cetie source variait
de 13 & 8 mK selon le domaine spectral étudié.

Etalons utilisés

Les lames utilisées sont recouvertes d’un revétement
réflecteur formé par des couches alternées d’épaisseur Af4
de sulfure de zine et de cryolithe. Le pouvoir réflecteur
de chacune des James de 1'étalon est trés élevé (de
Pordre de R = 0,97} et l'ensemble des deux lames
formant P'étalon présente une transparence pouvant
aller jusqu’a 50 p. roo.

Tous ces revétements ont été effectués au laboratoire
Aimé Cotton par les soins de MM, §. Roizen et G. Gol-
man auxquels je tiens & exprimer mes plus vifs remer-
ciements, Les lames de 7 cm de diamétre [28]
sont mises en place dans une monture décrite dans la
thése de Dufour [28]. Si avec ce type de monture on
peut régler la distance des lames & volonié, par contre
les lames étant serrées par la tranche, il faut prendre
garde &4 ce que ce serrage n'aboutisse pas 4 une défor-
mation des lames, L'expérience nous a montré qu’il
faut beaucoup de soln pour obtentr un degré de serrage
convenable n’introduisant pas de déformation, tout en
assurant une stabilité convenable, De toute fagon, pour
obtenir une stabilité de longue durée (quelques heures
4 Af50 prés), la cloche renfermant ’étalon doit &tre
parfaitement thermostatée. Une monture, aimable-
ment mise 4 notre disposition par D. A. Jackson, fabri-
quée par Hilger a été également utilisée. Avec ce type
de monture, la distance entre les lames est imposée par
les anneaux en silice qui assurent la séparation entre
les lames ; le réglage du parallélisme en est rendu trés
facile et la stabilité obtenue avec ce type de monture
est meilleure que celle donnée par la monture déerite
plus haut ; I'inconvénient est de ne pouvoir faire varier
4 volonté la distance entre les lames, ce qui parfois
peut &tre trés génant. Enfin, nous avons utilisé des
étalons a « cales fixes » dont le premier modéle réalisé
par D. A, Jackson en 1935 [43] a une épaisseur de 10 em.
La figure 14 représente cet étalon : il est constitué par
les deux lames E; et E, et par trois cales (1) (2) et (3)
en silice fondue, Ces trois cales sont identiques {4 Af10
prés) et leurs extrémités sont planes et paralléles ave
une précision de l'ordre de %/50. Pour assembler les
lames E, et E, aux cales, il suliit de les mettre au contact
pour obtenir 'adhésion moléculaire : avec ce type d’éta-
lon I'effet principal di aux vanrations de températures
est de dilater les cales mais n’introduit pas de déréglage
du parallélisme du Fabry-Pérot, L’étalon une fois
assemblé est alors introduit dans la monture représentée
par la figure 14 b. Les trois vis A, B, C servent 4 « rat-
traper » lorsquiil y a lieu une légére inégalité (de I'ordre
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de Af10] entre les trois cales utilisées, de sorte que le
parallélisine entre les lames de 1'étalon soit de 'ordre
de la planéité des lames. Ce type d’étaion dont la dis-
tance entre les lames est fixée une fois pour toutes {ce
qui peut étre un inconvénient) présente surtout 'avan-
tage d’étre pratiquement indéréglable.

Récepteurs

Nous avons utilisé trois types de photomultipli-
cateurs :

a) RCA 1P21 pour le domaine situé entre 4 000 et
6000 A ;

&) EMI 9558 B pour le domaine situé entre 5 800 et
7 600 A ;
¢) RCA 7102 pour le domaine situé entre 7 600 et I .

Le tube RCA 121 est refroidi & la température de
Iazote liquide ; dans ces conditions le courant d’obscu-
rité devient inférieur a 107 A. Par contre, avec le
tube 9558 B (avee photocathode trialealine sensible dans
le rouge), nous avons constoté que nous ne gagnons rien
par refroidissement ; bien que le courant d’obscurité
disparaisse, le bruit enregistré reste du méme ordre de
grandeur que celui observé lorsque le tube n'est pas
refroidi. Nous avens done utilisé ce tube sans refroi-
dissement, mais toutefols avec des tensions entre
dynodes, moindre que celles indiquées par le construe-
teur (1 100 volts au total, au lien de I 450 volis). Gréace
& ce nouveau type de cellule, nous avons pu enregistrer
dans d’excellentes conditions les raies du plutonium
situées dans le rouge au-dessus de 6 600 A, Entre 7 600

14-

et 8000 A, nous avons constaté que le tube RCA 7102
a des performances équivalentes au tube EMI précédent,
mais au-dessus de 8000 A seul dans nos conditions
expérimentales le tube 7102 était utilisable. Pour réduire
le courant d'obscurité, nous avons placé le tube 7r02
dans le montage représenté par la figure 15, Le refroi-
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dissement est obtenu & laide d’un mélange acétone-
carboglace et Ia boite contenant le photomultiplicateur
est remplie au préalable avec de I'hydrogéne. Les ten-

sions d’utilisation s’échelonnaient de 900 & 1 400 volts,
Avec ce tube nous avons pu enregistrer des raies émises
par le tube sans électrode situées au-dessus de I p,

CHAPITRE 1III

RESULTATS

Critére permettant de distinguer
les raies d’arc des rajes d’étincelles

Lorsque nous analysons une raie en éludiant sa struc-
ture hyperfine, il est cssentiel de saveir 4 quel spectre
appartient cette raie. Bicn entendu, puisque Z = g4
pour le plutonium, J est entier pour les raies d’ave ei
demi-entier pour les raies d’étincelles. Ceel devrait nous
permettre de faire la distinction entre les raies des
spectres 1 et 1T, mais s’il est possible, par la mesure
du rapport p des intensités des composantes hyperfines,
de distinguer entre deux valeurs de J différant d’unc
unité, il est par contre dilficile d'en déduire si la rale est
d’arc ou d’étincelle, surtout pour les valeurs de J = 3. En
effet, le tableau X1V indique pour les valeurs de J = 3,
les variations du rapport p dans le cas « b » le plus favo-
rable (fig ¢) ol seul un des niveaux posséde une struc-
ture hyperfine appréciable. Les valeurs du rapport p
pour J demi-entier des raies d’étincelles se trouvent
comprises entre les valeurs de p correspondant aux J
entiers adjacents, Or, lorsqu’on se trouve, pour des raies
d’are, dans les cas « @ » ou we» «fig, (10) ot tous les deux
niveaux possédent des structures hyperfines non négli-
geables, les valeurs du rapport p sont également com-
prises enirve deux limites correspondant 4 des J entiers
(voir tablean X, chap. Ier), De sorte qu'il devient
impossible {pour des valeurs de J = 3) par la simple
mesure du rapport o de déterminer si la rate en question
appartient au spectre I ou I, Cest pourquoi, il est si
important de savoir, a prieri, pour la détermination
des valeurs de J par la mesure de p si la raie étudiée
est d’arc ou d’é¢tincelle. Comme les sources que nous
avons utilisées étaient la cathode creuse ct un tube
sans électrode excité par haute fréquence, nous allons
étudier séparément ces deux iypes de sources pour
montrer dans quelle mesure il est possible, en I'absence
de toute classification de grouper les raies selon leur
origine 1 ou II.

Tasreav XIV

J 3 7]z T 9/2 3

p=—7— | 133 | 1,29 | 125 71,32 1,20

a) Cas de la cathode creuse. — 1 est bien connu
que l'utilisation d’une cathode creuse, & divers régimes
{intensité du courant dans la ecathode creuse, pression
el nature du gaz porteur}, permet d’exciter sélective-
ment ou du moins préférentiellement les spectres I ou I1
de Iélément étudié [64]. Or, deux groupes d’auteurs
ont utilisé avant nous la cathode creuse pour étudier lc
spectre du plutonium : leurs conditions expérimentales
comparées aux notres (Bellevue) étaient les suivantes
(tableau XV) :

TasrLeav XV
Intensité diI:se:;:);;t Nature | Pression
Auteurs du de In du gaz du gaz
courant source porteur portecur
L. A(;tI{aclb-r?;a-'leva 200 mA Eau Argon { 2z mm Hg
) o .
¥ aenL gtn[slz-j‘g 120-160 mi Eau Argon ?
Betlevue 10 & 50 mA lﬁlzuui:lcc Néon [1,5 mm Hg

En comparant, les intensités relatives des raies étu-
diées par ces deux groupes d’auteurs avec les intensités
ohservées depuis par L. Bovey en émission et en absorp-
tion des raies issues du four King, il est possible de
grouper les raies d’aprés leur spectre I et 11, C’est ainsi
qu’un certain nombre de rates attribuées au spectre I
appartiennent en fait au spectre d’étincelles. Ces raies
sont indiquées page suivante (tableau XVI).

Toutes ces rales sont trés intenses chez Korostyleva
(jusqu’a plus de 10 fois plus intense que chez Van den
Berg) et sont toutes absentes en absorption chez
L. Bovey. Enfin, lorsque le courant utilisé dans notre
source refroidie 4 'azote liquide était de 30 mA, nous
avons constaté que les raies les plus intenses émises dans
ces conditions étaient celles observées par L. Bovey
4 la fois en émission et absorption par le four King. Notre
cathode creuse se comporte d’une fagon analogue au
four King ; sous faible intensité (< 50 mA) ; seules les
raies les plus intenses du spectre Il sont observables,
la grande majorité (95 p. 100} des raies émises sont des
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TaprLeav XVI

Intensité

d'apris L. Bovey

(A Classification probable [30]

Koros-| Van d.|émis- |absorp-
tyleva| Berg | sion | tion

4007,51| 114 1z | — —

446848 114 10 — — 20150 (BFa,'z)‘24 386,0 (3/2)
447270 285 40 W — |z20150 (BF:,',E)-24 366,0 (1/2)
4486,73| 57 | 10 | — | — |7498,5 ("F;p5)-29 730.4 (5/2)
4630.82| 114 | 30 | W | — |57i80 (¥ r5)-27 305,1 (5/2)
5023,28| 142 30 — — {5502, [“F3/2]-254o3,6 (5/2)

raies d’ave. Au fur et 4 mesure que le courant dans Ia
cathode augmente le nombre des raies relatives au
spectre 11 eroit également. Pour un courant allant de
120 4 160 mA, Van den Berg et Klinkenberg estiment
le nombre de raies d’étincelles & 15 p. 100 (mais en réalité
le nombre est strement plus élevé, comme nous 'avons
moniré), tandis que dans le cas de Korostyleva et al.,
avec un courant de 200 mA on assiste 4 un renverse-
ment des intensités velatives en faveur des raies d’étin-
celles dont te nombre atteint 50 p. 100 des raies présen-
tant une structure hyperfine.

En résumé, dans nos conditions expérimentales, les
raies émises par nolre cathode creuse sont principa-
lement des raies d’are. Les raies d’étincelles émises par
notre source seront facilement reconnaissables grice au
fait qu'on peut les retrouver chez L. Bovey en émission
et non en absorption : pour rappeler 'analogie cathode
creuse sous faible courant, four King, nous adopterons
4 partir de maintenant pour caractériser les longueurs
d’onde des raies du plutonium celles mesurées pour

L. Bove ui d’ailleurs nous sembient les plus précises
¥, q plus p ]

parmi celles disponibles jusqu’a présent,

~

b) Cas du tube sans électrode excité par haute
fréquence. — Par comparaison avec le spectre émis par
Ia cathode creuse il nous est maintenant facile de nous
rendre compte de la nature du spectre fourni par le
tube sans électrode. Avec la cavité déerite par L. Bovey
et H. Wise [15], nous avons constaté que ce sont les
raies d’étincelles (contre toute attente) qui sont les
plus intenses et le spectre observé se rapproche beau-
coup plus de celui gue donnerait une cathode ereuse
utilisée avec un fort courant (~ 200 mA) du genre de
Korostyleva et al. [56]. 11 en résulte que pour les raies
que nous avons enregistrées uniquement & Paide du
tube sans électrode, nous ne savons pas a priori, si ce
sont des raies d’arc ou d’étincelles (principalement dans
le domaine X > 6 887,58 A ot le spectre du four King
est inconnu),

D’autre part, la largeur Doppler des raies, la présence
certaine d’auto-absorption, existence d’an fond continu

important ainsi que le manque de stabilité font en sorte
que la détermination précise des valeurs de J par la
mesure des intensités est tout a fait hors de question
avec ce genre de source. Le seul avantage, mais néan-
moins capital, c’est que dans le domaine du proche
infra-rouge seul le tube sans électrode fournit un spectre
de raies sullisamment intenses pour &tre enregistrées.
Aussi avons-nous présenté séparément les résultats
obtenus avec cette source : les valeurs de J sont incer-
taines ; seules les distances entre les composantes hyper-
fines peuvent étre vraisemblables. Enfin, signalons
qu’une liste de 80 raies présentant un déplacement iso-
topique a été publiée récemment par T, W. T. Richards
et A. Ridgeley [70] : les sources utilisées par ces derniers
étaient des tubes sans élecirode. Nous avons pu vérifier
que 350 p. 100 de ces raies sont des raies d’étincelles.
Aucune des raies publiées par Richards et Ridgeley
nest émise par notre cathode creuse avee unc intensitd
notable,

Configuration fondamentale de Pu I

Les deux configurations fondamentales les plus pro-
bables sont /%* et f3ds? {chap. 1¢7). La configuration [eds®
a d’abord été suggérée par Van den Berg et Klinken-
berg, d’aprés leur mesure des intensités des compo-
sanles hyperfines, tandis que la configuration fos* est
donnée par Hubbs et al. [38] 4 la suite d’un résultat
obtenu par résonance magnétique. En d’autres termes
le probléme est de savoir si la configuration fonda-
mentale comporte ou non un électron d. Or, nous avons
montré (tableau XIV, chap, I¢r) que ce qui dilférencie
une configuration possédant 6 électrons f (ex. : /852,
ffds, ete.) d’une configuration n’en contenant que §
{ex. : fod?s, fods?) c’est que pour les configurations en f
les valeurs de J sont toujours supérieures a 4 tandis que
pour les configurations-en f¢ les valeurs de J peuvent
également &tre égales 4 0, 1, 2, 3. Inversement, si les
valeurs de J déterminées par notre méthode sont supé-
rieures 4 4, on ne pourra rien en conclure, puisque les
configurations en f* ¢t en % admettent toutes deux des
valeurs de J 2= 4. En revanche, si les valeurs de J des
raies les plus intenses du spectre d’arc sont inférieures
a 4, il en résultera que c’est unc configuration en f* qui
correspond & la configuration fondamentale de Pu 1.

C’est ce que montre le tableau XVII ol sont réunies
un certain nombre de raies pour lesquelles les J mesurds
sont inférieurs 3 4. Ce sont bien des raies d’are : elles
apparaissent trés intenses qu’elles soient observées soit
4 partir du four King (en émission comme en absorp-
tion), soit avec notre cathode creuse.

On peut donc raisonnablement supposer que ces raies
aboutissent & des termes appartenant 4 la configuration
fondamentale de Pu I. A titre de comparaison, les
valeurs de J déduites par Van den Berg et al., utilisant
un Fabry-Pérot photographique, sont donndes dans la
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derniére colonne de ce méme tableau XVII. Toutes les
valeurs de J données par ces auteurs sont en désaccord
avec les ndtres : cela est dd au fait que d’une part, pour
les mesures d’intensités, la méthode photographique est
moins préeise que la méthode photoélectrique et que
d’autre part dans leurs conditions expérimentales les
raies observées étaient probablement auto-absorbées,
L’auto-absorption a pour effet d’ « égaliser » les compo-
santes, il en a résulté des valeurs de J élevées (J < 4).
C’est pourquoi Van den Berg et Klinkenberg ont conclu
que la configuration fSs* n’était pas la configuration
fondamentale, alors qu’en réalité les valeurs de J des
cing rales mesurées par ces auteurs sont Loutes infé-
rieures 4 4.

Tasrzau XVII

Tutensilé J
» (&)
réfé- Four King
renee [11] Cathode h,fs
crouse [81] Bellevue refé-
Em. Abs. rence [81]
4 101,92 5o 8 5 2
4 102,49 25 S S 3
4 200,47 200 Vs ¥Vs 1
4 261,15 hil W 3 (2)
4 269,76 ] M z
4 281,18 30 5 M 2 (3)
4 414,72 I3 M w 2
4 55345 20 5 5 z
4 636,36 M AA I
4 646,62 ] M 2
4 673,40 20 5 W 3 (2}
4 689,56 25 S 8 2
4 73540 ACER G 2
4 814,44 30 V5 M 3
4 8g4,41 15 M s 1
5 498,47 50 s 5 2
5 549,59 40 M 32 4
5 561,98 6o Vs 5 3 5
5 630,46 100 VS ] 1
5 607,50 30 W 2-2 6
5 712,42 0. S S I
5 733,15 50 M W 3-2 6
5 839,0 30 S M 3-2
5 864,88 50 ys M 1 2
6 opz,20 50 M W 3
6 192,81 200 g 5 2
6 304,72 50 8 5 1o
6 486,75 w W z
6 488,87 M 5 1

Les figures 16 a et 16 b monirent, par exemple, le gain
en résolution réalisé dans le cas de la raie A = 4 206,47
par rapport au microphotogramme donné par Koro-
styleva et "al. [56].

Il nous reste encore & montrer que parmi toutes les
configurations possibles en [3(f%®, f'ds ...) c’est bien
la configuration f8s? qui est Ja fondamentale. Ceci nous
est facile, paree que les figures hyperfines ne présentent
en général que deux composantes hyperfines (cas b,

Puln = 4206,47 A A

A
| A& =15835mK |
1 = 50 mA
lsa - 98
pe2sell - le Py239
B
|

¥ic. 16 0.

fig. 16} dont le rapport des intcnsités est exactement
égal (aux erreurs d’expérience prés, I p. 100 environ)

Lo JFt .
au rapport théorigue JJF : comme le pouvoir de réso-

lution effectif est de Vordre de 108, il en résulte que la
structure hyperfine de T'un des niveaux est inférieure
a quelques mK. Or, la configuration f%*® se caractérise
particuliérement par le fait que la structure hyperfine
des termes appartenant a cette conliguration doit étre
trés faible, en effet le facteur d’intervalle asp est trés
petit et la couche compléte s* n'intervient pas dans la
structure hyperfine. Nous pouvons donc conclure : la
configuration fondamentale de Pu I est probablement
la configuration f%?* en accord avec la détermination
de Hubbs et al. Ainsi la simple connaissance des valeurs
de J nous a permis de préciser la configuration de Pu I,
sans que nous ayons classé une seule raie du spectre
d’are. Dans le cas du samarium I, ce fut Pinverse :
Albertson a d'abord trouvé le multiplet fondamental
d’oti il en a déduit la configuration électronique. D’aprés
la régle de Hund & la configuration f%s® correspond le
multiplet "Fy_, : la mise en évidence des premiers termes
de ce multiplet est exposée au paragraphe suivant.
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Structure fine du multiplet “Fo,

Récemment B. R. Judd [47] a montré que c’est le
couplage J; qui permet le mieux de représenter et de
caleuler, dans le cas des éléments possédant une confi-
guration du type 5/#6d7s® (U [, Np 1 et Cm I), la posi-
tion des niveaux correspondants aux multiplets fonda-
mentaux. Dans le couplage J;, on suppose que tous les
électrons 3/ se couplent d’abord entre eux selon le
schéma L.5, produisant les nombres quantiques 5,
L et J; puis il y a couplage enlre le nombre quantique j
correspondant 4 électron d avec le J résuitant des
électrons 5. Dans le cas du plutonium out il n'y a pas
d’électron d, c’est le -multiplet correspondant a f®
(Pu L) (dont le couplage devrait &tre L. §) qui doit se
retrouver dans le spectre de Pu [ (/%) et en supposant
dans le cas de Pu Il {f%) que le couplage enire I'élec-
tron 7s et les électrons 5/° obéissent au couplage Jj,
il devient alors possible de se servir des relations dues
4 Goudsmit, Humphreys et Laporte [35] [38] liant les
intervalles entre les niveaux de structure fine des mul-
tiplels *F,; et Fp de Pu L1 (/%) avec les intervalles
entre niveaux de structure [ine du multiplet "Fy(f¢) de
Pu 1L, qui est également celui dé 4 [a configuration f%?
de Pu L. Ces relations prennent dans le cas du plutonium
la forme trés simple :

BFrpt = S0 4 ["Fasa — ] =

en désignant par e‘[‘J, SF, {avec J demi-enlier) les valeurs
des différents niveaus des multiplets #I7, et 1y 10 vela-
tifs @ Pu Il et par *F; ., 4, "Fy_ s les niveaux corres-
pondant au multiplet "Fog (Pu T ou Pu I,

P. Schuurmans [74] a montré que ces relations se
vérilient trés bien dans le cas du samarium ct Cappli-
cation au plutonium (les écarts enire les niveaux des
multiplets de Pu Il étant connus grice au travail de
MacNally et Grillin) montre que ’ordre de grandeur des
séparations entre les premiers niveaux de structure fine
de I, est de Uordre de 2 000 em [74]. Or, nous avons
vu {chap. I¢r) que deux des « différences constantes »
mises eén évidence par L. Bovey étalent précisément de
cet ordre de grandeur : 2 203,6 em™ et 2 096,0 em™?
Dés lors ces différences pouvaient s’interpréter comme
étant respectivement les distances entre les niveaux
Fy — Ty et T, — F, du multiplet *Fg;. Ceci est
représenté par le tableau XVIIT et nous avens entrepris,
en priorité, Uétude des structures hyperfines des raies
dont les différences en nombre d’ondes étaient préei-
sément 2 203,06 cm™ et 2 006 em™, aflin de conlirmer
cette interprétation par la détermination des valeurs
de J. En effet, les niveaux appartenant a la configuration
paire f5* ont une structure hyperfine négligeable, tandis
que les configurations impaires du type f%sp, fd%s...
possédent une structure hyperfine grice a la présence
d'un électron s célibataire. Il s’ensuit que sil’on consi-
dére les transitions entre les configurations fésp—f%s* par
exemple, on doit s’attendre 4 ce que toutes les raies

7FJ+3!2 —_ 7r.:—1,"*

Thése s. GERSTENKORN, 1962 (p.}

Tapreavy XVIII

Spectre Sm Pu
By — 1"1‘,., I 326,64 2 o150 MacNally (1959)
EFs,‘z °I‘1‘.2 1L 484,94] 2 266,3
811,58| 4 281,3
2 203,6 — "F; — *F,
T, —F, I 811,92| 4 299,6 |2 cgb0 — TFa— *F;
By — %Fyp| 11 511,58 1 9549
Fspe — Fypl I 685,46 1 996.4
I 197,24 3 95L.3
2 ogb0 — Fy — 7F;
T, —T 1 I 196,97| 3 g30.8 |1 844,83 — TFy — ¥,
BFypy — Ty 11 650:04| 1 748,1 |1 844.8 — 7, — 7F,
’ 1 630,01 —F; — 7F,
"F,‘,',2 - GFs,l'a I 810,43 ?
1 461,37
Ry ~—7F, 1 1 461,17 ?
|

issues d’un miveau supérieur (f%sp, par exemple) et
aboutissant sur le multiplet fondamental alent des
structures hyperfines identiques, car elles seront unigque-
ment duwes au niveau commun supérieur (fig. 17).

F
- 5
FoooJ=2 ;/'2 Foep
2
Je %
%
2
1
0

FIG. 17,

Réciproquement, pour établir la structure du multi-
plet "Fy,, nous aurons & rechercher les familles de
trois raies formant des triplets ayant :

1% la méme structure hyperfine (méme distance entre
les composantes hyperfines (deux composantes dans
notre cas puisque la séparation du niveau inférieur est
négligeable!} ;

20 le méme rapport entre les Intensités des compo-
santes hyperfines (égal simplement a (J 4 1)/J (cas b);

3° des différences deux & deux constantes (égales 3
2 203,6 et 2 096 em™ dans notre cas);

4% le méme déplacement isotopique.

La figure 18 replesente les trois raies d’'un tmplet
issues d’un niveau supérieur commun pour lequel J=
(le rapport des intensités des composantes hyperﬁnes~

4
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0

Fre, 18.

étant (J + 1)[J =2z d’oit J = 1), La structure hyper-
fine est la méme pour les trois raies (de 'ordre de 20 mK)
et le déplacement isotopique de I'ordre de 60 mK. Il
est trés dillicile de pouvoir enregisirer toutes les compo-
santes d'un tel triplet : en effet, 'une des trois raies
formant le triplet est en général trés faible par rapport
aux deux autres et & titre d’exemple, nous avons réuni
dans le tableau XIX l'ensemble des niveaux impairs
de.J =1, pouvant donner naissance & des triplets dont les
trois composantes sont situées dans le domaine que nous
avons exploré, ¢’esl-a-dire au-dessus de 4 000 A environ.

Les cases vides du tableau XIX correspondent & des
raies probablement peu intenses qui n'ont pas été déce-
lées jusqu’a présent. Parmi les quatre triplets entidre-
ment connus, seuls ceux issus des niveaux I5 856,85 et

17 500,8 em™! présentent une structure hyperfine supé-
rieure 4 20 mI pour &tre résolue, tandis que ies niveaux

24 653,3 et 24 751,4 em™ ont une structure hyperfine

négligeable. Enfin, la composante » = 8 650,30 du tri-
plet issu du niveau I5856,8 trop faible, n’a pu é&tre
enregisirée, Il reste donc uniquement 4 notre disposition
le triplet issu du niveau 17 500,8 em™? (fig. 18) et comme
les intervalles de structure fine sont relativement grands
(de ordre de 2 000 em~1), il a fallu dans exemple de
la figure 18 changer d’étalon pour chaque rale (A cause
du coating) et utiliser trois types de- récepteurs diffé-
rents pour enregistrer ces trois rales avec un bon rap-
port signal/bruit (un tube 1P21 pour 2 = 5712 &, un
tube EMI 9558 pour A =6535 A, enfin un tube
RCA 7102 pour h =7 572,09 A).
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Taereav XIX

Niveaux 15 406,8 15 856,8 17 500,8 20 425,7 23 416,5 23 706,2 24 653,3 24 751,43
Fy 6 488,8 A 6 304,7 5 712,42 4 894,41 4 200,47 4 655,10 4 039,03
Ty 7 571,93 7 322,2 6 535,26 5 486,25 4 782,96 4 636,36 4 453,15 4 433,79
"Fa 8 650,30 7 572.05 5 220,47 4 011,74 4 888,17

Ecm'
6,2 |AmIV s¢8(7F, )
5f 75 0-8
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F F
12.000 °-8 N
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FIG. 1.

En procédant identiquement nous avens confirmé
I'intervalle "Fy — 7F; égal 4 1 844,8 cm™ mis en évi-
dence également par L. Bovey [13]. Cet intervalle de
I 844,8 cm™ est en bon accord avec la valeur prévisible
d’aprés les données que I'on avait sur les termes SF,, et
®Fy /s de Pu 11 (tableau XIX}. Actuellement, il nous sem-
ble que l'intervalle ¥y — *F, est de 1 630,1 4 0,2 e,

Ainsi nous avons déterminé les intervalles séparant
les eing premiers niveaux du multiplet "Fy,. A titre
de comparaison, nous avons représenté le schéma des
niveaux correspondant au multiplet fondamental de
Pamericium IV (fig, 10). La configuration fondamentale

Thése s. crrsTENKORN, 1962 (p.)

d’Am IV est 5/ analogue de celle de Pu IIT 5f%(7F, )
(méme séquence isoélectronique) dont le multiplet *F,
devrait étre semblable 4 celui de Pu I {5/%?%). La struc-
ture de "Fy., de americium IV a été établie par Gru-
ber [36] en étudiant le spectre d’absorption infra-rouge
d’Am IV dans des cristaux de chlorure de lanthane. La
figure 19 montre que s'il y a accord (comme ordre de
grandeur) entre nos résultats et ceux de Gruber pour les
trois premiers intervalles Fy— "F,, "F, — ', "F, — 'F,,
en revanche Uintervalle "I, — 7F, (4 205 em™) &’Am IV
est considérablement plus grand -4 la fois par rapport
& celui que nous proposons (I 630,1) et par rapport i

aF
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celui que U'on pourrait déduire des intervalles de Pu II
(1 430 em™®), B. R. Judd, communication privée]. 1l
v a la vne difliculté qui ne pourra étre levée qu’avec
la détermination des deux derniers intervalles 'F; -— I
et Iy — 'F,, Cette -détermination est rendue difficile
par suite de 'absence de raies intenses visibles en absorp-
tion ayant des J élevées c’est-a-dire aboutissant aux
niveaux 'I'; et I's. Cette absence pourrait s’expliquer
par le fait que P’excitation thermique dans le four King
ne permet pas de peupler suflisamment les niveaux se
trouvant au-dessus de 10000 cm~! pour avoir une
absorption notable. Si tel est le cas, il n'est pas sur-
prenant que les raies aboutissant aux niveaux "Fj et "Iy
ne soient pas facilement décelées dans le cas du pluto-
nium puisque Uintervalle "Iy — I, est déja de ordre
de 8000 ecm™. Il se pourrait que ce soit la une des
raisons pour laquelle, les tentatives effectuées par
J. G. Conway [26] et L. Bovey [10] pour analyser le
spectre de Pul & partir des données fournies par le
four King aient échoué, alors que cette méthode était
si efficace dans le cas du samarium o0 la largeur totale
du multiplet *F,_; n’était que de I'ordre de 4 000 em™,

S1 ce raisonnement était exact, il faudrait trouver
dans le spectre émis par la cathode creuse des raies
intenses avec des J élevés, visibles dans le four King,
uniquement en émission et non en absorption. Nous
avons réuni dans le tableau XX ci-dessous toutes les
raies pour lesquelles nous avons trouvé J = 5. On cons-
talera qu'aucune des raies a été enregistrée en absorp-
tion par L. Bovey, mais que méme en émission ces
raies apparaissent faibles ou quelguefois inexistantes,
alors que les intensités de ces rales émises en cathode
creuse sont notables. Il apparait done que les rales
uniquement visibles en émission par le four King peu-
vent étre, comme nous l'avons montré (Chap. III),
soit des raies d’étincelles, soit des raies aboutissant a
des niveaux situés au-dessus de 10000 em™ du terme

TanLeauv XX

Intensité
Longueur
d'onde Four King [11] I
A Cathode
ereuse [18]
Emission Absorption
4 720,72 23 ¥ -— 6 (s)
4 860,21 20 VW — 5 (4)
5 ©49:57 bo m — 5
5 085,95 AAAL — 5 (6]
5 269,82 50 VYWY — 6
5 538,07 Vv — 5(6)
5 62841 . 30 Vv — 67
6 100,45 30 W — 6 (35)
6 119,5 50 — — 6 (s)
6 176,5 — - 6 {7)

fondamental et pouvant correspondre par exemple &
des transitions entre états excités.

Résultats généraux

L’ensemble des mesures effectuées est présenté sous
forme de deux tableaux. Le premier {tableau XXI}
contient toutes les rales d’arc étudiées soit par nous-
mémes, soit par d’autres auteurs : dans ce dernier cas,
un ou deux astériques signalent que le résultat est da
& Korestyleva et al. [56] [77] ou & Van den Berg et
Klinkenberg [81]. Les wvaleurs de J que nous avons
déduites de la mesure des intensités figurent en colonne 4;
lorsque nous donnons deux valeurs de J, dont une
entre parenthése, ¢’est que la précision des mesures ne
permet pas de distinguer avec sireté entre ces deux
valeurs. En revanche, deux wvaleurs de J séparées par
un trait signifie que nous avons pu déterminer les strue-
tures hyperfines des deux niveaux correspondant a la
raie étudiée {cas a} et mesurer les valeurs des J corres-
pondants. La colonne 7 donne la classification des raies
aboutissant aux c¢ing premiers niveaux du mult-
plet Fy . En dernidre colonne la lettre A indique que
la classification de la raie repose uniquement sur le
principe de combinaison de Ritz. La lettre B correspond
4 des raies classées par L. Bovey et A. Ridgeley [14)]
par effet Zeeman, tandis que la lettre C attire notre
attention sur le fait que le désaccord entre nos mesures
de structures hyperfines et entre celles de Van den Berg
et al. n'est qu'apparent : il suflit de prendre la valeur
complémentaire de I'entre ordre (Ao = 178 mK) utilisé
par Van den Berg pour retrouver la wvaleur correcte
de la structure hyperfine. Enfin, une raie sans structure
apparente est appelée « simple », cela veut dire que sa
structure hyperfine (si elle existe) est inféricure 4 la
largeur de la raie enregistrée. Cette largeur peut varier
de 30 & 15 mK pour des raies émises par notre cathode
creuse, mais peut atteindre 70 4 40 mK lorsqu’on utilise
la lampe sans électrodes excitée par haute fréquence.

Le deuxiéme tableau (tableau XXII) est formé par
une liste de rales émises principalement par la lampe
sans électrodes et situées au-dessus de 7 000 A, dont
nous ne savons pas a priori si elles sont d'arec ou
d’étincelles.

Les valeurs de J de ce tableau doivent étre regardées
avee réserve, comme nous l'avons déja signalé. Cepen-
dant, certaines de ces rales ont pu étre également enre-
gistrées & 'aide de la cathode creuse et nous avons
signalé ce fait par Pindication d’une eroix dans la
3¢ colonne. Enfin, une structure hyperfine est dite néga-
tive lorsque la composante la plus intense de la strue-
ture hyperfine se trouve vers les grandes longueurs
d’ondes, tandis qu'un déplacement isotopique négatif
signifie que ¢’est la composante relative A I'isotope le
plus lourd qui est décalée vers les grandes longueurs
d’ondes. _—
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Tasreav XXI
Intensités
A (A} o . Structure hyperfine Déplacement . .
Four King [10 J 3 ] isotopique Classification Remarques
[xe] [6o] (81] S tolem™ (mK) 2 e (mK) 1

~ ereuse

Em. Abs.
3 783,61 — S 100 Fe — 26 633,4 A
3 855,88 w 5 50 S "F) — 2§ G60,9, B
3 928,53 W 5 F, — 27 651,2, A
3 936,32 W M 30 1 Fg — 25 397:3 B
4 039,03 5 8§ 30 1 ) TPy — 24 751,43 B
4 035,10 <] 5 50 X Simple "Fo — 24 653,3, B
4 Q0,15 5 M 20 Simple
4 092,22 3 5 30 I F, — 26 6334, B
4 101,92 5 5 50 (3) 47 .
4 102,49 8 8 25 3 (2] 49,5 i
4 T40,01 5 g 100 Simple — 197*
4 151,08 M ] 30 Simple
4 I5T,41 M 5 se Simple — 167*
4 150,93 5 8 50 Simple — 261*
4 206,47 S vVvs 200 I 128; 128*; 46 — 155; 133" “Fq — 23 766,2, C
4 208,24 Vs Vs 40 : Simple
4 221,87 8 M 4o Simple
4 224,10 5 M 40 116*
4 261,15 M w 312 67 .
4 261,88 3 5 1 30 F, — 25 660,9, B
4 260,76 5 M 2 8o,73* — oI ¥y — 25 617,55.
4 281,18 5 M 30 2 31 F, — 27 651,22,
4 302,33 W VW 20 *F, — 27 536,104 A
4 310,30 M M I Simple Ty — 25 397,38, B
4 310,70 5 M Simple
4 367.37 5 8 25 4 i 44 — 199
4 392,09 M M 20 Simple ; 138**
4 404,9 5 hE] 4o0 h 3 (4) - 42 — 169
4 400,53 M W Simple
4 414,72 M VY 15 2 — 30 — 128 "F,y - z4 848,7,
4 42501 M VW 10 3 (4) — 29,5 — 220
4 432,79 s ] Simple Fy — 24 75,4y B
4 453,15 5 S 50 Simple "Fy - 24 053,3 B
4 455,92 M w 3 — 40
4 476,24 W — TFy — 26 633,4,
4 478,64 M — 25 : - 93"
4 506,63 S -8 40 Simple — 193; — Ig5*
4 507,63 10h 78*
4 512,75 10 04*
4 55345 5 8 20 z - 34 — 115 Ty — 24 158,75,
4 624,81 V5 M 30 Simple + Ioo
4 634,55 M 12 312) 66
4 636,36 M VW 6 I 128 — 158 F, — 23 766,18,
4 646,62 5 - M 8 2 3705
4 673,40 S W 20 3 27 Py — 27 5361
4 676,46 ] W 30 5 {a4) 92 — 223
4 689,56 S s 25 2 78,72%* — 96 TFy — 25 6175,
4 698,92 15 101*
4 712,76 S 15 2 44 F; — 23 416,6,
4 720,72 5 25 6 (5] 63, bo*, 65 *
4 73540 AL \E 2 92, 97*
4 738,55 W 8 Fy — 25 397,2 A
4 741,82 W 20 8g*
4 753.47 w 48*
4 798,03 W 40 35" — 16g™
4 814,44 Vs M 30 2 66, 68**
4 852,04 M 10 2 (3) 25 + 110
4 860,21 VW 20 4 (3} 44 — go?
4 864,89 "Fg — 24 848,75 A
4 888,17 VW 'F, — 24 751,43 A
4 894,47 M 5 14k 1 74,5 "Fy — 20 425,751
4 0IL,74 A 1o "F, — 24 053,%
4 986,78 5 M 6o Simple — 2353 — 235
5 004,4 M 30 Simple + 155
5 044,57 M 6o S 435 49™" — 213; — 2157
5 og8,01 VW TPy — 27 536,14 A
5 078,03 W 4 38 — 1155 ¥y — 25 828,14
5 089,05 vvw 516) 36
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TasrLeav XXI (suite)

Intensités

% (A) - . Structure hyperfine ].)-c‘place_menl. T N
[xo] [60] [81] Four King [10] Cathode J 1073 em= (m'K) Io'?uutr?jg;-q:;;;]{] Classification Remarque
Lreuse
B, Abs.

3 118,95 VvV o I
5 126,07 s 1
5 132,90 15 1
5 135,60 10 1 118 ? — 144 ? Wy — 23 766,18, A
5 220,47 VYW Wy — 23 416,6, A
5 269,82 VVwW © 6 (7} 107, 114%, 73** — 111 C
5 344,71 8 PPy~ 24 848,77, A
5 358,44 30 7a*
5 381,0 5 30 1 0,5
5 486,25 W 15 I 76,5 Ty — 20 425,71
5 408,47 ] 8 50 2 83; 81* Fy — 20 3854,
5 537,56 w 50 4 345 37%" Ty — 25 B18,14
5 535,07 yw 5 (6} —39
5 549,39 h) 40 2 - 4355 46*~, 38" — 12t Ty — 24 158,72
5 5619 Vs s 50 304 — 54, 5%, 577 — 169
3 570,47 5 M 25 Simple; r21* ~ I07,§
5 590,48 Vs S 30 Simple — 127; — 1227
5 592,29 5 M 1§ 2-1 — 38 24*
5 628,41 VW 30 6 (7) 533 53** — 123
5 630,46 AE] s 100 ' ‘22,5 — t26; — 123
5 667,50 W 30 2-2 re1,5; 101" ; 1oo" -- 213
5 712,42 ] ] 30 1 20 + 6o Fg — 17 500.88;
§ 733.13 M W 50 3-2 64; 59*; 67** — 191
5 839,04 8 M 30 3 62, 54 ; 66" Ty — 21 4200,
5 864,88 AE] A 50 1 66, 62*; 64** — 38
5 9180 26 3 46,55 47**
5 983,25 5 ] 100 4 30 ;34 — 214
6 032,33 w 5 44,0
6 0g2,20 M W 50 3 49,53 50%; 53*"
6 100,45 w 30 6 (5) 63 ; 6a**
6 105,5 w (4 53
6 119,52 50 6 (3) 47 + 62
6 176,21 50 6 (7 743 71°
6 192,81 5 8 200 2 403 39%; 40** 7. 71° 'Fy — 18 346,94
6 214,99 W : 2 8o "Fp — 20 385,40
2 ﬁ;gz 8 § 50 1 gSLS Fy — 15 856,8,

449, 4
6 486,75 W Y 2 25, + 130 Py — 17 615,35
6 488,87 M 8 t ol HEEH L sed
6 535,20 W 1 21,0 + 6o Fy — 17 500,8,
6 544,24 3 58,5 Fy — 21 420,94
6 6og,11 M 3 375 + 78 Fy — 19 426,24
6 614,45 {4
6 627,91 4 39,0 -+ 8 Ty — 21 227,04
6 673.07 Simple
6 880,18 M H 23,0 ¥, — 16 734,710,
6 887,60 8 M 4 — 76,5 — 192,%

Tube sans électrode
7 019,94 3 k4 2 76,0 ¥, — 20 385,42,
7 116,82 3 & 2 35 + 75 Fy — 18 346,09,
7 322,27 6 ® 1 37,0 + 133 Fy — 15 856,8,
7 325,93 6 ® 3 530 'Fy — 21 420,05,
7 4311 5 ® 4 33 + 75 Ty — 21 227,85,
7 507,84 6 & 2 23 Py — 17 615,352
7 526,05 6 x 3 33,5 8o Fy — 19 420,24
7 571,03 6 x 1 42,5 F; — 15 406,8,
7 572,05 6 x 1 9 Go ZI‘g — 17 500,88,
8§ 040,03 3 Ty — 16 734,10, A
8 192,89 3 Ty — 18 346,0, A
8 530,01 5 TFy — 19 426,24 A
g g_z;,y; 2 ;{‘2 — 16 256,81 ::
13 3 g — I7 OI5,38,

8 836,29 & @ 2 9 ¥, — 13 57752




Tabrrav XXII

Structires hyperfines de raies apparienant auz spectres I ou {1 du pltontum.

Longueurs Intensités f’lfluc_tfl'“'e% Longucurs Intensités JSl.mc,t[?“f_s
d'm{dcs —_— J? D el (l’m{(]es I et
() [14] c.c {mlI} [ [14] e.c (mK}
7 068,36 5 x 23 35 8 495,79 4 Simple
7 092,44 5 X Z; 60,5 8 501,00 5 Simple
7 141,65 4 x Simple 8 512,80 4 His~ g0 mK
7 258,04 6 < 20 8§ 380,01 3 Dissymétrique
7 312,66 5 x =5 78 8 597,17 6 Simple
7 320,03 5 x Simple § 604,92 6 x 13 + 52,5
7 331,64 6 x 4 {5) 26 8 678,78 6 x 3 + 39
7 423,57 ! x =14 72,3 8 729,01 6 x Simple
7 447,85 5 x = 61 8 73745 3 3z -8
7 487,60 3 x Simple S 739,78 ] Simple
7 499,59 6 X Simple 8 751,50 3 X — 41
7 609,83 6 x Simple 8 Be6,33 6 2,3 — 806,35
7 655,57 3 X His~ 15 mI{ 8 8rg,28 6 X Simple
7 663,15 3 X 2 (3) 24 8 852,22 6 304 123
7 686,37 3 x Simple 8 831,59 5 1 — g6
7 758,15 5 b Simple 8 838,27 6 x Simple
7 795,62 5 x 304 343 § 917,58 4 34 + 45,3
-7 885,06 5 z (3} 08,5 ~ g ooo 3 =71
7 048,44 3 X Stmple 9 025,40 3 Simple
8 voz,18 3 304 68,0 9 089,84 4 Simple
8 102,44 6 x lils~ 40 mK 9 140,50 3 Simple
8 130,95 6 x lis~ 46 mK 0 149,74 3 Simple
8 172,71 5 2 3.4 — 48 ~ g 193 43 + 40
3 190,93 4 4 (3) — 56 ~ 9 241 2,3 + 40
§ 180,08 4 Simple ~ g 254 1? 92,5
8 300,62 6 Simple g 288,22 4 - Simple
8 435.43 3 X I — 30 9 301,76 3 =3 — 76
9 347.06 40 <4 — 53
]
Niveaux impairs donnant lien 2 des transitions TasrLeav XXIII
aboutissant sur le multiplet "Fy -
) Impair
Vingt-cing niveaux impairs ont éLé mis en évidence Dénl
jusgu’iel, soit par I'élude des structures hyperfines, soit corment
par cffet Zeeman [13] [141. Les valeurs de .J, les struc- Ni\'calux Iqus , Ni\'cu;:x ¥ lslxal 1:;”5 N isplu-
tures hyperlines, les déplacements isotopiques ainsi cm R SUTreTem ] pydue
que les valeurs connues de g de ees niveaux se trouvent (mK)
réunis dans le tableau XXIII. Le nombre de raies B I .
. classées & partir de ces niveaux est de 70 environ. 00 1335175 | 2 -
R . . . s 71
Pour étendre, la classification du spectre de Pu I, a 2 203,6 6,25 15306,% I 42,5 |X 4124
pene amorcée, il serait souhailable de pouvoir pour- 4 299,6 2,3 [15856,8 | 1 385 | +133
ivre Pétude des structures hyperf du dép] b1 |- T |em 23
SulVle. etu _e €8 SLIU.Ct}lI[‘.S 1ypertines .et u e].) ace- 7 774,47 12 17500,88] 1 | 2,27 21 + 6o
ment 1sotopique, a la fois vers 'ultra-violet et l'infra- 17 612,35 2 255 | 130
rouge ; la possession d’échantillon enrichi en 2Py {de ;92‘2‘6’2 ; jg ::_' ;;‘;
Pordre de 10 p. 100) faciliterait énormément I'interpré- 203854 | 2 | ,01| 83
i istr 2052575 T | 1,29] 75
tation des enregistrements. axazron 4| 2 4+ &
21 420,95| 3 65
iti . e . 23 416,57 2 44
Positions des configurations excitées de Pu I 237662 | 1 | 2,05 128 — 1353
par rapport au terme fondamental “F 24158.75) 2 -3 | —ud
: 24 633,30 1 | 0,81 o
24 751,43| 1 | e,64 o
La configuration fondamentale de Pu I est paire (f%s%) 2‘51 ig?zg 2l 5 - 32 — 128
et les configurations excitées de méme parité peuvent a5 61§:55 2 1:34 8o — 93
étre f°ds, ffdsp, f°d*p ou fp par exemple, tandis que 25 ggg-gg 1 30 -
les configurations excitées impaires sont du type : f*sp, 28633.40 : 1,08 4
fedp, fids®, f5d%s et fis. 27 ggG,IO 3 34
On peut essayer de prévoir 4 I'aide des données rela- 27051,22] 2 3!




3z

SIMON GERSTENKORN

20.

FIG.



ETUDE DU PLUTONIUM PAR SPEGTROSCOPIE A HAUTE RESOLUTION 33

tives aux spectres voisins [5] [18] [31] [54], la position
des premiers niveaux appartenant & ces diverses confi-
gurations par rappoert au niveau fondamental *Fq.

Pour Z = g1 (protoactinium) nous n’avons aucune
donnée et pour Z = 93 (neptunium), nous savons que
Pétat fondamental est 5/4%6d7s? [38].

. 25.000 cm™' /!

20000 ¢m™ {

| 15.000 ¢m-!

L 10.000 ¢m ™'

- 5.000 em ™! |

. BL|(F% ™)
_______ ; |
| |
| I
1 |

A Th P U N B am

Z &9 S0 9 92 93 94 95

On peut représenter I'énergie nécessaire pour faire
passer un électron 7s (appartenant & une confliguration
fondamentale comportant deux électrons 7s) a 1'état 64
ou 7p en fonction du nombre atomique Z. La courbe I
{fig. 21) représente la transition 7s* — 6d7s depuis le
thorium (Z = g0} jusqu’a Pamericium {Z = g¢3). Pour
Z =94, ce qui correspond au plutonium, la courbe [
montre que la transition s®—ds correspond & 10 000 cm™?
environ, ¢’est-d-dire que 'on devrait s’attendre & ce que
le premier niveau appartenant a la configuration fods
se trouve & 10000 cm™! au-dessus du niveau ’F, de
I’état fondamental. La courbe II analogue & la courbe I
représente la transition 7s? — 7s7p. Pour le plutonium,
le premier niveau appartenant & la configuration fsp
devrait apparaitre vers 15 000 em—L

La courbe II relative aux éléments homologues de
terres rares (u — Sm) se trouve dans la méme région :
I'énergie nécessaire pour faire passer I'électron 6s &

Thése 5. GERSTENKORN, 1962 (p.).

I'état 6p(6s® — 6s6p) est également de lordre de
14 000 ecm™2,

Enfin, la courbe III reliant le niveau fondamental
du neptunium {Z = 93, f'ds?) au premierniveau de la
configuration f°ds® de I'americium permet de prévoir
que le premier niveau {(7K,) de la configuration f5ds® de
Pul se¢ trouve probablement & moins de 8 000 e¢m™
du niveau Fy de I'état fondamental.

Les niveaux les plus profonds des multiplets F_;(f%s%)
et K, ,(ffds?} se trouvent done groupés dans un
domaine ne dépassant pas 10 000 em™ & partir du terme
fondamental T, : par conséquent la plupart des raies
intenses enregistrées 4 la fois en émission ct en absorp-
tion {four King) sont dues principalement d’une part
4 des transitions entre les configurations suivantes :

fo5t — f3ds? fodst — fodsp
fis*—fsp  {f°d% — f°dsp)
- [t — Pd®s fods® — fo7s8s

et d’autre part, & un degré moindre, aux transitions
du type }f“ds — fbsp, fids H—)‘“dp, car Papparition du
premier niveau de la configuration fds n’est attendue
(que vers 10000 cm™L,

Le tableau XXIV résume l'ensemble des prévisions.

TaprLeav XXIV

Position probable

Configuration du 1% niveau (em=Y

sft7s °

5{56d7s® < 8 ooo
5f%6d7s ~ 10 ooC
5f5757p ~ 15 000
5f%6iys ~ 15 000

Déplacement isotopique
des configurations excitées de Pu I

I est possible, & l'aide des déplacements isotopiques
mesurés de certaines raies de Pu Il (A =4 468,58 A
et A= 4726,51 A, par exemple) d’évaluer le dépla-
cement isotopique di 4 Pélectron 7s. De méme la raie
4 206,47 A de Pul permet d’attribuer une valeur (a
quelque 20 p. 100 prés) du déplacement isotopique de la
configuration %2 En effet, la raie A = 4206,47 A
("Fy — 23 766,8,) avec un déplacement isotopique
égal &4 155 mK est issue d’un niveau appartenant & une
configuration possédant un électron s puisque ce niveau
posséde la plus grande structure hyperfine mesurée
{128 mK) sur les raies du spectre d’arc. Il est raison-
nable d’admetire que cette configuration est fSsp et la
raie considérée est donc due 4 une transition entre les
configurations f°s* — fésp. En négligeant en premiére
approximation 'effet d’écran dt & 1’électron 7p (ee qui

5
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est légitime, car dans le cas de lamericium 'effet
semble inférieur & 6 p. 100) on peut écrire les relations
suivantes :

o T(fesp) ~ OT(f%)

avee

AT(ps?)
3T(s)

=1,54+0,1 et OT({%2) —0T(fosp)=15mK

d’ou 'on tire :

T(fs) ~ 310 mK ]
OT(fos) ~ 465 mK ' P

r PPy — 240Py,

En admettant que le déplacement isotopique
B|Py — 210Py s0it de 465 mK pour la configuration f°s®
et en négligeant, dans un premier temps, leffet des
perturbations, on peut a 'aide des relations empiriques
exposées en partie au premier chapitre, déterminer
(3 20 p. 100 prés) le déplacement isotopique probable
des configurations excitées.

Dans le cas de 'americium {30] nous avons les relations

sulvantes :

oT(5f77s6d) 300mK 1
o

aari(“s{’;fzyz:) = 5o mK — %7 (2)
TR ~homk =075 @

Dans le cas de l'uranium, on a d’aprés J. Blaise [5] la
relation suivante :

3T(f*ds*) 1200 mK
TP — 650 mK = L85 (5)

Par analogie la relation (1) permet d’éerire dans le
cas du plutonium (avee ?T(5f¢7s%) — 465 mX] :

OT(5/¢7s6d) _ oTF(5f7s6d) 1
OT(5f07s%) — 465 mK — 2
d’olt
OT(56756d) == 232 mK
La relation (2) conduit a :
T (sf6dys®) _ DT (s/°6d7s?) _
dT(f6dys) — 232

oT{5/6d7s%) =~ 570 mK

En procédant identiquement, i devient possible de
fixer un ordre de grandeur des déplacements isotopi-

ques ¥¥Pu — #9Py des principales configuralions rela-
tives au spectre de Pu I {tableau XXV),

TapLeav XXV

Déplacement Déplacement

Configurations isotopique Configurations isotopique

paires probable impaires probable
mK) (mEK)
fs 465 fods* 590
[%ds 232 fPd3s 320
[3dsp 4o0 fesp 300
{07585 350 s 170
{odp <]

Bien entendu les déplacements isotopiques ainsi cal-
culés ne seront observés qu’en 'absence de perturba-
tions, Or, il est certain, par exemple, que les configu-
rations fodst, fsp el f°d% de méme parité, preche une
de l'autre, se perturbent mutuellement de sorte que les
déplacements isotopiques que 'on observera pourront
prendre toutes les valeurs possibles comprises entre des
valeurs limites sensiblement représentées par le tableau
ci-dessus,

Néanmoins, la présence ou 'absence d’une structure
hyperfine assoeiée 4 la valeur du déplacement isotopique
nous permettra, malgré I'existence de perturbations,
soit de préciser les configurattons électroniques de cer-
tains niveaux impairs que nous avons déterminés, soit
d’indiquer les types de transitions entre configuraiions
excitées auxquels pourront é&lre rattachées un certain
nombre de rales non encore classées.

Configurations électroniques probables
des niveaux impairs connus (Pu I)

{transitions allant a I’¢tat fondamental).

19 Déplacement isotopique positif. — Les niveaux
ci-dessous (tableau XXVI) donnent naissance a des
transitions, aboutissant au multiplet fondamental *Fg,
dont le déplacement isotopique représenté par X a été
évalué 4 465 mK. Le déplacement isotopique de ces
trois mveaux vaut donc en moyenne 592 -+ 5 mI.
Seule la configuration f3ds® dont la valeur caleulée de
500 mK (tablean XXVI) permet d’interpréter cette
grande valeur du déplacement isotopique. Il ne fait
aucun doute que ces trois niveaux doivent étre rattachés
a la configuration f°ds® et les déplacements isotopiques
mesurés (- 124, 4 133 et -4 130 mK) correspondent
aux transitions entre les configurations f3ds? et 552, 11
est intéressant de noter que dans le cas du samarium
on se trouve en présence d'une situation tout a fait
analogue. P. Brix et H. Kopfermann [18] attribuent a la
configuration fondamentale de Sm 1 (4f%6s%("F,)) un
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déplacement isotopique de 421 mK, tandis que certains
niveaux excités possédent un déplacement isotopique
-de l'ordre de 613 mIK, done supérieur i celui de I'état
fondamental,

Tapreauv XXVI

Structure Déplacemenis
Niveaux J hyperfine isotopiques
(mK]) - (mK)
15 406,8 1 42,5 X+ 124 |
15 856,8 1 38,5 X+ 133 |
17 615,35 z 25,5 X+ 130 i

Brix et Kopfermann ont montré [18] que ce grand
déplacement isotopique de 613 mK pouvait s'inter-
préter 4 'aide de la configuration 4f55d6s2 : I'absence
d'un ¢lectron 4f(47% au lieu de 4f%) a pour eflet de dimi-
nuer l'effet d’écran de la couche 4/7, ce qui conduit &
I'observation de déplacements isotopiques positifs dans
les raies.

Cependant dans le cas du plutonium, I'existence d’une
structure hyperfine ne s'explique pas a priori {les deux
configurations f3ds® ct f*s® ne comportant ni d’électron s
célibataire, ni d’électron p,;). Néanmoins Pinteraction
entre d’une part la configuration f3ds? et d’autre part
les configurations fSd® et fSsp possédant un électron s,
permet de rendre compte de ['existence d’une structure
hyperfine pour certains niveaux de la configuration fds?
{cas analogue : americium I le niveau 17 858,18 cm—!
(f*ds*) présente une slructure hyperfine égale a
— 313 mK), .

D’autre part, les multiplets les plus profends de la
configuration f* sont PFH (en couplage 1S}, L’addition
d’un électron d produit les termes *sSPDFGHIK qui
sont. également ceux attendus pour la configuration f3ds®.
Si la régle de Hund demecure valable pour les états
excités, c’est le multiplet "K,, qui serait le plus pro-
fond (et que nous avons situ¢ & moins de 8 000 em™),
tandis que les niveaux avec J = I et 2 pourraient appar-
tenir par exemple aux multiplets SDFG de la confi-
guration fods® situés vers 15 000 em™L,

20 Déplacement isotopique négatif. — D’aprés le
tableau XXVIII les transitions entre les configurations
conduisant & des déplacements négatifs sont les sui-
vantes :

f%s* — fsp
f632 — i’EdES

— 155 mK
— 145 mK

Le niveau 23 766 (J = 1) avec une structure hyper-
fine de 128 mK et un déplacement isotopique de
— 155 mK appartient probablement 4 la configura-
tion f%sp (sans que nous puissions exelure la configu-
ration fPd®s), mais il nous est impossible d’identifier avec

certitude le terme correspondant & ce niveau, et ceci
bien que la valeur de g nous soit connue grice a I'étude
de I'effet Zeeman (g = 2,05) [14].

Transitions entre états excités

Nous nous hornerons # examiner parmi toutes les
transitions possibles entre états excités, celles qui nous
semblent les plus probables (par comparaison avee ce
qui est connu dans les spectres de I'uranium I ¢t de
Iamericium I).

Ces transitions sont les suivantes :

a) f*ds* — fodsp
b) fods® — fo758s
c) [sp — fo7s8s
d) fods — fodp ;
e) ffds — fSsp.

~— 190 mK (analogie uranium) ;
-- 240 mK (analogiec americium) ;
~ 0 (légérement positif) ;

Les valeurs de J des niveaux correspondanl aux confi-
gurations fidsp et {47585 qui donnent naissance 4 des
transitions aboutissant sur le terme K, de la configu-
ration fids? doivent étre égales 4 3,4 ou 5. Il en résulte
qu'une raie due 4 ce type de transition doit présenter
les quatre caractéristiques suivantes :

19 'eflet isotopique doit &tre de I'ordre de — 190 mK
ou de — 240 mK (& 20 p. 100 prés} ;

20 la raie doit &tre enregistrée en absorption (par le:
four King) puisque le niveau K, est probablement situé
4 moins de 8000 em™ & partir du terme fondamen-
tal F, ;

3% elle doit présenter, en général, une structure liyper-
fine due & I'électron s des configurations f*dsp et f%758s;

49 la valeur de J déduite des mesures d'intensité des
compoesantes hyperfines doit &tre au moins égale & 3.

Les raies possédant les quatre caractéristiques énumé- -
rées ci-dessus sont les suivantes (tableau XXVII) :

Tapreav XXVII

Intensité
g .| Déplacement

Longueur| . Valeur |Dtructure isotopique
d'onde | Four King de J hfr’})ﬂ"ﬁzw 239p,, — 240py,

X (A] Cathode (en mK) {en mK)

creuse
Em. | Abs.

68878 | & M 300* 4 — 76,5 — 192,5
5 683.25( 8 5 100 4 + 30 — 214

5 561,081 V5 | 8 50 34 | 54 — 16

4 676,26 8 W 30 4(5) | +o2 — 222

4 g2501| M v 15 34 — 29,5 — 220

4 404,9 | S VS 400 h 34 — 4z — 169
43677 | 8 5 235 4 + 44 — 199
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Parmi ces six raies, figure la raie A = 6 887,8 qui est
la plus intense du spectre émis par la cathode creuse ;
nous 'avons notée 300*.

Enfin, la proximité des configurations 5f%6d7s® et 5§%7s®
distantes de moins de 8 000 em™ (25 keal/mol) nous
fait comprendre la facilité avee laquelle, selon les condi-
tions physico-chimiques du milieu, un électron 5f peut
se transformer en électron 64 : ceci correspond aux mul-
tiples valences observées dans le cas du plutonium
(3, 4, 5, 6). Dans le cas du samarium, la confi-
guration 4f55d6s® plus élevée que la configuration f®sp
{tableau XXIX) ne conduit qu’avx valeurs 2 et 3.

TaprLeav XXIX

Sm1 4f%6s* © Pul s5f57s® a
4f%6s5p 13 796 51%6d7s? < 8 ooc
4f55d642 18 075 5/%737p ~ 15 000

Cette situallon est analogue & celle rencontrée dans
le cas de lamericium et misec en lumére quanti-
tative ment pour la premiére fois par Fred et Tom-

kins [30].

CONCLUSION

L’étude des structures hyperfines et du déplacement
isotopique des rates du spectre d’arc du plutonium a
permis de confirmer la configuration fondamentale du
plutonium neutre 5/%7s® tout en précisant la structure
du multiplet fondamental *I,. En outre, la configu-
ration f°ds® a été mise en évidence et nous avons pu
localiser Je premier niveau de cette configuration, lequel
se trouve situé¢ dans un domaine compris entre 2 000
et 8 000 cm~! compté & partivr du niveau le plus pro-
fond F,. La proximité des configurations fids® et jos?
aide 4 comprendre la facilité avec laquelle, selon les
conditions physico-chimiques du milieu, un électron 5f
peut se transformer en électron 64 ; ceei correspondrait
aux multiples valences observées dans le cas du plu-
tonium, alors que dans le cas du samarium {valence 2
et 3), la configuration f°ds®, plus élevée que la confi-
guration f8sp est située vers I8 00 cm™1,

La classification du spectre d’arc du plutonium a été
abordée : cependant le premier multiplet de la confi-
guration 5f%7s8¢ n’est pas encore connu — ce qui aurait
permis la détermination du potentiel d'ionisation du
plutonium neutre — et il faudrait pour résoudre ce
probléme disposer d’une part d'une liste de longueurs
d’onde plus précises que celles qui existent jusqu’a pré-
sent ¢t d’autre part posséder des échantillons contenant
I'isotope 240 en concentration plus grande, de I'ordre
de 10 p. 100, pour poursuivre dans de meilleures condi-
tions I'étude du déplacement isotopique,

Cette dernitére condition remplie, nous sommes per-
suadés que l'utilisation du spectrométre Fabry-Pérot
photo-électrique reste la méthode de choix pour 'exten-
sion et le contrdle de la classification du spectre d’arc
du plutonium,

RESUME

L’étude des structures hyperfines (2**Pu) et du dépla-
cement isotopique 2°Pu — 2Py a été effectué 4 l'aide
du spectrométire Fabry-Pérot photoélectrique ; avee
cet instrument 1l est aisé de mesurer les rapports des
intensités des composantes hyperfines avec une préei-
sion de Pordre du pour-cent, précision suffisante pour
déduire les nombres quantiques J des niveaux respon-
sables des raies observées. ID’un autre c6té, la mesure
des distances enlre composantes hyperfines permet de
doniier un ordre de grandeur du mement magnétique
de #Pu. Grice aux valeurs de J déterminées, nous avons
pu mentrer que la configuration de 1’état fondamental
de Pu [ était, contrairement a4 des observations anté-
rigures ('une par des auteurs hollandais, I'autre par des
auteurs russes), bien ;%75 en accord avec une mesure
de résonance magnétique effectuée au Lawrence Laho-
ratory & Berkeley. :

De plus nous avons déterminé d’une part la position

des cing premiers niveaux du multiplet 717, corres-
pondant a la eonfiguration fondamentale 5/%7s% et d’autre
part la structure hyperfine de ces m&mes niveaux. Dés
lors, la classification du spectre d’arc du plutonium
pouvait étre amorcée : 25 niveaux impairs ont été mis
en évidence et si le nombre de raies classées demeure
modeste (70 environ), elles représentent néanmoins
30 p. 100 de l'intensité globale du spectre d’arc émis par
une cathode creuse dans le visible. D’un autre cété, le
déplacement isotopique de certaines raies, joint aux
renseignements donnés par le spectre émis par le four
King, indique que les premiers niveaux de la configu-
ration 5f%6d7s* se trouvent relativement bas (4 moins
de 8000 ¢m™! du terme fondamental "F;) conformé-
ment d’ailleurs aux prévisions que l'on peut faire a
partir des données que Pon posséde sur les spectres
d’arc des éléments voisins, .

51 les résultats présentés ci-dessus n’étaient pas connus
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jusqu’icl ¢’est principalement 3 cause de la complexité
du spectre du plutonium rendant ’étude de Peffet
Zeeman trés pénible. De plus la'faible valeur du moment
magnétique conduit 4 des structures hyperfines trés
serrées et il faut avoir recours, pour pouvoir les résoudre,
a des sources capables de fournir des raies dont la lar-

geur soit inférieure 4 15 mK. Cette derniére exigence
nous a conduit 4 construire une cathode creuse refroidie
4 Pazote liquide enfermée dans une enceinte donnant
toute garantie au point de vue séeurité. L’ensemble de
I'installation — source et boite 4 gants — est déerit an
chapitre traitant des méthodes expérimentales.
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1. — DETERMINATION DU MOMENT MAGNETIQUE

DU PLUTONIUM 239

La relation de Goudsmit-Fermi-Segré reliant le momeni magnétique 1 aw facteur d’inter-
valle a,; de Uélectron ns permet, en particulicr, d’évaluer le moment magnétique nucléaire
du plutonivm 239, pourve que Uon soil capable de déterminer dans ce cas le facteur
d'inlervalle az; de Uélectron 7s. Cest & partir des structures hyperfines des raies de Pu 11
que nous avens évalué le facteur d'intervalle aq, et la valeur die moment magnétique ainsi
déduite est égale a + 0,27 + 0,06 .
La disposition des composantes permet &'offirmer que le moment magnétique est positif,
alors que la valeur théorigue donnéde par B. R. Motielson et 5. Nillson est négalive et égale
@ — 0,1 py. La valeur irouvie + 0,21 yy différe d'un facteur 10 de celle donnée par
Hubbs el al. [+ 0,02 py). Cette derniére valeur, caleulée @ partir de la struclure hyperfine
du nivear 'Fy de Pu 1 (éudiée par résonance tagnctique) repose sur Ulypothése que le
corplage est LS : or, les struclures fines el hyperfines du mulliplet "Fo-g monlrent que
celte liypothése esi @ rejeter. La walewr duw moment magnétique ealevlée a partir du factewr
d'irdervalle ag, est en principe indépendante du meode du couplage. La valerr proposée se
trouve dans le domaine d'incertitude de la valeur donnde par Bleaney et al. (1:-0,4 40,2 )
{obtenue par résonance magnétique).

INTRODUCTION

Les propriétés du noyau qui se manifestent dans la
structure hyperfine des raies sont respectivement le spin (1),
le moment magnétique (1) et le moment quadrupolatre ().
Dans le cas du plutonium les valeurs de 1 et de y. des
noyauy 239 et 241 connues jusqu'd présent sont résumées
dans le tableaw I ci-dessous

De ee tableau, il ressort que les valeurs des moments
magnétiques u*° et u*! sont irés mal connues en grandeur
el pas du lout en signe. Pour u® les résultats obtenus
sond fout & fail contradictoires [£ (0,4 d-0,2)un e
4 0,02 ux] et pour p*? seule exisie la valeur déterminée

par Bleaney et al, Cette situation nous a conduit a envi-
sager le caleul de p®™ @ partir des structures hyperfines
observées dans le spectre de Pu Il. Quant au rapport
pHu la possession d'un échantillon de Pu®' nous
permetira de confirmer le rapport mesuré par Bleancy
avec une précision au moins dussi bonne (Il sera alors
peul-éire possible d'esquisser le calewl de Q*). Celui de
Q% auec 1= 1f2 étant inaccessible & la spectroscople
optique). Il nous reste donc & rappeler les relations quet
permeltent, & partir des facteurs d’'intervalles A, des

structures hyperfines, de calculer le moment magnétique
dans le cas de Pu®®,
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TasrLEau I

Isolope Ietp Méthodes Auteurs Année
I == 1f2 Spectroscepie optique Van den Berg, Klinkenberg, Regnault 1954
[x3]-
Py PE e (o4 o0,2)py Résonance paramagnélique |Bleaney et al. [2]. 1954
pi® = + o,02p, Résonance magnétique Hl:hbsi,ﬁlNiemnherg Marrus ot Worces- 1958
er [6).
= 5/2
ML= + (1,4 £ o6
Pyl w [ “J.'N Résonance paramagnétique |Bleaney, Llewellyn, Price et Hall [2]. 1954
2t
E"_' = (5 53 + 0102)HN

Relations entre facteur d’intervalle électronique axg
et les facteurs d’intervalles A, des structures
hyperfines des multiplets *Fi2 et °Fip de Pu ILL

Dans le cas du Pu?®, pour un terme de la configuration
5f%7s de Pu II, on peut admettre que la structure
hyperfine est due uniquement & 1’électron 7s, la contri-
bution des six électrons f étant négligeable. Pour évaluer
le moment magnethue 4230 4 Paide de la relation de
Goudsmit-Fermi-Segré :

3
w3 183‘2.%.25. N —
Rgo® " 72y, " dna " Fo{f.7} " (1—8) ~ (1—¢)
dn

il faut connaitre, entre autres, le facteur d'intervalle az
de I'électron 7s. En assimilant notre probléme & celui
-des atomes alcalino-terreux dans le cas ol seul un
¢lectron s est responsable de la structure hyperfine,
nous avons entre le facteur d’intervalle A; des strue-
tures hyperﬁnes et le facteur d’intervalle @z, les
relations suivantes® dans les deux cas dc couplages :
a) Couplage LS :

JU 4D+ ) —LL+ 1) |
2J(J 4+ 1) 1)
(s+1)+s(s—|—1)—8(8’+1) (

SET 1)

.A.,[:

by Couplage Jj :

JJ 4 1) +sls + 1) — J(J’ +1)
2J{J -+ 1)

Dans le cas du plutoniwmn, on peul admettre que c¢’est
le multiplet 5/ Fo.s de PuIll qui donne nais-
sance (fig. 1} aux deux multiplets fondamentaux
5]“373(51") et 5/“73(6F) de Pu II. Comme le niveau 3Fij
est issu du niveau 7F,, la valeur du nombre quantique
interne J' des électrons 3/% est nulle et celle de leur
spin total S’ est 3. De méme pour le niveau *Ifyp
issu de 7F, de l'ion parent la valeur de J’ est I et celle
de 5’ est 3. Ceci nous permet d'établir les relations
qui lient A{8F1p) et A(8Fy) au facteur d'intervalle as
dans les cas de couplage extrdme, soit :

a} pour A(*Fyp), on a : J=1f2, 8 = 7f2, L=3,
s =1[2,% =3, J = o, d’ol en remplagant ces valeurs
dans les relations écrites plus haut (1), on a :

A._[= 42

Cas LS : A(*Fyje) — % ar

Cas Jj: A(®F 1) = ans 3
b) pour A(*F1p), on a les valeurs : J = 1/2, 5 = 5/z,
=3, s=1f2, § =3, J =1, dott :

Cas LS : A(Fu) = 2 are
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Cas Jj : A(SFyp) =

75

(PR

lon parent Pu®™* lon Pu*
fSpeche Pu 1) [SPechu Py 1}

Multiptet F Hultiplels °F et °F
J J
— i3
7 s 1 2
s 8 _::~ 8 % 13
; Fué z
5 '
A
3
2
6 1
-~ Fy z
1 :: /2
Y 8 z
: ) Fy K
7Fa‘ 0 -—— BF/Z +
) Ve 2
FIG. I.

les valeurs ainsi calculées des coeflicienls de séparation
des deux niveaux hyperfins sont différentes dans les
“déux modes de couplage. Comme on ignore quel est
le. mode de couplage valable pour Pu IT {ce qu'on sait
par contre c’est que le couplage n’est séirement pas LS
ni Jj) il faut appliquer la méthode de la somme d’énergie
due & Goudsmit [5] : la somune des facteurs d’inter-
valles A(®Fip) + A(Fys) est la méme dans le cas du
couplage LS que dans le cas du couplage Jj :

a) en couplage LS, nous avons :

A{PF1js) &+ A(Fap) = '?‘G?s G2 ary =

‘ 21 3
b) en couplage Jj, nous avons : .
I 2
A(F1p) + A(®Fape) = a?s“'—g s = g'ﬂws-

Le tableau II contient toutes les relations entre le
facteur d’intervalle électronique azs et les facteurs
d’intervalles A, des différents termes des multiplets
2F1jz et ®Fyjp identifiés jusqu’iei.

1l suffira donc, sans avoir & connaitre le mode de
couplage dans Pu II, pour obtenir as de déterminer
expérimentalement les facteurs d’intervalles A(SF;)
et A(°Fi). Le caleul de p®° pourra alors &tre envisagé
4 condition de connaitre la valéur des divers autres
facteurs de la relation de Goudsmit-Fermi-Segré. Nous
verrons lors du caleul de i (§ 4) que 1'état actuel de
la classification du spectre de Pu II ne permet pas

d’évaluer le facteur nijdn,/dn et que nous serons
obligés de nous contenter d’une approximation.

Thése s, GERsTENKORN, 1962 (1),

TansLeav I

Couplage

Relations indépendantes

Ls Jj du couplage
Niveaux
8 3
Al F112] =+ .‘Tavs Bag
) 2
ALF ]+ AT py) = 3%
2 1
A{SFy ! + 57 % g %
8 L I
' Af Fa,'z) +;a,‘.s -I-Ba.,s
2
A(aFale)—I-x\[oFsIz] = ;‘% &‘75
I I
A*Fy ! ™ Tos Y| T 5%

5
‘?(BFslzl + 10 %% + L85

2
ACPTg )+ A5 p)= Zoagg

11 T

A(st/a) _HS Qoo | — 7 Ang

. 13 1
AR, ) -+ 147 7 + 7 G

2
AL ol HALT )= 63 s

) 25 1

."\[ﬂ_h?'m] ——EI . -—-é e

Calcul du facteur d'intervalle a,, a partir des
facteurs d’intervalles A, des structures hyper-
fines des multip_lets SF]_jz et “Fllg.

L'é¢tude des structures hyperfines des raies du
tableau ITI conduit aux facteurs d’intervalles A(F,)
des quatre premiers niveaux du multiplet ¥Fyi5s,

“tandis qué les structures hyperfines des raies du

TaprLeav IIT

Strueture
» (A) Classification hyperfine
: 102 ¢t
4 14,22 5F5|,-3 — 28 110,43 {3/2) — 158 8]
4 304,30 SFle — 24 206,80 (3/2) ~— 164 4- 2
4 536,15 SFuz — 22 038,80 (1/2) 243+ 2 46%2
4 630,82 8F7I2 — 27 305,1 (5/2) — 169+ 5
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tableau IV permettent d’évaluer le facteur d'inter-
valle A(*F3/) du niveau ®Fzp du multiplet ®Fioaije.
En utilisant la relation :

A(Fup) + A(Fsp) = —;"g

il sera possible d’évaluer az.

TasrLeavu IV

Structure

X&) Classification hyperfine

1079 et

4 249,63 ‘Fslz — 29 026,35 (5/2) + 118 {8]
4 289,08 8F, jp - 29 026,35 (5/2) — 115 [8]

4 664,19 anlz — 25 403,6 (5/2) 139 - 2

5 023,37 Fgps — 25 403,6 (5/2) + Byt

Structure hyperfine des quatre premiers niveaux
du multiplet #Fip132. — S Pon considére les rap-
ports suivants :

A(Fie)  2A(%Fqp)

| 3A(Fap)
2A(Fapz) ’ 3ACTFop)

4A(F7p)

WJ_ d
AW, 1 es

structures hyperfines des quatre premiefs niveaux,
du multiplet 8F1jz13/2, on obtient d’aprés le tableau I1
les rapports figurant au lablecau V ci-aprés dans les
deux cas de couplage.

Ce tableau montre clairement qu'en Pabsence de
perturbation et quel que soit le couplage, le rapport
des structures hyperfines "des niveaux #Fya (AWyp)
et 8Fsp (AWyp) est égal 4 1,50 el que lrs structures
hyperfines AWaps, AWy ot AWip des trois niveaux

qui ne sont autres que les rapports

8Fya2, *Hsp et 8Fqp (fig. 4) dolvent étre sensiblement
égales (4 5 p. 100 prés).

TapLeau V

A(BFlfz] 2A[3F3,'2) 3A [stlg)
2A(8F3[2) 3A[BF5"2) 4A(3F7‘lg]
Couplage '
: -
LS 3 0,04 0,86
J 1 % 1,10 1,05

Les raies A = 4 504,80 (fig. 2) et A = 4.536,15 A (fig. 3)
permettent de vérifier la relation AWi/AWy = 1,5.
En effet, la structure hyperfine mesurée est de 164 mK
et le rapport des intensités des composantes hyperfines
est égal & 1,63 4- 0,03. Si le niveau supérieur d’oll est
issue la raie A = 4 504,80 A avait une structure nulle,
dans ce cas le rapport des intensités mesuré devrait

étre égal 4 —Y— = 3= 1,66, i en résulte que les

164 mI peuvent étre (2 2 mK prés) entidrement attri-
bués A la structure hyperfine du niveau ®Fsp. Quant &
la structure hyperfine du niveau ®Fyp, elle est direc-
tement donnée par la raie A= 4 536,15 A (Fyp
— 22 038,8 1/2) (fg. 3) et est égale & {243 4 2) mK,
d’ou :

AW],[Q _ 243 :I: 2

AWap 164 12

= 134.8 :l': 0,03

en excellent accord avec la valeur calculée 1,50,
D’autre part, les plus grandes structures hyper-
fincs mesurées aboutissant sur les niveaux #Fsz et

PuTT: » = 45048 A (°F3, - 24206 3)

As =1016 mK

I =30 mA

1016 mK I -

43mK

FIG. 2.
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o o 6.8 o
Pu I: A =4536,1 A (f s,r,/2 220,/2]
I =20 mA

Ao = 1018 mK

Pu259
243 mK
389 mK
F=J 2 1/2
J=Vo l&Em :]
1 1 J=Vo
1 1
Jibp 243 mK 1|2 1
0
0 J=14 1
B
B
A C A C
12 1 |
~—A —A
FIG. 3.
8lqj2 sont 1'e"spectivement égales 4 158 mK (pour TasLeEau VI
W= 4 141,22 A (!F52— 28 110,43 5/2)) et & 169 mK
{pour A= 4 630,82 (*Fyz— 27 305,71 5/2)). Les rap-
ports suvants : T multiplet 8 Fy o _y3 10 T\ Facteur d'intervalle AT )
AWWMIE‘—IO( ipri tre O t 1,10) 1 ¥
AWep 158 1 4 {comipris entre 0,94 et I, I=72 smfm = 16gml £ 8 APF, ) = 42,2 3 mK

AW
m%}': = i—gg = 0,035 (compris entre 0,36 et 1,006)

T .
. J=75l2 AW, =158mK £ 8 ARy ) = 52,6 & g mK
montrent que la structure hyperfine des niveaux 1

28 110,4 et 27 305,1 est négligeable en premiére approxi-

mation. : = Bmir = 164 mK By 1t = 8 K
Finalement le schéma hyperfin des quatre premiers T=3l ~|f3"2 =t64ml 2 | APl =825 Tm

niveaux du multiplet 3F,;» peut &tre représenté par le I

tableau V1 : les facteurs d’intervalles correspondants A 1

t
J=1/2 BA\I'I',E =243 mK = 2 A(BFU':! =243 £ 2 mK

) ) A -
obtenus par-la relation AV, =7“2—”(2J =+ 1) sont indi-

qués a4 c¢Oté de chaque niveau.
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Structure hyperfine du- multiplet ®Fippaijae —
Contrairement au cas du multiplet ®Fy, les rapports
calculés *AW,/*AW,.; des structures hyperfines du
multiplet ®F.;; varient considérablement en fonction
du couplage envisagé. Seul jusqu'ici le facteur d’inter-
valle A(’Fsz) du niveau °Fapp nous est accessible :
en effet, les raies A = 4 664,10 A et A = 5 023,37 A
issues du niveau commun 25 403,6 (5/2} permettent
décrire en mK (fig. 4) :

AWz — 139 = AW (*Fap) + 89
mais :
AWsj2 = 3A{I)2) = 158 4 8,
il vient :
AW (S Fape) = 2A(Fajs) = — 70 £ 12 mK.

De méme les raies A == 4 280,08 A et 4 249,63 A
issues du niveau commun 29 026,53 (5/2) donnent {fig. 5) :

SAW';,'z— 115 = BAWa,fz + IIS,

comme ;
SAWo s = 160 4 8,
F F
3 ESAREETYIL T 3
s oo 70 |5
843 71 oo
3
8 1
avs, Fg 6 . 6
e fz Aw3f2 2 F3/2
2
138 mk 89mkK
Y A .
A=466419 A A=5023,37 A
FIG, 4.
F £
3 T 3
2 CTLITIIIR L 2
oo & |37
4 . 843 A1 |00
BAW aF
|y 1
=3 S 5
3 L) ﬁw3lz 2 "VZ
15 mk Wmk
Y ,
»=4289,08 & »=4 249,63 &
_FIG. 5.

il vient :
GAWSIE = QA(GFs,'z} = —04 £ 12,

finalement, on peut admettre :

A(fFsp) = —33,5 4+ 4 mK

Valeur de az. — En portant les valeurs établies
ci-dessus A(®Fyp) = 82 + 1 mK et A(Fqp) == — 33,5
2
4+ 4 mK dans la relation A(*Fsp) 4 A(*Fsp) = f§ s,
il vient :

are = 364 -1z 37 mK

Nous retrouvons pour as la valeur que nous avons

admise dans un premier travail [3] (azs = 364 4= 18 mK)

bien qu’avec une précision moindre : cela est dit au
fait que la détermination du facteur d'intervalle
A{*Fap2) résulte de la différence entre deux mesures
de structures hyperfines pour lesquelles nous avons
admis une erreur de 5 p. 100. Cependant, la nouvelle
détermination du facteur aess est plus satisfaisante,
car elle repose sur la détermination des deux facteurs
d’intervalles A(®F3j2) et A(®Fap) alors que dans notre
premier travail, nous avons admis que la valeur du
facteur d’intervalle A(Fip) =0 4= 10 mK, en nous
basant sur le fait que certaines raies aboutissant sur
le niveau °I'y;» apparaissent simples, c'est-a-dire sans
structure hyperfine apparente,

Lorsque nous disposerons d’une liste de rales classées
de Pu Il (Mac Nally et Griffin [9] n’ont publié qu'une
liste de niveauz) il nous sera facile de reprendre les
mesures des structures hyperfines des raies aboutissant
sur les multiplets *Fij2 et 8Fy). pour obtenir directe-
ment la valeur des séparations hyperfines des niveaux
8Fs /e, *Faps et ®Fyjs, 8F510,%Frpe, ce qui permettrait de déter-
miner le facteur d’intervalle @y avec une précision
qui pourra atteindre I p. 100. Toutelois, entre les fae-
teurs d’intervalles A{fI1p} et A(®If3;2), on peut égale-
ment établir une relation indépendante du mode de
couplage,

En effet, on a (tableau II) :

A(PFue) + A(°Fyps) 2,35
KCFap) + AlFam) - 3% X 205~ 2

comme : A(*Fy) fA(SF1p2) = 1/3 quel que soit le mode
de couplage et que : A(SF,;) = 243 mK, il vient :

A(SFys) = 162 + 5A(Fap).

Cette relation nous permettra de préeiser le signe

du facteur A{*F1;2) du niveau Fyj. difficilement mesu-.

rable directement 4 cause de sa petitesse. En adoeptant
pour A(Fsp) la valeur — 33,5 4+ 4 mK, il vient :
A(Tip) <o,
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Calcul du moment magnétique p23°
4 partir du facteur. d’intervalle électronique as..

La rvelation de Goudsmit-Fermi-Segré ulilisée pour
déterminer le moment magnétique p*® :

sae [i mp 1 I I ]
B § mRewt FG.Z) 1—801 —q)
f 3

I Ny

Sls. T . T
o YNA dngfdn
contient I'expression ngjdn,/dn que nous ne connais-
sons pas car les données spectroscopiques relatives
au spectre de Pu IT sont insuflisantes. Cependant,
on peut admettre que le potentiel d’ionisation de Pu 11
est de Lordre de 12 V et en déduire la valeur de ng

, Reo
par la relation n, = Za’\/ —[?3 Le tableau VII montre

en effet, que dans le cas ol la configuration fondamentale
comporte deux électrons s équivalents le potentiel d’io-
nisation du spectre Il est sensiblement le double de
celui du spectre I '

Comme le potentiel d’ionisation de l'uranium |
est de 6,08 + 0,08 V d'aprés J. N. Bakalunia et
N. Ionov [1] et celui.de 'americium I de 6,0 V d’aprés
Fred et Tomkins [4] on .en déduit que le potentiel
d’ionisation de Pu Il est de l'ordre de 12 V, ce qui
conduit pour n, & une valeur de :

na=Za\/P‘r%9=2 %?:2,12.

En adoptant pour Vexpression ngfdn,/dn = 10, on
introduit une erreur sur le morient magnétique qui
ne devrait pas cxeéder 10 p. I100.

L or - {1

Pour Fyj.72) = F; (5 )
valeur 3,65 et les courbes de Kopfermann [7] donnent
pour (I — 8) (1 —¢) la valeur 0,75. Avec as = 364 mK
=+ 37, on obtient {inalement :

94) les tables donnent la

P = 4 0,21 4+ 0,06 magnétons nucléaires

Cette valeur devra &tre 4 nouvean révisée lorsque le
spectre du plutonium II sera mieux connu & cause des
approximations faites (n}{dn,fdn = 10}. Cependant la
disposition des composantes lhyperlines nous permel
d’allirmer que le momenl magnétique nucléaire est
positif, alors que la valeur théorique prévue d’aprés
B. R. Mottelson et S. G. Nilsson [11] est négative
et égale & — 0,1 py. Lia valeur que nous proposons
(+ 0,21 px + 0,06) se trouve dans le domaine d’incer-
titude de Bleaney qui trouve p# = 4 (0,4 40,2)ux [2].

Comparaison entre la valeur de p*°* déduite des
facteurs d’intervalle A(®F,, °F;) de Pu II et la
valeur de p?* déduite du facteur d’intervalle
A(F;) de Pu L

La valeur de p®* = - 0,21 - 0,00 iy que nous pro-
posons est caleulée a partir de la détermination du
facteur d’intervalle hyperfin a4z de 1'électron 7s.
Elle différe d’un facteur 10 de celle donnée par Hubbs
et al. 4 0,02 px, calculée & partir du facteur d’inter-
valle hyperfin dit a4 Iélectron 5f. Pour évaluer p*?,
Hubbs et al. ont opéré de la fagon suivante : aprés avoir
déterminé par résonance magnélique la structure hyper-
fine AW, du niveau *F,, trouvé égal a4 0,25 mK ainsi
que la valeur du facteur de décomposition de Landé
g1=1 = 1,4975, en bon aceord avec la valeur théorique
1,5012 dans le cas du couplage LS, ces auteurs ont
établi la relation suivante, reliant d’une part le facteur
d’intervalle A(F;) avec d’autre part le facteur de
Landé nucléaire g :

2
o ;(_l
g -

"3

A — BECELELINNS

Q0

o0
(%)
(=)}

I
{en couplage LS) ou :

gi: est le facteur de Landé nucléaire
uy : magnéton de Bohr

I L
<—> : valeur moyenne du rayon nucléaire des
Ty

électrons 5/ pris égal 4 3,80 @, ° {a,: premiére orbite
de Bohr) par analogie avee l'uranium.

Cette relation exprimée en mK peut également
s 6erire 1
JJI A1)+ 58

A{F))=6,2 gl) 50

-

TasLeau VII

Potentiels d'ionisation des spectres 1 et II des terres rares. Configuration 4fn6s®.

Eléments La Ce Pr Nd P Sm Eu Gd Th Dy | He Er | Tm Yh Lu
Spectre I, . 5611 6,9 576 6,3 5.6 5,07 6,16 6,22 | 6,15
Spectre IT . 11,43 11,4 II,21 | 12413 12,05 | I4.25
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Si 'on représente par AW, les séparations hyper-
fines des niveaux du multiplet "Fo. de Pu 1 {f%s%) on a
entre AW, et A{"F,) la relation suivante :

2J+1

AW, = A(F.). 2

La mesure de la séparation hyperfine AW, d’un
des niveaux du multiplet "Foq permet done d’évaluer
A('F,) et & I'aide de la relation (1) établic par Hubbs
dans le cas du couplage LS on peut déterminer le fac-
teur d'intervalle de Landé nucléaire g d’ot la valeur
du moment magnétique p.

%= gity. I, I étant le spin,
Or d’aprés la relation (1) les séparations AW,
hyperfines des niveaux "Fos seraient égales i :

AW, =6,2 g, g JU +910) + 58 ZJj_ : (2)

c’est-d-dire que les séparations hiyperfines des niveaux
du multiplet "Fos devraient croitre depuis la valeur
minimum mesurée par Hubbs et al. pour le niveau
Fi{0,25 mK) jusqu'a la valeur 0,68 mK pour le
niveau F, {voir tableau IX). Nous allons montrer dans
le paragraphe suivant que les valeurs mesurées des sépa-
rations hyperfines des niveaux "Fy, 'y et "I, ne vérilient
pas du tout la relation (2) établie dans le cas du cou-
plage LS.

Structure hyperfine . du multiplet Fg; -
Au cours des mesures des distances entre les compo-
santes hyperfines des raies aboulissant aux niveaux
J =1 de "Fge, nous nous sommes apercus que ces
distances, au lieu d’étre exactement les mémes pour
des raies issues d’un niveau supérieur commun, différent

légérement entre -elles d’'une quantité de lordre de
quelques mI{, Ceci peut s’expliquer par Dexistence
d’une Lrés {aible structure hyperfine des niveaux du
multiplet ?I7yq, ou encore par des erreurs expérimentales.
Pour éliminer cette derniére possibilité, nous avons
repris nos mesures en sélectionnant des couples de
raies ayant une structure hyperfine suffisamment
grande pour étre entiérement résolue afin que les
mesures des distances entre composantes hyperfines
puissent se faire sans corrections aucune. En méme
temps, nous avons choisi le revdtement des étalons
utilisés de fagon que deux raies issues d'um niveau
comrun supérieur solent enregistrables avee le méme
¢talon, ce qui donne Pavantage, entre autre, d’eflec-
tuer des mesures relatives entre les structures étudiées
Les couples de raies choisis ct les résultats obtenus
sonl résumés ci-dessous (tableau VIII).

Lies petites différences sysiématiques 2,3 mK, 4,7 mK
et 5 mK 4 1,0, eritre les structures hyperfines mesurées
mises ainsi en évidence sont donc dues aux structures
liyperfines des niveaux "o Llles peuvenlt se repré-
senter schématiquement par la figure 6 et les structures
hyperfines des niveaux "Fo; s'en déduisént aisément
(fig. 7). Ces structures trés faibles sont difficilement
accessibles 4 la spectroscopie oplique, en revanche,
il doit &tre possible de les mesurer avec une grande
précision par résonance magnétique. C’est ainsi que
pour la structure hyperfine de 7T, la valeur mesurée
par Hubbs et al. [6] est de 0,25 mK en accord avee
notre observation {0 4+ 1 mK), par contre les niveaux
suivants *I,, "7, "F,, n’ont pas été mesurés et il serait
souhaitable que les structures hyperfines de ces niv‘eaux
solent également étudiées par résonance magnétique.

Les valeurs obtenues pour le facteur d’inter-
valle A(°F;) dit & Vélectron 5f a partir des structures

Tasreav VIII

Longueurs d'onde Structures hyperfines Longueurs d'ende Struetures hyperfines
4 206,47 (*Fg — 23 766,18,} 128,06 + 0,35 6 488,87 (*Fy — 15 406,8)) 42,5 = 0,5
4 636,36 ['F; — 23 766,18} 128,0 4 0,5 7 571,93 [’'F; — 15 406.8,) 42,5 £ o5
Différence. o + 1mK Différence . e +1mK
4 269,76 ("I, — 25 617,55 80,5 £ 0,5 5 498,47 (TFy — 20 385,40) 830+ 05
4 689,56 ['Fy — 25 617,55, 78,0 & 0,5 6 214,04 ("F, — 20 385.45) 80,7 £ 0,5
Différence. 2,5+ 1 mK Différence . 2,3+ 1 mK
6 609,11 (*Fy — 19 426,2,) 305 £ o5 6 214,04 [*Fy -~ 20 385,45) 80,7 & 0,5
7 526,95 (F3 — 19 426,25} 335+ 05 7 019,94 {"Fy — 20 385,4.) 76,0 £ 0,5
Différence. g0 4 1mkK Différence 4,7k 1 mK
5 078,93 ['Fy — 25 828,08, 38,0 £ 0,5 6 627,01 (TFy — 21 227,95,) 390 £ 0,5
5 537.50 ["Fy — 25 828,08, . 340 £ 0.5 7 431,16 [7Fy — 21 227,95} 33oE05 -
Différence. 4 1mk’ Dittérence . 60 L 1mKk
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7 - x ~2 Fp 0,45 mK 2,3 mk 0,18 mK 0:92 mK
F2 T ~3 Fy 0,68 mK 7 mK 0,19 mK 2 mK
2 w, 0,08 mK 12 mK 0,215 mI 2,6 mK
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2 une bonne approximation, comme seul responsable des
2203,6 cri’ structures hyperfines observées des niveaux apparte-
nant & la configuration 5/%7s de Pu II.
bl .

7 1 De méme la tentative effectuée par Hubbs et al. [6
F tg ; g é
0 our estimer un ordre de grandeur du moment magné-

; P g g
FIG. .

hyperfines mesurées (AW, = 0,25 mIK, AW, = 2,3 mK,
AW, =7 mK, AW, = 12 mK) sont incohérentes, en
SUPPoOsant pags= 0,02 uy (derniére colonne, tableau IX):
le calecul du moment magnétique en supposant le cou-
plage purement LS n’est donc pas valable,
Remarquons qu’il est possible que les structures
hyperfines des niveaux "Fj et “F, (7 et 12 mI{) solent
perturbées par la configuration 5% 6dys dont les pre-
miers niveaux sont attendus vers 10 000 em—*; il est
denc bien plus siir de calculer le moment magnétique 4

tique de Pu®? & partir des mesures de structures hyper-
fines effectuées d'une part, par Van den Berg et Klin-
kenberg sur le plutonium et par Fred et Tomkins
d’autrs part, sur 'americium, doit &tre révisée.

Cette estimation est basée sur le fait que la largewr
totale de la structure hyperfine d’une configuration
comportant un électron s est directement propor-
tionnelle au moment magnétique. Ils admettent que
cette largeur totale, d’aprés les mesures de Van den Berg
et Khnkenberg est de so mK pour le plutonium et
1 500 mK pour Pamericium, ce qui donne :

#Pu [eAm?l == s0f1 500 = 0,03,
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Or d’aprés Manning, Fred et Tomkins [10],
AmM! = 3+ 1.4 px (& 10-20 p. 100 prés) d'olt il résul-
tait pour w*®, un ordre de grandeur égal 4 0,05 px qui
pouvait se comparer a la valeur déduite par Hubbs et al.

Il nous semble qu’il est plus Iégitime d’effectuer la
comparaison *Pu®/eAm?! de la fagon suivante
d’aprés la relation de Goudsmit-Fermi-Segré (voir
paragraphe précédent), on a :

Py Fy(j.05) Lam I
WAL Fr(i’.-94) *Lpe T I21
(nafdrafdn) Pull (1 —8)(1 —¢) Am  (azs) Am
" (nfdngfdr) Am 11~ (1 —8)(1—¢) Pu " (as) Pu’

Comme les potentiels d'ionisation des deux spectres
de Pu II et de Am II sont voisins, on peut admettre
que l'on a :

(n3fdngfdn) Pu I1 = (n}/dn,/dn) Am IL

De plus les tables donnent [7] : Fr(1/2, 95) = 3,84
et Fr(1/2, 04) = 3,64.

1239 = IIZ, 1241 = 5/27 Zpu = 94: ZA-m = 95
(ars}Pu=364% 37 mK et (as)am=666--6 mK [10].

Finalement, il vient #Pu®¥/eAm*! = 0,12 £+ 0,04.

La différence entre les rapports (0,12 et 0,033)
provient du fait que la structure hyperfine (50 mX)
attribuée au plutonium, pour une configuration com-
portant un électron s a été sous-estimée : elle est de
Pordre de 150 4 200 miK (tableau III), ce qui entraine
pour p®* un ordre de grandeur de 0,15 pin — 0,20 P,
en bon accord avee notre détermination (0,21 4+ 0,00 ux).
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