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INTRODUCTION GENERALE







Durant ces dernidres années la physique atomique et moléculaire a
beaucoup bénéficié de l'apport des lasers, gue ceuxw-ci soilent & longueurs
d'ondes fixes ou accordables, monomodes ou muliimodes, fonctionnant en
continu ou en impulsions. L'apparition des lasers & colorant monomodes
et & longueur d'onde variable [1], voici dix ans, a contribué pour une
tres large part & un tel essor et de nombreuses nouvelles méthodes de
spectroscopie sub~Doppler ont vu le jour [2][3][4]. Cependant leur
déveloprement a nécessité la maltrise des problémes de stabilisation et
de mesures de Tréquences absolues et relatives, En effet les méthodes
classiques couramment utilisdes jusqu'alors pour mesurer la fréquence
de rayonnement monochromatique étaient, en fait, misux adaptées au
rayonnement émis par des sources specirales classiques (élargies par
effet Doppler) et leur précision atteignait rarement 10_7, alors que,
pour certaines expériences de spectroscopile atomique sub-Doppler, il est
nécessaire de mesurer la fréguence du raycnnement laser avec uns beau-

coup plus grande précision,

Pour les mesures absolues de fréquence, citons, par exemple, les
expériences de J. E. M, GOLDSMITH et al. [5] et de S. R, AMIN et al. [6]

qui ont permis la mesure de la constante de Rydberg avec une précision
el
-

de l'ordre de 1C¢ ° & pertir de la mesure trés précise de la longueur

K
ke

dtonde de la raie d'hydrogine He 31 correspondant & la transiticn

{2s - 3p ) . Des mesures snalogues effsctudes par exemple sur
1/2 1/2
n

[

+

1'hélium ou les séquences iscélscironigues de 1'héliwm [7) o

141]
Q
o)

o
=7

o

rar comparaison av valeurs obienues par un calcul purenent théo-
rigue, de tester les thécries atomiques et les corrections dues & lié-

lectrodynamique quaniigue., D'autre part, 1l'apparifion des premiers

.

ft

lasers continus HewXNe & A = 3,29y dont réquence étaii asservie

hH
o
o
|21
[0S
ot
by
[t
[
o

sur une composanie nypertfine d'une raie d'absorption saturé



[8] mettait en évidence les nouvelles possibilités métrologiques de ce
type de source dont la stabilité et la reproductibilité est de plusieurs
ordres de grandeur meilleure que celle de 1'étalon primaire {(défini i
partir de la raie orangée &4 A = 605,8 nm du Krypton 86), ILa mesure
simultande de la fréguence et de la longueur d'onde d'un tel laser
asservi, respectivement par rapport & 1'étalon de temps {horloge &
césium) et 1'dtalon de longueur, a conduit & la déterminaiicn de la
vitesse de la lumidre ¢ = 299 792 458,0{(12) n/s avec une précision de

llordre de 4.107° [9].

Au contraire, dans d'autres expériences de speciroscopie atomique,
on recherche simplement & effectuer la mesure d'écarts relatifs entre
différentes composantes d'une raie spectrale (ou entre deux raies pro-~
ches) comme par exemple les mesures de siructures fines ou hyperfines
de niveaux atomiques. On connaft bien les méthedes de résonance magné-
tique gui ont permis de mesurer 1'écart hyperfin du niveau fondamental
Sg 281/9 de l'atome de Césium 133 avec une précisicn supérieure &
10=13 . Pour les dtaits excités, les méthodes de double ridscnance et de
croisement de niveaux ont permis des mesures d'écart Zeeman ou hyperfin
& la précision uniquement limitée par la largeur naturelle des nivesux.
Ces écarts relatifs des niveaux d'énergie mesuréds appartisnnent en fait

& un méme type d'atomes et il n'est pa

L

possible, avec de tellss métho-

[

des, de mesurer une différence de niveaux d'dnergie entre des stomes

d'espéces différentes comme par exemple la mesure du dévlacement isoiow-
pique de séries d'isotopes d'un nméme 4lément., L& encore, les lasers
apportent de nouvellss possibilitéds et les méthodez les plus précises
pour sffectuer des mesures d'dcarts relatifs ds fréguence utilisent
deuxr lagers dont on mesure la fréguence de battement [10] ou un seul

iimitées par la bande passante des détacteurs ou des modulatsurs ef les
intervallesz speciraux mesurablas dépassent difficilement gquelgues GHz,
La mesure d'dcarts plus grends (30 GEz rar exemple) peut nécessiter un

certain nombre de lasers de réfdrence intermédiaires ou d'ozcillateurs

F



stables, ce gui, de ce fait, conduit & des méthodes expérimentales trés

complexes difficilement applicables,

Plusisurs nouvelles méthodes de mesure, mieux adaptées au rayonne-
ment émis par les lasers, ont donc été développées dans différents labo-
ratoires. Pour notre part, nous avons congu un instrument original de
mesure ds nombres d'ondes fournis par des lasers, L'instrument que j'ai
décerit dans une these de %&me cycle [12], appelé SIGMAMETRE, est parti-
culidrement bien adapté & l'asservissement, au pilotage et aux mesures
relatives de nombres d'ondes. Bien gque j'aie également montré comment
lz méthode vermettait, en principe, d'effeciuer des mesures absolues de
nombres d'ondes, il n'était pas possible, avec les premiers appareils
construits,de 1'appliquer expérimentalement, La premisre partie de ce
pémoire sera précisément consacrée a 1'étude, la réalisation et les
verformances d'un nouveau sigmamétre plus particuliérement destiné aux
mesures absclues de nombres d'ondes issus de lasers accordables monomodes
continus ou de lasers Ffonctionnani en impulsions., Nous décrivons égale-—
ment un second appareil, plus simple, destiné 2 1'asservissement et au
pilotage trés précis de la fréquence des lasers accordables, Cet appa-

utilisé dans de trés nombreuzes expériences de spectrosccpie
atomigue & trds haute résolution que nous avons effectudes, d'abord &

Orsay, puis au C.E.R.N., sur de longuss séries d'isciopes radioactifs.

0
[o8
©

Le but des expérience speciroscoplie atomigque entreprisss sur
les isotopes radiocactifs diait de déterminer certaines carzcitéristigues
nucléaires des noyaux comme le spin, le moment magngtique, le noment
quadrupolaire dlecirique ainsi gue la variation du rayon carré moyen ds
la distridbution des charges & l'intdrieur du noyau tout au long de la
chaine igotopigue d'un méme £idment. L'importance de l'apport de la
physicue atomicue aux connaissanc

tude des structures hyyerfines et du déplacemer

tions atomigues est bien connue, Ainsi, pendant plusieurs décades pré-

cédant les anndss 1970, d'imporiants iravaux expérimentaux et théoricuss



ont été consacrés & des centaines d'isotopes. Ces efforts considéradles
ne concernaient cependant qu'environ 103@ de l'ensemble dés noyaux liés.
Pour aller plus leoin on se heurtait & la fois & la durée de vie de plus
en pius breve des noyaux et & lewr production en quantité de plus en
plus faible., Cependant, si l'on peut s'éloigner suffisamment de la
vallée de stabilité, on doit trouver des zones de déformations des
noyaux prédites par la théorie {13]. Dans les années 70, les accéléra-
teurs ont permis, par bombardement d’'une cible appropride, d'obtenir un
éventail exitr@mement large d'isotopes de durée de vie trés bréve [quel-
ques millisecondes) et, grice & la mise en place de séparateurs de masse
en ligne, ces éldments trés rares ont pu &tre 4tudiés, On peut signaler
que la quantité des éléments produits par cette méthods reste extréme-
ment faible a cause de la valeur trés petite des sections efficaces de
production (quelques p barn pour le Sodium 31)., TI1 était donc néces-
saire de fTrouver des méthodes expérimentales trés sensibles afin de
pouvolr étudier ces noyaux trés instables, Citons par exemple les pre-
misres expériences de E. W, OTTEN et al, [ 14] réalisées sur les isotopes
181-205 du mercure et pour lesquelles de nombreux paramétres nucldaires
ont £té déduits des mesures de siructure hyperfine et de déplacement

isotopique dans la raie spectrals (652 1S - 6sbp BPI) a3 A=2537 4 .

0

Grice & 1l'introduciion, en speciroscopie, du laser monomode accor-
dable en 1972, de nombresuses méthodes plue sensibles ont vu le jour. La
piupart d'entre slles sont basdes sur 1l'observation de la fluorsscence,
La méthode que nous avons choisie porie sur la détection des atomes
sux-mémes zyant interagi avec le rayonnement laser, Zlle a 1l'agvantage
de posséder un rendement propre théorigue voisin de 1'unité., Cevendant
elle ne peut &tre appiicable gu'aux atomes pour lesguels 1'interactior

résonnante avec un rayonn
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tion notable déisctable ef sitaiionnaire de leur Stat gisctronigue. Les

atomes slcalins présentent ceite propridtd., Nous verrons comment elle

peut &tre mise 3 profit pour réaliser une méthode de détection ultra—

r3

sensible. Les expériences que nous avons rdalisées sn collaboration



avec une équipe du Laboratoire René Bernas ont, en fait, nécessité des
compétences scientifiques dans des domaines trés variés et ont falt 1'ob
jet de plusieurs thesss de Doctorat [15][16}[17][18]. Mon travail per-
sonnel, effsctué dans le cadre de ces expériences, concerne principale-
ment la partie laser et les mesures de fréquences qui s'y rapportent.
Ltexposé sera donc essentiellement abordé sous llangle particulier des
problémes rencontrés lors de ces différentes mesures. Alnsi, aprés
avoir rappelé le principe de la méthcde, nous déerivons, dans la deu~
xidme partie de ce mémoire, deux sxpériences particulisdres qui nous
semblent illustrer les possibilités de la méthode de mesure utilisée
I'une réalisée sur une série d'isotores de francium ef 1l'autre sur une
série d'isotopes de sodium. Ies résultats obtenus seront présentés

sans interprétation nucléaire,






Premigre Partie

UN INSTRUMENT DE MESURE ABSOLUE
ET RELATIVE DE NOMBRES D'!'ONDES ISSUS DE LASERS
CONTINUS OU FONCTIONNANT EN IMPULSIONS :

LE SIGMAMETRE







I - INTRODUCTION.

1 - POSTTICN DU FRCBIZENE

I'apperition, dans les anndes 1470, deg lasers acccrdables (continus
ou fonctionnant en impulsions) a suscité le développement de nouveaux
appareils de mesure de longueurs d'condes plus particulisrement adaptés &
ce type de scurce. En effet, & cette épogue, les méthodes de mesure les
plus couramment utilisdes dialent desfindes & la mesure de sources clas-
siques gui ne possident pas les propriéids spécifiques du rayonnement
issu des lasers comme la brillance, la divectivité ou la cohérence tempo-

relle ; aussi les apprareils de mesure utilisds pour ce type de scource

[N

( pectrométre & résesux, interfércmé&ire de Michelson, interférometre de

Fabry-Perot) sont en géréral assez volumineux, utilisernt, comme détscteur,

des phoetomuliiplicateurs trés performants et leur précicicn atteint rarve-
g .

ment 107, On ne trouve des appareils plus perfectionnés que dans les

laberatoires de médtrologie comme, par exempls, l'interférometre de
Michelscn du ®B,I,P,M, (Sévres) ou celui du B.H.HM, (Paris) dont la précie-
1

sicn peut atteindrs 10 .

C'est done depuis l'uiilisation des lasers, =% rplusg pariticulisrsment
des lasers & longueurs d'onde varisble, que de nouveaux insiruments de
mesures ont vu le jour dans divers lsbtoratoires afin de satisiaire les
besoins des speciroscopisies. Rarppelons quelles sont les qualitss que
devrait posséder un appareil idéal

F

-~ possibilité de centrer facilemert la fréquence du rayonnement

laser sur celle d'ure ftransition atcemigque hyyeriine,



i2

- mesurer la fréquence de ce rayonnement i une précision relative

, s -3
au moins de l'oxrdre de 10 s

- éventuellement possibilité de piloter cette fréquence afin de

pouvoir effectuer des balzsyages lindaires,

ces apparells doivent, en plus, éire assez compacts pour pouvoir éire
utilisés, en ligne, lors d'une expérience de spectroscopie proprement

dite, et donc €tre d'un maniemen: relativement simple et fiable,

Parmi ces nouveaux instruments de mesure, ceux qui ont été le plus
souvent étudiés peuvent éire groupds en deuwr catégories suivant que

leur principe repcse sur l'utilisation dl'un interféromdire 3 deux ondes

ou d'un interféromdire i ondes muliiples.

2 - NOUVEAUX TYPES D'INSTRUMENTS BASES SUR L'UTILISATION D'INTERFERG-
METRES & DEUX ONDES,

Dans la premiére catdgorie, ltensemble de base est généralement

constitué d'un interféromdtre de Michelson & miroir mobile ; elle uti-

-

lise une version améliorée de la méthcde du comptage de franges qu
consiste & mesurer non seulement la partie entidre % de llordre dtin-
terférence {nombre de franges entidres), mais également 1'sxcédent

fractionnaire e (o0& = k+g) , permettant alinsi d'augmenter la préci-
sion atteinte par 1'instrument de meswre [19][20]}. A titre dlexemple,

on peut citer le "lambdametre'" de Hall et al,, dont le schéma de prin-

<t
W
e}
t-t
[$529
4
O
3
[{}1g
ok
H
[(i]
i)
0
I3

cipe est décrit par iz Pig. {1). 1Ies nmircirs de 1'int

constituds de deuy triddrss solidesires monids sur un chariot mobile

qui se déplace sur une longueuwr L . On envoie simultanément la lon-
gueur d'onde de réfdrence A et la longusur d'onds inconnue A ;

T i
les deux systimes de franges fournissent deur signeux sinusoFdaux du

ty ve 10(1 +CO8 2n6/A) gul, apr&s un traitement élecironique appropris,
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différence de marche correspondant au trajet du mircir mobile. Toute~
fois, dans la pratique, le systme est apériodique car le déplacement
de la pigce mobile ne peut 8tre parfaitement linéaire ; cette non-linda-
rité doit étre compensée par un asservissement (& 1'aide de la longueur
d'onde de référence qui suit le méme trajet dans 1'interféromdtre) qui
agit soit sur le déplacement, solt, ccmme c'est le cas pour l'appareil
de Hall, sur le coefficient multiplicateur F ., De plus, l'utilisstion
de cette méthode se limite aux lasers continus puisque la mesure s'sef-
fectue pendant toute la durée de déplacement du miroir mobile ; cette
méthede ne permet pas, non pius, l'asservissement ¢t le pilotage de la

fréquence d'un laser.

3 — INSTRUMEKNTS BASES SUR L'UTILISATICN D' INTERFEROMETEES & CNDES

MULTIPIES.

Iz deuxigme catégoris d'instruments récemment dévelcppés utilise
plusieurs interférom2tres de Febry-Perot dont les épaisseurs suivent
approximativement une progression géométrigue (Fig. 2), méthode dé ik
employée par les inventeurs de ce iyype d'interfércmitre, mais ici 1'ana-
lyse des amneaux d'interférence est effectude par une {oun plusieurs)
varrette de photodicdes dont le signel vidéo est traitéd électroniguement

par un mini-ordinateur, la précision relative atieinte par ce tyy
d'instrument est un peu inférieure & celle cbtenue par llappereil préodé-
dent {au mieux de 1'ordre de 10—7) mais le systéme, ne comporiarni aucuns
piece mobile, est é€galsment adapté & lz mesure de nombres d'ondes issus
de lasers fonctionnant en impulsions, Il semble, toutsefoiz, gu'il soit
difficile de réaliser un instrument rigouwreusement ashromatique dans
grand demeaine spectral pulscue ce type diinterfeérometre ne peut aveir
une bonne rinesse, et donc conduire & des mesures précises, gue dans

cas d'utilisation de couches muliidiélectriques nécessairement non-
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aucune piéce mobile, tout comme l'appareil de la seconde catézorie que
nous avons décrit, ce qui permet non seulement d'effectuer des mesures

de nombres d'ondes de rayonnement laser continu, mais dgalement de ceux
issus de lasers fonctionnant en impulsions. Nous verrons que 1l'informa-
tion donnée par l'appareil est quasi instantanéde et lindaire, en fonciion
du nombre d'ondes o, d'ol la possibilité d'asservir et de piloter la

fréquence des lasers accordables.

Aprés en avoir rappelé le principe, nous décrivons, dans un troi-
sietme chapitre, l'appareil que nous avons construit au laboratoire ; le
chapitre suivant sera consacré aux mesures proprement dites ; nous dé-
crivons ensuite les différentes sources d'erreurs limitant les perfor-
mances de notre apparsil (Chapitre V). Dans le Chapitre VI, nous dé-
crivons diverses applications du sigmamétre et plus particulidrement
celles concernant le pilotage et 1'asservissement des lasers accorda-
bles. Le principe de la méthode étant basé sur l'uiilisation de plu-
sieurs interféroméires de Michelson dont les différences de marche doi-
vent &tre parfaitement calibrdes & 1'aide de longueurs d'onde de réfé-
rence, on trouvera, en Annexe, une bréve description des lasers que
nous avons construits et d'un montazge expérimental destind & fournir
les longueurs d'ondes de référence précises nécessaires 3 cette cali-

bration,
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II - RAPPEL DU PRINCIPE DE LLA METHCDE.

L'élément de base de notre appareil est un interférometre de
Michelson & double voie dont le schéma de principe est décrit par la
Fig. {3). Les différents éléments gui composent 1'ensemble optigue,
piéce maltresse de l'interférométre dans une version compacte et achro-
matique, sont assemblés sous contrdle interférométrique suivant une
méthode qui seraz déerite plus loin {Chap. III-1-¢) . Grdce & la pré-
sence d'un dioptre verre-air dans liun des bras de l'interférometre,
le faiscsau gqui le traverse subit wune réflexion totale qui a
la propriété de déphaser, 1l'une par rapport & l'autre, les deux compo-
santes du faisceau respectivement parallizle et perpendiculaire au plan
d'incidence, Afin que l'intensité de ces deux composantes soit appro-

ximativement identique, la polarisation du faisceau & 1'entrée de 1l'in-

terféromdtre est corientée & 45° par rapport au plan d'incidence, L'angle

d'inecidence et l'indice moyven du verre sont cholsis de %

alle sorte gus
‘s . . N . S
ce déphasage soit 2gal 2 R nous verrons au Chapitre III~1~b que la

dispersion de 1'indice du verre utilisé étant faible, ce déphasage est

ble, Bn analysant donc sépardment 1l'dtat d'interiérence de chague pola-
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- & 1lg différence de marche,

- WO une différence de phase constante due & la réflexion tctale
et déterminée par les relations de ¥Fresnel (Chap.III~1~b) ,
et - IO l'intensité du rayonnement,

Notons que, conirairement & d'autres méthodes de déphasage utili-
sées dans les premiers sigmaméires gue nous avons décrits auparavant
[12], celle-ci a non seulement 1l'avantage d'8tre guasiment achrometique
dans de tris grands dowmaines spectraux, mais, de plus, elle est relati-
vement insensible & tout type de déréglage de 1'interféromeire car il
n'affecte pas la valeur du déphasags &4 la réflexion totale.

.
L
es deux signaux {1) se réduisent & :

L-—(

cos (2ncé-+?0)
et sin (20 +\yo) (2)

par un traitement électronigue simple qui consiste & diviser les signaux
(1) par un signal proportionnel & l'intensité IO du faisceau lumineux
entrant puis a soustrairs la composante continue.

De (2) on peut extraire l'argument ¢ = {2ncé-+?0) qul est une
fornetion lindaire de ¢ so0it par un procsdé purement élecironique ou,
de manidre plus simple, en envoyant les deux sigpaux cos ¢ et sing
respectivement sur les plaques verticale et horizontale d'un oscii-

loscope. On cbiient en effet un point dont la position angulaire

© = 2nod donne la valeur de o (si & est connu et fize) avec une

.y o k . N ;s o X

indetermination % Chague tour complet correspond & une varigiion de
c o mi 4 s ‘ . X .

g égale & £ - Afin de lever 1l'indétermination T or utilise une

juxtaposition de quatre interférometres de méme type, mais dont les dif-

<+

Térences de marche sulven: avpproximstivement une progression géométrigue

61 ~ 0,1 em
.~ 1 cm
2
&~ 10 cm
b
64 ~ 100 cm .

Ltinddtermination %/6 est alors donnde par l'interféromeire de plus
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vetite diffdrence de marche soit k X 10 cm"1 gqui peut facilement 8tre
levée & 1'aide d'un spectromdtre de tris faible pouvoir de résolution.
lLe nombre exact de cm—1 sera donc déterminé par la mesure de la phase ¢
donnée par le premier interférométre, le nombre de dixidmes de cm“1 par
l'interférométre suivant, et ainsi de suite jusgu'd 1'interféromdtre de
plus grande différence de marche qui donnera le maximum de précision.

531 1l'on considére que l'on peut facilement apprécier un centidwe de toux
sur la leciure des phases ¢ , la précision que 1'on peut atteindre est

-4 -1

alors de l'ordre de soit 10 cm (z3 MHz ), ce qui correspond

i
5 1008 ’
& une précision o = 6.1079 & 600 mm .

Dans la pratique il est difficile de réaliser des différences de
marche suivant une progression géoméirigue rigoursuse et pour toute
nesure de nombre d'cndes il sers nédcessaire de calibrer préalablement et
avec précision chacune d'elles, Puisque la précision sur la lecture de

chague phase est estimée & environ 1/100 de %tour, une précision compara—

ble nécessite que la différence de marche de chaque interféromdire soit
stabilisée & mieux que ?%6 . On doit done avoir :
a5 A (
5 1008 (3)
AS -
soit pour &, =100 cm et A = 600 mm : 56 =60 % et —6-26.109

qui correspond en fait exactement & la précision atteinte par 1'appareil

de mesure,

De telles stabilités ne peuvent &ire obtenues de maniire simple
avec des montages mécanigues passifs, Nous avons donc préférd uitiliser

un controle dynamique de chague diffdrence de marche, ZEn =ffet, celles-

o

ci sont asservies ltaide d'un laser He-Ne , lui-m8me asservi sur une

rale d'absorpiion saturds de le moldeule d'icde comme il ssra déerit au

[}

raragrapne 5 du Chapitre ITIL, On sait gue la stabilité de tel

. L. ) . -1 . - )
g3s8ervi est couramnent de l'ordre de 10 . ©e laser He-le sart

N

1

~ oy A
galement

e
o]
3
iy
J)]
=2
l.._J.
[U%g
L
[
[
O
o
=
()
(¢!
oY
&
Yot
jo
d
b
[6)
]
2
Q
3
O
]
fo?
(O]
I3
0N
Fh
[ON
>
[
[
[¢]
4]
<
<t
]
=t
}
o0
(D~
[

(]

srences de marche ; d'autres sources de réfé-

pig
=
o
o
®
fous
foa
i
3
{0
ot
i
Q
"3
ol
(3]
w
=¥
I ]
Hy
th

rences analogues sont nédcessaires et permettent, & llaide de la né
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des excédents fractionnaires, de calibrer chaque différence de marche

4 la précision désirée comme nous le verrons au paragrapne 3 du

Chapitre IV,

Aprés avoir calibré chaque différence de marche, il est tres facile
de déduire la wvaleur du nombre d'ondes d'une radiation monochromatique

quelcongue & pariir des mesures des différentes phases données simulta-

nément par le sigmamétre,
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III - DESCRIPTION DES DIFFERENTES PARTIES DE L'APPAREIL.

¥ous commencerons ce paragraphe par une discussion détaillée du

principe, de la construction et des propriétés de l'ensemble optique du

sigmamétre ; puls nous décrirons l'appareil tout entier.

i - L'ENSEMBLE COPTIQUE DU 3IGMAMETRE.

a) Rapvel des fonctions.

Comme nous l'svons signalé précédemment, la pisce maftresse du

5

métre est composée d'un ensemble ovtigue (Fig. %), Notre objectif

de réaliser un ensemble compact afin d'augmenter la stabilité des

-
(118

différents interférométres qui composent le sigmemétre, Aussi, contrai-

rement aux prototypes déerits dans ma these de troisigme cycle, la plu-

o]

part des fonctions de ce type particulier d'interférométre scnt rassem-
tlées dans cet ensemble. En effet :
- uwne face interne, sur laguelle cn a dé€posé une couche métalligue

")

Ty 1y A fal . D A " 1 - - A L i
- une autrs face est uiilisde comme diopire fotalsment réflechissant

- et une troisidme possiéds une couche méialligue totalement ré

=N

1

528

o

chissante, formant ainsi le miroir commun MO du premier bras de chaque

(3]

. P N
interiéromatre,.
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Comme nous le verrons un peu plus loin, tous les 41léments optigues
sont fixés entre eux par adhérence coptigue et forment ainsi un ensenble
compact. Les seules piléces coptiques réglables du sigmaméire sont donc

les miroirs du deuxigme bras de chaque interférométre., (et en-

M
14

semble optique doit &tre parfaitement compensé dans un grand domaine

spectral comme, par exsemple, le visible et donc posséder certaines

quelités :
- Toutes les faces opiiques sont polies & mieux que A/20 .

- Dans cette version, l'ensemble est composé de trois prismes
identiques et d'une lame & faces paralléles ; la précision que nous dé-

d
. . . N . -3 .
sirons atteindre avec le sigmamdire ¢tant de l'ordre de 10 , les dif

th

.

rents angles respectifs des prismes doivent, dans cetis gdométrie, &tre
=

identiques 4 environ 5,107 rad prés, Une telle précision ne peut &tre

obtenue dans la pratique qu'en utilisant, lors du polissage des faces,

des cales d'angles de référence qui peuvent &tre Fabriguées avec une

excellente préecision { <5.TO-6 rad) dans le cas d'angles particuliers

(300, 45°, &p°, 90°),

b) Choix du verre pour la réalisation de 1l'enssmble optigue.

Pour effectuer ce choix, nous devons tenir compte, d'une part de

ce qui précdde (critéres géométrigues) ebt, d'auire vart, des relations

de Fresnel définissant le déphasage ¥ & la réflexion iotale sur ls

dioptre verre-air ainsi que 1l'origine de phase YO :

Soit ?u et ¥  les déphasages respectifs a la réflexion totale

de chagque fraction polarisde parallélement et perpendiculairement au
plan d'incidence. On a

n\}ngsinzi- 1 'J nzsiuziu 1

tg(v /2) = - et tz(y /2) = : (4)
i cos 1 - n cos 1

o n est 1'indice de rédfracticon du milien et i

imJ
o
]
o
D
ol
-
=
o
-
o
o
5
O
@

+ly
|-J

1
exion *totale ; 3 la sortie de l'iniferféromdtre {aprds un aller-

&
refour) la différence de vhase sst ¥ = 2(% -y )
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e (4) on déduit la relation de Fresnel :

v -y cos i\[sini - 1/n®
¥ TR
ta(=) = ¢ =
g(4) g(—5—) — (5)
s51n 1

) . ] . ;
Tes trois paramdtres ¥ , 1 et n seul ¥ = el ast impcsé car cette
valeur permet d'obitenir deux signaux en gquadrature de phase & la sortie

de ltinterféromeire.

Parwi les combinaiscns possibles et 1 et n satisfaisant la re-
lation (5), nous avons choisi celle pour laquelle le déphasasge, & la
réflexion totale, est achromatigue dans le plus zrand domaine speciral,
Dans le Fableau 1 sont rassemblées les valeurs du déphasage V¥ pour
différentes longueurs d'ondes couvrant le visible et pour guelgues types

de verre Sovirel.

Pour un verre courant (ler exemple du Tableau 1) 1'angle d'inci-
. ; . . bl . .
dence permettant d'obtenir un déphasage VY = 5 gst donné per la rels-
tion {4) obtenue & partir de (5)

Il ¥ a deux valeurs possibles mais pour la valeur corresponcante ou

signe "=" le déphasage ainsi que 1'origine des vhases sont moins

g

achromatigues ; en effst en dérivant par sxemyple (5} par repport & n ,

H

nous obiLenons




26

*EOPUO,;P SINSNFUOT SIUSISIITP ¥ ‘2XI8A 9p sadh} S3UsISIITDP 9D UOTIORIJAI ap

SOTPUT,T 9p UOTLOUOJ us Uf

S

seoseud sap 2UTFTIO,T 8P 312 A&

afreeydsep np SUCTIRT.IVA

moo¢“m®~ _ 006 ~ _omm.vm_ & @feseydsp 609 = T
ol5 €02 69 2 0&¥ 902 i ! ooUSpPTOUT,p oTSuw
I

0L2°ChT 0694762 069 L6 iz = Y& eursTao LS=LS D7Sod
9LLP¥9 1 GL69% Vi6es9tl = U  sOTpUT

_omm.mw_ _o®¢hww_ _omhaﬁm_ A oFeseuydep oGY = 1
6% ehade:e 02l ‘Y6 iz T s0uUspPTIOUT,p O[Tuw
8L 0L 0164911 ] U3z = Y4 sursrao CG-g¥ g Tdd
Qzr9cstl 0GLLPG L CO9¢LG4 1 = U BOTPUT

fol0 ‘68| | 006 | |ocg16] A oSesendep 0812466 = O

(+)
00E4191 0094291 N ARELT) The : 90uULpTOUT,p oTFue
I
olLef062 009262 096362 Az = oa BUTHTIO
%0 e8| | 506 | [o2L <B| A efeseudep 0898°LY = 't
(=)

03 Gl obE L0t ae3°LLL Tie ! 90UDPTOUT ,p oTFuR
olZ¢h1L 065 161 0 GE4C0Z sz = %% ourstao ¥9-91 4" 0sd
LEELOG L 008916¢1 GZZ96G | = U eDTpUE
e Lol =y wu 9°.86=Y W G9¢ = Y 2T I

EOVATIVY




27

Compte tenu de ce qui précade et de la derniére remarque du §.a),

notre choix s'est done porté sur le verre Sovirel type BCS.C 57 57 :
~ L'angle d'incidence & la réflexion totale est donc de 60°,

-~ Ies variations du déphasase V¥V sont inférieures a 1,3° dans un do-

maine spectral qui couvre largement tout le visible.

- L'origine des phases YO définie au Chapitre II est déterminde par

¥ et ¥ ., Sa localisation sur l'écran d'affichage ainsi que le sens
q

A
de rotation de la phase ¢ = 2m0d en fonction de ¢ dépendent d'une

part de la fagon dont les signaux, détectés séparément & la sortie de
1'interférométre suivant une polarisation bien déterminée, sont appli-

qués aux entrdes X et T de l'oscilloscope et, d'autre part, du nom-
bre d'étages amplificateurs utilisés derriére les détecteurs avant l1l'af-
fichage final de ces signaux : si le sens de rotaticn correspend au sens
trigonométrique { ¢ croit avec a ) et que le signal correspond & V¥

Il
est affiché en X , 1l'origine des phases WO est alors égale & ¢ .
+

|
Comme le monire le Tableau 1, la variation de 1'origine des phases

est, elle-méme, inférisure & 3° dans le méme intervalle spectral,

ies erreurs sysiématigques sur la mesure de la phase ¢ = 2ned +Y¥

introduites par ces variaticns {tant sur ¥ que sur ) sont done

b4
0

inférieures & 1/10Ckme de tour (ou 3,6°), Ieurs amplitudes étant bien

connues, elles peuvent dventuellemert &tre corrigées, mais la plupart

du temps ces correcticns ne sont pas nédcessaires ; on peut considérer

gu'd la fols le déphasage ¥ et l'origine ces phases YO scnt quasi-
ment achromatigues dans un domaine spectral couvrani la région 360 nm &
15CC =nm,

c) Achromatisme des diffdrences de marchs.

Ia condition sxposde ci-dessus n'est pes suifisante pour rdalissr
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face supérieure

séparatrice
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des épaisseurs de verre dans chacun des bras de 1'interféromdtre (opé-
ration trés délicate 2 réaliser avec ce type d'ensemble optique compact).
En effet, si la différence de marche & d&oit &tre counstante avec une
précision relative meilleure gue A/100 dans tout le visible (mesure au
centisme de tour), 1'zjustement de cette compensation doit Etre faite de
telle sorte gue la différence ode des épaisseurs de verre entre les deux
bras soit inférieure & A/200 &n ol An représente la moitié de la

dispersion de 1l'indice de refraction du verre dans l'intervalls spectral

considéré, Dans notre cas nous AVONS

An = 0,02 soit Aemax - 0,15 u

gqui correspond & une varilaticn de la différence de marche

les dpaisseurs de verre dans les deux bras de 1l'interféromdéire ont £1%é
compensées & cette précision sulvant une méthode que nous allons décrire.
Tout &'abord on peut remarquer (Fig. (4)) que 1'ensemble opiique lui-méme
constitue un interféroméire de Michelson, la face supérieure de cet en-
semble jouant le réle de miroir., Pour obtenir la compensstion désirde,
l'image de cette face surérieuwvre A travers la séyperairice doit donc
coincider & FAe preés avec le miroir M. du premier bras. L'assemblage

0
est réalisé en deux dtapes :

~ Ies trois €léments qui composent la pariie supérisure ds l'ensen

&

b

ble optique, =0it 2 prismes et une lame & faces parallizles, sont fixés

entre eux par adhérence optigue sous ajustement prdécis,

une face possdde une couche méfallique semi-réfléchissante
ensuite 8tre Tixde, avec précision, sur la
partie de l'ensemble de telle sorie que

tisfaite, Pour réaliser cet assemblage dans de bonnes conditions,
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optique (Fig. 5). Aprés avoir ajusté le paralidlisme des deux faces &
mettre en contact, cette monture permet d'approcher les deux parties de
l'ensemble en maintenant la différence de marche au voisinage de zéro ;
cecl en observant les teintes de Newton caractéristiques produites par
une source de lwmigre blanche, Toutefois, afin d'accentuer le contraste
des teintes observées, un traitement métallique totalement réfléchissant

a été déposé sur une partie neutre de la face supérieure.

Divers essais ont £1¢é rdaliséds afin de fixer entre elles ces deux

parties de l'ensemble optique régldes de manidre addquate :

~ Dans une premiére tentative on a intreduii, entre les deux faces des
parties & assembler, une fine ccuche de colle optigue polimérisable
sous rayonneent UV , c¢e rayomnement étant donc appliqué aprés avoir
réglé correctement les pidces opiigues. Bien que des essais prélimi-
naires, effectuéds sur des lames & faces paralldles aient donné de
bons résultats, cette méthode s'est avérde inefficace pour le montage
du prisme ; en effet, apr2s wne période de stabilisaticn de 1l'ensemble
optigue, certaines contraintes importantes, introduisant de la biré-

fringence, sont apparues,

Au cours d'auires essals divers, nous avons constaté que la gualité
du traitement métallique % de la couche proitecirice permeitaient de
Tixer le prisme par acdhérence optique. C'zst finalement ceite néihode
tion gue nous avons utilisde , l'approche progressive des deux

a
£léments €fant réalisde en maintenant lz différence de marche su voisi-

nage de zéro jusgu'i ce que 1'adhérence s' amorce ., Bien gqu'asxtrémement

[
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délicate, cetie méthode d'assemblagze s'est avérde ird
£lle a l'avantage de n'introduire aucun milieu intermédiaire (colle opti-

gue ou ligquide) dont 1'indice de réfraction et la disyversion, diffdrents

a
semble optique a $%€ testéd pour différentes longueurs d'cndes (couvrant

un intervalle speciral de 458 & 731 nm) ; les résuliats de cette sxpé-



Figure 5

Ensemble mécanique destiné au montage du bloc optique

sous contrble interférométrique.
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d) Autre géométrie possible,

Ies difficultés expérimentales, rencontrées lors de la réalisation
de 1l'ensemble optique et plus particulidrement celles gui concernent le
polissage des faces et la précision de chaque angle, nous ont amené &
concevolir un autre type d'ensemble optique, tout aussi compact, mais
dent la réalisation est beauccup plus simple., Ia géométrie de cet

ensemble est représentée sur la Figure 6a.

L'un des bras de l'interférométre comprend, bien entendu, une ré-
flexion totale verre-air et l'ensenmble est composé de trois lames &
Taces paralléles d'épaisseur identique obtenues en fait & partie d'une
méme lame i face paralléle partagée sur trois parties., Mise i part la
condition essentielle concernant l'achromatisme de la différence de
marche guil, comme auparavent, dolt &tre ajustée sous contrdie interfé-
rométrique, dans cette configuration la seule autre condition pour ob-
tenir un bloc optique achromatique est gque les angles & et b  soif
rigoureusement identiques pour gue leur image respective & travers la

géparatrice puisse coincider lors de l'ajustement de la compensation

3

des différences de merche, C(Contrairement au systéme précédent, la va-
leur proyrement dite des angles et leur précision importe peu pourvu
gu'ils solent identigques, ce gui lalsse un plus grand choix sur les tyypes
de verre susceptibles d'8%re utiliséds et n'impose pas l'utilisetion de
cale d‘éngle (une précision de 1l'ordre de quelgues minutes est largemesnt

suffisante et peut &ire facilement obienue).

La condition gue nous vencns diéncncer peut Facilement étre satis—
faite, soit en polissant l'angle & avant le partage des lames, soit,
si la largeur de ces lames ne permet pas d'effectuer ce polissage dans

de bonnes conditions, en les superposant comme le montre la Tlgure (6b).

le montage de lifensemble se falt en deux éltapes : Aprés avoir déposé
iz couche seri-réfléchissante sur une face de la p

pizces A et B entre elles par adhdrence moléculaire sans régiage
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récig ; la pisce ¢ par contre est fixéde par adhérence moléculaire sur

=]

llensemble A + B sous contrdle interférométrique d'une fagon analogue
& celle décrite pour le bloc précédent : les deux faces & adhérer étant
nued, ce réglage peut se faire plus commodément en déposant préalablement
une goutte d'eau sur l'une des faces, ce qui permet de conserver une cer-

taine socuplesse pendant le réglage.

Lprés avoir ajusté la diffdrence de marche de 1l'interférométre formé

par le bloc seul au voisinage de zéro en observant les cannelures pro-

duites par une source de lumisre blanche qui le iraverse , on ajuste

le réglage de manidre définitive en observant les teintes de Newton
caractéristiques . L'épaisseur de la ocouche d'eau {initialement
tres fine) diminue au fur et A mesure que l'eau s'évapore , ce

qui approche entre elles les deux faces sans dérégler

notablement 1'interférometre. L'épaisseur de la couche diminuant, les
tensions moléculaires deviennent de plus en plus importantes (1'adhé-
rence s'amorce) st 1le réglage devient de moins en moins sensible, Cecil
s'effectus pendant un temps suffisamment long powr que celui-ci pulsse

8tre éventuellement rdajusté (manuellement) avant l'acdhérence compldte,

Un tel ensemble est utilisé dans un sigmemétre de moyenne résolu-

tion décrii dans la theése de F, MOUSSELY {24].

2 - L'ENSEMBIZ MECANIQUR,

Ia Flzure {7) représente deux vues en coupe du sigmamdire. Celui-

I’(j
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d'améliorer la stabilité passive de l'ayppareil par rapport aux variations
de température ou de pressiocn ou encore aux perturbations acoustiques.
{les corrections dues aux variations de 1'indice de 1'air résiduel pour
un vide primaire de 1'ordre de 10“2 torr sont inférieures & 107 C et

sont done tout & fait négligeablss & noire échelle [25]). Quatre lanmes
{4 faces paralldles) sont fixées paralldlement entre elles sur un support
réglable & la partie inférieure du sigmametre ei peruettent de partager
les faisceaux laser en guatre faiscesux parallsles qui, apres avoir
traversé un premier polariseur commun orienté & 45°¢ par rapport au plan
dtincidence de la réflexion totale définie au §.1, entrent respectivement
dans chacun des interférométres de différence de marche 61z 0,1 cm ,
62:=1 cn o, 63:=10 ce et 64==?OO cr . Pour des raisons pratiques,
l'ensemble optigue (compact pour chaque interféromdire) a été, en fait,
réalisé en deux blocs séperés mals ldentiques ; le premier appartient
aux interférometres de différence de marche &, &1 63 2t le sescond

1

aux interféromeires de différence de marche 62 et 64 . Ces blocs

sont maintenus sur une platine en acier sur laguslle sont montées trois
colonnes en invar, Sur ces colonnes, viennent se fixer quatre montures

réglables quil supporient respectivement les miroirs M1 A ; ceux-cil
sont collés sur des cérapiques piézoéleciriques alfin de permetire la

stabilisation active des différences de marche.

3 - QPTIQUE D'ENTHREE DU SIGMAMETHE,

“
-
@
o
O
w
H
L
f
w
¢,
o
o
m

Au niveau de précision atieint per le sigmaméire

£

au mauvais alignement des failscea laser gui iraversent les interfdro-
8 1

métres ou encore aux déréglages des mircirs M? ., peuvent devenir tres
importantes. Four minimiser ces sources d'erreurs, il est indisienssable
que tous les Taisceaux laser sulvent exactement le méme trajet optigque

dans les interféromeires. g trajet ortigue est matérialisé par une
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optigue d'entrée dont les différents éléments sont disposés suivant le
schéma de la Figure (8). IL'adaptation des faisceaur dans le sigmemétre
est assurée par un systéme afocal fravaillant comme une lunetie auio-
collimatrice et par divers diaphragmes de centrage des faisceaux. (e
gystéme afocal permet d'autre part de réduire la divergence des faisceaux
issus des lasers et donc les erreurs dues & la diffraction des faisceaux
gaussiens (toutes ces sources d'erreurs seront étudides en détail dans le
chapitre qui leur est consacré). En effet, la divergence est donnée par
5&5 ol emo représente la’ taille ("waist") du faisceau laser
aprés traversée d'un systéme optique ; un systéme afocal permet

d'augmenter ce paramdtre, Une méthode complémentaire permettant un ajus-

tement trés précis de ce chemin optigue sera déerite plus loin (Chap. IV

§.3).

b

Comme le montre le schéma de la Figure (8), un premier laser He-Ne,
asservi sur une raie d'absorpiion saturde de la molécule d'iode &
A= 633 nm , sert & la fois comme premidére source de référence, connue
) 10—9 prés environ) pour la calibration des différences de marche du
sigmamétre et comme source stable (% 10—1?) pour leur stabilisation,
Le faisceau de ce premier laser He-Ne est donc partagé en deux ; la
premiére moitié traverse le sigmametre suivant le chemin optique princi-
val d4éfini ci-dessus (voie signal) ; la seccnde moitié de ce faisceau
sult un chemin optique paralliéle au premier ; son réglage est moins cri-
Tigue que celui de la voie signal car celui-ci n'intervient pas directe-

ment dans la calibration des différences de marche mais uniquement dans

-4y

leur stabilité ; ce réglage peut &tre

Hy

fait une fols pour toutes,

La méthode, trés simple; utilisée pour 1'asservissement dss diffé-

rences de marche est déerite au §.5 .

=
-
{0

Le second laser de référence représentéd su
lement un laser He-Ne asservi sur 1'iode mais & A = 612 nm 3 i1 sert
-9

de deuxieme source de référence connue & 10 ° priés pour la calibration

des différences de parche,
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Les caractéristiques de ces deux lasers He-Ne asservis sur l'iode

seront décrites avec plus de détails dans 1'Annexe I1I.

4 ~ ENSEMBLE DETECTEURS,

La Figure (9) représente une photographie de 1'ensemble de détec-
tion placé & ls sortie du sigmamétre, Rappelons gque plusieurs signaux
deivent 2tre détectés puisque le sigmamdtre comprend quatre interféro-
metres ; chacun d'eux est traversd par deux faisceaux, 1'un correspendant
& la voie signal, l'autre & la voie asservissement et que celui corres-
pondant & ls voie signal doit, de plus, &tre partagé en deux fractions
polarisées orthogonalement correspondant aux signaux cos 2rsd ef  sin
2ncd . Cet ensembls comprend donc divers miroirs de reavei, miroirs
semi-réfléchissants, analyseurs (don% l'orientation est ajustée de
manidre tres précise gréce & l'utilisation de supperts réglables en
rotation par un systeme de rous et vis sans fin) et, enfin, des détec-
teurs photosensibles, Il ='agit de photodiodes du type UDT 450 choisies
pour leur grande sensibilité dans un domaine speciral irés large, leur
bonne linéarité et leur coflt relstivement faible, Par ravport & d'autrss

ypes de détecteurs, comme les photomultiplicateurs, ceux-ci ont llsven-

<h

a

<k
U]

e, non négligeable, d'&tre peu encombrants,



Figure 9

Fnserble dédtecteurs comprenant

™

- les photodiodss type UDT 45C,
- les arslvsevts montés sur supports ajustables en rotation,
W i [

N

~ les mircirs sermi-rdéfléchissanis et de renvol,
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5 - ASSERVISSEMENT DES DIFFERENCES DE MARCHE,

a) Description de la méthode.

Comme nous l'avons déja mentionné au Chapitre II, la stabilité des

. . . 4 h s e N
differences de marche 61*4 doit &tre telle que ?? soit inférieur a
Té%g . Cette condition est d'autant plus difficile & satisfaire que &
A
est grand mais, méme pour 61 =1 mm , 7;1 doit &tre inférieur & 6.10_6
1

environ, ce qui correspend déji & une limite difficile & atteindre avec
des systdmes passifs non contrdlés en température, pressicn, efc...
C'est pourguoi nous avons préféré utiliser une stabilisation dynamique
des quatre différences de marche en utilisant un laser He-Ne dont la

fréquence est asservie sur une composante hyperfine d'une raie d'absorp-

$ion saturée de la molécule d'iods,

Le principe, trés simple, utilisé pour cet asservissement est sché-

matisé sur is Pigure 10a.

Une partie du Taisceau issu du laser He-~le (k = £33 nm) traverse
donc chagque interféromdtre suivant un chemin optique paralléle au chemin
optique principal défini au .3, Du signal proportionnel a

é
IO {1 +cos 2n0re“6 }, détectd & la sortie de chaque interféromdtre, on
L

(0N

zoustrait la composante continue proportionnelle & l'infensité I du

0
lager de référence afin gque la composante aliernative f(é)=:IO cos2ng .6

aT

soit toujours centrée en zéro quelles gue soient les variations éventuel-
— ¢ L . . s .

les de IO , Fig. (10b). Cette composante alfernative est directement

appliquée comme signal d'erreur & 1l'entréde d'un intdgrateur suivi d'un

la varistion du

<
®
|_.-I
®
c
L
®
N
H
O

ignal d'erreur est apyroximativement liné-

st meximele. En boucle fermées, la

duit R.C de l'initdgrateur et du gain de ltamplificateur haute-tension.
g L
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Schéma de principe de l'asservissemen?
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~

Dans notre cas précis, nous cherchons simplement i compenser les dérives
lentes de la longueur des diffdrences de marche & = f(t). Pour un ins—
trument placé scus vide, ces dérives sont essentiellement dues aux
variations de température ; lss perturbations de fréquence plus rapide
(acoustiques par exemple) affectent trés peu la stabilité des interféro-
métres de conception relativement robuste. Ie chois de la valeur du
produit R.C de 1'intégrateur et du gain de l'amplificateur haute-
tension n'est donc pas trés critique et l'on se placera touwjours large-
zent en dessous du seull d'ipstabilité, par exemple lorsque le gain de
la boucle d' asservissement est trop £levé ou & 1l'approche des fréquences
de résonance des céramiques piézoédlectrigues, Ia précision atteinte par
cet asservissement est estimde & 1/300itme de tour pour chague interfé-
romatre (ou h/300), ce qui correspond A une stabilité de l'ordre de
2.‘5(5-9 , pour la quatriéme différence de marche égale & 1 m ; cecl est

suffisant pour sffectuer des mesures & une précisiocn de 1l'ordre de 10”8

dans de bonnes conditions.

b) Remgrque

En fait, cette stabilitéd n'est rigoureuse gue pour la différence
de marche "vue" par le faisceau de référence utilisé dans cet asservis-
sement, Si la dilatation de la céramique, en fonciicn de la tension
gui 1ui est appliquée, s'asccompagne également d'une légdre rotation de
cella~ci, la différence de marche "vue" par le faisceau principal peut
alors &tre légbrement diffdrente (pour une distance typigue environ
dgals & 7 mm entre les deux faisceaux paralleles, llerreur sera de 1l'or-
dre de 1/100&me de tour pour une rotation «=0,1 seconde dtarc). Bien
que ce défaut soif minimisé avec des céramiques composées d'empilement
de plusieurs rondelles {1z moyenne des effets dus & chacune d'elles
s'annulant en quelque sorte), la présence d'un tel défaus a pu Stre ais
en évidence sur la guatridme diffédrence de marche de noire appareil,
Toutefois 1l'erreur systématique entralnde par ce défaut sera facilement

corrigée puisque le faisceau du laser de référence utilisé pour l'asser-



4.2

propremwent dites, y compris celles concernant la calibration des diffé-

rences de marche,

Ia correction peut alors se faire de deux maniéres ;

- ou bien la valeur de l'excédent fractionnaire correspondant a
I'un des ¢ de référence est modifidée et llon corrige la valeur de

la différence de marche ;

- ou l'on injecte dans la boucle d'asservissement des différences
de marche une composante continue qui raméne la valeur de l'excédent

fractionnaire & celle précédemment lue,

) Dynamnique du systéme.

Un autre paramétre important des systémes asservis concerne la
dynamique totale de la compensation des différences de marche des inter-
férométres, En supposant que la stabilité passive des interféromdires
s0it de l'ordre de 16—6/00 (ce qui correspond approximativement au
coefficient de dilatation de 1'invar), la variation 664 de la gquatrisme
différence de marche, par exemple, sera de 1llordre de 1p/°C {plus d'un
tour sur les écrans d'affichage) ; or l'amplitude des variaticns de tem-
pérature enregistrde au cours d'une Jjournée entidre peut atteindre plu-
sisurs degrés., L'excursion totale des céramiques pidzodlectriques (ou
plus particulierement celle de la quatrieme différence de marche) devra
donc étre de plusieurs microns. Ies céramiques pidzoélectrigques (Quartz
et Silice) sont cemposées d'un empilerwent de 10 rondelles de 2 mm d'épais-
seur (matériau P4.68 choisi pour sa grande sensibilité), IL'amplisude
des varistions de 1'épaisseur de l'empilement est de l'crdre de 5 y pour

une tensicn appliquée de 1000 V.,

Pour tsrminer cs chapitre consacrd & l'appareil, une rartie du
. ] P 4 . : s L s . 4 - a
dispcsitif expérimental est présentde sur la Figure (11)., Iles lasers de

&

référence utilisés pour la calibration ou l'asservissement des différen-

ces de marche ne figurent pas sur cette photographie. (e dispositif
I8
pvl

expérimental comprend d'autre part un miniordinateur du type
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F000 utilisé, en ligne, pour le calcul des différences de marche ou
des nombres d'ondes & partir de la valeur de l'excédent fractionnaire

donné par chaque interfércmeire du sigmaméire.
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iv - MESURES.

1~ INTRODUCTION,

Comme l'exige le principe du sigmamétre, avant toute mesure absolue
de nombre d'ondes 1l est nécessaire de calibrer les différences de mar-
che des interférométres. Ila calibration totale de l'appareil pose un
probléme dans la mesure ol elle demande un ceritain nombre (au Loins 4)
de scurces de référence dont les nombres d'ondes sont comnus avec la

9

yrécision recherchée, clest~a-dire 10 7, Bn fait, l'utilisstion de

wr

sources speciralss classigues n'est pas adaptée notre appareil e%,
but, seul le laser Ze-Ne asservi sur 1l'iode {& A =63%3 nm)
convenait & ce probléme, MNous avons dong €té amené 4 meitre au point

tres sources de référence, Ce probléme sera traité au

Au paregraphe sulvant, nous dderirons une expérience dont le but
tait de s'assurer de ltachromatisme de Qlinstrument. Vu le nombre
regtreint de raies laser de référence, il n'était pas pensable de réa-
liser cetie expdrisnce sur l'ensemble de
sur l'interférométre de plus faible différernce de marche en utilisant
plusieurs raies donndes par des lasers multimcdes 3 arzen, Xxynion
ou Fe~Ne . Comme nous le verrons, les rézuliets dtune telle expérisnce

reuvert &tre aisdment étendus & l'ensenble de l'interfdromiire.

o~ ; 5 = ~ A taa A
'raphe > 2T CONSECIres auX DEegUres proprement dlies d4e NOH-

1 g
)
3
i
=
i

bres dlondes issus de lasers mononmodes continus dont la fréguence est
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successivement asservie (par absorption saturée), sur diverses raies du

1

néon 20 ; il s'agit de mesures & haute résolution.

Ile dernier paragraphe de ce chapitre consscré aux mesures, décrit
une exypérience permettant de tester l'insirurent en tant gue mesursur
de nombres d'ondes issus de lasers fonctionnant en impulsions, Toutes
ces mesures ont &té déduites des valeurs des excédents fractionnaires
e; (ou de phases ¢, ) mesurés sur 1'éeran d'un oscilloscope servant
dtaffichage et sur lequel on 2 centré une échelle circulaire gradude de
C & 100 sur 2nrad(*) . Avant d'aborder en détail la description de
ces différentes mesures, nous allons éifudier dans le paragraphe suivant
une erreur systématigue périodigue sur la mesure des excédents fraction-
naires {erreur entrainde par une réflexion perasite). C(es mesures de-
vant 8tre corrigées avant de servir dens un calcul donné, il nous &
semblé plus logique d'étudier cette source d'erreurs systématiques dés
le début de ce chapitre consacré aux mesures plutdt que dans celui

censacre aux autres types d'erreurs.

(*) Cette lecture "visuells" a &t€ récemment remplacée par un traite-

la sortie

U]

ntre de sigmaméire st le mini-crdinsisur. (e

5
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traitement est utilisé dans deux programmes de calcul effesctuds succes-—

le premier d'entre sux conceyns la calibration des différencsas

sivement ¢
de marche des interfdrcmetres sulvaent laz méthods déerite plus loin ; les
valeurs ainsi caleculdes sont mises en mémolire, Ie second progranmme

concerne les mesurss preprement dites de nombres d'ondes,
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2 - CORRECTION SUR LA LECTURE DES EXCEDENTS FRACTIONNAIRES,

e sigmematre, tel qu'il est congu, utilise un ensemble opiique
compact dont les FTonetions pultiples ont été décrites aun premier persa-
graphe dw second chapitre ; en particulisr nous avons vu gue le miroir

H
MO , commun & tous les interfércmdtres est, en fait, constitué de 1'une
des faces de l'ensemble optique sur laquelle on a déposé une couche
métallique totalement réfléchissante (voir Fig. 4 ). Cette conception
favorise certainement la stabilité pessive de l'interfércmdtre mais,
en procédant de cette manidre, on introduit une dissyméirie entre les
deux bras de 1l'interfércmitre : en effet llensemble réflecteur de 1'autre
bras est alors constitué d'un mireir (Mn) et d'une interface air-verre
(face supérieure du bloc optique) plzcée perallélement & une distance
&'/2 du miroir Mn (avec, par construction, 6'/2 2 8/2 ), Ia pré—2
sence de cette interface, dont le coefficient de réflexion R = Ei%)
ne peut &ire négligé, periurbe légtrement les interférences & la sortie
de i'appareil entrainant une erreur sur la mesure des pheses ¢ = 2nud .
Dans le cas présent, cet effet ne peut éire évité ; cependant 1llerreur
systématique qu'il entraine (et que l'on peut cbserver expérimentalement)
veut facilement &tre corrigée. Cet effet introduit une non-lindarité
périodique de la phase ¢ en fonction de o avec une période égale 2
1/6 . la phase mesurée sur 1'écran d'cscilioscope dcit &tire corrigée
d'une valeur 6 donnée par les relations suivantes (dont le calcul est

reporté en Annexe I) :

-

¢linéaire = @mesur' ~ 8

-z sin(¢—eo)

8 = 2 Arctg
1-¥R7 cos(@~eo)

8 correspond & la phase pour laguelle € est £€gal & zéro. Pour

— . N “r L N 7 5
n=1,6575 Yerreur maximum 9 (calculée & periir de \8)) corrsspond
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— [e] 3
emax = 69, de 21 .

60 est déterminé expérimentalement et sa variation en fonction de A
dépend de la précision avec laquelle l'achromatisme de la différence de
marche a été réalisé (voir snnexe I). Nous avons trouvé que la varia-
tion de 60 étalt inférieure & 60° dans l'intervalle spectral gque nous
evons étudié (450 & 730 nm), Cette correction est faible et peut faci-
lement &tre prise en compte lors de la correction exposée ci~dessus.

Bien entendu ce défaut de linéarité peut également &ire supprimé
par un trailtement anti-~reflet déposé zur la face supérieure de 1llensem—
ble optique. Cependant, pour des raisons d'achromatisme, il est néces-
saire de conserver la symétrie de cet ensemble optique‘et donc un trai-
tement analogue doit &tre également effectué sur 1l'interface de l'autre
bras de 1l'interféromdtre (image de la premidre & travers la séparatrice).
Nous avons vu que, dans notre appareil, cette face possiéde une couche
métalligue totalement réfléchissante jouant le rdle de miroir commun MO
a tous les interidroméires, Plutdt que de l'enlever et modifier nota—
blement 1l'ensemble mécanique existant, nous avons préféré ccrriger 1l'er-
reur sysiématique définie plus haut en uiilisant des courbes de correc-
tions reproduites sur la Figure (12). Ces courbes ont &té détermindes
expérimentalement soit en wesurant, pour les trois premidres différences
de marche, la correction relative de la phase ¢ = 2108 du nombre 4'on-
des d'un laser & coclorant dont on Tait varier la frdéquence e manidre
continue ou par sauts de modes calibrés, soit, pour la gquatriime diffé-
rence de merche, en mesurant les dcarts relatifs (connus avec wune Tri-
cision <1 MHz ) des compesantes hyperfines d'ure raie d'absorption

saturée ds la molédeule é'iode,

Ces corrections sont de Taible amplitude et peuvent &ire sffsctudes

@
et
ot
&)}

avec une sufiisamment bonne précisicn pour gque l'errsur résidu
puisse &ire tout & Fait négligde au niveau Tinal de la précision dss

mnesures,
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3 — CALIBRATION DES DIFFERENCES DE MARCHE.

Pour mesurer les différences de marche 6q (n=1-4)} des interfé-
rometres contenus dans le sigmamdtre, on utilise la méthote classique
des excédenis fractilonnesires introduite, pour la premidre foils, par

MICHELSON et RENOIT [27].

a) Rappel du principe de la méthcde des excédents fractionnaires,

Pour une différence de marche 6n dommée, les nombres dtondes de

plusieuwrs sources de référence . ; satisfornt les relations :
LTI A
kni + Eni knj + Enj
§ = = = ...
n o, G. (9)
1 J

kni représente la partie entigre de liordre d'interférence st ani
l'excédent fractionnaire mesurd sur 1l'dcran d'oscilloscope,
De (9) on dédult, par exemple
o,
k = Ei-(k + g ) ~c¢ (10)

I, n, n, 0,
J i i i bi

ou kn varie entre

1
BH - Ab
X _ n
n. o.
. i
min
6n ; Aén
et K S-S, ,
n. s,
Trax =

An représentant L'inceriituds sur lz valeur, & priori, de la différence
de marche & . De (10) on ne conserve que les kni proches d'une
valeur enti2re avec une incertituds bk, , elle méne relide, d'ure

part & 1'incertiiude sur lz lecturs dss €y (approximativement 1%@)
et, d'autre pari, & celle (Ac) sur la valgur des nombres d'ondes de
référence g, , o, . Notons qu'd chagque Ac on peut faire ccrrespondrs

o

une incertitude Agp = 2ﬂ&06n vour chague différence de marche &

1

o]

itin-

ot

cette incertitude pouvant 8tre négligde la plupart du tsmps devan

*



certitude 2nAe {(cas des sources de référence connues & une précision
Ao -9

— < 10 e
o ) 2! )

les équations (10) convergent rapidement vers une solution unigue don-

En utilisant plusieurs sources de référence (ck , G

nant la valeur de 6n .

On pourra utiliser avantageusement une astuce de calcul permettant
de localiser rapidement quelques valeurs approximatives possibles de la
différence de marche 6n (et situdes dans l'intervalle +£46 ) sans
avoir & prendre en compte toutes les valeurs de kni comprises entre
¥, . et kn. . Bn effet, pour une différence de marche connue 2

imin “Imax
+0,5 mm prés (cas de 64 ), kni prend environ 1600 valeurs

t

A partir de (9) on utilise égalemen® :

(kni + En.) - (knj + En.)

1 J
on = e (11)
1 d

que l'on peut écrire sous la forme :

6 = —H D {12)

1 1 ; N
e o e peprdégente, en quelque
Ao Gi-0=

. J ; .
sorte, le pas avec lequel on localise 6n . Ce pas est d'zutant plus

ou la leongueur d&londe correspendant )

grand gue Ag est petit (donnant également une faible valeur & Ak ).

Cependant la précision sur les valeurs possibles de 6r sera, quant a

elle, d'autant plus faible, En utilisant des 0,=C, de plus en plus
o

éliminant au

3

grands, on resserre 1'incertitude sur les divsrs & e

b

fur et & mesure le nombre de solutions possibles ; ltime précision

Q
correspondant & une soluiion unique étant donnée par (9).

de l'ordre de 10 , ont été suffisants pour calibrer

Q

ot
4

les gquatre différences de marche de notre arpparell (1tinceriitude &
orrespendante & Ae e

as
es eguations (10) convergsnt plus
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rapidement). Pour la mesure de grandes différences de marche, ds llordre
du métre, si seule une longuesur d'cnde de référence est connue i 10"9
prés et les autres avec une précision moins bonne, les équations (10)
convergent moins vite car on ne peut plus négliger Ag devant 4de
il est alors nécessailre d'utiliser wn plus gzrand nombre de sources de

référence seccndaires, ce qui alourdit d'autant la méthode de mesure au

risgue de devenir tout & fait inopérante,

b) Sources de références.

Comme nous l'avons souligné dans 1'introduction, au début de la
mise au point de notre instrument, la seule longueur d'onde (visible)
issue d'un laser monomode, qui avait pu étre mesurée de manidre absolue
par rapport & la longueur d'onde étalon (orangée) du krypton avec une
incertitude correspondant essentiellemernt % celle de 1'étalon primaire
(4.1072)

la fréquence était asservie, par absorption saturée, sur la composante

, était celle fournie par un laser He~Ne & A = 633 nm dont

hyperfine "i" de la raie 127R(11-5) de la molécule d'iode [ 28],

Plus tard, d'autres mesures analogues ont €% effeciudes sur d'autres
raies issues de lasers & He-Ne [29], % argon [30] ou & kxypton 31].
Notre appareil étant mal adapté & 1'utilisation de sources specirales
classigues, une partie importante de ce travail a consisid en la recher—
che et la mesure trés yrécise d'autres scurces de références laser dont
la mise en ceuvre doit &tre aussi simple que possible et dont le nombre

9

cit €ire connu avec une précision de l'ordre de 10 -,

£

d'ondes

Nous ne donnons ici que les ceractéristiques principales de chagque
source de référence utilisée ; lsur description détaillée est revortde
en fdnnexe IT et III. Tcutes ces sources sont issues de lasers monomodes
continus et dont la fréquence est asservis sur une composante hyperiine

e ls moldcule d'icde 127.

- la premisre référence est donnée par un laser NHe-Ye & 633 nm  (tran—

sition 382 - 2P4 du ndon suivant la notation Paschen). la Tréguence
de ce laser (monomode) est asservie sur le pic "3" de la raie 127R{ 115
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dont le nombre d'ondes correspondant est égal a :

5, = 15798,01271(1) en

Cette valeur est calculée & partir de la valeur recommandée par le CCDM

en 1973 [32] d8e la composante hyperfine "i'

Ki = 632 991 399,0 Fm

Rappelons que ce premier laser est également utilisé comme source de

référence stable pour 1l'asservissement des différences de marche du

sigmamdtre,

~ 12 deuxidme référence esi dgalement fournie par un laser He~Ne mais
qui foncticnne & A = 612 nm (transition 382-4 2P6 du néon) et dont

la fréquence est asservie sur la composante hyperfine "i" de la raie

4R{%-2)

o, = 16340,65805(1) an” ! [29] .

- Ies deuxr dermidres réfdrences sont issues d'un laser & colorant continu
monemode et accordable (modéle 599/21 de Coherent) dont la fréquence esi

successivement asservie :

sur la composznte "o de la rais 114P(14~1)
-1

oy = 16956, 14590( 1) cm

et sur la composante "n" de la raile 38P(15-2)

5, = 16973,574%3(2) o™

Ces deux dernigres raies ont £té choisies :

~d'une part parce qu'elles se situent dans le profil Doppler des raies
L, et D, du scdium (voir Annexe III) ; on peut ainsi facilement cen-
trer la fréquence du laser prés de ces valeurs & l'aide d'une simple
lampe spectrale et d'un monochromatsur de tres faible pouvolr de résc-
luticn,

1

- d'auire part parce que leur faible différence (17,2290% cm ~  soit

!

AN = (3,88 nm ) permet de localiser rapidement la valeur des aifférences

node des excédents fractionneirss),

e
{
E3
S
]
(9]
i
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o~
<
o
|...|
H
=3
N
ot



54.: reference s s s s
o wavenumbers 1 2 3 4
TABIEAY 2 '
e meas, .90 17 T4 .70
61 determined . 1235405 . 1235405 1235409 . 12735409
o
61 61 mean = , 1235407 cm
£ calculated .
with 61 nean 903 774 .756 .£98
dispersion +,003 +. 004 - 004 -.002
£ meas. LBE . 295 . 085 .29
52 determined 1.0076758 1.0C76757 1.0076758 1.0076767
cm
62 : 62 mean = 1,007674C cm
£ calculated
o , -
with 62 mean +663 .300 - 089 +219
| dispersion +.003 +.005 +.004 ~.011
£ meas, ’ 54 .14 .01 LO7
63 determined ' 10.06538421 10.065%855 1 10,06538471 10.065%842
cm
i
53 63 mean = 10,065%847 cm
]
€ caloulated | - o g i . 126 .01 .08
with éﬁlnean ! :
dispersion +.008 | -.01 00 | 4lo0e
£ meas. 505 | .9% 875 | .255
: ;
é& determinsd 100.0315207%?00.@3?5203 100,0315208%7%0.03152@2
‘ cm i :
64 64 mean = 100.0%15205 cm
e caleulated ! l
ith &, meen | 502 ’ . 999 | 871 . 259

dispersion -, 00% ‘ +, 004 l -, 004 { +. 0G4
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d Mesures,

Dans le Tableau 2 est rassemblée une série de mesures types
données par les guatre sources de réfdrence pour chaque diffdrence de
marche. la calibration finale de chacune d'elles est donnéde par la

moyenne des mesures,

En effectuant des mesures analogues sur plusieurs mois, nous avons
Fu tester la stabilité mécanique (passive) de noire appareil, Elile est
telle gqu'aprds une premisre calibration des différences de marche ayant
nécessité les quatre sources de référence, seules deux de ces sources
suffisent pour effectuer sans ambiguité une nouvelle calibration, On

utilise alors, commodément, les deux lasers He-Ne disponibles en per-

manence,

4 - ACEROMATISME DE L'INSTRUMENT (Mesure 2 basse résclution),

g

-

Comme nous l1'avons décrit au Chap,II, la précision sur le mesure
des excédents fractionnaires (affichés sur 1'dcran d'oscilloscope) est
estimde 2 un centidme de tour (ou un centidme de frange). Pour que
cette précisiocn scit exempie d'erreur systématique dans un intervalle
spectral couvrant le visible, 1l est indispensable que 1l'achrcmatisme

de la différsnce de marche soit obtenue de manidre rigoursuse.

is variastion (en fonciion de rz) de la diffédrence de merche, introduitle

par une erreur Ae sur la compensation des épaisseurs de verys, ust

indépendante de la longusur proprement dive de cetie diffdrence de marche.
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TABLEAU 3
Tabulated value (cm"1) . .
+ € calc,| & meas,| dispersion
(Argon and He-Ne lines)
21831.09 569 .587 +.018
20981 .13 724 L7441 +.017
20486 .69 .896 .894 -,002
art
20135.10 354 | .352 ~.002
19926.,06 .G60 047 -.013
k_19429-79 Lo 008 ~.003
 16%40,658 225 220 ~.005
He-Ne { 15798,013 .565 578 +.013
\~?3685.787 .985 .988 +.003

61 = 12100034 on,
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En tenant compte de cette remarque, il suffit donc de tester l'achroma-
tisme de l'apparsil pour une faible différence de marche. Dans ce cas,
la précision sur la valeur (connue approximativement) de nombre d'ondes
issu de laser & gaz, méme non siabilisé ou multimode, est en général
suffisante {pour 61 =1 mm il suffit d'une précision de l'ordre de

£
quelgues 107° ou 3 GHz). Ceci nous permet d'utiliser, comme source de
référence, toutes les raies & notre disposition, c'est-a-dire celles
fournies par un laser He-Ne ow un laser & argon lonisé, Ces raies cou-
vrent un infervalle specitral de 450 nm & 730 nm, ce qui permet un test
relativement rigoureux de l'achromatisme, Aprés avoir calibré la pramidre
différence de marche suivant la méthode décrite au paragraphe 3 , on com-
pare, pour chacun des autres nombres d'ondes o, , la valeur de 1'exceédent
fractionunaire €, mesuré avec celle calculde var le produit ci61 dont
on extralt la partie fractionnaire, Comme le montre le Tableau 111, la
différence entre deux valeurs (pour un nombre d'ondes donné) ne dépasse

pas 2%4 pour tous lss cas étudiés.

5 - MESURE & HAUTE RESOLUTION.

N

Aprés avoir calibré les quaire différences de marche, il est trés

facile de mesurer la valeur du acmbre d'ondes de radiation monochromsiti-

T

gue délivrdés par des lasers fonctiomnant en continu ou en impulsion, La

précision de mesure est donnée par l'interiéroméire de plus grande dif~

férence de marche : scit de l'ordre de 10 ~ pour &, = 100 cm.

&

5) Principe de la mesure.

Pour la premigre différence de nsrche (61 - 0,1 Cm) , iz partie
entidre ky de llordre d'interférence X = 0061 est déterminée sans
ambiguité & partir de la valeur avpproximative o du nombre d'ondes &
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mesurer ; ceite valeur étant soit donnée par les tables, soit mesurde &
l'aide d'un spectrométre de trés faible pouveir de résolution. L'incer-
titude sur cette valeur approximative doit, en fait, &tre inférieure a

—i— __1,,__._ ( _é.gz -_i_-_j.1o—6 pour 6 = 1 mm et C = 16000 cm~1).
261 g 1

La mesure du premier excédent {ractionnaire ¢ permet une déter-

1
mination plus précise (01) du nombre 4'ondes :

k1 - €,

1 61

Cette nouvelle valeur (o, ) , plus précise, permet & son tour de déter—

o

1

miner sans ambigulté, la partie enti2re k., de llordre d'interférence
gu F o

de la deuxiéme différence de marche ; en utilisant la mesure du deuxidme
ezxcedent fractionnaire on a
¥, + ¢

2 2
2 62

o

La méme procédure est répéide avec 63 puis & d'el l'on tire 1

4

valeur la plus précise du nombre d'ondes inconnu.

D'une différence de marche (6i) 3 la suivante (8 ), la préci-

i+1
sion de la mesure est augmentée d'un facteur qui dépend de 1'incertitude
sur la mesure des sxcédents fractionnasires., Comme 1'illusirent claire-
ment les fableaux 1et 2, ce facteur peut &tre de l'ordre de 100. Ainsi
un rapport 10 entre deux différences de marche consécutives, comme nous
1'avons cholsi pour notre appareil, est trop pessimiste., Cependant,

pour ce premier appareil, que l'on peut considérer comme prototvpe
= Py Faghy oy & >y ¥

nous avons préféré prendre un facteur de séourité., Dlauitre part, un

ot

rences de marche consécutives est dgale~

-
0

=]

e
[o]
H
ot
o3
[0]
<
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=
<t
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joT
0]
o
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o
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iy
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ment plus didactique 1 en effet, si les valeurs des différsnces de nar-

]

che sont exactement égales &4 0,1 ¢z , 1 cm , 10 ¢m et 100 cm, chague

exceédent fractiomnsire 1u sur 1'écran d'oscilloscope servant d'affi-

i du nombre

=N

chage correspond alors exactement & un chiffre significat
d'ondes inconnu, Sa valeur peut alors 8tre "lue" directement sans avoir

S

a effectuer un calcul gquelicongus.
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Calculated Calculated
Tabulated 5 6 5 yalue of ¢ value of e
“1 1 2 3 4 with &, and g, |with the new
value (om ;[33] 4 4 1 £
in'cm"1 value of ¢
155 - 2P2 z calc. LT3 0781 .44 L436
‘16996.6124 £ meas, .78 .06 L4351 .92 | 16996.61178 435
dispersion{~.007]+.C018[+.005 +.001
185 - 2P4 e cale, 543 753 232 216
’16816.6679 £ meas, .56 LB .21 L0 11681666630 .21
dispersioni-,017!~,002{+,022 +.,006
184 - 2P3 e cale L2351 L4761 54T 539
16458, 1436 £ meas . 24 L4851 53 L0551 16458,14286 535
dispersion|+.0111-.009|+.017 +.0C%
1SA — 2P4 g cale 971 101 L4668 L448
116399.2208| ¢ meas .96 .10 LA4510 .81 | 16%99, 21848 .445
I
dispersion|+.011]+.001+.021 +. 003
155 - 2P | £ calc L5047 941 .z284 269
o
§1627¢.0212 £ meas .51 .92 .26 L 11627401975 26
disyersion|~.006 :.O21§+.024 +.0C9
18, - 22| g calc LBOT J315 ) .64 638
16219.8119] e meas .80 22 L6351 L365]16219.81108 &35
dispersicn CO71 =005 +.012 +.00%
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b) Exemples de mesure de nombres d'ondes issus de lasers continus.

Nous présentons dans ce paragraphe la mesure de nombres d'ondes cor-
respondant & quelques transitions optigues du Néon 20 ; ces mesurss per-

metient de tester les performances de notre appareil,

Pour cela, nous utilisons un laser & golorant continu monomede e
accordable {le méme servent déja de source de références secondaires
pour la calibration des différences de marche : voir §.3). Il s'agit du
modéle 599/21 de Coherent pompé par un laser % argon ionisé fonctionnani
& A=514,5 nm . La puissance du laser de pompe est de l'ordre de 3 VW,
le colorant est de la Rhodamine 50 (ex. Rd.6G). Le fonctionnement en
mode unique peut Tacilement &ire obtenu dans un intervalle spectiral
compris entre 570 et 620 nm ; la puissance disponible & la sortis du
laser accordable est de 1l'ordre de 80 & 100 mW au milieu de cet inter-
valle spectral, Comme le montre le schéma de la Figure (13), nous uti-
lisons un double montage d’absorption saturde en cellule externes, ILa
premiére cellule contient de 1'Iode 127 et la seconde du Néon 20, Cette
technique permet d'asservir la fréguence du laser 2 colorant soif sur
une compcsante hyperfine d'une raie d'absorption de 1l'iode, soif sur la
composante saturéde d'une raie du Néon 20 (voir Annexe III). Six raies
comprises dans un intervalle spectral de 588,2 & 616,3 mm {(transitions
13 = QP) sont mesurdes et une série de mesures tvpes est présentée sur
le Tableau 4 . Ia précision de la valeur tabulée de ces raies [33]
correspond, dans le meilleur des cas & celle atteinte par la troisigme

ifférence de marche du sigmamdire {environ 10-7). 4 l'zide de la qua-
aq

o8

o 3

tridtme différence de marche, celle-ci est donc augmenide d'un ordre de

D~

grandeur environ, Deux auires séries de mesures ont £té effectudes 2

dsultats sont rassenblés sur le

]
i

une semaine dlinfervalle, Iss

Tableau 5.

2o

intre deux séries de mesures, le réglage des Talsceaux laser i

Fiy
4
@
b
[£1]
3
&
[§)]
ur
o2
[44]
2
5
=
[¢]
e
)

llentrée de 1l'interférométre et la calibration des di

sont refaits entidrement. A titre d'exemple, nous avons £galement
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reporté, sur le Tableau 5, la valeur de la quatriéme différence de marche

pour chacune des séries de mesures, Celles-ci donnent une idée de la

stabilité passive de notre apparseil. Sur ce tableau on peut constater

gque lfincertitude d'une mesure unigue (par comparaison avec la valeur

moyeune ) correspond b une précision de l'ordre de 1O~8 . L'erreur

standard de cette valeur moyenne donne une précision couramment meilleure
9

que 3,10 7 . Nous décrivons au Chapitre VI d'autres types de séries de

mesures atteignant des précisions analogues.

6 -~ MESURES DE NOMBRES D!'ONDES DE RADIATIONS DELIVREES PAR DES TASERS
FONCTIONNANT EN IMPULSIONS,

a) Introduction.
Comme nous 1l'avons mentionné dans 1'iantroduction, une des propri-

meswres de nombres d'ondes issus de lasers fonctionnant en impulsions,
En effet, l'appareil ne comporte aucune pidce mobile., Alnsi, les dewx
signaux (détectds & la sortie de chaque interféromdtre) ont leur ampli-
tude cr8te respectivement proportionnelle & cos g et sin ¢ de telle
sorte que la phase ¢ = 21gd peut &fre déterminde de la méme fagon
gu'avec des signeux fournis par des lasers contvinus,

Bien sntendu, pour des ilmpulsions braves, 11 faut tanir compte de
y & A +
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Exemple numérique :

Cn a At A D &
2T
pour At = 1077 seconde

Ax = cAt est de l'ordre de 30 cm, qui correspond & la différence de
marche maximum au~deld de laquelle il n'y a plus d!'interférence possi-
ble entre les deux faisceaux réfléchis par les miroirs d'un interféro-
pétre de Michelson., Dans cet exemple, la largeur spscirale de 1'impul-
sion émise est égale & 1/2nAt , soit environ 160 MHz, ce qui correspond
& la précision limite avec laguelle la frégquence de cette impulsion

pourra &ire mesurde,

Dans la pratique, pour une différence de marche donnée, le contraste

5

des franges & la sortie de l'interférométre diminue pour des impulsions
de plus en plus courtes. Ie point caractérisant la phase ¢ = 2ngé qui,
dans le cas de rayonnenment continu, se situe sur un cercle de rayon
unité, se trouvera alors sur un cercle de rayon de plus en plus petit
(d'ol une diminution correspondante de la précision de la mesure) pour
devenir finalement un point ceniré en zéro lorsqu'il n'y a plus d'inter-

férence possible et pour lequel on ne peut plus tirer d'information sur

la fréquence de l'impulsion,

Cependant, notre appareil possédant guatre interféromeires distincts,
on pourra toujours effectuer des mesures avec 4, %, 2 ou seulement 1
interférométre avec la précision respective (:-?6%33) atteinte par chacun
d'entre eux.

b) Traitement électronigue.

Iz mesurs de nombres d'ondes, issus de lasers fonctionnani en im-
pulsions, nécessite toutefois un traifement dlectronigue supplémentairs

des silgnsux cos et sin détectés & la sortie des interféromdires
P

ck

ainsi que celul correspondant au signsl de réfdrence proportiomnel & I

Ce traitement est basé sur l'utiliseition d'échantillonnsurs blogueurs
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N

qui permettent de mémoriser 1l'amplitude maximum (proportionnelle a
cos ¢ , sin g ou IO } des impulsions détectées, et ceci pendant tout
ltintervalle de temps séperant deux impulsions consécutives. Ces échan-
tillonneurs doivent donc é&tre commandés par un signal de synchronisation
issu du laser fonctlonnant en impulsions. Ies signaux issus de ces
échantillenneurs sont en fait guasiment continus et sulvent, en parti-
culier, linéairement les fluctuations d'intensités du laser d'une impul-
sion & 1l'autre, Ia suite du traitement électronique est donc identigus

& celul utilisé pour les signeux ilzsus de lasers continus, soit

~ division des signaux IO (1 +cos 2ngbd) et IO (1+sin 2568} par un
signal proportionnel a IO 3
- soustraction de la composante continue ;

- affichage de la phase ¢ = 2mcd sur un écran d'oscilloscope.

¢) Expérience test.

Apreés la mise en place des circuits supplémentairss nécessaires
av traitement €lectronigue que nous venons de décrire, nous avens pu
tester le sigmamétre en ftant que mesureur absolu de nombres d'ondes

issus du laser fonctionnant en impulsions.

Toutefois, lors de ce test, la mize au point des sources de réfé-
rence secondaires nécessaires & la calibration des différsnces de merche
du sigmaméire n'étaii pas ccomplétement achevée, Nous avons donc réalisé
une simple expérience comparative entre les signaux (issus du sigmamétre)
fournis par deux lasers : 1'un continu, llautre fonciionmnant en impul-
sions, leur fréquence étant celéde sur une méme transition optique. Ia
comparaiscn enire les deux phases g = 2ngd Tournies par chacun des
lasers et mesurde indépendamment sur 1l'écran d'escilloscope constisue
le test dont 11 est question,

"

Pour le premier de ces lasers, 11 s'agit du modéle commercisl 599/21

de Coxerent dé3ja décrit au paragraphe (5). Ie second laser a, par conire,

congu au lsboratoire et porte le nom de "compulsé" (34 | : il s'agit

[N

€t
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d'un laser monomode accordable, dont la largeur spectrale est de l'ordre
de 30 MHz et dont les impulsions peuvent atteindre, aprés amplificaticn,

plusisurs kilowatts créte.

les mesures sont faiftes & basse résclution & 1l'aide des deux pre-

miers interféromztres du sigmamdtre ( &, = 0,1 cm et 62 =1 cnm ).

1
Les fréquences mesurées successivement correspondent, pour chacun des
lasers, A une transition hyperfine des raies D1 ou D2 du sodium.

la différence des mesures entre les deux phases ainsi mesurdes est infé-
rieure & 1 centiéme de tour pour chague transition étudide ; ceci cor-
respond pour la deuxidme différence de marche, & une précision de 1llor-
dre de 10*6 . Toutefols cette précision peut largement &ire augmenide
en utlilisant les deux plus grandes différences de mawrche du sigmamétre ;
elle n'est en fait limitée que par la durde de l'impulsion du laser,

comme nous l'avons mentionné plus haut,
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V - SOURCES D'ERREURS,

i - INTRODUCTICN,

Nous allons, dans ce chapitre, analyser les différentes sources
d'erreurs qui auront pour effet de donner une mesure de la phase ¢
différente de la phase thécrique obtenue par un appareil idéal parfai-
tement réglé et éclairé par une onde plane., Il s'en suivra une erreur
4 la fois sur la mesure des différences de marche qui seront, de ce fait,
plus difficiles & déterminer ; par exemple le fait que 1'interféromeéire
soit €clairé par une onde gaussienne provenant de la source lassr, donc
non parfaifement plane, peut introdulre une erreur relativemernt impor-
tante & la précision recherchée des mesures. Hous en ¢tudiercns les
effets dans le paragrapvhe suivant. Puls nous décrirons les erreurs en—

N

raindes par un désalignement du Taisceaun laser, ceux dus & un déréglege

o

de 1l'interfércméire et, enfin, les erreurs effectudes sur la lecturs
proprement dite de la phase ¢ = 2ncé qui, contrairement aux autres

sources d'srreurs décrites, scnt plus spécifiques A& notre appareil,
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2 - FATSCEAUX GAUSSIENS.

L'amplitude du champ électrigque d'un faisceau gaussien en fonection
de la distance 2 le long du trajet optique et la distance r sur un

axe perpendiculaire a l'axe du faisceau est donnée par la relation :

..-:c'2 z
2 -i{kZ ~ arctg éLJ ~1 =
AU.JO w(z) ¢ ZR(Z)
E(r,z) = == ¢ & e [35] (13)
w
(2)
2w. est la taille du failsceau aprss traversée d'un systime

0
optique ("waist') (Z=0) ;

2w, son diaméire & une distance %

X le vecteur d'onde réel de la radiation laser ;

ZO est la distance pour lagquelle le rayon du faisceau gaussien est mi-
T w2
nimm : ona Z, = 2 .
) 0 A !
et RZ est le rayon de courdbure du faisceau & la distance Z : on a
1 2 2
R, = -7 [27 + 2] . - {14)
-T
2
z) .
le premier ierme &n e est un terme d'amplitude ; il n'affecte

donc pas la phase de 1'onde qui traverse 1'interférométre mals ssulement

le contraste des franges détectées A la sortie. [e ferme en

. . &
~1 arctg 7
0 . . . . Lot 3 3 b
e représente le changement de phase (egaﬂ 5 7 ) de 1l'onde
.2
ikr
(2)
apras passage d'un foyer et le terme en e tient compte de la

sphéricité de 1'onde & la distance Z

Nous avons vu que le sigmamsire posséde une optique d'enirée qui
comprend un systéme afocal permettant de rdéduire la divergence § = —
G

des Faiscesux issus des lasers. Avec le systeme, wry est typilquement

de l'ordre de 1,5 mm et la distance 2. (égzale & 12 m) est grande devant
\¥
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la plus grande différence de marche du sigmamdtre (1 m), On peut done
raisonnsblement admettre que, dans une structure de faisceau quasi-
parallele, la distance "d" de la taille du faisceau & 1'interférométrs

(ou, plus exactement, au diaphragme placé devant le détecteur) est supé-
1

rieure & ZO . Dans ces conditions, la relation (13) peut s'éerire sous
ia Torme
u1‘2
w2 -
-ik
B{r,z) =e O .ot (z)z (15)
i r2
ot k(r) =k - — % (16)
Z‘O 2 Z
Y %o

s

est le vecteur d'onde mesuré &z une distance » du centre du mode sup-
posé TEMOO du faisceau gaussien, (e vecitesur d'onde k(r) diffare
donc du vecteur d'onde réel de la radistion laser (Fig. 14a),

A la sortie de l'interféromitre de Michelson, 1'intensité & la dis-

tance 1 de l'axe 2 s'éderit

2
ﬂmwmiﬂma)+ﬂg%ﬂ
avee & = 22 - 21

Ie flux détecté derriire un diaphragme centré de rayon ¥ est propor-
am

o
tlonnel 3
o
zu,waf I(r,8) 2nrdr
0
0
En développant 1'intégrale 11 vient
I{ry,8) « I[1+{1-e) cos k(r ) 8] (17)
NS A
avec £ = — tres petitv devant 1
8w,
0 2 -
2r N i-' U,
st (en posant u._ =——) kir ) =%k - 1+
G uO
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d'oh : M= =2 g =2 (18)
Z uo
2n wO e Oq

. . . -\

Cette erreur systématique est maximale pour rO << W Ak = > et
-\ . T %
minimale poux T >> W Ak = 5 ce qui est pratiquement réa-
21 @5

ligé pour r, > 1,5 Wy (voir Fig. 140},

Dans le cas ol Ty >> Wy s llerreur trouvde précédemment peut aisé-

ment &tre géndraliséde au cas 7~ aquelconque ; elle est indépendante de
1 0

d et égale & ~—— ; il n'en est pas de méme pour r, <K w ; dans ce
ZZO C C
Z? 22 ZO b
cas l'erreur de phase se réduit & arctg — - arctg =— = arctsg .
Z Z 2
0 0 ZO+Z1Z2
On s'apergoit alors gque si Z1Z2 = d2 >2 Zg lt'erreur de phase devient
négligeable,
Poux rO > wO , 1l'erreur relative sur les nombres d'ondes est égale & ;
2
Ak -'?\. Ag ;
8. A =83 1
kK ,22 o (19)
‘ 0
Pour A = 0,6 p et Wy = 1,5 mm, on &
IR T
g

Cette errsur systématigue est donc de l'ordre de grande de
1

w l'in-
certitude des mesurss effeciudes & l'aide de notre arpareil {voir Tableau 4).
4 priori, il semble donc que 81 les mesures éialent corrigées de ces sr-
reurs systématiques cela permetirailt d'augmenter la précision effective-

nent aiteinte par le sigmemétre. Cependant, dans le cas ol les longueurs

rence utilisdes pour la calibration des différences de

[N
('

o
I

e r

(N

d'ondes

ches, cette correction, gui varie trés peu avec N , n'est pas néces-
saire et llerreur commise est compensée simplement par un décalage des

o

différences de marche calculées, C(Ceite compensation natwrelle n'est plus
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valable dés que les longueurs d'ondes que 1'on mesure couvrent un large
domaine spectral (le visible) ; il est alors préférable d'appliquer une
correction systématique dont l'ordre de grandeur est facilement calou—
lable par (18) dans la mesure ol l'incertitude des mesures reste de
l'ordre de quelques 10‘10, précision qui ne nécessite pas une connais-
sance parfaite de r. et du paramétre w,. le plus difficilement me-

C 0
surable avec précision.

3 ~ DESALIGNEMENT DU FPAISCEAU IASER,

L'amplitude de l'erreuwr introduite par une inclinaison du faisceau
laser par rapport a la rormale des mircirs de 1'interfércmétre peut &tre
plus imgportante que celle décrite précédemment ; cette erreur sntraline
une variation A6 de la différence de marche (et, par conséquent, une

erreur Ac dans la mesure du ncmbre d'ondes) telle gque
2

A gt Ag
5 © 7 2 %

ol a représente l'angle d'inclinaison,

. s Ag - N e
Pour atieindre la précisicn T;—< 10 , o« doit &tre inférieur &

8 5,10 7 rad (ou environ 10").

Nous avens vu au Chapitre III que le sigmamdtre posséde une cptigue
d'ertrée rermetiant de définir de manidre précise le frajet optique come
mun a tous les faisceaux gui traversent l'appareil, Toutefois 1'utilisa-

tion d'un expanseur de falscesu travaillant comme wne lunetie auio—~CQl-

egsentiellement pour la plus grande différence de marche cuil est la
plus sensible & tout type de réglage). Cet ajustement est complété par
une methode de réglage fin que nous allons déerire bridvemeni. On peut

remarquer que la variaticn de la différence de marche, pendanit le réglage



de l'angle d'inclinaison du faisceau laser, s'accompagne d'une rotation
du spot sur l'écran de l'oscilloscope qui sert d'affichage de la phase
p = 2ned . C'est cetie rotation que l'on wva utiliser pour ajuster
l'angle d'inclinaison du faisceauw avec la précision désiréde, En posis~
tion correcte, perpendiculaire au miroir de l'interfércmétre (a =0) ,
la phase ¢ déterminde & pertir des deux signaux ¢ et ¢, détectée
3 la scrtie de 1'interféroméire est extrémale. Ia procédure de réglage
est alors simple : on ajuste l'angle en observani simultanément la
rotation du spot jusqu'a ce que la position extréme soit atteinte ; le
réglage optimum est ainsi obtenu & la précision désirde, Sur le
Tebleau (6) nous avons porté plusieurs mesures des excédents fraction-
naires cbtenus (& différertes périodes) par Geux lasers centrés sur la
méme longuewr d'onde. Ile ypremier d'entre eux est le laser He-Ne de
référence & A = 611,88 nm dont la fréquence est calée sur la composante
hyperfine "i" de la raie 4TR{9-2) de la molécule d'icde ; le second

~

est le laser & colorant continu monomode et accordable dont la fréquence

o, = 16340,65805 —

d,d,m, 1 d,d,m, 2| d.d,m, 3 d.d.m, 4

izser & colsrant 0,5% G, TS 0,87 0,07
Iaser He~Ne 0,5% 0,71 3,88 G,08
Taser & colorant 0,005 0,985 C,97 HIFES
laser He-Ne 0,010 0,98 c,u8 0,45

de

]
b
[N
o2
o
147)
nt
O
@

Mesures copparatives de la

deux lasers calds sur ls méme raie.

Tableau &
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est asservie sur la méme raie & l'aide d'un montage d'absorpticn saturée
en cellule extérieure {(voir Annexe III). les valeurs mesurdes sont
effectivement identiques & un centidme de tour pris envircn. D'autre

part, les parametres w, de ces deux lasers étant différents, nous

0
voyons qu'a cette précision (quelque 16_9) l'erreur systématique intro-

duite par cette différence n'apparalt pas et peut donc &tre négligée,

4 -~ DEREGLAGE DE L' INTERFERCMETRE.

Une erreur similaire & celle décrite ci-dessus peut étre intro-
duite par un déréglage des mircirs Mn des interfércométres. Apras
avoir réglé chaque interfércméire, en utilisant par exexmple un oscillos—
cope permettant de visualiser les franges d'interférence, la précision
sur le reglage du paralldlisme entre chaque miroir Mn et 1l'image Mb
du mireir MO & travers la sépsratrice est telle que le contraste des
franges est certainement & quelques pour cent prés de la valeur optimale.
En tout état de cause un léger défaut de paralldlisme n'introduire au-
cune erreur si celui~ci est constant pendant toute la durde des mesurses
(v compris celles concernant la calibration des diffdrences de marche)
et si tous les falsceaux laser qui traversent le sigmamétre sont exacte-
zent colindaires. (Raprelons qu'un tel défaut n'affscte pas la différence
de phase entre les deux composanties du faisceau laser polarisdes perpen—
diculairement et enalysées séparément 3 la sortie de 1'intsrféromiire de

Michelson).

.

Caleulons 1l'ordre de grandeur de l'srreur conmise dans le cas ol
les faisceauwx laser ne suivent pas rigoursusement le méne trajet optigus

. 4 . - . .
Figurs \15) iliusire cette situaticn

£3
jav]
3
w
;’S
=
3
<t
L]
i)
1,
LEIN
~
(8]
=}
%
ot
ki
6]
&3
(458
3
(D
113
b
15N
5;

ol ¢ représente l'angle d'inclinaiscn entre les deux miroirs X et

M, et ol {x_~-x,) représente le diamdtre du faisceau laser ddtectd 2
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.. 2RQE
ST
°="Tmae (22)
A
2
Bn développant sin gﬁfii. nous avons : ¢ ~ 1 + é‘(ngig) (2%)
qui entraine :
A -
o= MIl=cls (24)

27E

Si le faisceau laser subit un petit déplacement égel & "a" , en

utilisant (21) le déphasage & la sortie de l'interféromdtre est égal A

dnaga
Ay = ——4— . 2
¢ = — (25)
Une erreur o4p < 2n est obtenue si & < - er portant (24) dans
100 200 «
(25) il vient ;
i
a < . € (26)
100 Y (1-c)6
ol a représente done la franlation du faisceau laser,
£ son dizmetire,
et ¢ le contraste des franges,
avec c < 0,% (*)
et £ =~ 8 mm

4

. . N 1 s ) . N
l'erveur sera infériewre & —— 2me de tour si la translation du

160
faisceau laser ne dépassse pas 0,16 mm,
{*) &n réalité, l'cptique d'un interiéroméire étant raremsnt parfaite,

le contraste des Iranges ne peut Etre dgal & 1 et la valsur de ¢ ,

yar rapport A la valeur optimals glle.méme inférisure & 1,



i

L'optigue d'entrée du sigmamétre posséde plusieurs diaphragmes
pour lL'alignement deg faisceaux ; aussi cette erreur est, en fait,
transformée en une erreur angulaire., Nous avons vu, au paragraphe pré-
cédent, comment minimiser cette source d'erreur avec précision. La
superposition des faisceaux lassry peur donc &tre obtenue avec une bisn

meilleure précision que 1l'sxemple numérique cité.

5 ~ ERREUR SUR L4 LECTURE DE LA PEASE ¢ = 2mod ,

Jusqu's présent, les gources d'errsurse que nous avons décrites étaient
communes & tous les types 4d'instruments de mesure de longueur d'onde
basés sur l'utilisaticn d'interférométres de Michelson, Celle que nous
allons décrire maintenani est plus spdeifique & notrs instrument et
concerne la lecture proprement dite de la phase ¢ = 2ngé , affichée sur
1'éeran d'un oscilloscope de contrdle (que celle-ci scit mesurde direc-
tement sur cet écran par une lecture visuelle ou bien calculée a 1'aide
d'un miniordinateur).

Au paragraphe 1 du Chapitre III, acus avons vu que l'origine de la
vhase 0 ainsi gque la différence de thase ¥ = % = 2(Y”-WL) sont
presque constantes dans 1

<

ut l'intervalle spectral correspondant au

visinle et su vroche infrarouge et gue leurs faibles variaticns n'en-
i q

o

trafnent pas uns limitsdicn sérieuse de la précision des mesures, Hous

devrons, cepsndant, congserver p
¥ X ¥

3
[N
[}
49
[
ot
F\JI
—
]
1))

r
[
3
<t
(]
[¢1]
<
-
(o]
[61]
£
&
]
i
(]
o
H
i
U
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i

tématigues qul impesercont d'sifectusr des corrections si des mesures
{taient éventuellement entreprises en dehors de l'intervalle speciral
considsrsd,
Dans le cas 1déal, les variastions créie-créte en fonction de ¢
!
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ont exactement la méme amplitude et leur composante continue est complé-
tement supprimée ; la rotation du spot, sur cet écran, s'effectue alors
sur un cercle parfaltement centré si o varie : le nombre d'ondes o
est alors rigoureusement proportionnel & ¢ . Toute déviation & ces
conditions parfaites entralne une non-linéarité de ¢ en fonction de ¢
{voir Fig. 16). Sans reprendre les calculs déji explicités [12], ller-
reur entrainée par cette non-lindarité sera inférieure & 1/100%me de

tour si les deux emplitudes créte-créte des signaux cos ¢ et sin ¢

Al

ne diffdrent pas de plus de 6°f et si le centre du cercle est défini
nisux que 3%@ de son diamdire ; ces précisions ne sont pas trds

sévéres et peuveni Sire obitenues de manidre courante.

& — CONCLUSION.

Pour conclure ce chapitre consacré sux erreurs, la précision sur
les mesures absoluss de nombres d'ondes que nous pensions atteindre

Ao ] -3 . y
= de l'ordre de 10 ) est confirmée par les nmuliiples exemples

décrits dans le Chapitre IV puisgue l'erreur sisnderd sur la valeur
moyenne de plusieurs mesures est souvent inférisure & 5,10 E (22,5 MHZ)

et que 1l'inceriitude d'une mesure unique corrsespond & une précision de

1l'ordre de 10 .






VI - APPLICATIONS.

A - INTRODUCTION,

Dans ce chapitre, nous décrivons une application importante du
sigmamdtre qui concerne le pilotage de la fréguence de lasers accorda-
bles. Celle-ci ayant fait 1'objet d'une description détaillée dans ma
thése de troisiéme cyecle, nous en rappelons simplement le principe,
puis nous décrivons l'appareil utilisé dans les expériences réalisées
au C.B.R.N. sur les isotopes radicactifs d'alcalins {certaines d'entre
elles font 1'objet de la deuzidme partie de ce mémoire), Nous décrivons
ensuite une autre expérience de spectroscopie, semblable & celle destinde
4 la mesure de certaines raies du néon (Chapitre III), mais gqui concerne,

3 s

. - 3
cette foils, la mesure absolue de la transition 2p "P - 34 "D a

A= 587,6 nm de 1'Hélium 4 .

B - ASSRRVISSEMENT BT PILOTAGE DE LA FREQUENCE DES ILASERS ACCORDABLES ;

r

MESURES RELATIVES DE FREQUENCES.

Comme nous l'avons meniionné dang 1'introduciion gé

j
@
il
I
E_,_,J
@
@]
j43)
4
B

Fal

les problimes spécifigues des lasers accordables figure, entre autre,
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celui du contrble ou de l'zsservissement de sa fréquence ainsi que la
calibration précise de celie~ci au cours de son balayage, Sans faire
un inventaire complet des diverses méthodes susceptibles de résoudre
ces deux probléemes importents, rencontrés lors de l'utilisation des
lasers accordables & des expériences de spectroscopie, rappelcns

celles les plus couramment employdes

- Une premiére méthode, permettant de balayer la fréquence de ces
lasers dans un domaine spectral relativement grand (soit, typ piquement,
de plusieurs dizaines de GHz), consiste & asservir la fréquence du laser
sur une cavité interférométrigque passive aussi stable que possible ;
toute variation linéaire contrflée de la longueur de cette cavité doit
alors entrainer un balayage équivalent de la fréquence du laser. Ce-
pendant, la linéarité du balayage dépend de plusieurs parsméires le plus
souveni difficiles & contrdler.:

. linéarité de la rampe modifiant la longueur de la cavité,

. variations de la température,

. variations de la pression,

. stabilité des circuits électroniques, etc..,

I

Dlautres méthodes, d£jh mentionnées dans 1l'introduction générale,
sont basées sur des techniques de battements de fréquences entre deux
lasers (ou & l'aside d'un seul laser dont on module T'applitude du mode
a haute fréguence afin d'utiliser 1'une des bandes latérales comme
seconde source). Elles sont de loin les plus précises, Cependant le
domeine de balayags de ces méthodes reste relativement restreint (quel—

ques GHz de mieux).

Le sigmamétre ne comporte aucune pitce mobile, il est done possible
de l'utiliser comme cavité passive pour l'asservigsement des lasers ac-
cordables. Mais, contrairement aux méthodes de balavazs couramment uti-

lisées, nous verrons que le sigmamét:

i
1]
]

sermet d'effectuer ce balayage

e

ta cavité {la différence de marche

fored

sens modiflcation de la longueur de
8 de llinterféromé&tre resie fixe ) t que la calibration de ce balayage

34 £Ld

ait sans difficulté gréce & la connaissance de & . Au cours de
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cette description nous ferons largement appel & divers problémes parti-
culiers qui se sont posés lors des expériences effectudes au C.E.R.N,

sur des isotopes radicactifs,

2 - Princirpe.

a) Obtention d'un signal d'erreur,

" " o ™ e oy P e o o o b e

ie principe est schématisé par le bloc-diagramme de la Fig. (17),
Apreés divisicon par un signal proportionnel & EO et sousiraction de la
composante continue (partie encadrée), les deux signaux cos ¢ et
sin ¢ (9 = 2no8) sont envoyés d'une part awx entrées X et ¥ d'un
oscilloscope de contirSle et, d'autre part, aux premieres entrées (res—
pectivement a? eT a2 ) de deux circuits multiplieurs identigues.

Deux autres signaux électroniques égaux a <08 (wt-&mo) et sin (wt4—¢o)
dont nous verrons la génération plus loin, sont envoyés sur les deux

autres entrées respectivenent b1 et b2 + la pulsation w correspond
& une fréquence stable de 50 kHz et Py une vhase électronique variable

2

digitalement suivant une méthode décrite plus loin., En additionnant

dit
entre eux les signaux sortant de chaque multiplieur nous cbitencns

cos g cos(mt-#wo) 4 sin @+ sin(wi%—mo) = COS[wt-%(@O—@)] .

Aprés une mise en forme (rectangulaire) de ce signel périocdigue ( par

exemple & l'aide d'wn amplificateur saturable), sa phase est comparée
& celle d'un signal de référence rect[wt+-@éj obtenu électroniquement.

Nous obtencns, en sortie de ce détecteur de phase et apreés flltrag*,

un eigral ccontinu qui est une fonction linésire de [(@m ] , voir

Fig, (18). ce signal, cenitré sur la valeur zérc, est alreozement utilisé
comime signal d'erreur ¢ dans la boucle d'asservissement du laser,

Iorsque la boucle est fermde ¢ slannule de telle fagon gue o= 2ncd
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Notons que, suivant cette méthode, la rapidité de l'asservissement
n'est pas limitée par ce iraitement élsctronique ; en effet w corres—
pond & une modulation purement £lectronigue et ne faif pas intervenir
de pisce mécanique en mouvement. Cette modulation peut 8ire aussi rapide
quton le désire, d'ol un temps de réponse de l'asservissement d'autant
plus bref, Dans notre cas, la bande passante de 1l'asservissement sst de
quelques dizaines de kHz, ce gui permet de couvrir assez bien le spectrs
de puissance des fluctuations, Ajoutons que dans le cag d'asservissement
de laser monomode accordable (dont l'amplitude des fluctuations ne dépasse

S

ras quelques dizaines de MHz, méme pour les lasers i colorant), nous avens

A -~

intérét & utiliser un interféromdéire trés sensible 3 des variations de
fréquence, c'est-a-dire un interférom2ire de grande différence de marche.
L'apparell que nous avons construit, pour les expériences de spectroscopie
effectuées au C.E.R.,N,, a deux mdtres de différence de marche ; chaque
tour de la phase ¢ = 2nsd correspond donc & une variation Ag du nombre

d'ondes égale & 1/8 scit 5 mk (environ 150 MHz).

b) Baleyage du nombre dlondes issu des lasers.

En boucle fermée ¢ = (@O-mé) ; tout balayazge de la vhase éleciro-
nigue ¢ entrainera donc un balayage équivalent de la phase ¢ , clest-
a-dire du nombre d'ondes ¢ de la radistion laser ; le balayage s'effec—
tue en sens inverse pour une variation analogue de wb . Nous avons
choisgi d'effeciuer ce balayage de manitre digitale., les trois signaux
cos (mtﬁ«mo) , sin (wt%—po) et vrect (wt-+¢b) utilisés lors de ce trai-

tement électronique sont fabriquds de la fagon suivante

- . - . - L) o e Ty * ~
Un générateur ) envoie des impulsions de fréguence 8 lHz ( ) 3
- s 5 !

il'entrée de deux circuits diviseurs par 160 ide gques | D, et D2 )

par llinermédiaire de deux portas P1 et ?2 . & la scriie , nous

wiitue une limite supérieure pour les circuits

T
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®

ct
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type TTL de qualitéd courante.
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obtenons deux signaux rectangulaires de méme pdriocde et de wéme phase

. N
(¢O) dont la pulsation w correspond & la fréquence stable ¥ = QT%%Q
s0lt 50 KHz ., A partir du premier diviseur on fabrique, en fait, les

deux signaux en quadrature de phase respectivement égaux a cos(wtﬁ-¢o)
et sin (wt-+¢o) obtenus par un Tiltrage approprié du signal recian~
gulaire sortant du diviseur., Ie second diviseur, quant & lui, délivre
le signal rectangulaire périodique rect (mt-+¢o) utilisé lors de la
détection de phase. En bloguent par un signal rectangulaire la porte

P1 , 11 est possible de supprimer une impulsion, et une seule, & 1'en-
trée du diviseur D1 faizan® varier la phase du signal rectangulaire
obtenue en sortie de %%% , d'ol une variation Ac de ¢ égale &
—a5 soit, pour 6 = 200 cm , 3,125 x 1072 on”' (ow = 0,937 MEz),

Fig. (19). I1 faudra donec 160 impulsions consécutives pour que le

point caractérisant la phase ¢ = 2mod affichée sur 1'écran d'oscillo-
scope fTasse exactement un tour complet. On peut noter que d'un tour a
ltautre la position des points se superpose exactement. Ia calibration
du balsyage ne vose done aucun probléme puisque & peut &tre déterminé
avec une bonne précision (voir §.3.c) ; 11 suffit, lors de llenregis-
trement d'une structure (au cours du balayage de la fréguence du laser
accordable) d'enregistrer simultanément les tops d'avance de la rphase

¢, OO $b . Dol l'intérét de faire varier ces phases de manisre
digitale puisque la lindexrité du talayage et la simplicité de la calibra-
tion déceule diresctement de cette digitalisaticn, Ce baleayage peut,
d'autre part, &tre facilement contrdlé ou commandd par un mini-ordinateur
ce qui constitue wn avantage certain suguel les expériences du .E.R.N.

part enregistrds &

o
]
e
=
5
@

ont lergement fait appel : les spectres ¢
ltaide d'un analysewr mwulticanel et, d'autre pert, chague pas &
numéroté, il $taii irds facile de faire correspondre & chaque canal le

nuzéro dlur pas bien déterning, auguel cas la calibration €fait immédiate,

Pn élargissant convenablement les signaux appliguds sur les pories
) sup-

ler ainsi

ou n rois
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Chaque pas élémentaire, permettant l'avance de la fréquence du
laser, peut donc prendre diverses valeurs égales & n- TE%—S- { soit
ax 0,957 MEz). On peut noter que 1'intervalle speciral maximum balsyé
par la fréquence du laser n'est pas du tout berné par cette méthode
diasservissement (le nombre de tours balayables ntétant pas limité),
mals uvniquerent par les performances du laser accordable lui-méme, soit
plusieurs dizaines de GHz pour les lasers i colorant moncmodes. IL'a-
vance digitale de la fréquence du laser peut 8tre commandée soit par une
norloge interne 3 cadences variables, scit une horloge externe, soit
encore manuellement, Ainsi, la différence de marche & du sigmametre
étant stabilitée 3 l'aide d'un laser He-Ne de référence {voir §.5 du
Chapitre III), la fréquence du laser accordable asservie du sigmamdtre
peut 8ire baleyée rapidement ou trés lentement {quelques MHz par heure)
sans perte de précision ni sur la lindarité, ni sur la calibration de
ce balayage dans la limife des sources dlerreurs définies au parsgrarphe

sulvant,

Tes balayages aussi lents sont scuvent nécessesires si, lors d'ure
expérience, le signel zttendu est faible et ndcessite, pour chacun dss
pas, we intégraiion de plusieurs minutes, Citons par exemple 1'étude
spectroscopique de 1l'isciope trds rare de sodiuxr de masse 31 dont la
rroducticn, extrémement faible, permettrait de ne détecter qutun seul
atome pour chaque impulsion de 20 GeV du synchrotren & protons déclenché
toutes les 2,4 secondes... (voir 2%me Fartie : production d'isotopes

radicactifs et principe de la détection des transiiions optiques).

3 - Précision de la méthcde, sources d'errsurs.

Au Chapitre ¥V, nous avens décrit les principales scurces dlerrevr

(18

e
tilis

o
)

limitant la précision du sigmemétr en tant gue mesureur de nouw-
bres d'ondes, DPour un appareil essenilellement destiné & 1llagservisse-

rent des lasers accordables et auy meswures relatives de nomires d'ondes
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(mesures d'écarts faibles entre différentes raies spectrales) les errsurs
prépondérantes limitant la précision des mesures sont celles qui sont
assocides 3 un décentrage du cercle par rapport au zéro élecirique ainsi
qu'a son ellipticité ; nous les éfudierons en prewier, Nous décrirons
ensuite la méthode de calibration de la différence de marche de cet ap-
pareil ; nous verrons que pour un appareil essentiellement destiné aux
mesures relatives, il n'est pas nécessaire de calibrer la différence de
marche avec autant de précision gque pour un appareil destiné aux mesures
absolues. Apres avoir domné quelgues exemples de mesures relatives,
nous terminerons ce paragravhe par 1l'étude dlune erreur systématique
introduite dans le cas ou le sigmaméire n'est pas placé sous vide,

b) gfreur sur la lecture de la vhase ¢ = 2nod .

Comme nous l'avons décrit au paragraphe 5) du Chapitre V, cette
erreur dévend d'une pari de la précision avec laquelle les amplitudes
respectives des deux signaux cos ¢ et sin ¢ peuvent &tre ajustées
de manisdre identique et, d'autre part, de celle avec laguelle la compe-
sante continue peut &tre supprimée, Nous avions montré [12] que dens
le premier cas les amplitudes créte-créte peuvent &tre identiques &
mieux de 12@ pres et, dans le second cas, le zéro électirique peut &tre
Tacilement ajusté & 224 pres de cette amplitude., Compte tenu de cette
précision, et pour une différence de merche ée 2 m (150 ¥Hz par tour),
ll'erreur meximum sera de llordre de 1/250éme de touwr, soif (,5 MEz,
Rappelons que cette erreur est périodique, de période 1/& , ot n'est
done pas cumulative d'un tour & 2lautre ; en effet la somme des erreurs

sur un tour comple® s'annule ; l'incertitude sur la messure d'édcart rela-
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3 mesurer ne dépassaient pas, en général, 10 GHz (seul le francium pos-
séde une structure hyperfine de l'ordre de 50 GHz). Aussi, contraire-
ment & l'utilisation du sigmamétre en tant que mesureur absolu de ncmbres
dtondes, qui nécessite une mesure de la pius grande différence de marche
avec une précision de 1'ordre de 5.10-9 {voir §.3, Chap. IV), pour cette
application particuliére et compte tenu de 1L'erreur estimée plus haub,

il suffit de connaftre & & %g%—%gi = 6.,1072 prés, soit (pour &=2m)
12 centitmes de mm, Une telle précision peut étre atteinite facilement
sans faire appel & la méthode des excédents fraciionnaires, par exemple

& l'aide d'instruments de mesures traditiomnels comme un simple pied a

coulisse,

Une autre méthode de mesure de & , dont la précision es? compara—
ble et gue nous avons en fait utilisée, consiste & enregistrer, & 1'aide
d'un laser accerdable asservi sur le sigmemdtre, une grande structure
hyperfine dont les écarts entre les diverses composantes sont parfaite-
ment connus et ont £té mesurés par des méthodes radiofréquence . C('est
ie cas, par exemple, de la structure hyperfine bien connue du nivsau

fondamental (68 281/2) du Césium 133 dont 1'dcart entre les sous-
niveaux hyperfins corrsspondant & la tramsition l4sO> G 1B 00 est

by
g 3

[

édga
Av = 9192,631770 MEz

En enregistrant alors simultandment les tops dl'avance de la fréquence

du laser, il est facile de déduire de cet écart laz valeur d'un pas €1é-

mentaire du sigmamdtre (ou, ce qui revient au méme, celle de la Giffé-

rence de marche), A4u cours des expériences C.E.R.N. consacrdes & 1'éiude

des isotopes du césium, nous avors pu ainsi calibrer de maniére précise

la valeur du pas €1lémentaire correspondant & 1/160kme de tour

Av = 0,93590(8) Mz

L'incertitude sur la mesure de la siructure hvperiine du niveau

44

fondemental du cédsium est approximativement égale & 0,8 MHz et la pré-
>

cilsion relative correspendante de ltordre de 9,10 7.
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Sigmamétre (MHz) |Battements de Fréquence| Av MHz
(Mpz )

a 304, 9 + 305,55 0,65
b + 290, 1 + 289,65 0,45
c + 277,8 + 277,52 0,28
d + 182,5 + 180,40 2,1
e + 154,4 + 154,21 0,19
£ + 135,7 + 135,15 0,55
g + 108,4 + 108,72 0,32
n + 36,4 + 34,74 1,66
i 0 ¢ 0

J - 25,6 - 29,97 0,37
x - 129,9 ~ 130,55 0,65
1 - 142,2 -~ 142,14 2,08
i - 151,7 - 150,52 1,18
n -~ 188,7 - 1868,2% 0,45
o - 250,4 ~ 249,48 0,72
T ~ 286,9 - 286,54 0,36
a - 296,9 ~ 296,96 0,06
r - 336,86 - 335,85 0,75
3 ~ 562,5 - 562,11 G,329
% - 583%,4 - 583,62 2,22
u - 5G7,1 - 606,76 0,34

Mesures d'dcarts de fréquence entre les composanies

hyperfines ds la raie 47r{C

TABIEAT 7




%5

d) Exemples de mesures relatives,

et e et s it ————

Ia Figure (21) représente un enregistrement simultané d'une siruc-
ture hyperfine d'une rale d'absorption saturée de la molécule d'iode et
des tops de calibration du balayasge de la fréquence du laser accordable,
I1 s'agit de la raie 47R (9—2) qui se trouve dans le profil Doppier de
la vaie du néon & A = 612 mm  (transition 38, ~ 2P, ). Sur le Tableau
(7) sont rassemblées deux séries de mesures d'écarts de fréquence sntre
la compcsante hyperfine "i" , prise comme référence, et les 20 autres
ccmposantes de la raie. Ies résultats obtenus a l'aide des tops de
calibration du sigmamétre et corrsspondant & un enregistrement unique
(premizre colonne) sont compards A ceux obtenus par une méthode plus pré-
cise de battement de fréquence entre deux lasers, la fréquence du premier
calés sur la composante "i" et celle du second successivement sur che-
cune des 20 autres composantes (dernidre colomne) [36]. Ies éceris de
fréguence sont inférisurs 3 | MHz dans la quasi totalité des mesures

(0,6 Muz en moyerne)

Ie Tebleau (8) montre un autre exemple donnant dgalement une idde
de la précision que peut atteindre le sigmamdtre utilisé comme mesureur
relatif de nombres d'ondes {ou de fréquence) 1 11 s'agii de la mesure
de l'écari entre les deux sous-niveaux nyperfins F'=1 et ¥'=2 du
premier £tat excité /2 du potassium naturel, Ia premiére valeur
due & P, BUCK et I. I. RABI [37] est en désaccord, de 1,35 Miz, avec
celle que nous avons obtenue au C.E,R.N. au cours des expériences ccnsa~
crées 3 1'étude d'une série d'isoiopes de potassium (valeur correspondant

3 la moyenne des mesures prises sur plusisurs enregistremen uS) fBB].

o
»]
=
[HR
£
ot
D
w
[el}
[

Afin de vérifier notre mesure et confirmer par 1k méume lss @

notre appareil, wne troisidme expdrience plus précise a i€ ez

-]

en laboratoire [39] & 1'aide d'un montage expérimental utilisent une

]

rodulation BF de la fréquence du laser accordabls ; la valeur trouvée

est an parfait accord avec noire résultat (voir Tablesu 8},
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s

A(QPT/Q)

39

(MHz )

Appareil de Rabi

Sigmamétre

Modulation RF de la
Prégquence du Laser

Mg

29 —

28

27

[57] (28] [39]
28,85 (30) 27,5 (4) 27,80 {15)
TABIEAU 8

Positions relatives des différentss mesurss

5 b o1 2
du facveux A( P1/

2

)
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e) Erreur due 2 la dispersion de 1'indice de ltair,

Comme nous 1'avons signaléd au début de ce paragraphe, si le sigma-
metre n'est pas placé sous vide, les variastions de 1'indice de l'air,
en fonction de celles de la pression ou de la température, peuvent

entrainer des erreurs systématiques. En effet ; Prenons le cag d'un

N,

interférometre de différence de marche & asservie & l'aide d'un laser

monomede de longueur ¢'onde KO fixe, Dans le cas d'un appereil placé

a l'air, ce n'est pas la distance géométrique & qui est asservie mais

la distance optique no-é ol g, représente 1'indice de l'air a la

longuewr d'onde KO ; 1'effet de toute variation Ano de 1tindice, en

fonciion des varistions AT ou AP de la température ou de la pres-
sion, sera exactement compensé par une correction adéquate sur & ,

meis ceci uniquement pour la longueur d'onde AO d'asservissement,

Pour une longueur d'onde A , issue d'un laser accordable et que lfon
asservit cette fois sur l'interféromdtre, la différence de marche "vue"
est en fait dgale & n & ol n est l'indice de l'air & la longueuwr
étonde A . la variation correspondante An , en fonctlon des varia-

tions égquivalentes AT st AP , sera différente de Ano . Si au cours

d'un méme enregistrement il ¥ & une variation de T ou P, cela en~

trainera une erreur sur les écarts 4Av des fréquences mesurées qui sera
] . . \ An - Ano / ]
au maximua egale & S(Av; = - v = LAR - &no) v . DBien que

) scit en fait tres faible, puisqu'il s'agit d'une variation

(An - Ano
du second ordre en =n , la fréquence optique v est par contre élevée ;
nous verrons ainsi que l'erreur Av peut atteindre quelques MHz par °C

ou par torr, On peut noter gue ceite erreur est indépendante de la

3

valeur provrement dite de la diffédrence de marche © mais dépen
& b Fray

d
uniquerment de 1'Scart entre la longueur d'onde de la source de référence

et celle du laser & colorant.

Les varisiions An de lfindice ds 1'air, en fonciicn de la pres-
sion et de la température, peuvent &ire calculdes avec une excellente
précision & partir des relsticns Stablies per J. C, COWENS [25]. Ellss
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[+]
longueur d'onde optique comprise entre 2302 et 20586 4 , des pressions

comprises entre 0 et 4 atm. et des températures de 240°K & 3300K ,

(n a (équation (26) de la réf. [25])

(n-1) 10° = [2371,34 , 5839397  _4547.3 ] D,

2 2
{(130-6) (38,9-0¢%)
avec
75 -8 9,3250x 107 0,25844
D, = — (1 + P.(57,90x 107° ~ 22 + =2Sanihy
s T s T 72
. 1 . -1
ou ¢ = T est exprimé en u ,
P, en millibars (PO = 1013,25 mb = 760 mn Hg)
et T en degrés Kelvin (TO = 288,16% = 159C) .

L'auteur établit des relatioms équivalentes permettant d'effectuer
d'auvtres types de corrsctions qui tiennent compie des variations du

degré d'humidité et de la concentration en 0, de 1'atmosphére, L'ampli-

2
tude de ces variations étant en général plus faible, elles affectent peu
la stabilité a long terme de la différence de marche de 1'interféroméire ;
nous ne reproduisons done pas les formules correspondanies dans ce mémoire.
Rappelons cependant que, dans le cas d'interféroméires placds dans 1l'air
et destinés aux mesures absolues de longueurs d'ondes, ce type de corrsce

tions est malgré tout nécessaire [ 19]{20].

Sur le Tableau 9 nous avons rassemblé guelques valeurs de 1'indice
de 1l'air pour différentes longueuvrs d'ondes comprises sntre 4500 e%

Q
a850C A

; - ar - P N [N -
?O = 288,16% e3 PO = 1043,25 mbhars | lers ngne) ,
-~ & T+ 1°%0 et P (22me ligne) ,
o (v
-2 T, et P, o+ 1 vorr (5eme ligne)

la différence An est caleulée pour chacune des longueurs d'ondes ;

sur le Tableau {1C), nous avons reporié les valeurs (én-AnO) 2l bn
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est la différence d'indice & la longueur d'onde = 6%% nm {pour 1°C

KO
et 1 torr respectivement). Nous avons ensuite calculé la variation Av
correspondante pour chaque longueur d'onde par rapport & KO . Pour des
longueurs d'ondes proches de AO ces variations sont de 1l'ordre de

1 MHz/°C et 0,5 MHz/torr mais peuvent atteindre plusieurs MHz/°C (ou
par torr) pour des longueurs d'onde trés éloignées ; leurs amplitudes
augmentent plus rapidement vers le bleu. L'erreur introduite par de
telles varistions sera d'autant plus importante que la durée de l'enre-
gistrement d'une structure atomique sera plus longue ; si ces varigtions
sont approximativement lindaires pendant toute la durée de 1'expérience,
la moyenne de deux enregistrements consécutifs, 1l'un effectud &2 v
croissant et l'autre & v décroissant, compensera l'errewr introduite,
Toutefois pour de trés longs enregistrements, de telles variations ne
peuvent &tre linéaires et il sera alors préférable de placer l'appareil

sous vide ou dans une enceinte hermétigue enfermant un volume de gaz

constant.

4 - Description de 1l'appareil.

Pour cetie application perticulisre du sigmamétire, qui concerne
donce 1'asservissement et le pilotage de la fréquence des lasers accor-
dables, il n'est pas nécessaire de consiruire un appareil aussi sophis—
tiqué que celui décrit au cours des chapitres précédents, En effet,
les mesures relatives de nombres d'ondes proches, effectudes par exemple
au cours d'expériences de speciroscople & %trés haute résolution, n'intée
ressent, en géndral, gu'un domaine spectral assez restreint (quelques
GHz ow, au plus, quelques dizaines de CHz, soit elgques cm -1 ; voir
Ceme partie : Frapcium), Il n'est donc pas nécessaire d'avoir un appa~
reil qui réponde aux critdres d'achromaticité de la différence de marche,
de celui du déphasage entre sin o et cos ¢ ou encore de l'origine
de phases {définis au Chapitr TTI) de manidre aussi sévire gue pour un

appareil destind aux mesures absclues ; d'sutant plus gu'actuellement

[6]

)

236rs se pas

]

le domaine speciral balayé par les

Y

dables ne déja
U

iere multimode

Q,

cC ¢ mar

il
)]

W

uelques centsines d'ingstrims (& 1000 & 1
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. N . . . v a4 s -1
(spectroscopie 3 basse résclution), domaine réduit & quelques cm pour

un balayage monomode (spectroscopie & haute résolution),

La principale cause pouvant entrainer un défeut d'achromatisme
est due & la dispersion de 1'indice du verre utilisé pour 1'optique
de 1'interférométre ; elle est parfaitement négligeable pour les domaines

3

spectraux définis plus haut (de l'ordre de 2.10 ~ pour 50 nm et un

verre courant). Dans ces conditions l'optique nécessaire i la construc-
tion de 1'interférométre peut &tre beaucoup plus simple que celle décrite
au Chapitre III., Ie schéma de principe d'un tel appareil simplifié,
uniquement destiné & l'asservissement des lasers accordables est repré-
senté sur la Figure (22), Son optique est en fait constitude d'un
biprisme de Koster . Il posséde deux faces servant de dioptre {totslement
réfléchissant (un dans chacun des bras de 1'interféromdtre ) ; cecl va
nous permetire d'obtenir les deux signaux en guadrature de phase que l'on
désire détecter i la sortie de ltlinterférométre., Pour obienir ce dépha-
sage, il est ndcessaire d'introduire une dissyméirie entre les deux
réflexions totales ; celle-ci est azssurée par un traitement métalligue

déposé sur la moitié de 1l'une des deux faces considérées (voir Fig. 22).

polarisées orthogenalement par rapport au plan d'incidence de la réflexion
totale, est diffdrente pour wune réflexion verre~air ( ¥ . est
3
verre-alr
quasiment constant dans tout le visible comme nous 1l'avons montré au S

du Chapitre III ou pour une réflexion verre-métal ; le calcul montre
iy ?

que ¥ ne peut &tre aprroximativement achromatique que dang

verre-métal
de reletivement faibles domaines spectraux comme ceux balayés par les

lasers accordables, L'achromatisme de la différence de phase

Y o= ¥ . =¥ . sera done essentiellement limité par celul
verre-air verre-nétal

de ¥ .. (%) De manidre zénérale, puisque ¥ . varie, on
verre-métal : verre-nétal

ne yveut pas, contrairement au sigmemdtre décrit précédemment, opiimiser le




déphasage ¥ par un choix judicieux de 1'indice du verre ou de ltangle
d'incildence pour que celui~ci soit dgal 3 g-. Ies deux signaux détec-~
tés séparément & la sortie de 1l'interféromdéire ne sont donec pas en
quadrature de phase et l'expérience montre gqu'au lieu d'étre circulaire,
le déplacement du spot sur 1'écran d'oscilloscope, en fonction des va-
riations de ¢ , se fait suivant une elliipse, Toutefois, dans la mesure
ol ce déphasage total n'est pas nul {ellipse réduite & une droite), il
sera toujours possible d'obtenir wun cercle en ajustant d'une part lto-
rientation de l'axe de la polarisation des anslyseurs & la sortie de
1'interférometre et, d'autre part, le gain relatif entre les deux détec-
teurs placés derridre les analyseurs, Par exemple, si le faisceau laser
d'intensité IO qui traverse l'interférometre est polarisé & 45° par
rapport au plan d'incidence du prisme & réflexion totale de telle sorte
qu'a la sortie de 1'interféromdtre les intensités crétes IH et I,

des fractions polarisées orthogonalement, par rapport & ce plan, sont
identiques (*), il suffit de tourner l'axe des analyseurs, placés & la
sortie de l'interférometre, de 45° par rapport & l'orientation initiale
(parallzle et perpendiculaire au plan d'incidence) et d'augrenter le
gain du premier détecteur (correspondant 3 I” ) d'un facteur tg(fﬁ%?l)
par rapport & celuil de l'autre détecteur | 9-9, étant égal au détha-
sage effectif entre In et IJ~ . Le déplacement éu spot redevient

circuleire et l'angle ¢ = 2n6d est lindaire en fonction de o .

Ia valeur de la différence de marche & est choisie en fonction
des propriétés du laser que l'on désire asservir, ¥Nous avons vu gue
dans notre cas {asservissement de laser monomode) la différence de
marcne est égale A 200 com (150 MHz par tour), ce quil permet, compie

tenu des erreurs décrites au paragraphe précédent, d'effectuer des

(
(*) coit Iy = IO cos {2mod + @1)

T <«

I, = I, cos {(2ncé + ¢2)
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Figure 22 : Vue d'ensemble du sigremdire (de 2 m de différence de marche )

destiné h 1'asservissement et au pilotage de la fréguence des lasers

accerdables. L'appareil peut &ire placé sous vide.
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mesures d'dcarts relatifs de fréquences avec une incertitude de 1l'ordre
ow légérement inférieure & 1 MHz (*). Cette différence de marche est
asservie 2 1l'aide d'un laser Fe-Ne stabilisé sur 1'iode {voir §.5 du
Chapitre I1I), Nous avons vu que, pour de fortes variations de pression
ou de températures, et si 1l'on doit faire des enregistrements de tras
longues durdes, il est préférable de placer l'appareil sous vide ou sim-
plement dans une enceinfte enfermant un volume de gaz constant., Une
transformation de l'appareil utilisé dans les sxpériences C.E,R.N. permet
de le faire fonctionner dans de telles conditions, ce qui améliore nota-
blement la stzbilité & trés long terme du sigmamétre et diminue les
sources d'erreurs systématigques, Ja Pigure (23) représente une photo-
graphie de l'ensemble aprés medifications, 7Trois voies optiques sont
rrévees : l'une concerne l'asservissement de la différence de marche,
les deux autres sont destindes & l'asservissement de la fréquence de

deux lasers accordables indépéndants.

ante de la wvaleur de l'écart Ag
. . 4 Ac . .
mesuré ; la précisileon relative o des mesures sera donc d'asutant
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C ~ MESURE ABSOLUE DE LA RAIE &2 A = 587,6 nm DE L'HELIUM 4He

3 3
Po=3d DJ)

(transitions 2p

1 - Position du probléne,

Dans l'introduction générale, nous avons rappelé 1l'intérét que
rrésentent les mesures absolues de transitions atomiques dans le domaine
optique., De telles mesures trouvent des applications métrologiques
immédiates [ 8 ][ 9] meis elles servent également de test aux théories
atomiques les plus récentes [40)] . Ainsi la théorie atomique relativiste
de Dirac asscciée & 1'électrodynamigue permettent de calculer avec pré-
cision les corrections & apporter aux niveaur d'énergie de l'atome
d'hydrogéne, Une telle connaissance rend possible la détermination
(a 10_9) de la constanie de Rydberg & partir de mesures spectroscopiques

effectudes sur l'atore (5] [6].

ompliguent nota-

{2

Pour les atomes & deux électrons, les cheses se
blement ; en affet, outre les corrections relativistes, diautres fermes
dus au couplage entre spins et orbites des dlsctrons viennent s'ajouber
3 1'équation de Schridinger {40]. Des expériences et des calculs théom
rigues effectuds sur la transition 23 - 2p de 1'hélium et de zos séu
quences isoélectroniques ont été discutés récemment par DE SERIC et al,

(2 A = 1083,3 mm)

o

s 3. 3
[77]. Pour les transitions 2s °3, - 2p
0,1,2
de l'hélium les valeurs théorigues sont plus précises que pour les
autres transitions, aussi il ncus a paru intéressant de mesurer cxpéri-

mentalement la longueur d'onde de ces transitions afin de vérifisr le

Une telle mesure n'a pu 8ire effeciuds directement Taute de pos-

ce Ty

1]

séder une source de rayonnemert laser monomods et accordable &
=4
- . . . N TSI w -
longueur dlonds, Toutefois, en mesurant les transitions 2p "P - 3d

%

& A = 587,6 nm ei en combinant ces mesures avec celles obienues récam—

SD

A )

ment per B, GIACCEING et al. [41] sur les transitions 2 g, -347D on
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3
81 )

- de l'dtat 2p 3PJ , avec J = 0, 1 ou 2, dont la structure sst

-~ de 1'état métastable 2s

connue avec une précision de guelques kiloheriz,

- g%t de l'état 3d BBJ , avec J =1, 2 ou3 , dont la structure

es8t connue avec une précision de llordre ou légérement inférieure 3 1 MHz,

3 3

D, .
3

% -~ Mesure absclue de 1la transition 2é Si - 34

Une expérience récenie [41] a donc permis de mesurer la longueur

3

d'conde absclue de la transition 28 81 - 3d jD Il s'agit d'une expé-

5
rience de speciroscopile sub-loppler & deux photons [42] utilisant wn
laser & cclorant en anreau, continu, moncmode et accordable (& A =760 am)
et une cellule d'hélium placde dans une cavité Fabry-Perot (cette cavité
permet d'augmenter la densité de l'énergie du rayonnement vue par les
atomes et donc augmenter la probabiliié de transition de 1'éitat 2s 381
vers les états nS ou nD avee 3 <n <6 ). Ie niveau métasiable esh
peuplé par une décharge haute frégquence, Celle-ci est modulde, ce gui

permet, a l'aide d'une détection synchrone, d'accorder la fréquence du

rescence, émise par les atomes, modulée & la méme fréguence, Ila fréguencs
i ps

du laser est mesurde & l'aide d'un lambdamdire [20). En tenant compie des

corrections dues & la diffraction des failsceaux gaussisns st & la disper-

i o . ‘ L 3. 3 , 3 "y

sicon de l'indice de l'air, les transitions 2 "8 -»n "S et n 7D ont §td
-8

-

mesurdes avec une prdécision de l'ordre de 2,10 7.

%)
[4)]
o
ot
[+
g
[
I_
[
o

Ia mesure effectude sur la Iransition 2s 31 - 34 HB

26245 ,5719(5) cu” ! .

L'expérience que nous avons enireprise est semblable en iout point

Tectude sur les rai u néon dont les mesures st lg dispositif

jo 2]

(]

s

expérimental ont £:1é sxposds zu parsgrarhe
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I1 s'agit done d'une expérience de speciroscopie par absorption
saturée en cellule externe utilisant un laser & colorani, continu,
monomode et accordable ; la cavité du laser est modulée & 5,6 KHz .
afin d'asservir, & l'aide d'une détection synchrone, la fréquence du
rayonnement sur chacune des transitions atomigques & mesurer. Ia cellule
a environ 8 cm de longueur et le niveau métasiable est peuplé & 1l'aide
d'une décharge haute fréquence, Ie montage d'absorpiion saturée étant
double et comportant Szalement une cellule contenant de 1l'icde, nous
avons également mesuré la composante hyperfine "i'" de deux raies d'ab-
sorption saturde de cette molécule (identifide i 1'aide de 1'Atlas de

1'Iode [43]) qui se trouvent auw voisinage proche des raies de 1'hélium,

les mesures effectudes sur les rales de ltiode n'apportent aucune
aide particuligére & llexpérience présente ; cependant, tout comme lors
des mesures effectudes swr les raies D du sodium {Annexe III), cellaes-
ci peuvent conduire & une meillevre déterminstion du nombre d'ondes des

raies de 1'hélium, du fai® que leurs positions peuvent &tre détermindes

{
]
(o]
(13
[¢]
3
o
=
[¢7]

avec une trés grande précision de méme gue les écarts de frégu

ces raies et celles de lthélium.

¢ s 4 -

Plusieurs mesures ont £t€ effectudes b différentes pressions (0,5 ,
1 et 2 torr) s & la précision des mesures, aucun déplacement par pres-
sion n'a é%€ mis en évidence. Iles valeurs sont rassemblées dans le

Tableau (11). L'erreur standard de ces mesures correspond A une

-9

eal

iffédrentes sources

.
&h)

sion de #4,10 (2 MEz). En tenant compte des

dlerreur discutées au Chapitre V, la précision des mesurss est environ

-5 .
égale & 10 - (5 MHz).
Bn combinant cette nesure avec celle donnés & la fin &u paragraphe
précédent, on déduit la valsur de lz transition
~ 3-v . 5 e ol —1
25 75, = 29 “P, = 9230,7920(5) cn

1 2
dont la précision (* 15 MHz) est essentisllement limitée per celle de

la mesure en deux photons, Cette valeur expérimentals differe de
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raies de 1'iode ' raies de 1l'hélium 1
cm cm
85 R (16-2) | 80 P (16-2) 3 3 3
' " 2P, ~3¢7D_| 2 2P - 34 “D
o 430 o 431 PTEy - 30D, 2 Bym 347,

17014,57349 | 17C15,06489 | 17014,70605 17014, 77995
17014,5T310 | 17015,06470 | 17014,70581 17014, 78003
17014,57330 | 17015,0648C | 17014,706156 17C14,77984
17014,57327 | 17C15,06497 | 17014,70621 17014, 77999
17014,°70603 17014, 77975

17014,70608 | 17014,77970

Valeur . )
oy enne 17014 ,57329(8) 17015,06484(6)| 17014, 70606{6, 17014, 77987(5)
doart -9 -9 -9 _g
ty pe 5.10 4,10 4,10 3.10
TABIEAT 11

0,0087(5) cx”! de la valeur théorique (= 9230,7832 cu ') déduite des
calculs de ACCAD et al. [44] et de ceux de ERMOIARY [45] déterminant

les correcticns dues au déplacement de Iamb des deux niveaux § et P
{0,135 cqu et 0,038 cm“1 respectivement). la précision sur la mesure
de cette transition pourrait 2tre acerue en effectuant une mesure di-
recte & A = 1083,3 nm , par exemple & l'aide d'un laser & centres coloré

[46]. Une telles mesure permetirait fgalement de confirmer la valsur



CONCLUSION,

Nous avons décrit successivement deux sigmaméires

- Ie premier est destiné & le mesure absolue de nombres d'ondes de rayons
rement issu de lasers fonctiomnant en continu ou en impulsions, (et

appareil est achromaticgue dans un domeire spectral de 350 nm a 1500 mm,

Ia précisicn que nous pouvions espérer atteindre par cette méthode
(= 10"8) est confirmée per les mesures gue nous avons effectudes, En
effet, nous avons vu gue l'écart standard sur la moyenne de guelques
mesures peut atieindre une précisicn de l'ordre de 3 & 5.10—9 {z231
% Miz) et que l'incertitude d'une mesure unigue correspend & une préci-

sion de 1l'ordre de 10—8.

Pour sugmenter cette précision, il faudrait soit pouvolr effectuer
des mesures de la phase ¢ = 2nod & mieux que 1/100éme de tour, soit
augmernter la valeur de la plus grande différence de marche, Ies erreurs
dues aux réglages optigues des faisceaux laser ou de l'interféromdive
ndront slors une importance croissanie ainsl gue les srirewy
ltutilisation de Faisceaux gaussiens dent les correcticns dsvront &tre
faites avec encors plus d'application. Toutes ces conditions ne peuvent

.

faites zans compliquer notablement ls montage expérimerntal,
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~ le second apparell est plus particulidrement destiné au pilotage de

la fréquence des lasers accordables et aux mesures relatives de fré-
quences optigues. Ie balayage de cette fréquence peut €trs effectud de
manigre digitale par pas aussi petits que 1 MHz, dent la valeur est
parfaitement déterminde par la mesure de la différence de marche & de
1tinstrument (nous avons vu qutavec un appareil achromatique la diffd-
rence de marche peut €ire mesurée avec une précision meilleure que 10—8).
Ia précisicn sur la lindarité du balsyage, donc sur la mesure d'dcart de
fréquences, est indépendante de la valsur de 1'intervalle spectral balayé,
Toutes nos expériences ont montré que l'incertitude sur leur mesure est

légerement inférieure & | MHz,
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- - L X T _éi
avec P = w(r c) a2t p! = m(t 5
N ~igp L s i’ . -igp! 2  ~2ip’ n -ing'
ar = a e {-r2 8.5, e {1 ¥r, @ LR T ]}
(2)
. 2
or tjuz (1 - r2)
d'ou
w - t
ar =a e ¥l 4 (1~«r2) P L.
2 . -z, & P
5
+ 1
g (1T TN
ar =a ¢ 7 ——— et (5)
Tel e"lqj
2
ig!
i~ r2 e -ie
posons ——Tar = ¢ ; (4)
?—rz & L4

. ar . \ . - PR -16
1templitude |——-{ est égale 3 1 mais le déphasage est perturbé de e .
a

L'intensité déiectde 2 la sortie de l'interféromdire est dgale h

— £ s 2
I= Iar : &rol
—icp X
avec ar, =a e O et 9y = w(t - ~2)
~ : ipa12
1 = a :L(cp-ﬁp +@)‘h C (5)

. . . 2 _ .
les termes en wit disparaissent ; posons 2a =:IO par comsiructicn

&% 8 (soit xwx_ % 0)

= I + cos| iR '{__ .f‘
I = LO {? rcos|2rod + 8 + 2noix XO)]} ) {(¢)

le terme en 2ncd correspond au terme classique et & reprdsente 1'er-
reur de phase périocdigue en & et 2mnol{x-x

pour laguelie 6=0 .
Pour celeuler 8 on utilise 1z relation

/ ~1i8
. B [ 1-e
tgg: b (—-——-—:'I-e-> H (7)

t+e
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portant (4) dans (7), il vient

r, sin ¢!
8 2
tg & = —Eee (8)
1 —r2 oS ¢

donnant la relation du paragraphe 2) du Chapitre IV

6 = 2 Arcts 1R sin {p - 8o) :
1-VR cos (@— 90)

Ia variation de 80 en fonction de o est d'autant plus petite

que (x-x ) est proche de zéro, c'est-a-dire la précision avec laquelle

o
on a réalisé llachromatisme de 1l'appareil, Nous avens mesurd expérimen-

C s ‘ 1 .
talement gue cette variation ne dé€passe pas = dans un domaine spectral

de $800 cm"1 1

(soit moins de § tour dans tout le visible) ce gqui corres-

pond 3 wne épaissewr optigque A& = x-x. % 0,25 p . La différence des

o
épaiszseurs de verrs entre les deux bras est donc de l'ordre de
(x-x,)
A¢ = ——— % 0,07 p qui est inférieure & la valeur limite (0,15 u)

2n
obtenue au paragraphe 4 du Chapiltre IV,
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ANNEXE I

Nous avons vu, au paragraphe z) du Chapitre IV, que les différences
de marche du sigmamétre scnt calibrées & l'aide de guatre sources de
référence connues & 10"9 prés enviren. Deux de ces sources sont fournies
par des lasers He-Ne asservis sur 1'iode et leg deuxr autres par un laser
4 colorant continu moncmode et asccordable dont la frégquence est succes-
givement asservie sur l'une des composantes hyperfines de deux raies de
1tiode zitudes au voisinege des raies D1 et D2 du sodium, Ia des-~
cription de cette expérience est reportée dans l'annexe sulvante, Dans
cette annexe nous nous proposons, aprés un bref rappel des notations
spectroscopiques utilisdes pour les molécules diatomiques, de décrire
succintement les deux lasers He~Ne que nous avons construiis a partiz

du moddle déerit dans la thése de A, BRILIET [70].

£

1 ~ HOTATIONS ZPECTROSCIPIQUES ET STRUCTURE EYPERFINE TES REAIES D

(S 2

LA MCIXCULE D'ICEE,

, . . ‘. - !
ns glectrcnigues entre l'état fondamenital X I 4
g

ecLvre

o
[aS]
-3
£y
fo
2}
o
]
o]
ot
=l
e
]
b

itétat excitéd B "I de la molécule d'I
u

er. évidence environ 10 transitions par cm ', Dans le sysigne 22X,

seules les transitions AJ = 1 é£tant permises, n'apparaiiront gue des
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~ le nombre quantique de vibration v" pour 1'état fondamental X ;

-~ le nombre quantique J" caractérisant le niveau rotatiocnnel du

niveau vibratiomnel v

- la lettre P {correspondant i des transitions AJ = —! ) ou

R {correspondant i des transitions AJ = +1 ) ;

-~ le nombre gquantique de vibration v' de 1'état excité B .

Ainsi la raie d'icde 127 R (11-5) correspond & la transition qui
part du riveau rotationnel J" = 127 , du niveau vibrationnel v" = 5
de 1'état X , vers le niveau vibratiomnel +v' = 11 de l'état excité B

(o% J' est donc égal » 128).

A la température ambiante, seuls les premiers niveaux vibrationnels
v'" de l'état X sont peuplds thermiquement, L'absorption d'un rayone
nement monochroratique sers géréralement dtautant plus importanie que la
longueur d'onde du rayonnement correspond i une transition pariant d'un

niveau de nombre gquantique v'" petit.

L'interaction entre le moment megnétique des noyaux de spin I = %
et le moment orbital des électrons denne naissance & une structure hy per-
fine. Iles niveaux de spin total pair soni appelés para , ceux de spin
total impair orthe ; leur dégénérescence respective est de 15 et 21
dars 1l'ioe., Ies transitions élecironiques permises ont la méme dégéné-
rescence sur chacun des nivesux inférieur et supérieur mais, pour ce
dernier, l'interaction moment magnétique ~moment crbital étant plus

faible, la structures lus resserrée, 1. observe donc 15 ou 21 compo-

o
(0]

o
=

ct
YJ

santes principales ; les composantes setellites soni d'autant vius Faible

’

que le rombre quantigue rotationnel est grand ; en gdnéral, ces composan~

M
n
(&}
=
o
cf
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'._J
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b=
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o
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Pour les siruvctures & 15 composant

meie sans lss letires a, ¢, h, 3, s et u ,
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Au parsasgraphe 3) du Vhapitre VI, nous avens donné un exemple de struc-

ture hyperfine a 21 composantes ; deux autres exenmples de structure &

15 composantes sont donnéds dans l'annexe sulvanie.

2 - DESCRIPTION DES IASERS He-Ne .

a) laser & A = 633 am |

le premier laser fonctionne & A = 633 nm {(%ransition 38, ~ 2?4

du néon) ; la raie de l'iode qui se trouve dans le profil Doppler de

celle du néon est la reie {27 R (11-5) . Ies composantes hyperfines
a, b, ¢ de ceite rale sont cenirées au sommet de la courbe de gain de

notre tube laser { CW Radistion, type IT ) ; celle que 1l'on utiliss pour

2
asservir la fréquence du laser est la composante b sont le nombre

d'ondes est calculé & partir de la longueur d'onde de la composante
hyperfine 'i" recommendde par le CCDM en 1973 [32] , soit ;
hi = £32 991 399,00 Fu ; en wutilisant ob-—ci = 241,917 MEz [70] , on
déduit

1

o, = 15798, 01271(1} ¢cn”

Ia Figure 1-a représente le schéma de la cavité laser dans laquelle est

placé un tube He~¥e et une cellule munie de fenéires 3 zngle de Brewter
renfermant de 1'iode sous une pression contrdlables, la longueur fotale

de la cavité est de 36 cm. En l'absence de celliule interne, 2 & 3 modes
longitudinaux disiants de 420 ¥Hz znviron peuvent osciller simultandment,

résence de la cellule, 1l'absorpiion par les molécules d'icde intro-

orise l'oscillation sn mcde unique, En fzaii, le

ct
2
[43]
w
Yol
M
[
ot
@
4]
o
¢
i)
[45)
<

niveauw v" éfant fzal B 5, cette absorpition est relaitivement faible ;

on chauife, alcors, la cellule (vers 150°C environ) pour augnmenter la

"

population du niveau v" et donc le contraste des pics d'abscrption

ond continu

-ty

saturée observés, Toutefoils, afin de ne pas augmenier ls
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dlabsorption vers les niveaux dissociatifs, 11 est necessaire de mainte-
nir une faible pression de vapeur saturante dans la cellule, C(Cette cel-
lule possaéde un queusot qui plonge dans un réservoir, rempli de graisse
ou silicone pour assurer un bon contact thermique et refreidit par effe
Peltier . Ce réservoir est régulé en température & une précision de
l'ordre de 1/10Ckme de degré (ceci en effectuant un asservissement sur

le courant qui circule dans la plaguette & effet Peltier) ., Cecl permet
de maintenir une pression censtante & l'intérieur de la cellule (*). Ia
température du point froid se situe vers 189 , la cavité est fermée par
deux miroirs multididlectriques dont le coefficient de réflexion est
maximum vers 63% nm, lLe premier miroir de la cavité est un miroir plan
totalement réfléchissant (transmission résiduelle de l'ordre de 0,0493) ;
les tubes LTE les plus récents ne possédent gqu'une fenétre & angle de
Brewster et ce mircir est, en fait, sclidaire de ces tubes. L'autre
miroir {Spectra Physics) est sphérigue de rayon R = 60 cm et & 0,99

de transmission, Ce miroir de (ﬁ 7,75 mm est monté sur une céramigue
piezoélectirigque percés (fJuartz et Silice) e% composée d'un empilement

de 10 rondelles {en P4.68). Sur deury de cesg rondelles on applique une
tension alternative modulée & 5,6 kHz permettant de moduler la fréquence
du laser ; les autres rondelles servent & corriger la longueur &e la
cavité laser, en boucle fermée, lorsque la fréguence du laser est asservie
sur le pic d'absorption saiurée (voir paragraphe 3 glectronique d4'asssr-

vissement). Ia pulissance disponible est de l'ordre de 250 plWett.

b) laser & €12 nm

Parmi les transitions visibles du ndon donnant lieuw & un effet laser,
celle 3 A = 63% nm a le gain le plus fort. D'autres transitions visi~
U tent l'introduce

itefois &tre observées mals elles nédcessi

tion, dans la caviid laser, d'un $ldment dispersif {par exempls un prispe)

* 5 = - 5

(%) Entre —10°%C et 509 cetis prassion de vapeur saturante peut €tre
représentée par la relation : 10 P = 1,5634 + 0,036927 ¢+ [70] ou P
est exprind en torr et % en °C ., {n a pour i8°C :; P 2 170 mtorw
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afin de sélectionner la longueur d'onde laser désiréde en empdcher 1'cs-
cillation &2 A = 633 nm , Ies auitres itransitions que nous avons pu met-
tre en évidence au cours de divers essais préliminaires effectuds i

1'aide d'un tube amplificateur du type LT2 sont les suivantes ;

38, - 2P, & A

5 5 640,72 mm ,

Il

N
23
i
A%
av]
fo”
=
1

612,06 nm

Toutefols le gain des tubes zmz étant trop faible, l'oscillation ne
pouvait 8tre mise en évidence qu'avec des miroirs totalement réfléchis-

sants et la puissance émise ne depassait pas quelques plWatts .

Nous avons donc €té amend & utiliser un ftube amplificateur plus
puissant (d'abord le modile 1@7 de CW Radiation, puis le modéls {2C

de Spectra Physics).

Une étude paralldle menée par J. S, BENNETT et P, CEREZ [36] a
permis de metire en évidence la colincidence entre la raie & A = £512 nm
et celle de l'icde 47 R (9-2) et de déterminer les conditions optima-
les pour asssrvir la fréquence du laser sur une composante hyperfine de

catte raie,

Ie niveau v" éiant dgal & 2, la transiiion est trés absorbante
et 1l n'est pas nécessaire de chauffer la cellule & iode ; d'autre part,
pour diminuer l'absorpiion, la *température du point froid dcit &tre
volsine de 0°C , L'absorption étant irdés forie, 1'oscillaiion & mode
uniquée ne poge aucun provlime ; celui-cl peut &tre balayé sur plus de
1 GHz et les 21 composantes hyperfines de cette rale peuvent &ire

observées (voir Pig, (21), Chapitre VI).

Ie nombre d'ondess de la fréquence d'un tel laser asservie sur la

esurée au BIPM [29] ., On a :

=}

i .y
composante "i" & été



Figure 2-a : laser He-Ne stabilisé sur l'iocde & A=633 mm

comprensnt un tube CW radiation (type LTQ).

Figure 2-b : laser Ille-Ne stabilisé sur l'icde 5 A =612 mm

comprenant un tube Spectre~Fhysics (modéle 120, & mw).

Sur ces photos on distingue la cellule & iode intra-cavité,
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le schéma de la caviié est représenté sur la Fig. 1-b . Celle-ci
est de l'ordre de 63 cm ; la longueur de la cellule est égale & 50 mm,
Ia cavité est fermée par deux wircirs sphérigues identiques de rayon de
courbure R = 60 cm et de coefficient de réflexion maximum (transmis-
sion résiduelie T = 0,04°) ) centrée vers 633 nm {moddle Svectra

Physics).

la transmission résiduelle 3 612 nm nous permet de disposer de deux
faisceaux dont 1'intensité =st de ltordre de 350 uWatt . ILe prisme
sélectionnant la longueur d'onde est en silice et 1l'angle au sommet a
été calenléd de telle sorte que les faces de ce prisme solf & angle de
Brewster dans la cavité, Ies autres éléments de la cavité : refroidis-
seur b effet Pelider, céramique pilezodlectrique ... scnt identiques &

ceux utilisés dans le laser fonctionnant & 3% nm.

D'autres transitions donnant lieu & un effet laser ont pu &tre

mises en évidence avec lfapperell gue nous avons construit

- 382 - 2P? & A= T30,7 o,

la raie d'iode 162 P {2-10) qui se trouve dans le prcfil Doppler
de cette transition esi trés peu absorbante (v“ = 10) et un seul pic
d'absorytion saturde a pu &tre observé en chauffant la cellule vers
Z00%C., Ia pulssance disponible sur cette raile sst de 1l'ordre de
200 yWatt mais pourraif éire augmentde en utilisant des miroirs diélec-

triques de coefficient de réflexion misux centré.

- 38 . z = &d ;
3 5 2P2 8 A 640,% nm

It encere 11 n'existe pas de raie dlicdes tre

s
d'asservir efficacement la fréquence du laser [36].
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gui cscillent simultandmert avec lz transition a £33 nm
8 <

Ta Pilgure 2 représente une phoitographie des deux types de lasers

gue nous avens construiss,
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3 -~ EIBCTRONIQUE D'ASSERVISSEMENT,

Ia Figure 3 représente un bloc diagramme de 1'électronique d&'asser-

vissement identique pour les deux types de laser .

Une modulation T = 5,6 kHz est appligquée sur deux rondelles ds
la céramigue piezcélectrique., L'amplitude de cette modulation est ajus-
tée de telle sorte qu'elle corresponde & une modulaticn de la fréquence
du laser de l'ordre de grandeur de la largeur & ni-hauteur du pic d'ab-
sorption saturde, soit % & 4 MHz environ. Le signal recueilli par la
photodiode est filtré et démodulé & la fréquence triple de la fréquence
de modulation par une détection synchrone, ce qui permet d'éliminer
ltinfluence du fond Doppler. Ce signal démodulé fournit le signal d'er—
reur 4 llentrée d'un intégrateur suivi d'un amplificateur haute tension.
La sortie de cet amplificateur est eppliguée aux bornes de la céramique ;
en boucle fermée, la longueur de la cavité laser est donc compensée de
telle sorte gue la fréquence du laser resfe asservie sur le pic d'ab-

sorption saturée choisi,
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Abstract

Coincidences between the sodium D, and D, lines and
two corresponding '%’I, lines have permitted the deter-
mination of the absolute wavelengths of the hyperfine
components of the sodinm D lines by using a cw tunable
dye laser. The laser frequency, locked in turn on the
“0” and “n” hyperfine components of the P 114 (14-1)
and P 38 (13-2) iodine lines, was measured at B.LP.M,
on the Michelson interferometer. The values of the
wavelengths of these jodine [ines are respectively:
589756661.7 fm and 589 158 022.0 fm.

Introduction

Coincidences between jodine lnes and plasma-tube
laser lines have been widely investigated [1-3]. The
main goal .of these experiments was the realization of
new wavelength stendards using laser lines having
frequencies locked to hyperfine transitions of iodine
127 by a saturated absorption technique. This method
permits & very accurate stabilization of the wavelength
and gives a precision generzlly better than one part in
10° [4, 5). This kind of experiment is of great interest
for many applications in interferometry, for example,
in length measurements which use the well-known
method of excess fractions requiring several reference
wavelengths. It is worth remarking that iodine provides
many narrow absorption lines covering the whole of
the visible spectrum and thus is very well adapied to
the stabilization of the dye laser frequency with a
high accuracy. Although the number of absorption
lines makes it difficult 1o localise, precisely and repro-
ducibly, any particular line, accidental coincidences be-
tween some of these lines and well-known emission
lines help tc alleviate this problem anrd allow the lock-
ing of a dye-laser frequency to a weil-determined value
without teo much difficulty.

* Laboratoire associé 3 'Universitd Paris-Sud

In this paper we report the observation of such
coincidences between the sodium D, and D, lines and
the P 114 {14-1) and P 38 (15-2) iodine lines, respective-
ly. The identification of these lines was made with the
help of an iodine atlas [6, 7]. In the first part, we des-
cribe briefly a preliminary experiment which has per-
mitted us to study simultaneously the hyperfine struct-
ure of iodine and sodium lines observed by using a
single-mode cw tunable dye laser ahd a saturated-absorp-
tion-spectroscopy arrangement. The second part des-
cribes the absolute measurements of the frequency of
the dye laser locked to one hyperfine component of
gach of the iodine lines studied,

The experimental arrangements

We used a commercial Coherent Radiation 599/21
tunable dye laser pumped by a Spectra-Physics 164
argon-ion laser. The pump power was about 2.5 W and
the dye laser output was achieved at a power of about
80 mW single mode at 590 nni As shown in Fig. 1,
the hyperfine structures of the iodine and the sodium
lines were obtained by two parailel saturated-absorp-
tion-spectroscopy arrangements in two external cells

the double-saturated-absorption

Scheme of
arrangement which permits one to record simultaneously
iodine and sodium hyperfine structures

Fig. 1.

00626-1394/81/0017/0077/501.00
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{8, 9]. The 100 mm long iodine cell was at room tem-
perature {20 °C). Two probe beams crossed each cell
and were detected by UDT 4350 Type detectors; one
of these beams crossed the saturating beam and the
saturated absorption signal was obtained from the
difference between these two signals. This allowed us
to eliminate power instabilities of the dye laser and the
Doppler-broadened absorption profile in the cells. In
crder to stabilize the laser frequency on one definite
hyperfine component and consequently generate .an
error signal, we modulated the laser frequency and used
third-derivative lock-in detection such as is regularly
used in frequency-stabilized piasma-tube lasers, Fig.
2a, b,
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Fig. 2a, Simultanecus recording of the hyperfine struct-
ures of the sodium Dy and [; P 114 (14-1) lines by
making a third-derivative phase-sensitive detection,
abscissae proportional to wave-number, 0. b Similar re-
cording for the sodium Dy and [, P 38 (15-2) lines

18

Measurements

In order to measure the relative position of the hyper-
fine components of the sodium D lines with respect to
one component of iodine, and then to deduce the
position of their center of gravity, we assumed a quasi-
linear scanning of the dye-laser frequency and used,
for scale calibration, the well-known value of the hyper-
fine splitting of the ground state of sodium (1771.63
MHz}. The error in such a calibration is reduced if the
difference between the measured iodine component
and one of the sodium components is small; we chose,
therefore, the component “o” of the P 114 (14-1) k,
line which has been found at 42 MHz away from the
crossover line located in the middle of the structure of
the red sodium D, components (F=2 - F'=i and
F=2 -+ F'=2) and the component “n” of the P 38 (15-2)
I, line which has been found at 56 MHz away from the
crossover line located in the middle of the structure of
the sodium D, line (F=2 - F'=2 and F=1 - F'=2). The
absolute measurements of the I, lines were made at
B.LP.M., using the Michelson interferometer which has,
together with the measurement method, already been
widely described (10, 11} The reference used was a
He-Ne laser stabilized on the peak “d” of the R 127
(11-5) of the 127 iodine line: 4 = 632991 178.3 fm; this
wavelength was calculated from the value of the *9”
peak recommended by the C.C.D.M.' in 1973. The
mean value of four determinations of the wavelength
of the “o” icdine component and six determinations of
the wavelength of the “n” iodine component are, re-
spectively:

3837356661.7 fm £ 0.2 fm and 589 158022.0 fm £ 0.45
fm, the quoted uncertainty being one standard devia-
tion.

We have thus determined the position of the center
of gravity of the sodium D, and D, lines which are, re-
spectively:

589755814.7 fm £ 1.5 fm and 3891583264 fm =
1.5 fm.

Conclusion

We have reported two new absolute measurements of the
wavelength given by a cw tunable dye laser tuned to
jodine hyperfine components located by their coincid-
ences with the sodium D emission lines. The difference
between the two corresponding wavenumbers is:

Ao =17.22903 (2) em™' (A4 =0.580416 mm).

This is a very interesting value for length measurements
using the method of excess fractions {in particular for
measurements of length about I m) such as are needed
for the calibration of the path differences of the inter-
ferometers used in the sigmameter [12, 13]. Secondly,

' Comité Consultatif pour la Définition du Metre, one

of the technical groups advising the Comité Interna-
tional des Poids et Mesures (C.1.P.M.)



we have pointed out that a cw tunable dye laser can be
used as a source of severzl reference wavelengths: in
particular, by using an appropriate mixing of Rd 6G
and Rd B dye, single-mode operation can be obtained
inside a spectral range from 580 nm to 650 nm, at the
wavelengths reported in this paper as well as those given
by a He-Ne laser working at nominally 612 or 633 am.
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Deuxieme Partie

APPLICATION DU SIGMAMETRE A L'ETUDE
SPECTROSCOPIQUE DES RAIES D DE SERIES
D'ISOTOPES RADIOACTIFS D'ALCALINS
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I - INTRODUCTION.

Comme nous 1l'avons signalé dans 1'introduction générale, les expé-
riences de spectroscopie atomique que nous allons décrire dans cette
seconde pariie ont £t4 rdalisdes, au C.E.R.N., en collaboration avec

une équipe du laboratcire René RBernas,

Ie but de ces expériences est de déduire des mesures relatives de

fréquence, effectuées sur les raies D} (transition 281/2 - 2P1/2)
gt D2 {transition 281/2 - 2P3/2) de longues séries d'isciopes

radioactifs d'alcalins, des paramdtres nucléaires :

- le spin I est mesuré directement par résonance magnétique ;

+ +

~ le moment magnéitigue wp et le moment guadrupolaire @ sont

déduits des mesures de struciures nyperiines ;

- —_ . 2 . s . ;
~ la variation du rayon carré moyen &6<r > de la distribdution des

charges dans le noyau est dédulte des mesures de déplacement isotopigue.

2 NP cn .. . -
0 et &<r > sont liés & la déformavion du noyauw ; si de telles

o

mesures ont d'abeord été faites sur des noyaux stables, leur extension
aux isotcopes radicactils apportent ailnsi d'autres renseigrements gui
montrent comment 1'édifice nucléaire se construil par addition succes-

sive de nucldons.

Cependant 1'influence de ces zaraméires sur les fréquences des
transitions atomiques est extrdmement Taible et nécessite, pour &tre

détectés, des mesures pricises & snviren 1 ¥Hz.
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Ie Chapitre II sera consacré i des rappels géndraux de la méthode
expérimentale dont on trouvera une description plus complete dans la
these de J, L. VIALIE [15]. lNous commencerons par présenter les niveaux
d'énergie des transitions de résonance des alcalins et leur comportement
dans un champ magnétigue ; puls nous décriroms le principe de la méthode

et, enfin, le dispositif expérimental utilisant un jet atomique thermique,

Dans le Chapitre III, nous exposercns les résulitats obtenus dans le
cas du francium qui constitue un cas particulier dans la mesure ol
aucune transition optique n'ayent pu &tre observée auparavant, il a
fallu modifier guelgue peu le montaege expérimental initialement prévu
pour une stude i trés haute résclution des raies D des alcalins ; nous
décrirons done l'expérience préliminaire & basse résolution, que nous
avons rdalisde afin de pouveoir localiser et mesurer la longueur d'onde
de la raie de résonancs D2 , Puls 1'étude & haute résolution de cette

transition.

le dernier chapitre sera consacré a 1l'adaptation d'une méthode de
double résonance & notre schéme expérimental dans le but de mesurer les
facteurs de couplage quadrupolaire avec une plus grande précision que
celle obtenue par la méthcde optique précédente ; les expériences ont

4t¢ faltes sur une série d'isctopes de sodium,



32p3/2 F‘:-.j+3l’2
_< Fili+1/2

\ FEl-1/2
Fol-3/2

32531&( ) Fzl+1/2

: Fi-1/2

F=l+1/2 F:l""t/Q
3281 328 1p

F=l-1/2 F=1-1/2

Sisire
B smme des niveasur Aldnpwris Sedide
—eSEps S WeE LAVIZW 4 oerfls STULiISs
Toa A Lo vzies = ot ltac srta rojztifs Aoz AsmmAcarEo
2T LNUENILTES ITilEtlvrss 2 “E88 2CEYT3 relaiils Los Qomposanisas
- - . . A
R A P - T ora Zant nmos mamadaamdda i a2 D ameam
SETeEnis =8 -— ] T oS vilw M _e:;.u::fvra_-b T s



143

II - RAPPELS GENERAUX DE LA METHODE EXPERIMENTALE.

A ~ NIVEAUX D'ENERGIZ ET STRUCTURES HYPERFINES.

?) Niveaux d'énergie des alcalins,

Tous les atomes alcalins présentent la méme configuration spectrale :
le niveau fondamental est le niveau 281/2 {1=0 , S=1/2 s J=1/2) qui
se dédouble (pour I#O ) en 2 niveaux hyperfins par couplage entre J et
le spin I du noyau, donnant F=I+1/2 et F=1I-1/2 , Figure {1) .
Pour I=0 on obtient un seul niveau F=1/2 . A la température du jet
thermique {dans nos expériences, la température du four est de 2000°K
environ) seuls ces deux niveaux hyperfins soni peuplés thermiquement
suivant leur poids statistique vrespectif . Les deux niveaux excités de

structure fine 291/2 (1=1 , 3=1/2 , J=1/2) &% % {L=1 , S=t/2 ,

3/2
J23/2) se décomposent de la mé@me fagon en nivegux hyperfins par couplage
entre J et T {(Fig., (1 ). Ces deux niveaux excités ne sont pas peu-
plés thermigquement. On remarque que les guatre transitions hyperfines
.- , 2 2 . . N .
de la raie D (s - F ) donnent lieu & un pompage optique

1 1/2 1/2 * £
hyperfin ; l'accord de la fréquence lumineuse sur une transition vide le
iveau hyperfin de départ au profit de l'autrye niveau du fondanmental,
I1 en est de m8me pour la plupart des transitions hyperfines composant
2 2

81/9 - PB/Q) ; par contre , les deux transitions

[
il
Y
[+2]
e
T
=)

P ™

24 (o T _)2. (1 = T3/
( 5 /5 (F=1+1/2) P3/2 (F'=1+3/2))
o

et (‘sq/2 (F=1-1/2) - 293/2 (P =1-3/2))

ne donnent lieu & aucun pompage optique hyperfin, les niveaux (F': +3/2)
4 - 2 -z . A 2 T :
et (P =1-3/2) ne pouvant se désexciter gque sur leur niveau de départ

respectif {F:=I+1/2) et (F::IWT/E} .
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2) Atomes alcalins dans un champ magnétique ; 1l'effet Zeeman

hyperfin,

La Figure (2 ) montre schématigquement l'aliure des sous-niveaux
Zeeman hyperfins en champ magnétique réduit croissant (*) pour un sSpin
I=3/2 et un moment magnétigue Uy >0 ., S5i les atomes voient un chamnp
magnétique lentement variable, ils suivent adiabatiquement les niveaux
d'dnergie Zeeman du champ nul {ou faible) au champ fort : le couplage
entre I et J en champ faible se modifie graduellement ddl & 1'inter-
action magnétique. En champ magnétigue nul {ou faible) T+J7=F

et lec sous-niveaux Zeeman sont caractérisés par {F,m?> .
&

En champ magnétique intermédiaire (x¥1) , c'est-h~dire lorsque
1'écart Zeeman dfl au champ magnétique est du méme ordre que la structure
hyperfine, ‘f et 3 sont partiellement découplés ; 1l'effet Zeeman dans
ce cas a éré calculé | | et exprimé par la formule analytigue de Breii-

Rabi. En champ magnétique fort (z>1) , c'est-h-dire lorsque 1'écari

3 —
s

Zeeman dfl au champ megnétique est plus grand que la structure hyperfine,
J et 1

sont découplés et précessent indépendamment autour du champ
magnétique, Les sous-niveaux Zeeman se groupent en deux faisceaux cor-
respondant & des valeurs de m_ dgales & +1/2 et -1/2 avec (2I+1)

Jd
sous-niveaux dans chaque faisceau,

3} Sélection des atomes par un champ magnétigue inhomogeéne,
& £ 4 =

Avent de décrire le principe de la méthode, ezaminons le comporte-

ment des aitomes alcalins dans 1llentrefer d'un aimant hexapclaire @ un

% . g - —
\ ) Ce champ magnétigue réduit est déterminé, gelon la formuls de Breit-

Rabi [@7], en tenant compte ds la valeur de la structure hyperiine du

ERS
. u
(:’J hy * &7 “}I) L g
on & H X = o s - nh .
S il *Voms

ol p, est le magnéton de Bohr et h la constante de Planck,
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tel simant es%, en effet, utilisé dans notre montage expérimental ; comme
nous le verrons, il permet d'analyser le moment magnétigue effectif de

1'état fondamental des atomes alcalins. La Figure (% ) représente, en

'~ : (/7 g/ D

fonction du champ magnétique réduit | x = T » la variation

du moment magnétique de l'atome dans chacun des sous-niveaux Zeeman
hyperfin., D au couplage sntre T et J , ce moment magnétique dépend
du champ H , sauf pour les niveaux de m, extrémes : m = t(1+1/2)
ol u = iuB {mig. (3 }), Pour les autres sous-niveaux, p tend vers
la valeur limite by en champ fort, De ce falt, la force qui agit

sur ces moments magnétiques, dans un champ magnétique inhomogéne, n'est
simple quten champ fort ol u = th pour tous les sous-niveaux, le cas
général des champs magnétiques inhomogdnes est traité dans [15] ; nous
nous bornerons ici au cas du champ produit dans ll'entrefer d'un aimant

hexapolaire

ou R - est le rayon de l'ouverture de 1'aimant,

r est la distance d'un point & 1l'axe,

o]
@
W
ot

la valsur du champ sur les plles.

Ia force exercde sur les atomes 2s8% alors radiale ef wvaut
ol . 2
Fo= iy T = I\2 H /R .
Wo 3r (2p Hy/R7)

On sait que dans ce cas il y a deux sclutions & 1l'déquetion du mouve-

ment des atomes suivant le signe de 1 . les aiomes avec m_ = +1/2 ont
un moment magnétigue positif , donc ure trajecioire sinusoldale, les

atomes avec _ = =1/2 ont un noment magndtigue négatif et une trajec~
J (=3 1 f= o

m
ftoire nyperboligue. Ies trajecioires sinusoidales peuvent converger

&

3
[44]
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le champ magnétique est nul sur l'axe ; les atomes de moment magnétique
effectif mJ = +1/2 vont donc se regrouper sur cet axe ol leur énergie
est minimum, veir Fig, {2 ), il y a focalisation ; esu contraire, les
atomes de moment magnétique effectif Ly = ~1/2 vont vers les régions
de champ fort et sont donc défocalisées, Nous allons veir gue clest
précisément cette propriété associde au pompage optique que 1'on utilise

comme mécanisme de détection des résonances optiques,

En fait, la focalisation des atomes de moment magnétique effectif
mJ = +1/2 dépend de divers paramdires comme la vitesse du jet d'atomes
qui traversent l'aimant hexapolaire, 1l'inclinaiscn de leur frajectoire
sur l'axe, des propriétés magnétiques de l'hexapole,,.. . Afin que le
point de focalisation soit le mieux défini possible, une optimisation

de tous ces paramdtres est nécessaire [15].

B - PRINCIPE DE LA METHCDE EXPERIMENTAIE,

1) Schéma géréral de Ilexpérience,

chématiguemert sur la i

o

Ltensemble expérimental est rerrésentéd
(4 ). sSon principe sera rappeld en examinant brizvement chague partie
du dispositif ; pour une description plus complite de chacun des Sléments
(cible, four, aimant hexapcolaire, tec...) on pourrs ss rapporter aux
références [15][16], Nous domnerons toutefois quelques ddtails supplé-
menteirss sur la partie de llexpérience quil concsrne le laser st llasser-

. - o -~ s - AY
vigssement de sa Iréquence au paragraphe ¢,

Nous allons donc décrire successivement

- le four contenant une cible bomberdée par le faiscesu de proions issus
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- la zone d'interactilon dans laguelle les atomes, sortant du four sous
forme de jet, interagissent avec la lumidre d'un laser dont le faisceau

est perpendiculaire au Jet ;

~ l'azimant hexapolaire qui sélectionne les atomes dont le moment magné-

tique effectif est dgal & +1/2
le séparateur de masse (précédé d'un ioniseur)

- &%, enfin, les détecteurs,

2) Production du jet d'atomes radicactifs,

la méthode expérimentale permettant la formetion du jet thermique
d'atomes radicactifs est la suivente : un faisceau de protons de plu~
sieurs centaines de Mev (jusqu'ad 20 Gev pour les expériences faites
av P.S. du C.E.R.N.) hembarde wne cible (d'uranium dans la plupart des
expériences). Cette cible est placée dans un four $tanche {en général
en tantale) que 1'on chauffe & environ 20C0°K. Ce bombardemeni provogue
diverses sortes de réactions sulvant le type de cible wtilisé en fonction
des classes d'isctopes que l'on désire produire ; ces réactions se grou-
pent en itrols catégories : la fragmentation, la fission et la spallation,
Clest cetle dernibre réaction qui est utilisde pour la producticn du
francium & partir d'une cible de thorium cu d'uwranium. Ies isoiopes

o

radicactifs d'alcalins sont en général produits sous forme d'ions gqui

sont neutralisés dans le four et sortent sous forme de jet par 1ltorifice

d'un tube en tantale,

%) Zone d'sxcization optigue,

Dans le cas de jets atomigues therrigues peu denses (faible produce
tion d'atomes radicactifs) on cherche i avgmenter le nombre dtatonss

collectés par les détscteurs ; csci impose gue le jet atomigue scit aussi

L2

ouvert que possible. Dans une excifation optique peryendiculaire au jet
(qui permet d'obierir la résclution désirde ), tte ouveriure détermine

le largeur Doppler résiduelle. Dans notre cas, une résoluticn de 1'ordre



de 50 MHz est sounaitable pour l'analyse des structures hyperfines du
. 2 . - , .
niveau supérieur P1/2 ; ceci entraine une collimaticn de 1l'ordre de

40 dans les conditions de température de travail de la source { % 2000°K).

4) Méthode de détection des transitions optigues.

la géométrie du Jet étant déterminéde, il reste & détecter le
maximum d'atomes ayant subi l!'interaction résonnante., Nous avons signalé,
dang 1'Introduction Générale, que la méthode gque nous avons choisi porte
sur la détection des atomes eux-mémes ayant interagi avec le rayonnement

laser. Nous allons voir que cette méthcde est plus sensible gue celles

.s

basées sur la détection de la fluorescence ; en effet dans ces méthodes

~ d'une part, l'angle solide utilisé pour collecter la lumidre de fluo-
rescence est limité alors gue les atomes rayomnent dans l'espace toud

entier ;

- d'autre part, nous avens vu qus, lors d'une interaction résonnante, le
pompage optigue produit une différence de population entre les éiais
magnétiques du niveau fondamental., Ce processus fait que chaque atome

ne peut émetire gqu'un nombre limité de photons.

Au lieu de subir les "effets néfastes" du pompage optigque, on peut,
au contraire, l'utiliser pour détescter lss résonances optiques en analy-

Ka)

sant la polarisation meznétigue induite sur le faisceauw atomique. Classi-
quement, on fait passer le jet atomique & travers un champ magnétique
. N . ‘s ; . . Pes . . 2
inncmogene gqui analyse l'état de polarisation magnétigue du niveau 51/9

48], Comme nous l'avons meniionnd, pour notre expérisnce nous utilisons
b -~ Fog

de préférence un aimant hexapclaire [49] qui a la propridié de focaliser
les etomes dans les états m, = +1/2 et de défoceldiser ceux dans les

3
dtats m, = —1/2 {voir : & 3. Y. De plus, un el aimant perret de Ira-

3
vec un jet ouvert [15}.
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5) Allure des signaux observés,

Bn l'absence d'interaction lumineuse, les deux niveaux hyperfins
F=1I+1/2 et F = I-1/2 du niveau fondamental 251/2 sont peuplés
thermiguement suivent leur poids statistigue. Ia moitié des atomes pos-
séde une valesur de mJ = +1/2 et sera détectde ; par exemple, dans le
cas d'un epin I=3%/2 , le dégénérescence du niveau F = I+1/2 est égale
55 {celie du niveau P = I-1/2 est égale 2 3), mais 1l'un des sous-

niveaux hyperfins correspond & une valeur de = ﬂ1/2 et les atomes

m
J
correspondants ne seront pas détectés.

Lors de l'interaction lumineuse, le signel moyen détecté

~ baisse lorsque la fréquence lumineuse corresypond aux transitions hyper-

2

2
. - t - i . ] .
fines ¥ = I+1/2 » F' = I%1/2 (du niveau P1/2 an P3/2 ) qui vide,

par pompage optigue, les niveaux correspondant & mJ = +1/2 ;

~ cu, au contraire, augmente lorsque la fréquence lumineuse correspond
L N . 2

aux transitions hyperfines F = I+1/2 - ¥' = I%1/2 (du niveau P1/2 ay

2 ) X .

P3/2 ) qui raméne les atomes sur les niveaux pour lesquels Tyo= +1/2 .

(Figure 5}.

Il y a deux cas particulilers

- s 2 2 ,

19 La $ransition 7S (7 = I+1/2 <> “p (F' = I43/2) ne présente
1/2 3/2

pas de pompage optique hyperfin ; elle ne peut &tre observés qu'en

. ot 2 + - NP ; o
lumiers polarisée ¢ ouw ¢ ., {n définit alors un axe de quentifica-
tien gréce 5 un petit champ msgnetique statigue directeur dans la zons
d'interacticn, (g champ, prodult & l'aide de bobines de Helmoltz, est

4
'

paralléle au fasisceau laser polarisé circulairement. Il est de 1l'ordrs

b

tous les sous-hivesux Zeeman hyperfins, Dans ce cas, per pompags opticue
Zeeman, les atomes initialement distribués sur tous ies nilveaux ayperiins

sont ramends

G et le signal observé augmenie ;
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- s0it sur le niveau n_ = «(I+1/2) » B o= =Ug o, en lumiére polarisée

6 et le signal observé diminue,

29 Ia transiticon 231/2 (» = I~?/2) = 2P3/2 (P = 1_3/2) , quant & elle,
ne peut &tre observée par cette méthode car tous les scus-niveaux de

F = I-1/2 ont un moment magnétique négetif en champ fort.

la Pigure (6 ) montre 1'allure des signaux observés pour la raie
D, et la raie D2 . Signalons gqu'une lumitre polarisés permet non seu~
lement d'observer la transition 281/2 (F = I+1/2) = 2P3/2 (F' = 1+3/2)
mais influe également sur l'intensité des signaux cbservés pour les
autres transitions 3 ainsi une lumidre polariszée g augmente les signaux
négatifs correspeondant aux transitions partant du niveau fondamental
251/2 (F = I+1/2) et une lumidre polarisde c+ augmente ceux partant

du niveau fondamental 251/2 (P =1-1/2) .

Afin de bénéficier de cet avantage tout au long d'un enregistrement,
le sens de la polarisstion circulaire de la lunire est changéd au cours
du balayage de la fréguence du laser, simplement en inversant le sens du
courant dans les bobines., 'intensité de chacune des composanies enre-
gistrdes dépend du spin I du noyau, c¢'esi-a-dire du nombre de sous-
niveaux Zeeman qui intervient dans le processus de pompage optique Zeeman

associé au pompage optique hyperfin [ 15],

Al ’ L. - s .
) Sélection et détection des atomes.

traversé l'asimant hexapclaire, le falsceau atomigue

focalisé est icnisé par ionisation de swrface & 1l'aide d'un loniseur en

n ligne ypermet

(¢
[N
€]

tentale cu en rhénium., Un spectroméire de masse pla

dtudid, Ies ions

lertilles électrostatigues focalisatrices, vers le détect
Is décroissance radicacilve de cer~

tains dléments pidgds sur le détecieur pouvant entraliner un bruit de fond
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important, la premigre dynode du multiplicateur d'électrons est en général
constituée d'un ruban de mylar aluminé mobile ce qui permet de renouveler

la surface exposée & tout moment [16] ,

7) Sensibilité de la méthode,

31 1ton définit le rendement global de la méthode comme étant le
rapport du nombre d'ions détectés i la sortie du jet atomigque sur le nom—
bre d'atomes produits dans la cible par unité de temps et pour un isotope
donné, avec notre méthode expérimentale, celui-ci est de 1'ordre de 1O~5.
Iz plus gres facteur de perte provient du fait que l'on utilise un jet
atomique thermique ; les paraméires de ce jet (section de llorifice du
four, l'angle solide, ...) sont choisis de telle sorte que la résolution
(limitée par 1'effet Doppler résiduel) permetts de résoudre, le mieux
possible, les composantes hyperfines des raies D . Dans notre cas,
l'angle scolide est de 1tordre de 5.10-'4 srd , Il faut rappeler gue ceite
néthode permet de travailler sur wn jet assez ouvert et, de ce fait, le
rendement est supérieur aux autres méthodes utilisant deux aimanis déflecw
teurs [48] ou d'autres iypes dlaimants focalisateurs [5C}, 1'inconvénient
de l'utilisation d'un seul aimant hexapolaire focalisateur réside dans le
fait que l'on travaille sur fond non nul (source de bruit supplémentaire
sur lee signaux détectés), ce qui est génant dans le cas de jets peu
denses ; toutefcils cet inconvénient est largement compensé par le fait
gue l'on peut travailler en source plus étendue (orifice du four) ce qui,
outre llaugmeniation de 1'intensité du jet, & l'avantage de reéduires le
temps de diffusion des aicmes dans le four permettant ainsi 1'étude 4'isc-

topes tres instables (durde de vie de 1'ordre de quelgues ms ).

les autres facteurs limitant la production d'isotopes & la scriie
du four proviennsnt du rendement de la cidble st du temps de diffusion
des atomes darns le four. De plus, si 1'on tient compie de la transmissicn

du specirométre de masse et de la ligne de transport, on trouve un rende~

, Dans le cas dliso-

™
ol
1)

ment global en aiomes de la méthode de 1'ordr

ER )

topes itrés instables, il faut diviser ce rendement par un facteur
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(1 + #%% o 7 (exprimé en secondes) est égal & la durde de vie de
ltisotope,

Jusqu'a c¢e jour, l'isotope le plus instable que nous avons pu étu-
dier par notre méthode expérinentale est le sodium de masse 31 dont la
durée de vie est de 17 ms et dont la production, pour chague impulsicn
du faisceau de protons de 20 Gev , est de l'ordre de 2.105 atomes, Ie

nombre d'ions détectés A la scrtie est donc de 1l'ordre de

2.105.10“5.0,15 = 0,3 ion pour chaque impulsion de protors de.20 Gev,

C - IE LASER ; CONTROIE ET BALAYAGE DE LA FREQUENCE DU RAYCHNNEMENT.

1) Introduction.

Ces expériences ont conduit & la mise en place d'un dispositif
expérimental assez complexe ayant déja fait 1L'objet de nombreuses des-
criptions [15]{16][17][ 18] . Nous allons simplement rappeler trés
brigvement quelques caractéristigues de la partie sxpérimentale gqui

.

concerne le laser et il'asservissement de sa fréquence a 1'aide d'un

sigmamatre,
2) Ie lager,

“

ie laser b cclorasnt continu monomode et accordable est un moddle
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le laser & colorant posséde sop propre systoéme dl'asservissewment

de réduire les fluctuations de la fréguence du
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rayonnement (”jitter") & 2 MHz environ. Il utilise un Fabry-Perct
confocal placé dans un four régulé en température, Toutefois cet asser-
vissement ne répond pas aux critiéres exigés pour ce type dlexpérience,

En effet :

- 1z stabilité & long terme n'est que de l'ordre de 10 & 20 MHz/

heure,

- Les erreurs sur la lindarité en balayage de la frégquence peuvent

atteindre 19/ de l'intervalle total balayé.

- Celui~ci ne peut étre digitalisé et sa calibration n'est pas

suffisamment précise,

~ Bn position manuelle, llaccord de la fréquence sur une valeur
donnée ne peut se faire finement des que l'on affiche un intervalle

gpsctral de balayage supérieur & 1 GHz.

3) Asservissement de la fréquence du laser sur sigmamdire,

Nous avens vu au Chapitre (VI) que le sigmemdire utilisé pour
ll'asservissement st le pilotage de la frégquence des lasers accordables
est, per contre, tout 4 fait adapté & de telles expériences, HNous

allons voir comment nous l'avons coupld au laser & colorant utilisé,

Ce laser posséde deux boucles d'asservissement

— Iz bande passante de la premisre beocucle (de 45C Hz a 10 KHz)
permet de compenser les fluctuations rapides de la fréquerce du laser ;

clest elle qud permet de réduive ces fluctustions de fréquence & 2 MHz

gnviren,

- Ta seconde boucle, par ccentre, coupense les fliuctuations lentes (de
[ ] i

4]

G & 450 Fz) ; sorn signsl d'erreur, provenant du Febry~Ferot peut, en
fait, dépendre entidremernt d'un second signal dlerreuwr extériewr moyen-
nant l'utilisation d'urn intdégrateur intermédisire dont le signal de

. [ . . ' . A 5 PR - .
sortie est limité 3 5 V (balayage Y"externe"). L'adaptation du sigma-

mitre au systéme initial ne pose donc pas de difficulté perticuliére,
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Cependant, powr certaines expériences {rubidium, césium), la longusur
dtonde du laser & cclorant est supérieure a4 750 nm et la finesse du
Fabry-~Percot, gul fournii également le signal d'erreur de la bouwels
rapide, devient trés wmédiccre et ne peut plus &tre utilisde dans de
bonnes conditions, Moyennant gquelques légdres modifications de 1'élec-
tronique d'asservissement du systeme initial, le signal d'erreur des
deux boucles est alors directement fourni par le sigmamétre gui pilote,

seul, le laser & cclorant,

Ie bloc diagramepe de la Fig., ( 7 ) résume les trois situations ren-

contrées

1. asservissement par Fabry-Perot seul,
2. asservissement par Fabry-Perot {voie rapide) + sigmamétre (voie
lente,

%, asservissement par sigmametre seul,

Ile contrdle 2%t le balayage de la fréquence du laser s'effectue

snsuite suivant la méthode décrite dans la premigre partie,

D - CONSTANTES NUCIEATRES MESUKEES,

Comme nous llavons sigrnzlé dans l'introduction, les parameires
nucléaires gque 1l'on peut déduire des mesures =ffsctuées an cours de
1'étude des Traies D1 et D sont : le spin I , le moment magnéti-
aue  py s le moment quadrupolaire spectroscopique @ et la veriation

du ravon carré moven de la distritution des charges &<r > .
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1) Ie spin I du ncyau.

Ie spin du noyau est mesuré par résonance megnédtique ; le champ
statique HO (égal & 0,9 gauss) décompose les niveasux de 1'état fonda-
mental 281/2 en 2F+1 sous-niveaux Zeeman carsctériséds par le nombre
gquantigue Lp En champ faible, 1'écart de fréquence enirs deux sous—

& by #y
niveaux Zeeman hyperfins adjacents est dgal & 6v = A , Soit,

our le nivean F = I+1/2 et en négligeant un fterme, du facteur de
b

Landé & proportionnel a gy

2p,B HO
&y
(27+1) h
ol HO est égale & 0,9 gauss,
by est le magnéton de Bohr,

et h la constante de Planck.

{ &v est typiquement de ltordre de i MHZ).

En accordant la fréquence du laser sur la transition

2S (v = I+1/2) - 2? (7' = I+3/2) en lumidre polarisée ¢ , on
1/2 3/2

peuple préférentiellement le sous~niveau Zeeman
281/2 (P = 141/2 , m, = -I-1/2) et le signal correspondant au nombre
d'atomes que lton détecte baisse, Ia différence de population induite
par le pompage Zeeman enire le sous-niveau hyperfin mF = -I—1/2 et
les autres sous-niveaux Zeeman peut &tre détruite en appliquant un champ
radiofréquence (parallile au jet atomique) dans la zone d'interaction si
sa Ir éq ence ccrrespond & ltéecart 6v défini plus haut : en effet,
celul ¢l redigiridvue les atormes sur ious les sous-niveaux Zeeman hy per-

Tins et le signal détecté augmente., Ce chemp radicfréguence est créé

(U]

par une bobine placée sur l'axe du jet Juste aprds la zone d'interaction
des atomes avec la lumidre du laser. (ette bobine est alimenide par un
génsrateur HF., Le sommet de la courbe de ridscnance obisnue srn balayent

la fréquence du génératewr permet donc de calculer T

Notors gque le nombre I éiant cuentifié, ce balayage n'a bescin
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d'étre ni iindaire, ni précis, Aussi, de manidre générale, apreés avoir
tracé la ccurbe de résonance d'un isotops de référence dont le spin est
connu, il est facile d'en déduire la position des résonances (et donc
la fréquence du générateur) pour les autres spins, ce qui facilite leur
recherche (ceitte courbe de résonance peut &ire obtenve & frégquence HF

fixe et en faisant varier H ).

2) Ie moment magnétique BT

L'interaction du moment magnétique ﬁ du noyvaw avec le champ
magndtique E , proporticnnel & T4+ 5 et dft au mouvement orbital de

1télectron de valence, donne nalssance & la structure hyperfine, Au

cours de 1l'étude de la raie D1 , la position Vi_a des quaire railes
enregistrées est domnde par le systéme d'équations
- s RIS 2 = — 2 v
v, s vy m g AS T A, ( 51/2 (F = I+1/2) ¢ P/ (Ft = 1-1/2))
— .l 1 ;'[- 1 2 e [R—— 2 B7L B,
V=V - AT A , ( 54 /2 (F = I+1/2) &> Py /o (71 = 141/2))
_ L1 Ll 2 _ — p _
Ve = v r oo A= A, ( 31/2 (P = 1-1/2) &= ® s (Fr = I-1/2))
+ 1 I, 2 2
= —— - T = J- ——> 7P o= T+1
VSVt A S A , 81/2 (7 = 1-1/2) /2 { 1+1/2))
ol est la frégquence aszssccide & la transition 2S - 2? en
- VO [ i qa =] L 1/2 1/2 H

1t'absence de siruciure hyperfine (écarﬁ des centres de gravité),
- I est le spin de ncyau,
_ e P - . , . N . 2.
- & est la constante magnétique de siructure hyperfine du niveau 51/2 s

-~ et A" celle du niveau 2P .
1/2

Iz mesure de v, 4 permet donc de déduirs A4 et A' , 51 ce
noment magnétique Brer d'un isoiope yris comme viéTfdérsnce est déji

topes par le rapport



164

@ 1 A
= X

Tef Iref Aref

qui est constant pour tous les isotopes d'un méme €lément & l'ancmalis

hyperfine prés ndgligeable & notre niveau de précision,

3) Ie moment gquadrupolaire spectroscopique 4 .

Ce facteuwr est égalerent déduilt des mesures de structures hyper-
fines meis cette fols & partir des mesures effectudes sur la raie D2 .
En effet, si le moment gquadrupolaire du noyau est sans effet sur la
structure des niveaux P1/2 (les moments aﬁ—polaires observables
doivent satisfaire la condition £ £ 27 ) par contre il peut modifier

congidérablement la structure des niveaux en introduisant un

P
3/2
terme supplémentaire dans les éguations anslogues & celles présentdes

plus haut, Cing transitions optiques sont observées et l'on a

v1:=vo-% A--lgﬁ a- §22i3¢ B, (231/2(F= I+1/2)<—>2P3/2(F':=I~1/2))
v2=:vo-% A-+;§§-A' :E? B , (231/2( 1/2)<—>2P3/2(F =
V= vo—ﬂg A-+%} A'+-i B , (23?/2(9_.1*1/2)< > ¢3/2(F'=:I+3/2))
v4:=v0+1”£1 A-zg& Al (lgigéifﬁﬁ) B, (281/2(F= I—1/2)<~>2P3/2(F‘= I-1/2))
v5::vO+-I;1 Aqﬁ:;% Al - if? 3 , (%5 1/2(“1»1/2)(. > P3/2 -

- ol A' est ceite fols la constante nagnéiique de siructure hyperfine
du niveau P s

3/2
- et B est la constante guadrupolaire de struciure hyperfine de ce néme
niveau.
En mesurant v on détermine ainsi les constantes 4 , A' et B,

Cn peut calculer B & partir de 1'deart ;

214 21+3
Yoe oy — A ————
(93 »2) A 5 )+ 3B ( i1 )

ol le facteur A' est détermind & pariir des facteurs AL (251/9) et

1+2/2))

I+1/2})
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2 . Py .
H 1 T
Aref { P3/2) de l'iszotope stable pris comme référence., En effet si,

comme auparavant, on négligs les effets dus & l'anomalie hyperfine, on a :

'
Aref A'

- i
ref

ot A >> A' peut étre mesuré avec une précision relative plus grande,

e facteuwr B permet de calculer le moment gquadrupolaire spectroscopique

Q qui lui est proportiomnel et qui caractérise un type de déformation

da noyau,

4) la variation du rayon carré moyen de la distribution des

charges 6<r2> ; effet de volume,

6<r2> est calculé & partir des mesures de déplacements isotopigues
obtenus par rapport & un isotope pris comme référence ; en général (sauf
pour le franciur qui ne posséde pas d'isotope stable) on utilise comme
référence l'une des composantes hyperfines des rales DI de l'isotope

Y

naturel gtudié simultanément & 1l'aide d'un jet atomigque annexe,

le déplacement isotopique &v se raméne & la somme de deux effets

-~ le wrenier est l'effei de masse (6v masse}

.

- le second est l'effet de volume (&v volume).

Viasse est Iui-méme la somme du déplacement de masse norma (effet de

Bonr) et du déplacement de masse spécifigue, tous deux scnt proportionnels
3 la masse réduite mais, dans le second cas, le coefficient de proportion—

ks

nalité ne dépend que de Facteuwrs £lectironiques, Il ne peut €tre déterminé

6\v07 = 0, On étudie alors 1'dcart & la loil lindaire de
&v ., = bv - &v qui perwet de metire en évidence 1l'eifeat le
Vol obs masse
volume, Ia varistion du rayoa carré moyen de la distribution des chargss
ast proportionnelils A& cet sifet de volume., Cnoa
a2 ;
<™y = K- by )
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ol ¥ dépend de plusieurs paramdtres comme (pour deux noyaux de masse

A, et Az):

~ la densité de charge électronigue gque l'on peut déterminer i

vartir de la structure hyperfine du niveau fondamental 281/2 ;
- le facteur d'écran calculé par des méthodes Hartree-Foock [51] ;
-~ la charge Z du noyau ;

— les nombres de masse A1 et A2 des noyaux

Ces parametres font partie des relations €tablies de manidre théorique
[52] qui permettent le calcul de K pour chaque iscotope étudié et

done 6<r2> 3 1l'aide des mesures de 6Vvol .
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111 - FRANCIUM,

1 — PRESENTATION DES DIFFICULTES EXPRRIMENTAIES.

De nombreux résultats, utilisant la méthode décrite précédemment,
ont été obtenus sur les alcalins (quelques publications correspondantes
sont données en Annexe). Nous nous limiterons ici au cas de 1'étude de
la raie D_. du francium qui nous a posé des problémes expérimentaux

2
tres particuliers,

Parmi les £1éments les plus lourds gue l'on peut trouver dans la
neture, le francium, qui ne possdde pas d'isctope stable, était, jusqu'a
récemment, le seul pour lequel jamais aucune transition cpiicque n'avait
tu &tre observée., En effet, depuls sa découverte par M, PEREY, en 1939
[52), de nombreuses expériences avaient $té tentées, en vain, pour obser-

e cet alcalin, Ces expériences

.

ver une gquelcongue transition opltigque

A2

utilisaient, pour la plupart, des méthodes de speciroscopie classique
{hors ligne) , en cellule, Or :
- d'une pert, la quantiid de frarcium que l'on peui produlre par bombar-

dement d'ume ciblie d'uranium (réaction de spallation) et gue l'on peut

23 autres

[» )

espérer siocker dans une cellule resie faitle devent celle
¢léments chimigues nécessairement présents dans la cellules ; auguel
dense 2% il serait vair d'atiribuer une des raies de résonance observies

au irancium ;
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handicap pour les méthodes classiques de sveciroscople par absoryption.
i L . L . o 223
A cette difficulté, il faut ajouter que l'isctope le plus stable ( S;Fr)

a4
alt

1t

[

n'a une durde de v ,

e gue de 23 minutes ce qui consiitue, de ¢e

une difficultéd supplémentaire aux méthodes "hors ligne™,

Notre méthode de speciroscopile sur jet atomique, particulisrement
gensible, vermet de nous affranchir de tels défauts st l'isctore de
otcplgue du C.E.2.Y
08

Ut
G

francium le plus zbondamment produit au séparateur i

atomes/se

@
(9]

ISCILDE) est le 212, Sa production est de Llordre &

{supérieure de 3 ordres de grandeur & la limizte de déiection de noire

i

méthode expérimentale). Aussi, nous pouvions espérer sntreprendre llex-
périence avec succids, Toutelois un csriain nombre de problemes restaisn
3 résoudre

1) Psus-on localiser la longueur d'onde de la transition ?1 U 32

du francium avec nctre sovarell 7 Dans le parsgraphe précedent, la
1

(£

i

E -
I Y

;

/ e |

&) i
- / Z/oF !
Raie D, (79,5 —> 7P, | Y :
T ————
2/2 i {
s

lumisrs laser est supposéde moncchremeiigue., L'utilissztion diune zelle
lumigre dans la recherchs des railss de riscnance o33 &videmment exclue
A - ' .
G Deterrmingtions
G b
RGI@ 02 (751/2 7F33/2) h\J) ) lhecr‘lques
\ §) o {Hartree - fock)
Tt i
- \ 1 I
5t {
=% .
j) ¥ i . . .
L) Deterrminations
7/ .
3) s em P|Ptques o |
; { xtrapoiations de series) :
‘,) gl 1 f\>
b .

dame 2laydwrs de 1o 0. wdd 57 (52 527 0597 [581. 059 Tz00 (54 ;’6'~ r
et - T I AL S A S FE N R I SRR Rl PR RN PR Rl NS RO PR RS FR
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la résonance optique, dans le cas du francium, a une largeur de l'ordre

de 20 MHz et la frégquence de la tranmsition (par exemple D2 ) & trouver
est localisde dans un intervalle de l'ordre de 5.107 MHz (de 700 & 800 )
comme le montre la Fig, (8 ) qui rassenble les valeurs issues de divers
calculs semi-empiriques ainsi que leur barre d'erreur (calculs proposés
par différents auteurs). Une expérience préliminaire, & basse résolu-
tion, est donc indispensable, En supposant que l'on puisse écleirer le
jet de telle sorte que le profil d'absorption des atomes soit élargi

pour approcher la limite Doppler (~ 900 MHz ) et que l'cn puisse disposer
dlune source continue suffisamment intense (et dont le spectre continue-
ment balayable couvre la largeur Doppler) il reste toutefois 1,25.105
é1léments spectraux & analyser., ¥n balayant la source acccrdable a une
vitesse typlaue de l'ordre de un élément spectral toutes les 15 secondes
il faut plus de 20 jours pour couvrir 1l'intervalle spectral considéré |
En général, le temps de falsceau (de 1'accélérateur) dont on peut dispo-
ser lors 4w 'run” est beaucoup plus court {(quelgues jours), Pour per-
mettre, donc, la mise en évidence d'un signal dans des temps besucoup
plus raisonnables, nous avons nis au point un laser & colorant continu
multimodes dont le sysidme de balayage, spécilalement adapté pour notre
expérience, permet de réduire notablement ce femps de balayage. (e sys-

téme est décrit dans le paragrapne (2)(Dispositif Zxperimental).

2) Yous pouvons remarquer que notre méthode d'analyse de réscnance n'est
pas, en général, compatible avec une excitation en bande large, IEn effet,
une telle excitation dont la largeur specirale serait supérieure & la
structure nyperfine du niveau fondamental szuraii pour effet de conserver

1'éguilibre entre les populations des deux niveesux sans sucune nodifica-

th

tion de leur moment magnétique effectif (méme en lumidre polarisée ).

Jeureusement, la structure hyperfine attendue est beaucoup plus grande
. - 213

ue la largeur Doppler : on remarque, en eifet, que le & Fr et le

Ce... A . . . N . o

B1 ont le méme nombrs de neuircns et le proton impalr es

83577126
méme niveaun nucléaire

[ Te]

pirn nucldaire

w

de plus, ils oat le mére
1=¢/2 ., Ieurs moments megnétiques deivent 8tre de valeur assez proche.
es hypothises se vérifie dans d'autres &lémenis

=
par sxemple, enire Cs (1;7/2) et Iu (I=7/2) pour lesquels les
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valeurs de U, Sont respectivement 2,577 et 2,776 . Ia valewr de
Hi/ty

up mesurée pour le 29%; ey 41 by [64]. Avec cette valeur, on
i\
reut calculer le facteur de couplage magnétique du 213Fr
2
4 (25‘ ) _ 0’00849 Zl Za E; Fr . (1_9‘.‘2‘ (1 6)(1 ) Cmm‘f
Yijel T e I & g o0
[65]

-~ n%* est le nombre quantique effectif que l'on peut obtenir par
extrapolation en suivant la séquence isoélectronique : le potentiel
d'ionisation V., _ 4 du francium, £gal a B , peut étre déduit
approximativement des rapports :

v, IT  v_ II

Ra ” Ba
Vo I Vo, 1
avec Vo, IT = 81842,3 e (10,15 ev)
V., IT = 80686,9 el (10 ev )
Vog I = 31406,7 — ( 3,89 ev)
et R , 1la constante de Rydberg égale 3 109737,3 c:m"'1 ,
on Ltrouve n¥* = 1,854 ,

- Fr = 2,797% , (1—-6) = 0,86 , {1 -g) = C,98 sont des corrections

relativistes fabulées et (1-%%) est de ltordre de 1,1 [65] .

- Pour un £lectron s , Zi correspond & la charge du noyau {(scit

87) et z, est égal 2 1 pour les atomes nmeutres,

On obtient ainsi pour la largeur de la structure hyperfine

Av = (I+1/2) A =54 % 41 GHz |

Cette structure, ftrés dtendue, amdne une autre difficulté expéri-
mentale : Dans le parsgrarhe c) (section B} nous avons aupposé gque le

—

-
suffigamment fort pour déccupler J et I .

ot

champ magnétique E es
Ce champ magnéitiqus {inhomogine) est produit par un aimant hexavpolairs
dont l'intensite du champ magnétique sur les pbles est de 9000 gauss
enviren. L'interaction magnétique égale a 2uo A/ h vaut alcrs

3

(1,4 MHz/gauss) x {9.107 gauss) = 12,6 GHz .
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Pour que l'approximation du "champ fort" scit valable, il faut donc que
1z structure hyperfine soit inférieure & cetie valeur., Or, comme nous
venons de le montrer plus haut, la struciture attendue pour le francium
est bien supérieure ! les atomes vont donc se comporter différemment
selon leur occupation dans les niveaux Zeeman hyperfine (on a vu gque,
dans ce cas, le moment magnétique dépend du champ magnétique ; seuls

les atomes ayant mF =% (I+1/2) ont leur moment magnétique (p e ipB)
indépendant de H , voir Pig. {3 }). Dans ces conditions, lors du pom-
page optique hyperfin, l'atome ne voit pas nécessairement son moment
magnétigue inversé comme il a £té exposé au 9.4, Chap., II-B ; llorienta-
tion de son moment magnétique par pompage optlgue hyperfin est done
beaucoup moins efficace et le gignal & la résonance optique est moins
fort que dans le cas du découplage teotal de 7 et de T en champ fort,

Poutefois dans la $ransition D, , le pompage Zeeman en lumidre polarisée

(comme nous 1'avons exposé au §?3, Chap. II-B) est toujours efficace car
les sous-niveaux mW = i(I+1/2) ont leur moment magnétigque y = i“E

dépendant de la valeur du champ magnétigue, C'est ce pompage qui est
utilisé comine mécanisme d'orientation atomique dans la recherche de la

transition 281/2 G 2P3/2 '

Dane ce méme Chapitre TI-B (§.4), il a été aussi remarqué qu'en
chanp masgnétique fort, la transiticn 281/2 (F::I—1/2) G 3/2 (F=1-73
ne peut étre ddtectde, Ceci n'est plus vral en champ megnétique inter-
nédiaire : on peut voir sur la Fig. (3) gue les sous-niveaux Zeeman peu-
vent avoir un moment magnétigue positif ouw négatif ; un pompage optique
Zeeman est donc possible, mais, & 1'inverse du cas précédent, &x étant
positif pour le niveauw P = I+1/2 et négatif pour le niveau F = I-1/2 ,
l'ordre des sous-niveaux est inversé et un pompage avec une lumidre pola-
risée o' donnere un signal négatif tandis qu'un pompage en lumisre

polarisée o donrera un signal positif,

Pour résumer le paragraphe : les structures hyperfines du niveau
fondamental du francium atienduss €tant trds grandes, on ne psut plus
considérer que le sgdlection de 1'état megnéitigue duw nivesu fondamental,

2

gque ce soit par pompage optique hyperfin ou par pompage Zseman, soit



effectuée en champ forf. Ce pompage sera donc moins efficace que pour
les autres alcalins pour lesquels la structure hyperfine du niveau fone
damental est toujours inférieure & la valeuwr limite 12,6 GHz., L'ampli-
tude des signaux détectés dans le cas du francium sera moins grande.
Cependant, la composante hyperfine du niveau excité 2P3/2 (r = 1-3/2)
habituellement absente de la structure hyperfine enregistrée pour les
autres alcalins par notre méthode expérimentale peut, dans le cas du
francium, étre mise en évidence par pompage Zeeman en lumidre polarisde

{toutefois 1'amplitude du signal correspondant sera trés faible).

2 - DXPERTENCE A BASSE RESOLUTICH.

Nous allons donc décrire une premiére expérience, i basse résolu-

tion, destinde & localiser la raie de résonance D2 (transition

2 2 . , Cme
7 81/2 -7 P3/2 ). Celle-ci nécessite quelgues modifications du mon-
tage expérimental initial ; nous les décrirons dans le paragraphe suivant
puis nous donnerons les résultats de l'expérience.

a) Modifications au montage expérimental.

le but de ces modifications est d'élargir la Tonction d'appareil .

- 501t en mettant 3 mrofit 1'effet Doppler du jet,

~ 501t par une excitation en bande large.

En fait, dans ce dernier cas, vue la largeur de la fonciicn dlappareil

jet atomique, l'uiilisation de lasers

définie par le j y
multimodes ne perrmet pas d'avoir un taux de recouvrement suffisant pour
&tre assuré de liexcitation 3 réscnance, Nous avons done é1é amend &

combiner les deuxr effets,

L'élargissement par effet Dollper ne pouvant se faire en augmentant
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llangle solide du jet dont la géoméirie est bilen définie, on éclaire,
plus simplement, les atcmes du Jjet par une lumiere divergente enm utili-

sant deux leniilles cylindriques, Fig. (9 ). Cslles-ci sont placées

Frt eulraliseur
[SOLDE Aimaont
Jet de fr %h?opoloire
Faiscecu .
laser Spectrometre
de masse
Détecteur dions
FIGURE

311 s h . S - . Cg) - -~
cu fzisceau laser st perrendiculziremernt au plan defini par cet zxs ef
- - i - 2 - 4 soa - Y
celui du jev atomigue L'ocperation nécessalirs pour zsiirs sn place,
- [ P g da L3 a
sur le jet d'alomes radilozciifs, ls dispesiiif comprenent lss deux lan-

: [ ] ia « 1 +43 1 3 - = 1 La i A | +
A 1'zids de ces lentililes, la largeur Zoppler résiduelle =33 alors
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invariant par roitation du réseau, Ia longueur de la cavité est de 1'or-
dre de 50 cm ; les modes longitudinaux sont ainsi espacés de 300 MHz.
Devant le réseau on a placé une lame semi-réfléchissante perpendiculai-
rement & l'axe du laser de telle sorte que l'ensemble réseau + lame
semi-réfléchissante (*) joue le rdle d'étalon Fabry-Perot intra-cavité
dont l'intervalle spectral libre Ac est égal & 9 GHz et dont la finesse
permet de sélectionner 3 ou 4 nodes longitudinaux (couvrant ainsi la lar-

gevr Doppler définie plus haut). Cette lame augmente également 1'effica-

cité du résean et diminue les pertes dans la cavité,

En résumé, compte tenu de 1'intervalle spectral sélectionné par le
résean, le profil spectral multimode, émis par le laser, est composé de
5 ou 6 "paguets" de quelques modes longitudinawx, la distance entre deux

vaquets étant de l'ordre de 9 GHz, Fig. ( 10b) .

Ie baleyage de ce profil spectral s'effectue de la maniére suivanie :

Ia lame placée devant le réseau étant montée sur une céramique pilezo-
électrique, on 1lui appligue. une rampe haute tension, ce gui permet de
déplacer lindsirement la fréquence de chaque yaguet de mode . Llampli-
tude de cette rampe est choisie de felle sorte que le balayage est égal
ou légérement supérievr & Ac , soit @ GHz. L'intervalle spectral total
ainsi balayé est donc égal 3 5 ou 6 fois Ac (soit 45 GHz environ), ce
qui réduit la durde de l'enresgistrement d'un méme factewr. Auw bout du
temps nécessaire pour balayer Ac , la tension ou borne de la céramigue
piezoélectrigue est remise & zdro, le réseau tourne de manisre & sélec—
tionner 1l'intervalle spectral de 45 GHz suivant, et le processus reccm-

mence, ..

I
* . - s . . - . . ) V. N
(*) Iz deuxizme race de cette lame posside un itraitement didlscirique

<ir4.-.. . l

fléchissant et fait un pevit angle avec

1

e faisceau afin d'éviter

<
[N

o

I

tout auire effet de cavitd,



b) Enregisirement du signal ; calibration.

Pendant le bdalayage décrit précedemment, le faisceau laser sst
haché 2 la fréquence de 2 Hz par un modulateur mécanique, ce gui permet
d'enregistrer séparément dsux types de sigmaux : l'un avec lumidre exci-
tatrice, l'autre sans, Ceci permet de normaliser les intensitéds ddtec-

s ¢t de s'affranchir des fluctuaticns de la groduction des atcomes de

ot
[{1}8
[§1]

t

francium essentiellement dues aux variatiocns de ltintensité du faisceau

F

de protons issus de l'accélérateur, Un enregisirsment typique est donné
. A - .
sur la Figure {11} , Un siznal

de rdsconance a pu 8ire observs
aprds avoir commencé le balayage (a)
de la friécuence du laser vers

T00 nm, Sz calibration est assurde

& ltaide d'un specirograrphe i ré-
seau {THR SOFR4) st d'une lampe (b)

I
< - - - N 4
raies du ndon, la Figure (12) s ) aves Tumil
Figure 13 2} avec lunmiars
N
N s - A . K P . R
reprocduit la plsgue phciograpnisue c) sans lumisgre
3
7

™
L
O f

[¢]

il
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On distingue la structure en paquets du rayonnement émis par le laser
multimode, Pour ceite expérience & basse résolution, la mesure de la
position des paquets ne peut donner lieu & une mesure trés précise de
la longueur d'onde mais, toutefois, un tel enregistrement est utilisé
comme repérs pour l'accord de la fréquence du laser monomode dans les

expériences A haute résolution que nous allons décrire maintenant.

3 - EYPERIENCE A FHAUTE RESGILUTION,

L'expérience précédente a donc ﬁermis de trouver la raie de réso-
nance D2 du francium et de la localiser dans une fourchetie de 45 GHz
(20,88 & A% 720 am ;. L'étude peut désormais &tre poursuivie i
haute résclution, ILl'expérience se déroule alcors suivant la méthode dé-
crite auw cowrs du chapitre précddent ol le jet atomique est dclairs
verpendiculairement par le faisceau issu d'un laser 2 coleorant continu,

monomode e% accordabls dont la fréquence est balayée par un sigmameétre.

a) Mesure de la raie de résonance D, .

Avec un tel laser il esi possible de mesurer la rale de rdscnance
avec une plus grande meécision que celle obienue avec le laser nulii-
mode : on enregistre sur une méme plaque photograrhique la position de
la fréquence du laser acccordée successivemernt sur llune des composantes

) . . N . .
hyperfines donnant un sigrnal negatif ( ), puis sur l'une des composantes

3 P - N . 2
( ) A la précision d'une telle mesure, is chelx ce la composante hyper-
fine, donnant un signal négatif, impeorte peu ; méme chose pour celle

donreant ur signel positif,
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Afin de mesurer Ac¢ avec plus de précision et vérifier que de tels
sauts de mode peuvent &tre effectuds de manitre reproductible, une
petite expérience est nécessaire. C(Celle~ci consiste & positionner la
fréguence du laser i la résonance d'une transition hyperfine et, aprés
avoir décald cette fréquence de 1 ou 2 sauts de mode, on effectue un
balayage continu et linéaire & l'aide du sigmamétre jusqu'a retrouver
le signal de résconance ; Ac est alors déterminé par le nombre de pag
correspondant au balayage total et donné par le sigmametrs. Ainsi,
nous avens trouvé Ac = 10,00 GHz avec une reproductibilitéd de l'ordre

de 50 MHz.
¢) Résultats.

la précision sur la mesure de la structure hyperfine du niveau
fondamental est donc plus faible que celle des autres alcalins, Cepen-
dant ces mesures nous cnit permis de déiterniner la structure hyperfine
et la position du centre de gravité de six isotopes (de masse 208 2 213)
dont les envegistrements ont €%é reprcduits schématiquement sur la

Flgure (15) .

Ie Tablean (2 ) donne les valeurs des constantes 4 (281/2) ,
A (2P3/2) et B (2P3/2) calculdes pour chacun des isotopes. On peut
remarquer que le rapport A (281/2)/’A (2P3/2) est constant & 0,59,
pres pour tous les isotopes ; cela refléte la confiance que l'on peut
avolr dans ces mesures. Notons également que la valeur de la siructure
hyperfins du niveau fondamertal du Francium 21%, calculéde empiriquement
au début de ce chapitre (41 GHZ), est en bon accord avec celle gque nous

avons mesurde : 9/2 x 8744,9 = 39,35 GHz .

d) Détermination de la raie de résonance D1 .

o

Iz méthode de calcul gque nous avions utilisée psut également &ire

appliquée pour le calcul de la structure fine en suivant la méme séquence

isoélectronique, Sur le tablsau suivant nous avons rassenbléd les valeurs
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des raies D1 et D2 pour chacun des éléments Cs I, Ba IT et BRe II
[53] dont on déduit facilement la valeur du centre de gravité
e ! Structure | Centre de
D1 Dp
Element - fine gravité
Ra II 21351,2C | 26208,86 4857,66 2458%, 64
Ba II 20261,5627 21952,422 169G, 86 21388,80
Cs I 178,24 11732,35 554,11 11547,65
En utilisant la méme relation de proportionnalité
Fr 1 _ Cs 1
Ra II Ba II
on déduit les valeurs corrsspondantes du centre de gravité et de la
structure fine du franciue, puls celles des raies D1 et D2
Pro I 12214,49 1 13806,39 1591,90 13275,76
(cw™")
Iz longueur d'onde dans l'air de ces yaiss D est égale i :
T o
7 "2
Fr I 818,48 nmm 724,10 nm
Ia valeur expérimentale de la raie 32 est égale & 717,97(1) ma ; si
I'on corrige la valeur calculéde de la raie 31 en la multipiiant par
le rapport %%;A%; on trouve, pour le longueur d'onde dans ltair de la
+ PV
raie de réasonance D1 da franciuvm, la valeur
811,54 nm

D'autres expériences seront entreprises pour déterminer expérimen—

tzlement la valeur de cette struciure Fine.
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IV - DOUBLE RESONANCE.

1 - INTRODUCTION.

Parmi les grandeurs nucléaires, dont la mesure est accessible par
notre méthode expérimentale, figure le moment guadrupolaire spectro-
scopigue @ du noyau, Sa mesure, comme celle de la variation du rayon
carré moyen de la distribution des charges a 1l'intérieur du noyau permet
de rendre compte de ses déformations [13]. $i de telle déformations
sont alsément mises en dvidence pour des élémenis lourds, 11 n'en est
pas de mBme pour certains ¢léments légers pour lesquels leur recherche
est particulidrement délicate, comme nous allons le voir dans la suite.
Nous avons vu que le facteur § peut tre déterminé & partir de la
mesure de la constante de structure hyperfine quadrupclaire 3 (proporw
tionnelle : la déformation du noyawu) déduite des écarts entre les sous-

niveaux hyperfine. Brn particulier, l'dcart &4v  entre les sous-niveaux

o e . ) 2 L
hyperfins 7' = (1+3/2) et F' = (I+1/2) du niveau P3/2 vermet de
calculer B per la reistion :

21473 2143
Av = A (55 B
20) 4 s (22
ot I est le spin nucléaire de l'isotope éfudié
et 4 la constante megnétigue de giructure hyperfine,

Ce facteur peut 8tre déterminé & pertir de celul (Aﬁ) du nivesu fon-
(v}

N P o ! 1 i -
damental bﬁ/ﬁ { AO est plus grand, done peut &ire mesuré avec une
3 h
2 A
P . N 1 PP . TN .
precision relative bien me;lleure) : en eifet le rapport 7& est

\

constant vour tous les isotopes d'un méme élément (& l'anomalis hyperfine
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pr&s, négligeable & notre niveau de précision) et est, en général, me-

suré de maniere précise pour l'isoftope stable.

La Figure 16 (:) donne un exemple typigque d'une structure hyperfine

du niveau 2P enregistrée pour l'isctope 119 (spin I = % ) du

césium dont lz/ioyau est fortement déformé { A = 82,7(16) MHz et

B = 404(18) MHz)., Le tracé (:) représente la position calculée des
raies dans 1l'hypothése d'une déformation nulle., Pour ce cas précis, la
présence d'une déformation ne fait aucun doute et le calecul du facteur
B ne pose aucun probldme, Par contre, dans le cas des études spectro-
scopiques de la raie 92 des isotopes du sodium dont un enregistrement
(correspondant & 1'isotope 25 de spin I=5/2 )} a été reproduit & 1'é-
chelle (courbe (:)), la largeur spectrale de la structure du niveau

2

)
P (environ 4 fois plus petite que celle du niveau _P1/2 ) ne

3/2
dépasse pas, dans le meilleur des cas 16C MHz et les frcis composantes

ne sont pas résolues, L'exenple (:) de la figure illustre bien la dif-
ficulté présentée par de telles études effectudes sur une série d'iso~
topes de cet alcalin bien gue, dans ces expériences, nous ayons augmenté
la collimation du jet atomique d'un facteur 2 par rapport & celles consa-
crées & 1l'étude de la raie D1 , afin de diminuer 1l'effet Doppler rési-
duel et, par conséquent, d'augmenter la résclution., Ce facteur a été
obtenu en intercalant une fente suppiémentaire (escamotadle) sur l'axe

du jet, entre les deux éléments separables et identiques de 1'hexapole,
Cependant cette amélioration ne se fait pas sans une diminution notable
de l'amplitude du signal ; ainsi, dans le cas présent, cette augmentation
de la collimation du jet permet de réduire & 40 MHz la largeur résiduslle
des raies mais au détriment du signal qui, lui, diminue d'un facteur 3.
Cette diminuition limite ainsi le nombre possible d'isotopss susceptibles
dt'8tre étudiés par cette méthode : en effet leurs productions diminuent
au fur et & mesure gue l'on s'éloigne de la vallée de stabilité., Gr

dans l'introduction, ce sont Jjustement vers

(18

comme nous l'avons signal
ces zones particulidrement instables gue les déformations des noyaux,

prédites par la théorie, sont les plus importantes.
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Nous avons vu que 1'écart entre les composantes hyperfines, étudiées
suivent cette méthods expérimentale, est donnde par une mesure relative
de la fréquencs du laser accordable pilotée par le sigmametre. Il s'agit
d'une méthode de mesure purement "optique" ; elle nécessite tout d'abord
l'enregistrement complet de la structure correspondant sux transitions
partant du niveau fondamental 281/2 (P = I+1/2) vers les niveaux
hyperfins P' = I~1/2 , F' = I+?/2 , BT o= I+3/2 du niveau excité 2P3/2
(composantes "rouges' de la rale D2 ). De pius, comme la structure est
mal résolue, une déconvolution de l'enveloppe spectrale enregistrées est
ndcessaire. Sur la Figure {17) sont représeniés des cnregisirements
typiques des struciures correspondant aux isotopes de sodium de masse
21, 25, 26 et 27. La structure du niveau 2P3/2 de l'isotope de masse
27 (I=5/2) est la mieux résolue ; en effet 1'écart entre les sous-
nivesux hyperfine P'=4 et F'=3 est égal a 78,5 MHg, Clest aussi le
dernier isotope que 1'on a pu étudier par celle méthode purement optique
avec un relativement bon rapport signal sur bruit, Pour les isotopes
plus lourds {dont la production diminue d'environ un ordre de grandeur
chague fois que 1l'on passe d'un isotope de masse A & l'isotope de
masse A+1 ) liobtention de rapports signal/bruit équivalents aurait
nécessité des enregisirements de trop longue éurée incompatibles avec le
temps gui nous était alloud pour llsxpérience . Les isotopes de masse

22 &% 24, gquant & sux, ont une structure hyperfine 2P gul ne peut

3/2
8tre résolue Av(E‘=I+5/2) - {(Fr=1I+1/2) est de l'ordre de 33 Mz

et 29 MHz respeciivement,

Dans le souci & la fois de réduire la durée de l'enregisirement
pour permetire 1'diude d'isotopes plus lourds et d'améliorer la féso—
lution sans perdre sur le signal, nous avons utilisé une seconds méthode
expérimeniale permettant une mesure plus précise de l'écari entre les

: . o - - . L. 2
sous-niveaux hyperfins P! = I4+3/2 —» F! = I+1/2 du niveau excité P3/2

-

1 s'aglt d'une méthode de double résonance., Aprés avolr présenité cette

robléme

w0
4]

méthcde en exposani les

e

pécifiques qu'elle pose, nous détail-

"

é
larons le périence et le mode d'étalonnage choisi,

—
6]
b

e

rincipe de

Enfin nous donnerons les résultats obtenus avec une bréve discussion
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des erreurs systématiques ; ces résultats seront comparés & ceux obitenus
par la méthode purement optique. L'étude et l'interprétation théorigque
des mesures ne seront pas abordées ici ; pour une analyse détaillée on

pourra se reporter & la thése de J. M. SERRE [17].

2 - PRESENTATION DE LA METHODE,

Dans les expériences optiques, la résolution est essentiellement
limitée par la largeur Doppler résiduelle définie par la collimation
du jet. Pour les fréquences de iransitions optigues (v = 5.1014 Herz)
et une vapeur de sodium & 20009, la largeur Doppler est de l'ordre de

3400 MHz [15] ; une résolution de 40 MHz nécessite donc une collimation

3400

de lt'ordre de 0 = 85 qui, comme nous l'avons vu, ne peut &tre augmen-
s - . N - - s s
tee, Pour des fransitions radio-fréquence {(dans les expériences que nous

7 & 8.107 Herz). Cette largeur Doppler sera tout

7

allons décrire v x 5,10
4 fait négligeable (3400%1077 < 1 Kiz) (*) | tous les atomes du et
résonnant sn méme temps {(nous pourrons alors utiliser un Jjet aussi ou-
vert que pessible). La résclution limite est deux fois le largsur na-
turelle du niveau 2P3/2 , 504t 20 MHz. Le principe de la méthode de

tTétablir une différence de

<t
(5

double résconance est bien connu : il s'agit

+

population entre deux niveaux excités (ici P! = I+3/2 et F' = I+1/2)
par une excitation optigue correspondant & la itransition

2
3 251/2 (F=1+1/2) ¢ 3 %2, (F' = I+43/2) . Cette différence de

3/

vopulation sera déftruite par la réscnance magnétigue induite sntre ces

(%)

compte &
P

<3
5
T~

alt, dans des expédriences sur jet atomique, nous devons tenir
u temps d'inferaction At de l'ztome de vitesse ¥ avec le

champ PF ; pour des expériences effectives sur des atomes leur niveau

Tondamental la largeur limite de la courbe de résonance sera ézals 3

1
bv = 2nAT
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deux niveaux par une onde élsctromagnétique de haute fréquence. La fré-
quence RF résonnante donne alors l'écart de fréquence enire les deux
niveaux hyperfins considérés. On peut noter que, contrairement & la
méthode optique décrite précédemment qui nécessite un bvalayage de la
fréquence du laser sur toute la structure, dans le cas présent une
seule courbe de résonance est tracée ; sa largeur est égale a 20 MHz
environ et le sommet donne directement la valeur de l'écart & mesurer.
Le tracé de celte courbe de résonance peut se faire avec un minimum de
points (10 points environ, distants de 3 MHz, soit un balayage total
de 30 MHz) ; le gain de temps par rapport i la méthode optique sera
donc appréciable et il sera possible d'entreprendre 1'étude d'isotopes

plus rares,

Cette courbe de résonance peul, en fait, &tre obtenue de deux
fagons différentes :

Fal

~ ou la fréquence RF est fixe et on change la valsur du champ
magnétigue sftatique directeur, la résonance est alors obfenue lorsque
1'écart entre deux des sous-niveaux Zeeman hyperfins correspond & la
fréguence RF ; 1'écart hyperfin cherché en champ magnétique nul est

ensuite obtenu par extrapclation i

- pu bien la valeur du champ magnéticue reste fixe el on ba

bt
i3
D

7

la fréquence RF .

Pour le niveau 2P3/2 des alcalins, l'effet Zeeman hyperfin est
non-liindaire dans le domsine de balayage d'environ 30 Mz nécessaire
pour explorer la courbe de rdsonance (de largeur limite 20 WHz )., Cette
non-iinéarité entraine une dissymétrie de la courbe de résonance diffi-
cile 4 analyser et pouvant donner lisu 3 des erreurs sysidmatiques,
Comme la prdcision sur ia mesurs du facteur B doit au moins Btre de
l'ordre de 1 MHz, nous zvons préféré le second schéma de balayage &
champ magnétique statique constant et oh 1'on fait varier la
RF . Ceeci impligue que la puissance RF vue par les atomes, & chaque

valeur de la fréquence (valayée par pas de 3 Mz envircn), g0it



190

constante. Ceci constitue une difficulté expérimentale importante
pulsque cetie puissance RF qu'il est nécessaire de calibrer, doit,
dans ces expériences C.BE.R.N., &tre fransporide sur prés de 50 mdires
dans la zone "chaude" ol se trouve leujet d'atomes radiocactifs placé
en ligne derriére l'accélérateur. Il faut donc disposer d'une lecturs
directe de cette pulssance émise dans la zone d'interaction des atomes
du jet avec la lumigre laser et avoir un étalonnage aussi précis que

possible de cette pulssance en fonction de la fréquence.

3 - PRINCIPE DE L'EXPERIENCE,

Nous avons wvu (Chapitre 2) gu'avec notre méthode de détection des
transitions optiques, la transition :
2 2
3 = T s
355, (7 = 1+1/2) > 3 Ps /s

qu'en lumidre polarisée (pompage optique Zeemen) : une lumidre pola~

(F' = 1+3/2) ne peut &ire ocbservée

.
rigee ¢  augmente le signal moyen détecté en l'absence d'interacticn
avec la lumidre laser (clest-h-dire la moitié des atomes de moment
magnétique m, = +1/2 ) et une lumidre polarisde ¢ accordde sur

cette transition diminuvera le sigrnal détecté.

Dans cette expérience la lumitre, dont la Fréquence est calde
sur ceite transition, est polarisde c+ (voir §.5 Chap.II). L'atone
gse désexcite en retombant zu niveau de départ et peut donc pesser
plusieurs foils sur le niveau 3 2P3/2 (rr = I+3/2) rendaent le Temps

5

d'interaction avec la lumidre (typiquement At =10 secondes), la
durée de vie du niveau excité édtant approximativement de 1l'ocrdre de
10"8 secondes, (n réalise zinsi une de population snire
{E” = I+1/2) B

Ltapplication 4'un
2 o =y

champ magnétigque RF de fréquences ézale & l'dcart Ay entrs las

devwx niveaux excités tendra & $quipeupler ces deux niveaux si son
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intensité est suffisante pour que le transfert puisse Btre obtenu de
maniére efficace pendant la durée de vie du niveau excité 2P3/2 , soit
10"8 s , ce qui est pratiguement réalisable avec des champs magnétiques
oscillants de 1l'ordre de quelques gauss {(voir §.2). Izs atomes itrans-
férés sur le niveau 3 293/2 (F::I+1/2) reuvent, soit se désexciter
sur le niveau de départ 3 281/2 (F:=I+4/2) , 80it sur l'autre niveaun
hyperfin du fondamental 3 281/2 (F==I—1/2) , Pig. (18). Dans ce
dernier cas, ils sont hors résonance avec le champ lumineuxr et, aprds
traversée de 1l'hexapole, ils sont défocalisés (tous les sous-niveaux

H, ayent un moment magndtique my = ~-1/2 ), les atomes transférés vers
le niveau fondamental 3 281/2 (F=1+1/2) , eux, peuvent 3 nouveau
interagir avec le champ luminsux et le processus recommence, Orice aux
passages multiples pendant le temps d'interaction avec la lumidre (?Owss),
une bonne partie des atomes est ainsi transférde vers le niveau fonda-—
mental 3 281/2 (F=1I-1/2) et le sigral vu par le détecisur diminue en
conséquence de fagon notable ; ainsi avec un champ magnétique de 1'ordre

de 1 gauss, le rapport signal/fond est de l'ordre de 20%@ (rig. 18).

Ia zone d'interaction du jet atomique avec le Taisceau lumineux ei

3

le champ RF est schématisé sur la Pig. (19). Ie chanp B, est produit
[V

par deux bobipes de Helmcliz {non . représsntdes sur la Figure), cen-

trées sur l'axe défini par le faisceau laser et placdes de part et d'sutre
du jet atomique. L'intensité du courant gui circule dans les bobines est

ustée de telle sorte que ce champ staticue soit environ dgal & 1 gauss

(1e é¢éplacement des scus-niveaux Zeeman correspondant sst de 1'ordre de

Ie champ B¥ est prodult &2 1l'aide de deux snroulsments de il de

o,

celle dss bobinss de Helmcltiz

17l

culvre sulvani une configuration analogue
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(dtinduction I ® 1,5.10“7 Henry) et faisant partie d'un circuit bouchon

RIC . Ce circuilt bouchon est alimenté par un génératéur RF commercial
(Rohde et Schwartz SMS 0,4 - 1040 MHZ) sulvi d'un amplificateur large
bande (50 watts, 10 - 250 MHz) ; ¢& qul couvre largement le domaine
spectral intéressé {de 50 b 80 MHz environ). Ie condensateur variable

& air (10 & 100 pF) est ajusté 2 la résonance du circuit bouchon pour
chaque valeur de la fréquence du générateur RF. C(Cet accord est commands
& distance gréce & l'utilisstion d'un petit moteur élecirique monté sur
l'axe de rotation du condensateur variable, ILe champ magnétigue RF
paralliéle au jet atomique est approximativement homogeéne dans la zone
dtinteraction. L'accord & la résonance du circuit bouchon est ddtectd
par une boucle de lecture placéde paralldlement aux enroulements de cuivre
du circuit. Ce signal est redressé par une dicde RF {non représentde sur
la figure) placée au voisinage de la boucle de lecture., En effet, le
signal peut de cette manidre &tre facilement transporié sur de longues
distances, Notons que l'amplitude du signal redressé n'intervient pas

directement dans la calibration du champ RF,

5 - ETAICNNAGE DE IA PUISSANCE DU CHAMP RP EIN FONCTION DE LA FREQUENCE.

Ia meilleure fagon de faire 1l'étzlomnnage de la puissance du champ
RF vu par les atomes en fonction de sa frégquence est de rédaliser une
expérience de double résonance avec un dispositif expérimental semblable
& celui utilisé dans les sxpériences C.E.R.N,, mais sur un é1lément pré-
sentant un effet Zeeman lindaire, Celui-ci doit fgalement éire Facile-
ment vaporisable et avoir une longueur d'onde compatible avec les colo-

.

ranfs coursmment utilisds, Ile miesux adayptd

est le Barvum 138 dont le
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- ‘o . 1
L'effet Zeewan dans cette transition est normal, le niveau P1 se
décomypose en sous-niveaux Ry = 0,1 dont les édcarts sont proportion-

nels au champ magnétique appliqué
o ¥ = *
AB = mp up Hy = = g Hy
ol by est le magnéton de Borr,

Ia itransition mn entre les niveaux 1SO et 1P? (szo) est &

fréquence fixe indépendante du champ megnétique et les écarts de transi-

tions o (niveau fondamental vers niveau excité de wvaleur mF = %1 )

par rapport & n sont précisdment

2
AE B o
Ay m"ﬁ"‘: I o rIG (VOlI‘ Fig. 20)
avec g = 9,274078(36) T Joule /Tesla
-Z4
et h = 6,626176(%6) 077" Joule.seconde

4

On e Av 2 1,4.107 MHz/Tesla ou 1,4 ¥MHz/Gauss

Dans llexpérience réslisde, le jet de baryum esi zerpendiculaire i
. . = n . - .
la f¢is au chanp stetique ho et au faisceau lumineux dont la polarisa-
. . L s . - . - Y -
ticn est orientée suivant HO {voir Fig. 21) (E), Ia lumiere de

= s

Tivorsscence = <mise & la résonance est détectde par un vhotomuliti-

plicateur (PM1) dont le signal est utilisé pour asservir la fréquence

Fal

Tgit, parslleéle azu faiscesu laser polarisé circuleirsment. Toutefois,

il n'a pas le méme rdle gue le chamy H. utilisé dans ceiie expérience;
v

Ifet, celuiwci sert & écarter les sous-niveaux Zeemzn d'une valeur

N

comparable aux dcarts hyperfins & mesurer dans la raie 32 . Dans les

= )
experisnces C,F.R,HN,, le champ statique 30 est tres faible et n

qu's séparer légdrement les scus-niveaux Zeemen (d'une amplitude infé-
rieure & 1 MHz) entre lesguels on eifsctue un pompags Zeemen sen lumire
.‘i.
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du laser sur la résonance {suivant une méthode semblable & celle décrite
dans 1'Annexe (III) de la premidre pertie), Ie champ RF est produit psr
le dispositif expérimental décrit précédemment : il est paralldle au jet
atomique, En accordant la capacité variable, on amdne le circuit bouchon
3 la résonance que l'on détecte en regardant sur un oscilloscope le signal
recueilli par la boucle de lecture (Fig, 21). 1e chanp nagnétique sta-
tique H, est ensuite balayé en changeant la valeur du courant dans les

0
bobines de Helmoliz, la résonance de la transition dipolaire magnétigue

étant obtenue pour gBhHO =y , A mesure que llon s'approche de cette
résonance, les atomes sont graduellement transférés sur les sous-niveaux
my = 1 et la lumidre de fluorescence ¢ induite est détectée par un
second photomultiplicateur (PMQ) rlacé 3 90° du premier, L'intensité
du signal de fluorescence enregistré est directement proporiiomnelle &
1'intensité de champ magnétique oscillant vu par les atomes. A fréquence
fixe, on vérifie, en changeant 1z valeur de la tension V fournie par le
générateur RF , gue cetfte intensité est bien proportionmnells & V2 , EVie
tant ainsi d'éventuels effets de saturation. On ajuste alors la tension
du générateur RF jusqu'ha obtenir une valeur, fixéde & l'avance, de 1'in-
tensité de la lurmidre de fluorescence d+ détectée, lez méme pour toutes

les valeurs de v comprises entre 4% et 110 MHz,

En balayant la fréquence du générateur RF par pas de 3 MEz environ,
et aprés accord du circuit bouchon, on note pour cheque valeur de v
la valeur de la tension injectée (aprés ajusterent) dans 1'amplificateur

linéaire. Ceci permet d'cbtenir le tracé désiréd de la courbe d'étalonnage.

tn
[N
[(]
w
f

4 l'aide de ce tracé, une seccnde sxpérience test est réali
un jet de godium naturel. On a pu ainsi vérifier gque la courbe de 7850~

ltécart entre ces soug-nivesux hyperfins

firs
s
<t
-

nance obternue, correspondsa:
Pl=% et P'=2 , est bien syméirigue et ceritrde sur la wvalsur bien connue

58,77 MEz) & mieux que 1 Miz [66].

.

Bien entendu, dans ces deux expériences les caractéristiques du

circuit bouchon, de la boucle de lecture et les longueurs dss cables
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transportant le courant RF sont identiques a celles utilisées dans les

expériences définitives.

& -~ INTENSITE DU CHAMP RF |,

Un ordre de grandeur de 1'intensité du champ RF, nécessalre pour
induire une transition dipolaire magnétique dans wn niveau excité de
durée de vie % , peut &tre ostimé dans le cas du Baryum 138 :

a) Comme nous l'avong vu dans le paragraphe précédent, 8y Se
réduit & ngi et mF::mJ::O;t1 . L'effet Zeeman est normal {lindaire)
et 1'écart d'énergie AE entre les sous-niveaux hyperfins adjacents

en fonction de l'intensité d'un champ siatique HO est égal & :

M
W s m— [
C r 0
. Mg
ou = est ls rapport gyromagnéiique (moment magnetique/moment angu-

lairs total de l'atome)

et w. la précession de Larmor aubtour de HO .

[H

b) Si 1l'on se place dans un repere tournant a la pulsation W'

et suivani un plan perpendiculaire a HO , l2 champ statigque vu par un
observateur tourrnant sera égal a

gui s'annule pour w'=w , Alnsi, pour étudizr le comporisment des
= . 5
atomes en présence de deux champs, l'un statique K, et l'autre aiier-
. = . o= N .
natif ﬁ?ﬂ = hqo cos Wop perpendiculaire & HO , 11 est plus commode
nF RE
-
de ss placer sur un reptre tournant a la frequence w (le champ E
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-6
avec Lo 10 gauss/Herz
p‘B 134
et T = 3.10”9 seconde
On a ; I = 30 gauss ,

1

Rn fait, lorsque llexcifation du niveau supérieur est effectuée via un
systéme & dewr niveaux, comme clsst le cas dans les expériences faites
sur les raies D2 du sodium, l'atome est dans le niveau supérieur
pendant la moitié de son temps de transit dans la zone d'interaction,
ce qui rend le processus de double résonance besucoup plus efficace,
De ce fait un champ magnétique oscillant de l'ordre de 1 & 2 gauss est

suffisant pour obtenir un signal de résonance observable dans de bonnes

conditions,

7 - RESUITATS.

Iles courbes de résonance enregisirées pour les isotopes 21, 25- 29
du sodium sont représentées sur la Figure (23). 1a calibration de 1'in-
tensité du champ RF grice & la courbe d'étalonnage permet d'cbtenir des
courbes bpilen symétrigues. Iz valewr Vies indiquée pour chagque isotope
correspond & celle cbtenue expdrimsntalement, c'est-a-dire en présence
du champ magnétique directeuy de 0,9 gauss (voir §.%, Chap. 1I). e
décalage Zesman correspendant {proportionnel : Mo et calculé sxzcte-

¥
ment pour chacun des isotopes) est de 1'ordre de 0,4 MHz, Ie Tableau
rassemnble les valeurs mesurdss expérimenialement, les valeurs corrigdes

faurs de couplage A et 3 détermindss

}...I
o
w
£
®
o
1y
I
O

en champ nul et cel

pour chacun des isciopss.

la précision des mesures obitenues lors de ces expériences peut &ire
comparse & celle obienue par la méthode de spectroscople optique pure,

clest-a~dire en balayant ls fréquence du laser sccordable et en enregis-
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trant le profil de la structure du niveau excité 2P3/2 . Au débvut de
ce chapitre, nous avons présenté (Fig, {14)) de tels enregistrements

typilques pour les isotcopes 21, 25, 26 et 27 du sodium . Apres
déconvolution de ces enregistrements, on obtient une valeur des écarts
entre les trois niveaux F'=1I43/2 , F'=I+1/2 et F'=1-1/2 ., Sur le
Tableau (3 ) on a rassemblé uniquement les valeurs des écarts entrs
les composantes F'=1I+3/2 et ¥'=1I+1/2 pour chacun des isotopes
(valeurs corrigées du décalage Zeeman dfi au champ statique BO de

0,9 gauss) , ainsi que la valeur des facteurs A et B déduits des
mesures optigues pures.

Pour le calcul du facteur B (2P ) donné par la relation

3/2

Ay 2
PB/Z) = 21 [m-— A ( PB/Q):I

B (2

. 2 . .
on utilise ccmme valeur de 4 ( P3/2) celle gui est la plus precise,
clest-a-dire celle déterminée a partir du rapport des faciteurs A23 de

.

1'isotoyre stable ; en effet 1llanomalie hyperfine est négligeable a notre
niveau de précision et 1ll'on peut écrirve
2
A P
2% ( 3{2)

5 .
A23 ( 51/2)

s, Oy ) = a5, ) x

2 . . .
Ie facteur Ak ( 81/2) est déterminé par des mesurss cpitiques sur

T
2
A23 ( PB 2) \ .
a partir des valeuvrs les

g
A ( 81/2)

lus précises que lton peut itrouver dans la littérature
q S

la raie D1 [67] et le factewr

P e
Lo ( P3/2) = 18,65(10) MEz [&6)

= 885,3130644(5) Mz [68] .

T
o
—
i

Xous voyons {Pableaun 4 ) que les mesures effectudes par la méthode

de double rdsonance sont plus précises (d'un facteur 2 & 3 environ) que

cellss obtenues par la méthode opiique., On peut noter également la trés

o

ailb

iy

. X 2 . N .
e valsur des factsurs 32 ( P, pour chacun des isotopes. (Ces wva-
3/27 7 :
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2 2
A bv_ Opt. Al P3/2) B( P3/2)
(MHz ) {¥mz) (MBz )
21 58,9(16) 19,2(5) 1,3(16)
25 | 70,7(25) 18,5(4) | -4,5(26)
26 | 48,5(45) 12,104} | =4,0(30)
27 | 76,6(25) 20,0{4) | -4,3(31)
IABLEAU 3
. \ 2 2
A I Avexp { MHz) by, {mEz) 4 P3/2) B( PB/Z)
(HO:O) (MEz ) (Muz )
H =0,9 Gauss|F'=I+3/2 ¢ caleulated
Pl'=I+1/2
21 | 3/2|  &1,7(10) 61,4(10) 20,07(12) 1,2(11)
25 | 5/21  73,6(10) 73,1(10) 18,58(10) -1,6(14)
26 | 3 53,5(10) 52,9(10) 12,00(7) -1,5(14)
27 | 5/21  78,5(10) 78,0{10) 19,65(11) -0,8(14)
28 1 76,1(10) 75,9(10) 50,60{18) -0,4{9)
29 | 3/2]  62,7(12) 62,4(12) 20,60(13) 0,6(13)

TASIEAY 4




2

leurs sont de 1l'ordre de grandeur {ou légerement supérieures) aux barres
d'erreur correspondantes. Ainsi ltanalyse des paramétres de déformation

que 1l'on peut déduire b partir du facteur B est délicate [17].

8 —~ PRECISION DE LA METHCOLE,

Dans la méthode de double résonance, la principale cause pouvant
entrainer une serreur systémaitique sur la mesure de la fréguence de réso-
nance entre les niveaux F'=1I1+3/2 et #'=I+1/2 provient du décalage
éventuel de la fréquence optique avec celle de la transition

2 2

51/ (P=1+1/2) &> “p_, (F'=143/2) . En effet, dans un jet atomigue,

3/a
la courbe de résonance es{ en fait une convention entre la fonciion
Doppler résiduelle du jet {1iée & sa collimation,) et la fonction lorent-
zienne de la résconance magnétiique. Toﬁt décalage de centrage enire ces
deux courbes entraine une erreur systématique d'autant plus grande cue la
largeur de la courbe Doppler résiduslle est plus faible {d'ol 1'intérét
supplénentaire de travailler avec un jet aussil ouvert que possible). is
calcul a été exposé dans la RéF, [69] pour wne largeur Doppler résiduelle
de 60 MHz. Il montre gue dans notre cas le décalage 6RF de la courbe
de résonance par rapport au décalage 6L de la fréguence du laser suilt
une loi linéaire et gque la pente %%E est de llordre de 20°,. Ila
Figure (24) montre les pentes obtenué% pour deux valeurs de la puissance
du charp RF : la premidre dommant un signal d'amplitude créte égal a
17?% du signal détecté sans champ RY (rapport S/F ) et la seconde
correspondant & une amplifude de 1l'ordre de 9%4_ Compte teru du signal

opticue ddtectd lors de 1'dtude de la raie D, , Fig, (14), on peut

2
considérer que la fréguence du laser peut &ire centrde sur la transition
2 2 o - . .
81/2 (r=1+1/2) - 93/2 (F'::I+3/2) 3 misux gue 5 MHz pris environ,

le déplacement correspondant de la courbe de résonance RF est alors de
i'crdre de 1 MBz, Fig. (24) ; nous avons adopté cetde valeur comme éiant
ia limite surérieure des erreurs que 1'on peut commeiire avec cette

méshode de double résonance,
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CONCLUSION.

Ia méthode de détection des résonances optiques, pariiculidrement
sernsitle, que nous avons utiliséde pour l'étude des isotopes radiocactifs
dlalcalins, a permis 1'étude de longues chaines d'isotopes produits,
pour les plus instebles d'entre eux, en guantité aussi petite que 105

3

atomes per seconde (& ISOLDE) ou par impulsion de 1O1 motons (ou PS).

Ainsi de nombreux résultets ont £té obtenus sur les isotopes de sodium,

e b e -
TrVUZenT,

PR
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Ainsi la structure du niveau fondamental 281/2 du francium est
de l'ordre de 42 GHz plus grande que l'intervalle spectral balayé de
fagon continue par la fréquence du laser & colorant, L'enregistrement
de cette structure a donc nécessité deux balayages consécutifs dont le

raccordement a pu €ire effectud grice au sigmamdtre,

Ta structure du niveau 2P3/2 des isotopes de sodium n'détant pas
résolue, une méthode de double réscnance a été utilisde, Elle a permis
de mesurer l'écart d'énergie entre les niveaux F' = (I+3/2) e%
o= (I+1/2) avec une précision deux fois, voire trois fois, meilleure

que celle obtenue par la méthode purement optique.
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PERSPECTIVES.

L'utilisation du sigmam&tre s'est révélée un instrument particulisd-
rement commcde pour les expériences de speciroscople atomique cu molé-
culaire utilisant des lasers accordables. Il permet non seulement de
mesuwrer la fréguence de ces lasers fonctiommant en continu ou en impul-
sions avec une précision de l'ordre de 5.16—9 (3 MHz), mais peut égale~
ment asservir et piloter leur fréquence avec une trés bomne linderité
et déterminer des écarts de fréguences avec une précision de 1l'ordre de

10 MEz,

Cet instrument a déja été utilisé dans de trés nombreuses expé-
riences. Dans un proche avenir, d'autres expériences de speciroscople
atomique vont &tre entreprises au C.E.R.N. et concernent la mesure de la
raie D1 {7s 281/2 - Tp 2P1/2) du fraancium et 1l'étude de sa sfiructure
hyperfine sur une série d'isotopes de cet élément., L'étude de le rale
D_. sera également reprise msis cette fols du c8té des isotopes riches

2
en neutrons,

Il semble bien $tabli gque des mesures anslogues effectudes sur des
isotopes d'atomes & nombres pairs de protons apporteraient des rensei-

gnements comyplémentaires sur la structure nucléaire,

Pour cette raison, une nouvelle opération concernant 1'éiude spec-
trescopique des gaz rares est engagée ; cependant ells nécessite la mise
en ocsuvre de nouvelles méthodes expérimentales : nouvelles méthcdes de

detecticn, nouvelles sources laser, ...

D
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A polyisotopic sodium beam produced by reactions of 20 GeV protons in an uranium target, was
illuminated with a tunable ew dye laser. The atomic beam is analyzed by & six-pole magnet, ionized, and
detected after selection of one isctope by use of a mass spectrometer. From the optical D, resonance lines
the hyperfine structure, magnetic moments,and isotope shifts of #"HNa have been determined. The nuclear
spins of 5"’ Na have been measured by magnetic resonance. The results are discussed in terms of nuclear
deformation. The analysis of isotope shifts shows the presence of an appreciable volume shift contribution.

E‘IUCLEAR STRUCTURE %-9%a; measured J. ®=¥Na; measured isotope shifts;]
deduced ¢, Atomic beam laser spectroscopy and magnetic resonance,

[. INTRODUCTION

The study of nuclear masses of exotic, neutron-
rich sodium isotopes by on-line mass spectro-
metry had shown irregularities in the two neutron
binding energy at N =20, which can be interpreted
in terms of nuclear deformation.!? Within the
framework of 2 more detailed investigation of
these isotopes, new mass measurements,® g-, y-
spectroscopy measurements,® and the present
optical measurements have beenperformedatthe
proton synchrotron (P.S.) at CERN, Spins, magnet-
ic moments, and isotope shifts of a long sequence
of isotopes are of obvious interest to nuciear
structure, At present full s-d shell calculations
using different effective forces are available® and
also Hartree-Fock calculations using a Skyrme
effective force have been published on these nuc-
lei.,? Both calculate binding energies and spins
or deformation parameters, respectively. But,
to our knowledge, no magnetic mement calcula~
tions on neutron-rich sodium isotopes have been
reported.

In this detailed report on the optical investiga-
tions we present in Sec. I the principle of the ex-
periment, in Sec. III the experimentsal set up, in
Sec. IV the experimental procedure, and in Sec, V
the results and their interpretation using the Niis-
son model and the classical theory of isotope shift.

II. PRINCIPLE OF THE EXPERIMENT

The experimental set up uses a method of non-
optical detection of optical rescnances by means
of magnetic deflection. This method has been de-
veloped and applied to ¥-*Na at Qrsay.®?® A target,
placed inside a high temperature oven, is bom-

18

barded with a proton beam. The thermalized re-
action products are emitted irom the oven and
form an atomic beam [Fig. 1(a)]. In the 1 region
the sodium atoms may be excited by a light beam
of a cw tunable single mode dye laser, in presence
of a small magnetic field. At optical resonance
with one of the well resolved hyperfine components
of the D, line, hyperfine optical pumping occurs
and-changes the population distribution between the
magnetic substates m ;. The atomic states pass
adiabatically from the weak field region {interacticn
region)} to the strong field region {inside the six-
pole magnet), where / and Jare decoupled. The
atoms have then m ,=+3 or m, = -3, The six-pole
magnet (2 region) focuses the atoms with m,;=+3
and defocuses the atoms with m ;= ~%. A signal
proportional to the number of focused atoms of the
studied sodium isotope is obtained by counting
them with an etectron multiplier after they have
been ionized and passed through a mass spectro-
meter. The signals observed when scanning the
laser frequency are shown in Fig. 1{b).

In this experiment, the iight propagates along
the direction of a small magnetic fieid H, perpen-
dicular to the atomic beam. The fileld is small
enough 50 that the total width of the Zeeman split-
ting of the line is smaller than 10 M¥z, the natur-
al line width. I excitation is excluded. The cal-
culation of the optical pumping for ¢ excitation
is complicated because of coherence effects. The
theory for the simple case of pure polarization
fooor o*) is given in Appendix A. A program has
been written te compute the evolution of the pop-
ulations using the optical pumping matrix from
Appendix A. For 7=3(*Na) the result as a func-
tion of W ¢, W being the light power density and

2342
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FIG. 1, {a) Scheme of the experiment, (b) Signals with the D; line for /=3,

t the interaction time, is shown in Fig. 2. From
this figure if can be seen that there is a value of
W for which the resonance signal approaches its
asymptotic value. An increase in W would only
broaden the resonance signal, The optimal value
of W depends on the light polarization and on the
hyperfine component, as well as on the nuclear
spin. Therefore, ideally, W should be adjusted
for each case. Since in practice a light power
density range around the optimal value can be tol-

erated, we used , for reasons of time sparing, the

same value of a few mW/cm?® which is in the tol-
erable range of all cases (see Fig. 2).

&‘\‘mis +12) N(m,::ﬂm)

No/2 / \
! 36, F21~37P, F=2

Yong=vuzy Bmiz ez

35, F=22—3%R, Fo1

35, F=2—3%p, Fu2

o« S —T o

FIG, 2. Optical pumping with polarized light,

In order to determine the nuclear spin I we used
the weil known magnetic resonance method. The
laser light is polarized o™ and frequency locked
to the hyperfine transition ®S,,,, F=I+3~2P,
F'=1+%. Zeeman pumping occurs and the popula-
tions of the ground state sublevels are changed.
The atoms involved in this transition are pumped
in the Zeeman sublevel mp=—~(J+3) of the F=7+1
hyperfine ground state. Consequently all atoms
are defocused by the six-pole magnet, A rf field
perpendicular to the static field #, is applied to
the optically pumped atoms. If the rf frequency
is equal to the frequency of the transition between
two adjacent Zeeman sublevels, the rf field tends
to equaiize the populations of all Zeeman sublevels
since H, is weak enough for the Zeeman effect to
be linear. In our case, the population of the "My
= ~(I+3) sublevel is redistributed into Zeeman
sublevels of the F =/+3} hyperfine ground state.
The transferred atoms are focused by the six-
pole magnet and the detected signal increases.

The transition irequency between two adjacent
Zeeman sublevels in weak magnetic fleld H, is
given by

vegpg Hy/h

where

_CF(F+1Y+dT+ 1)~ 1(+1)
8F = 2F(F+1) Er

A term in g, has been neglected in this expression,
since g, «< g,. Inthe casedJ =%,g_,z 2 the transition
frequency is

e 2baHo
{f+1)h

For a given rf frequency »,, and for each possible
value of I there is a value of H, for which the
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FIG, 3. Magnetic resonance signal for spin measure-
ment of ¥Na,

transmitted beam intensity must increase

H,= v, h{2+ 1) '

2ug
The nuclear spin I is measured by checking which
of these discrete values of H, produces an increase
of the signal. The signal obtained on *Na by
sweeping the magnetic field H, is shown in Fig. 3.
The same Zeeman pumping effect occurs in the
D, line, although the signal at rf resonance is
smaller. Since the D, line was used for hyperiine
structure and isotope shift measurements, it was
more convenient to use the D, line also for the
spin measurements,

III. APPARATUS
A. The uranium target and the atomiic beam set up

It is now well known that neutron-rich light nuc-
lei can be produced by bombarding an uranium
target with high energy protons (see e.g. Refs.
9,10). The target structure has already been des-
cribed,'® and the cross sections for the production
of sodium isotopes have been measured.!®! A
thin layer of **U is deposited on graphite foils.
The recoil fragments produced by the nuclear re-
actions are implanted into the graphite. There,

cover foil

a chemical separation is achieved by the selective
diffusion of the alkali atoms through the graphite
as they come out of the target very quickly and
form a therrmal atomic beam.

Uranium dicxide powder from a suspension in
amyl-acetate is sedimented (=15 mg/cm?) on
graphite foils 50 um thick and 45 x5 mm? sur-
face. 20 folls, separated by 100 pm graphite
spacers, were glued into a stack with two 500 um
cover foils of graphite (Fig. 4). After sintering
by heating up to 2000°C in vacuum, the stack was
inserted in the tantalum oven. It was placed with
the 4 x5 mm? face toward the proton beam. Ac-
cording to recoil energy measurements,® about
60% of the produced sodium should be transferred
to the graphite foils. The oven consists of a 300
@m thick tantalum foil rolled to form an 8 mm
diameter and 50 mm long cylinder. Current con-
nections are spotwelded at the top leads. In the
middle of this tube a 3 mm diameter tube was
spotwelded at right angle as an atomic beam ex-
haust, In order to increase the directivity of the
emission of atoms, 3 coilimating channels, 1 mm
diameter and 20 mm long were inserted in the
beam exhaust tubing. The exhaust tubing is pro-
vided with a current connection so that separate
heating of the main part of the oven and the outlet
tubing is possible. After heating to 2000°C, no
change in the initial alignment of the oven, with
respect to both the proton beam and the atomic
beam axis was observed, due to the symmetrical
and flexible construction of the current connections
which support the oven. The purpose of the high
temperature is to allow a fast diffusicn of the so-
dium atoms through the graphite and the exhaust
tubing. This allows us fo study the short-lived
sodium isotopes with A = 28 (see Sec. ITIE).

The region where the atoms interact with the
laser light was magnetically shielded. The small
static magnetic field H, was produced by a sole-
noid piaced inside the shielding. The rf fieid was
produced by a 10 turns solenoid centered on the
atomic beam axis. Care has been taken to main-
tain 2 small field of the same direction than H,
inside the magnetic shielding in order to avoid
nonadiabatic transitions.

FIG. 4. Schematic view

E———y e S T

of the uranium graphite

target,

I} f L
graphite I

: foil + UO, spacer
tantalum
collar
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B. The dye laser

Since contribations of the volume effect in the
isotope shift were expected to be of the order of
a few MHz, the frequency of the D, line had to
be measured with an accuracy of about 10*%. For
this purpose we built a frequency controlled dye
laser system. As in previous experiments™? this
system comprised 2 “sigmamster”"® which per-
mits us both to stabilize the laser frequency and
to scan it step by step with increments as small
as 1 MHz.

The general scheme of the set up is shown in
Fig. 5. A commercial dye laser system {CR 599)
operated on one single mode whose frequency is
locked using a reference Fabry-Perot cavity. The
freguency jitter is less than 1 MHz; it is contin-
uously tunabie over a range of 30 CHz. But the
stability is only 10 MHz per hour, so that a more
stable reference is needed. For this purpose a
smal} part of the laser light is sent info the sig-
mameter, which consists of a Michelson type in-
terferometer with a fixed path difference of §
=200 cm, which is servocontrolled by use of a
wavelength standard laser line. The common
phase of the two normalized interference signals
sing and cosd (g = 2Mos), provided by the sigma-
meter, canbe vizualized ona X-¥ scope {Fig. 5),
and by electronic comparison with a reference
phase an error signal for the CR 589 frequency
control system is generated. Thus the laser fre-
quency, L.e., its wave number ¢ is stabilized on
the sigmameter: the reference phase can be
scanned in discrete steps of a¢ =211 Xp /160, where

AND ISOTOPE SHIFTS OF... 2345

p is a chosen integer. The minimum increment
(p=1) is then Ac=1/160.200 cm= or Av=0.9375
MHz. In order {c obtain a good optical stability
of the sigmameter a Koster prism has been used
for the multiple functions of beam splitter, com-
pensator plate, mirror, and dephasing element,
as one face of the prism has a reflective metal
coating {see Fig. 5). The second mirror of the
interferometer is mounted I m apart from the
Koster prism by means of invar spacers and a
piezoceramic stack.

A He-Ne laser locked on an iodine saturated
absorption line is used to servocontrol the path
difference 3. The He-Ne laser light path inside
the interferometer is parallel to the dye laser
light. The interference fringes generate an error
signal in a servoloop acting on the piezoceramic
stack of the second mirror. The stability of the
whole system has been studied using the D, line
of stable sodium {(**Na) whose hyperfine structure
is known very accurately. This experiment is done
by detecting the fluorescence signal from a weil
cotlimated atomic beam which is illuminated with
the laser light. The results have shown a stability
over several hours as well as a reproducibility
of better than 1 MHz. This fluorescence signal
of natural sodium was used as a reference fre-
quency for the isotope shift measurements of
21'“Na.

To avoid first order Doppler frequency shifts
of the resonance due to deviation {rom perfect
perpendicularity between the atomic beam and the
laser beam axis, the light was reflected back on
itself on the radioactive atomic beam as well as on
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the reference *®Na beam. However, the retrore-
flection is not perfect in order to avoid light re-
flection into the dye laser. From the achieved
angle between the two light beams we have found
that a residual frequency shift of about i1 MHz was
to be expected. In fact, the systematic error in-
troduced by this residual shift in the mean value

of the isotope shift measurements is less than

1 MHz, due to different settings of retroreflection.

C. The six-pole magnet

We used two commercial six-pole magnets in
series as magnetic state selector, each with
9300 Gaussg at the pole tips, 8.6 cm length and
0.32 cm gap diameter. Caleculating the transmis-
sion as described in Appendix B, a program has
been written to determine the optimal value for
L, assuming that the sodium atoms emerging {rom
the oven are themalized at 2000 °K. We found
with L =6 cm the separation parameter s, defined
in Appendix B, to be 80%, and the effective solid
angle to be 4.5 10~*sT, about three times the solid
angle defined by the magnet exit and the beam
source. Taking into account the dimension of the
oven aperture, the cellimatien of the beam is 40,
leading to a width of the optical resonance of about
70 MHz. The observed width is somewhat larger
(100 MHz) due to saturation of the optical pumping
process.

[b. The mass spectrometer

Alter the interaction with the laser beam and
the state analysis through the six-pole magnet,
the alkali isotopes are separated by a mass spec-
trometer. The required ionization~—achieved by a
rhenium surface ionizer—reinforces the chemical
selection, since the alkali metals are well known
for their low ionization potential when compared
to neighboring elements. Since the ionization po-
tential of sodium 5,14 eV is comparable to the
work function of rhenium 5.1 eV only about 30%
of the atoms can be ionized. To increase the icn-
ization efficiency a small flow of oxygen was con-
tinuously directed on the ionizer. This led to the
formation of rhenium oxide and thus brought the
ionization efficiency close to unity.*®> This was
achieved by a controlled air leak near the ion
source. The mass spectrometer has an inhomo-
geneous field (angle & =90°, field index n=0.23,
radius R =235 cm) providing a resolving power
which may be adjusted to values <850, Its trans-
mission has been measured using a chopped atomic
beam ol *®Na. The ratio of the intensities before
the ionizer (i.e., the source of the spectrometer)
and at the detector placed at the end of the ion
transport line is measured to be 30-75%, for a
mass resclution M/aM of the order of 300.

s
<_ laser

cadmium b
> eam

s

"

b A detector
concretes <,

..... X, triplet 2

target f

7 triplet 1
N "X deflecter

1
| iohizer
proten !// magnet
beam_;( atomic beam

FIG, 6. Overall view of the experimental area.

The beam at the P.S5. consists of very short (2.1
us) pulses of 10'2-10* protons, separated by at
least 2.4 s. Due to this high intensity, the level
of radiation background is very high while its decay
is exponential (T, ,,~some ms). In order to be
able to detect very shori-lived isotopes with low
counting rates {for *Na: T, ,, =15 ms and about
3 counts/pulse), the mass selected ions had to be
conducted to a detection area which was separated
frorm the target area by a thick shielding (Fig. §)
giving an attenuation of 10°-10° for the back-
ground. Furthermore, it was located in a cadmi-
um shielded cage, the purpose of which was to
absorb thermalized neutrons, so that the exponen-
tia} decay was cub off.

E. Total efficiency of the system

From the total thickness of uranium in the tar-
get (=3.4 g/em?), the number of protons per pulse

~and the known cross sections (14 mb for ®Na), the

number of produced atoms can be calculated. For
**Na one finds about 10° atoms per pulse while the
observed number of ions is 10*. This corresponds
to an overall efficiency of 107, which is consis-
tent with the value that one obtains using the dif-
ferent reducing factors discussed above and as-
suming that about 50% of the atoms are extracted
from the graphite,

For the sodium isotopes with A = 28, which have
half lives shorter than 60 ms, one has to take in-
to account the delay time between the production
of the nacleus and its detection. This delay is
due to the diffusion time of the atoms from the
graphite and to the ionization fime in the mass
spectrometer source. A typical time interval
for collecting 50% of the ions is 200 ms. The loss
due to this delay is about a factor of 7 for a haif
life of 20 ms (3'Na).
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Iv. EXPERIMENTAL PROCEDURE

Since the optical resonances appear as peaks
on a fluctuating base signal, it seemed fo be nec-
essary to have a normalization procedure for the
beam intensity. Two different normalization pro-
cedures have been performed: one with the pro-
ton beam intensity and another one with a sodium
isctope of the atomic beam. Both normalizations
were, however, only 10-20% reiliable. The nor-
malization on the proton beam, by measuring the
beam intensity using an electrostatic pick up, is
subject to error since the production of sodium
isotopes depends also upon the focusing of the pPro-
ton beam on the target oven. The normalization
between two sodium isotopes during the same mea-~
suring sequence allowed a comparison of the count-
ing rate of a short-lived isotope at the beginning
of the diffusion curve with the counting rate of a
longer-lived isotope {(**'25Na) af the end of its dif-
fusion curve (Fig. 7). But the value of this normal-
ization procedure is limited to about 10% accuracy
since for the longer-lived isctopes, counts due to
atoms produced during preceding proton pulses
were also faken into account.

In practice, the measuring sequence was started
by a synchronization pulse from the P.S. preced-
ing the proton pulse by 20 ms., Two ms after the
proton pulse, when the background of fast parti-
¢les had disappeared, ions of the mass A were
recorded during a peried of 20-300 ms depending
on the half life of the tsotope. Then, the voltage
of the mass spectrometer and the ion beam trans-
port line were set for the longer-lived isotope
4’ and & measuring period of 1-2 5 was started,
The cerresponding counting rates were stored in
buffer counters together with the digitalized fluor-
escence signal of the **Na reference beam, the

counts
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FIG, 7. Diffusion curves for 3¢ ms ®Na and 1s “¥Na,

At instant £ the mass spectrometer and the ion trans-

port line were changed from mass 28 to mass 26, At

instant ¢, counting of mass 26 was started,

signal of the proton beam intensity from the elec-
trostatic pick up, and the scanning signal of the
laser frequency. By a preset counter 1 to 100
cycles could be summed up in the buffer counters
for a fixed frequency of the laser. In order to
select the best timing for an optimum signal to
noise ratio for the A signal, three channels with
different counting times were used. The data of
the buffer counters were transferred into memor-
ies, then read by a PDP 15 computer for analysis
of the data and writing on magnetic tapes. Every
spectrum started with the recording of -at least
two resonances of ¥Na from the reference atomic
beam. Then the iaser frequency was changed to
allow the recording of the resonances of the sodi-
um isotopes A and 4’ with an appropriate number
of counting cycles per laser step.

¥. RESULTS AND DISCUSSION
A. Spins

The spins determined by magnetic resonance
for *¥-¥Ng are given in Table I. Because of lack
of time, the spin for *'Na has not been measured
by the magnetic resonance method. The spin as-
signment for *Na is based on the value of the
hyperfine structure and the isotope shift which
indicate that I=% is the most probabie value. For
prolate deformations the eleventh proton should
occupy the @=3{211] Nilsson modei orbit'* leading
to the ground state spin /= Q=% for the odd iso-
topes, In the spherical limit the uapaired proton
oceuples the d; ., sheil model orbit and the ground
state spin should be 7=%. From this we conclude
that spin 2 is a strong indication of an almost
spherical nucleus (*'?"Na) and that spin % indi-
cates prolate deformation (*»#+2%3Na), Assuming
for the neutrons the normal filling order of the
Nilssen model orbits for prolate deformations
(see Fig, 8} the spins of the even isotopes can be
explained, except for **Na. If we take only s-d
orbits into account, spin 2 for *®Na can be ex-
plained assuming a filled £ [202) orbit and the
unpaired neutren being in the § [200] orbit.

B. Magnetic moments

From the observed signals—tvpical examples
are shown in Fig. 9—we first determined the cen-
ter of gravity of each hyperfine component of the
line using a computer program written for the
PDP 15. The hyperfine splitting constants 4 for
both the ground state and the excited state derived
from this evaluation are given in Table I and are
compared to other results when available.

he magnetic moments of ¥*Na were calculated
frem the A factor of the %5, ,, ground state neglect.
ing hyperfine anomaly effects
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TARLE I, Spins, hyperfine structure, magnetic moments, and isotope shifts of {'~*'Na, The quoted errors for re-

suits of the present work are cne standard deviation.

Na Tye? ! AS(;y) (MHz) # (1y) corrected ACe ) (MHz) IS¥F (MHz)

HNa 22.5 s 3 953.7(2.0) 102.6(1.8) - 1596.7(2.3)
953.233(11)° 2.38612(10)°

Na 2.80 y 3® 349.3{1.0) 37.502.0} - 756.9(1.9)
248,75(2)4 1.746{3)° 37.0(1)° - 758.5(N"

YNa stable P 885.3126644(5) 2.2175203(22)F 94.25(15)

HNa 15.02 h 4 253.2(2.7) 28.2(2.7) 706.4(6.2)
253.185018(23)° 1.6902(5)®

Ng 60.0 s * 882.7(9) 94.5(3) 1347.2(1.3)
882.8(1.0)" 3.683 (4"

HnNa 1.07 s 3 569.4(3) 2.851(2) 61.0(3) 1397.5(9)

Na 290 ms 5 933.6(1.1) 3.895(5) 100.241.1) 2481.3(2.0)

BNa 30.5 ms 1 1453.4(2.9) 2.426(3) 156.0(2.7) 2985.8(2.7)

g 43 ms Y 978.3(3.0) 2.449{8) 104.4(3.0) 3446.2(3.8)

®Na 53 ms 2 $24.0(3.0) 2.083(10) 66,2(2.8) 3883.5(8.0)

Hnia 17 ms 3 912(15) 2.283(38) 2486(16)

1T, W, walker, G.J. Kirouaze, and F, M, Rourke, Chart of the Nuclides, 12th edition, revised to April 77, distributed
by Educational Relations, General Electric Company, Schenectady, N, Y. 12345,

b v, 8, Shirley and C. M. Lederer, in Hvperfine Inievactions Studied in Nuclear Reactions and Decay edited by E.
Karlsson and R. Wippling (Almguist and Wiksell, Stockholm, 1975},

¢ 0, Ames, E, A, Phillips, and 8. S, Glickstein, Phys. Rev. 137, B1157 (1965).

41, Davis Jr., D. E. Nagle, and J. R. Zacharias, Phys, Rev, 76, 1068 (1948),

® K. Pescht, H. Gerhard, and E. Matthias, %, Phys. A281, 199 (1977),

! A. Becionann, K. D. Boklen, aad D, Elke, Z. Phys, 270, 173 (1974},

%Y, W, Chan, V, W. Cohen, and M, Lipsicas, Phys, Rev, 150, 233 (1966); V, W, Cohen, Bull. Am. Phys. Soc. 18, 727

(1972).

" M, Deimling, R. Neugart, and H. Schweikert, Z. Phys, A273, 15 (1975).
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The values used for the A factor and the magnetic
moment of the reference isotope ¥*N=z are also
quoted in Table I. As pointed out above, no theo-
retical values for the magnetic moments have
been reported up to now. Therefore we attempted
an interpretation of the magnetic moments in the
framework of the Nilsson model™ using for odd
isotopes

I ri
uf:mE“Z‘ (&, -£)

XZ {alﬂ-l,l'iz"'a!ﬂ+L,"22)+gl‘r+gRJ
T

and for even isotopes

-

1, 2 |
M;=7ﬁ‘}tﬁp+'§(§§—§f); (&m-uzz"o‘:muz)j

1 !
g3 Z (alfz-uee““al.nu,fzz)nj*‘g}z_":
1 7

where the sign of the second term is the same as
the sign of O, appearing in the coupling rule
I=0,=,. Inthe calculation we used g4=5.59,
gi=1, g0=-3.83, and g, =Z/A. The coefficients
@, g, were taken from Ref. 14. The results are
plotted in Fig. 8. Except for ***¥"Na the mag-
netic moments are consistent with a positive de-
formation. For the proton state 3 {202} (**Na and
27Na) the calculated moment is deformation in-
dependent. But in the case of **Na the moment in-
dicates an almost spherical shape. It should, how-
ever, be noted that the magnetic moments are very
sensitive to admixtures of other states to the
ground state wave function, therefore the values

of the corresponding deformation parameter 7,
indicared in Fig. 8, have only a limited signifi-
cance,

C. Isotope shifts

Using the already determined hyperfine structure
constants and the nuclear spins the determination
of the center of gravity of the D, line is straight-
forward. The results with respect to **Na are
given in the last column of Table I. The consis-
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FlG; S, Nilsson diagram for odd particle levels {Ref, 14), and nuclear magnetic moments of 17'Na as functions of the
defoermation parameter n, The experimental magnetic moments are plotted as straight lines parallel to the 1 axis,
while the Nilsson graph is dashed near the region of zero deformation.

tency between the values of the isotope shili ob-
tained from each of the four hyperfire compon-
ents of the line was taken into account in the error
evaluation. As seen on Table I, the resulting ac-
curacy stands generally between 1 and 3 MHz,
which may be considered as characteristic of the
experimental set up. In some cases (F43%31Na)
this accuracy was nof obtained, owing to occasional
difficuities. Because of its 15 h half life, *'Na
produces a rather high background when implanted
in the [irst dynode of the electron multiplier, keep-
ing from making further measurements on rarer
isotopes. Thus only one measurement was per-
formed on it, and further measurements were
planned for the end of the run. But unfortunately

this experiment ¢ould not be done. In the cases of
#%31Na, the obtained accuracy is not so much due
to the low counting rates (10 and 3 counts/pulse,
respectively) related to the low production cross
sections than to ar accidental contamination by
hydrocarbons. This means that 2 new set of mea-
surements could improve the results for these
three isotopes very much.

The measured isotope shift is the sum of two
effects: the mass shift and the volume shilf. The
former is divided into a sormal mass shiit that
can be calculated exactly, and a specific mass
shift {hat cannot be caleulated with reasonable
precision. But both have the same dependence
on the nuclear masses
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FIG. 9. Hyperfine structure and isotope shifts of 1-9'Na,
P My -M , shell electrons by the valence electron zlas it chang-
masg MM, es from s, ,, to p,,,. £ has been determined by

where M, and M ., are the nuclear masses in atom-
ic mass units and X is the unknown mass shiit
constant. The volume effect or change in the mean
square radius of the nuclear charge distribution
nas no such mass dependence. For the D, line this
eifect is essentially sensitive for the s electron
and may be written

6UAA' &F§<r2).-1.4' ,

vol
where 8¢ %% ig the change in the charge radius
and

F= (Mg {0 (0 [/ 2) [(Z)= Ef(Z) .

F{Z) which takes into account the relativistic cor-
rections to £ as well as the finite nuclear charge
distribution can be calculated using a formula
derived by Babushkin.*® |¥ (0)|° is the charge
density of the s electron at the nucleus, and a,

is the Bohr radius. 8 is a screening factor due

to the change in the wave {unctions of inner closed

Bauche using the Hartree-Fock technique®: g=1.1
=0.1.

For the light elements the volume shift is not
only very small compared to the mass shift but in
many cases also negligibly small compared to the
experimental errors. Up to now calcium has been
the lightest element in which a volume effect has
unambigucusly been cbserved.'”™™® Therefore, in
the first step of the analysis we only looked for
evidence of volume efiect contributions to the ob-
served isctope shifts. For this purpose the quan-
tity opdh AV, M /(M - M) has been plotted ver-
sus the mass number A (Fig. 10). If the observed
isotope shifts were due to a pure mass effect the
plotted guantity should be a constant. Therefore
we conclude from Fig. 10 that there are volume
shift contributicns to the isotope shifts well oui-
side the experimental error limits.

The volume shift can also be dividsd into two
parts; the normal voiume effect and a deformation
effect, For a given change in neutron number the
change in nuclear charge radius due to the normal
volume effect should be almost constant along the
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FIG. 10, Evidence of volume effect contributions to
the isotope shift of sedium isotopes,

sequence of isotopes of one element, while the
deformation effect is proportional to the nuclear
deformation and therefore not regular. From
Hartree-Fock caleulations® as well as from the
spin 3 of **Na and *Na and from the magnetic mo-
ment of **Na, we tentatively make the assumption
that for *%*"Na the volume shift with respect to
**Na can be described by the normal volume effect

AAr _ e 2NAAY
5Vval sFx{x 6(?‘ std

where

Sr MY =$rloa/ars
and

A=A A A=(A+A)/2,

8{r *);,4 15 the change of nuclear charge radii for
uniformly charged sphere of standard radius R
=14, = 1.2 [m), £<1 is the so-called isctope
shift “discrepancy'” describing the fact that the
radius of the nuclear charge distribution of a
spherical nacleus increases less rapidly than 4173
when neutrons are added, This can be understood
in terms of the dependence of the proton potential
on the neutron excess.?® Since for the present

case ¢ is unknown, we performed the following
calculations for £ =1 and for £ =0.5 which should
be the upper and lower limit as it has been found
for elerments with Z2 192422 =05 i5 aiso con-
sistent with Hartree-Fock calculations.?

From the hyperfine structure of the ground state
of *Na we find |¥,(0){?=0.752;® and E = 0.326;
F(Z)=~199 MHz/fm?® is calculated from an expres-
sion given by Babushkin,'® and as the final result
for the volume shift constant we obtain F = -47
MHz/fm?, From the isotope shifts of %"Na we
then find the mass shift constant K=388 GHz for
£=1 and K'=385 GHz for £=0.5, and using the
mass factors (M, -M,)/M ,, -M,, the volume shift
for the other isotopes was evaluated. The results
are shown in Fig. 11. Both curves show the same
general trend: deviations from the lines &(r%),,,
and 36(r2),,, respectively, for the light isotopes
I%4Na as well as for the heavy isotopes starting
with ®®Na. It should be noted that these deviations
would be true for any reasonable value of {. They
can be interpreted as an effect of nuclear deforma-
tion. For the light isotopes such 2 deformation
is already well documented (see, e.g., Refs.

20, 23).

Although this analysis of the isotope shifts is

based on rough assumptions it should give the

T T T L T T 4

------ K< 385 GHz
{80

e K 2388 GHz *

21 23 25 A 27 29 3t

FIG, 11, Differences of mean square nuclear charge
radii with respect to *Na for two values of the mass ef~
fect constant K, The errer bars are due only to the ex-
perimenial uncertzinties,
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FIG, 12, Comparison of experimental values for the
change in the mean square nuclear charge radius {for X
=385 GHz) and of values obtained from deformed Har-
tree-Fock calculations (from Ref, 2.).

right order of magnitude for the specific mass
shift. For the isotope pair 23-25 we obtain from
K =385 GHz a total mass effect of 1341 MHz, and
after subtracting the normal mass shift which can
be calculated exactly (see, e.g., Ref. 18) we find
a specific mass shift of about 370 MHz which is
large compared to a theoretical vaive of 60 MHz
calculated with the Hartree-Fock technique.®® The
mean square charge radii extracted from the iso-
tope shift data can be compared to values derived
from deformed Hartree-Fock calculations.? The
8(r*) values obtained when assuming an isctope
shift “discrepancy™ £=0.5 are in good agreement
with the calculated ones for **Na and *'Na. Be-
tween *®Na and *'Na the experimental curve in-
creases more monotonically than the theoretical
curve which shows a sudder increase at ¥'Na (see
Fig. 12).

VI, CONCLUSION

The present investigation extends the data on
spins and magnetic moments to the sodium iso-
topes 2% 'Na. The comparison to Nilsson model
caiculations gives some estimates on nuclear de-
formation. From the precise determination of the
isotope shift of the D, line of the isotopes *=INa,
clear evidence of volume shift contributions is
obtained. The inferpretation in terms of nuclear
charge radius changes also gives infermation on
nuclear deformation, although there remains the
uncertainty intreduced by the specific mass effect.
The information on nuclear deformation extracied
from the isotope shifts is in agreement with those
obtained from spins and magnetic moments. In-
deed, the spins and magnetic moments as well as
the charge radii indicate prolate deformation lor

%N, lying in an already well established region
of positive deformation, and also for *-%'Na, while
25273 may be considered as having almost spher-
ical nuclel,

To check this analysis of nuclear deformation,
further measurements are required. Measure-
ments in the neighboring elements Mg and Ne
should exhibit a similar structure of the nuclear
radius changes. A determination of the static
quadrupole moments of the sodium isotopes by
measuring the hyperfine structure of the D, line
is pianned and should give further information
on nuclear deformation. An improved accuracy
in the %°Na and *'Na isotope shift measurements
and an extension to *¥Na (for which zccording to
the production cross section only 0.2 counts per
proton pulse are expected) should clarify the struc-
ture in the changes of charge radii around the
neuatron number N =20.
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APPENDIX A: PRINCIPLE OF CALCULATIONS OF
THE OPTICAL PUMPING

For the hyperfine component °S, ,,, F =3P, ..,
F7 of the D, line the evolution of the populations
of the Zeerman sublevels of the ground state is
given by the equations

dp_m = "'pm Z (1 - E.!fm)::lm.” + Z Z E“’”TA”:’.L’ prm
4

dt K Tp H miem
d]:) o E;_!LE A Fukid
@i - ZH mZ Ty P

where the quantum numbers m and \/ denocte the
Zeeman sublevels of the hvperfine levels F and
F', respectively, and juz denotes the sublevels of
the ground state hyperfine level not involved in
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the transition, A,,/T, is the absorption probability
per unit time, where

! 2 ’ 2
Al ol F) @r+ e sV 1 F

-m g M JIJ
with g =21 for o7 or ¢* light. The pumping rate1/7,
is proportional to the light power density W 2

£yn 15 the emission probability from the excited
sublevel M to the ground state Zeeman sublevel

m. We normalize the £ as

Z Eym+ Z Eym=
m m

APPENDIX B: TRANSMISSION OF THE SIX-POLE MAGNET

in the strong magnetic six-pole field the nuclear
spin and the electrenic angular momentum are
decoupled. The sedium atoms have either m,
=43 or m ;= =% with the corresponding effective
magnetic moment p,.,= i, Then it can be
shown®® that in the inhomogeneous six-pole field,
in which the atoms are submitted to a radial
force, the atoms with m ,=+} follow a sinusoidal
trajectory and those with s ,= -4 an hyperbolic
one.

The angular frequency of the harmonic oscilia-
tion depends on .., on the atomic mass m, and
on the characteristics of the magnet used. The

transmission of the six-pole magnet is convenient-
ly described by the transmission solid angles &*
and " for m = +}. To calculate these quantities
we follow the considerations developed in Ref. 2§

e =Tx;(ml/L,

where X;{n) is the maximum fransverse enirance
ccordinate insuring that throughout the magnet
length the transverse deviation is smaller or equal
to the magnet radius gap. X {7} is calculated from
the equation of motion. I is the distance from the
atomic beam source to the magnet entrance. 7 is
defined as n=avZ/V, a= (2kT/m}*, g(n), for
atoms in the state m, =~ is similarly defined,
The efficiency of the six-pole magnet as a state
selector is defined by a parameter s

s_ NQ“N'-
TNteNT

where
N [ Pyn(marman
)

Freami®) is the beam velocity distribution. ¥* and
N7 are the number of transmitted atoms in the
state m ;=+3 and m, = ~%, respectively, averaged '
over the velocity distribution of the beam.
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Laser optical spectroscopy on 3 thermal atomic beam has been performed on the 4 25,, — 4 2P, D, line of
38.39.41 =47k Hynerfine structure constants and isotape shifts have been measured. Magnetic moments and changes in the

mean squage charge radii are deduced.

As part of systematic measurements on hyperiine
structure (hfs) and isotope shift (18} of radicactive al-
kali atoms, potassium has been studied. Aithough it is
very close to the magic number Z = 20, no systematic
measurements of hfs and [§ have been reported before.
We present here an investigation of 383941 ~47K ob.
tained with laser spectroscopy on a thermal atomic
beam, as described in ref, [1]. Results concerning the
his of the ground states of 434K obtained by mag-
netic resonance during the same experiment are pub-
lished separately [21. Moreover, it appeared that 40K
could not be studied by the present method based on
ion counting, because of the overwhelming background
of 40Ca* from the ion source. The problem has been
solved using a different technique [3].

The principle of the experiment and the set-up have
already been described extensively [1,4]. Briefly, op-
tical transitions are induced between the 4 231 12
ground state and the 4 2P”g excited state of the
atom. Hyperfine optical pumping changes the relative
populations of the two hyperfing levels of the ground
state. This change is detected by measuring the inten-

! Permanent address: Institut fiir Angewandte Physik,
Universitit Bonn, D-5300 Bonn.

* Present address: DG Division, CERN, CH-1211 Genéve 23.

3 | aboratoire associé 4 1'Universitd Paris-Sud,

0 031-9163/82/0000--0000/502.75 @ 1982 Norih-Holland

sity of the atomic beam at the exit of a sixpole magnet
which focuses the atoms with my = +1/2 and defocuses
those with m; = —1/2. The radioactive atoms are pro-
duced by the fragmentation of iridium bombarded
with 20 GeV protons of the CERN proton-synchrotron
[5,6] . The optical transitions are induced by the light
of a ¢,w. single-mode dye laser. The dye used is
oxazine 750. The frequency of the laser is servo-con-
trolled and scanned step by stepby a “sigmameter” [7].
For the very narrow structures of the 21’1;3 atomic
state, a deconvolution of the observed resonance peaks
has been performed.

Results concerning the hfs are gathered in table 1.
Several nuclear spins, already assigned from nuclear
spectroscopy, have been directly measured by the
magnetic resonance technique described in ref. [1].
One can notice that the present result for the 4 (21’”2)
factor of 9K is in disagreement with the old value
given by Buck and Rabi {8]. It has been coniirmed
by a recent and more accurate experiment to be pub-
lished elsewhere [3].

Values of the nuclear magnetic moment u< have
been deduced from the his measurements using Mg
as a reference nucleus. The most precise values of -t
now available are listed in fable 1.

The experimental magnetic moment of 47K is com-

169
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Table 1
Hyperfine structure factors and magnetic moments.
A 7 A(*S, ;51 (MHz) AP, ) (MHz) g
this work other results this work other results
38 3 404.369(3 1) 137150
39 3/2 231.0(3) 230.8598602(19)D) 27.5(4) 27.80(15)) 0.3914858(4)2)
28.85030y4)
40 4 —285.7311(16) ) ~34.49(11)¢) —~1.2982(4)8)
—1.292¢6))
4] 32 126.9(8) 127.0069350(3)0) 15.1(8) 15.19421)¢) 0.2148659(2)8)
0.2154(10H 1
42 2 ~503.550779¢{12)b) -60.6(16) ~1.1425(6)8)
-1.138(5)1
43 3/2 97.1¢12) 96.3242(15)¢) 0.1633(8)1
44 23) ~378.1(11)  -378.6872{12)¢) —44.9(11} ~0.856(4)1)
45 3/2 103.0(16) 102.2937(8) b 0.1734(8) 1)
46 24) ~465.1(12) -55.7(13) —1051(6 1)
47 1/28) 3420.2(29) ‘ 411.5(50) 19339

) Present work. D) Ref. [17). ©) Ref. [2]. 9 Ref. [8]. ® Ref, [2}. D) Deduced from the factor A{%S,5). The quoted error
includes an assumed uncertainty of 0.5% to take into aceount the hyperfine anomaly. &) Dircet atomic beam magnetic reso-
nance measurement [ 18] .

patible with the assumption of 2 hole in the $3/7 Sub-
shell 9], leading to the 1/2% [211] -1 assignment in

. . N
the framework.of tllle coli_ectwe Nﬂsson'modgl.‘Shell 19 20 21 22 23 24 25 25 27 28
model calculations including configuration mixing LN A B B A Enes Bt st o
agree within about 25% [10] and 50% [11] for other . Km [GHz xamuy)
isotopes. I 198 o 7
The IS values zre given in table 2. Changes in the — 200 T
mean square charge radii 6 ¢r2 )44 = p4" . 204 .
02k 1
Tabie 2 "E .
[sotepe shift and change in the m.s. charge radius. =
it i 2 .
A 8374 (MHz) 539 BT 7
this work other results {fm?) 7\7
e — -
38 ~127.0(53} -0.058(41) 0k E
39 0 0
40 125.58(26)4) 0.0222{20)
41 235.23075)  222(9») 0.117(6)
235.27(33)4)
42 3519 480(120)b) 0.116(15) e 1 ( Co ]
i A 1 A i
43 4390010 . 0.143(9 38 39 L0 4T 42 43 44 45 4B 47
44 364.3014) 0.148(1 1) A
43 661.7(16) 0.176(13)
46 762.8(13) 0143017 Fig. 1. Change in the mean square charge radius of potassium
47 337.5(1 7 0126013 isotopes. The three curves show the infleence of the uncertain-
R ty on Ky = 200 = 4 GHz amu. The errar bars, which have
Ak Ref, {3}, D) Rer 1197, been drawn only on the central curve, are purely experimental.
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Fig. 2. Comparison of the changes in the mean square charge
radii of potassivun and calcium isotones,

(r* ¥ have been deduced foliowing the procedure de-
scribed in ref. [12]. The electronic factor F has been
calculated in the Breit—Rosenthal approximation and
found to be equal to —128 MHz/fm2. The mass effect
constant X has been deduced from an absolute mea-
surement of the isotope shift in muonic atoms yielding
5<r2>i9-41 =0.117(40) fm?2 [13]. The uncertainty in
the calibration value c‘S(rz)jg'41 introduces an uncer-
tainty in the mass effect constant: K, =200 t 4 GHz
amu and hence a systematic error appears when

8¢ 23394 is calculated from the isotope shift measure-

ment. This error is not taken into account in table 2
but its influence is shown in fig. 1.

In fig. 2, results corresponding to the central value
K, =200 GHz amu are compared to those obtained
for calcium isotones [14] for which the proton shell
is closed. In spite of the uncertainties, some general
trends can be drawn from this comparison. First, one

PHYSICS LETTERS

21 January 1982

can observe a shrinking of the nuclear charge radii in
both cases at the end of the filling of the £y, shell.
However, the effect is weaker for potassium, whatever
the value of K, . One car also notice that the cdd—
even staggering is not so strong for potassium as for cal-
cium. The staggering in calcium has been explained

by mixing of (sd).}ﬁf’"*” configurations [15]. Fol-
lowing a more recent publication [16], the effect
should be smoothed for potassium which has an odd
number of protons.
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Résumé. — l.es structures hyperfines de 'état fondamental de **K et **K ont &té mesurées par une méthode de
résonance magnétique sur ‘et atomique dans laquelle les spins atomiques sent orientés par pompage optique laser.
Les résultats spectroscopiques sont les suivants :

Avy(38,,;) = 192,648 4 (30) MHz et

La sensibilité de notre méthode est comparée 4 celle obtenue avec un appareil correspondant au dispositif classique
de Rabi.

Av (S, ,5) = ~ 946,718 (3) MHz.

Abstract, — The ground state hyperfine structures of **K and **K have been measured by an atomic beam magne-
tic resonance method in which the atoms are :,pm polarized by laser optical pumping. The spectroscopic results are ;
Avy3(*Syn) = 192,648 4 (30) MHz and Av.,(? "8i,2) = — 946.71% (3) MHz The sensitivity of our method is
compared to the one achieved in classical ABMR apparatus.

1. Introduction. — High resotution laser spectros-
copy on long series of isotopes has shown to be a very
fruitful method for the investigation of nuclei proper-
ties {1-3). A wealth of data has been obtained in this way
for Na [4], Rb [5], Cs [6], Fr [7] and very recently for K
isctopes [8]. Isotope shifts (1.5.), nuclear -spins (I),
hyperfine constants of the ground state [m!('S1 ]

as well as of the excited states [ACP,.,), AP,

B(*P;,,)} have been determined by optical sp;ctro-
scopy, with an accuracy of a few MHz even 1 MHz
in the best cases.

In a recent experiment {9] on the D, and D, lines
of ***0*1K using well collimated atomic beams and
modulated laser light, an accuracy and & repro-
ducibility of a few hundred kHz for the frequency
intervals measurements have been obtained. This is
comparable to the usual precision given by radio-

{*} Laboratoire associé a I'Université Paris-Sud.
{**} Permanent address : University of Benan. D-3300,
Bona.

frequency methods for the same excited states (optical
double resonance and leve} crossing) {10-12).

On the other hand, for the hyperfine structure of the
ground stale, it is well known that the r.f. spectroscopy
[13] leads to much more accurate measurements than
the optical spectroscopy : the levels involved in the
r.f transitions are hyperfine sublevels of the ground
siate; the frequency width of the resonances is then
only limited by the interaction time. With sophisticated
techniques, precisions better than | Hz have been
reported [14, 15] and it is possible, without special care,
to get an accuracy of a few kHz which is already three
orders of magnitude better than that obtained in
optical laser spectroscopy.

In the present paper we report on an v.f. magnetic
resonance experiment on radioactive potassium iso-
topes performed during the laser optical spectroscopy
experiment quoted above and using the same appa-
ratus, As a test of the accuracy obtained with this
experimental set-up, the well known hfs. of **K
and *"Na have been measured. Then the h.fs of 'K
and **K have been determined. The h.fs. of other
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isotopes have not been studied in this way because
of the frequency limitation of the r.{. amplifier (1 GHz).

2. Principle of the experiment. — The principle of
the laser spectroscopy experiment has been extensively
explained in previous papers [4, 3, 16]. In brief, a ther-
mal atomic beam of potassium interacts at right angle
with the light beam from a CW. tunabie single mode
dye laser (see Fig. la) in the presence of a weak static
magnetic field H,, which defines the quantization axis,
parallel to the laser beam. At optical resonance with
one of the hyperfine compoenents of the D, line

(4 251:2 =4 ZPuz)v

the laser light induces an optical pumping which
changes the population distribution between the
magnetic substates (F, m,) of the ground state. These
population changes are analysed by a sixpole magnet,
which focusses the atoms corresponding to m, = +1;2
and defocusses those corresponding to m; = — 1/2{16],
After the sixpole magnet, the focussed atoms of the
beam are ionized, mass separated and counted. When
the laser frequency is scanned, the optical resonances
appear as positive or negative peaks on a baseline
ion signal. One can obtain in this way a first deter-
mination of the hyperfine ground state splitting with
an accuracy of a few MHz. Moreover, the sign of the
nuclear magnetic moment can be deduced from the
relative intensities of the four components of the
hyperfine structure, ‘

70mm i
3 m]=-—-
!
. M=+
s
\L‘/\’Ionizer
Mass
Target Spectrameter
Tunable CW]
dye laser
a
] v ;
% H 4 Sixpole
Qusn B4 T /’*oga -
xit
Sy Q 1 Atomic
v
Heimholtz  / ¢~ iy @ﬁ Magnet .
Coils /7] J AR
] i
T
hi
Laser Beam Shietd
Fig. 1. —a) Principle of the experiment; &) Schematic view

of the interaction region.
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Let us now suppose that the laser frequency is
locked on the frequency of the atomic transition
giving the strongest negative peak, ie. for an isotope
with positive nuclear magnetic moment

428, F =1+ 1204°P,,F' =1+ 1)2
or in the case of negative nuclear magnetic moment
428, F =1-12e4P ,F =1 +172.

The laser light beam is ¢ polarized with respect to
Hgy Under these conditions, the detected atomic
beam intensity is strongly reduced since, by optical
pumping, the atoms are transferred from the focussed
F=17+1/2(rF =]~ 1/2or g < 0)state to the
defocussed state F =1— 1/2 (or F =1+ 1j2 for
p; < 0). Between the interaction region with the faser
light and the sixpole magnet, a r.f. magnetic field given
by a r.f loop is applied to the optically pumped atoms
(Fig. la). When the r.f. frequency is sel equal to the
frequency of an allowed magnetic transition between
two Zeeman sublevels of the two ground state hyper-
fine levels, the rf magnetic field tends to equalize
the populations of the involved sublevels, so that the
observed signal increases again. Since H, is known,
the hyperfine interval in zero field can be deduced
from the frequencies of the observed magnetic transi-
tions F = [ — 12 mpe Fo= [+ 1/2 myp + Amy
where

Amp = & i the r.f field is perpendicular to H,,.
Amygp =0 if the o.f. field is parallel to H,,.

The only difference between the method described
above and the ABMR method introduced by Rabi [13}
is that the atoms are spin-polarized by laser mteraction
instead of magnetic deflection in the A magnet. Such a
possibility of replacing deflecting inhomogeneous
magnetic field by optical pumping had been pointed
out several years ago {17-19] Moreover, just as in the
flop-in geometry in classical ABMR method, positive
signals on a zero background could be achieved,
provided that the hyperfine component to be matched
with the laser [requency is suitably chosen.

3. Apparatus. - The apparatus is almost the same
as the one used for previous measurements on sodium
isotopes and a detailed description can be found in
reference (4] We report here only the specific modi-
fications introduced for this experiment.

A carbon and iridium powder target is placed inside
a high temperature oven, When bombarded by the
20 GeV proton beam from the proton synchrotron
{P.S) at CER.N., the many produced nuclei, once
thermalized, effuse from the oven and form an atomic
beam (see Fig. 1a). The laser system consists in a
commercial C.W, single mode dye laser (CR 599)
pumped by a Kr™ laser (CR 3 000 K). lis frequency
is scanned step by step and servocontrolied by a
« sigmameter » [20]. The proper dye 1o be used at the
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wavelength of the potassium D, line (2 = 770 nm)
45 oxazine 750. One watt rf power, continucusly
tunabie in the range 10 MHz-1 GHz is delivered by a
commercial r.f generator (Rohde and Schwartz SMS
0.4-1 040 MHz; followed by a linear wide band amplhi-
fier.

Special care has been taken in the design of the
interaction region, schematically shown in figure 14,
Two Helmholtz coils produce a homogeneous static
magnetic field A parallel to the laser beam while the
.l magnetic field is produced by a single-turn copper
loop centred on the atomic beam and perpendicular
to it. Therefore the r.f magnetic field seen by the
atoms is parallel to the atomic beam direction. The
whole interaction region is surrounded by a magnetic
shield made of Armco iron and mu-metal sheet. In the
direction of the sixpole magnet a hole is bored in this
shield, with such a diameter that the magnetic stray
field from the sixpole magnet is sufficient to avoid
nonadiabatic transitions, This inhomogeneous stray
field H,, is very weak at the r.f coil (typically 0.1 G)
and pointing approximately parallel to the atomic
beam. The total static magnetic field is Hy=H, +H,;
for H, » H, it is approximately perpendicular to the

251
lon
signal [
(counis)
i U W ! o ot
204 2045 x5 vf,l, (Wz)
Fig. 2. — Zeeman splitting of the AF = I hyperfine tran-

sition for **K. The recording shown in the lower part of the
itgure has been obtained with a static field parallel to the r.f
field {see text). Therefore resonances are observed only for
the Am; = 0 components. Note that the central resonance
is narrower than the two other ones which are broadened
duz to the strong inhomogeneity of the static magnetic field.
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atomic beam and homogeneous; for H, = 0 it is
quite parallel to the atomic beam and strongly inhe-
mogeneous.

Figure 2 presents a recording of the Zeeman com-
ponents of the AF = [ r.f transition for **K. It has
been obtained without d.c. current in the Helmholtz
coils and therefore the static magnetic field H, is the
stray field H,. Since the r.i field and H, are then
parallel, only the Am; = 0 resonances occur. Moreo-
ver, the central resonance is narrower than the fwo
other ones because it is field independent to first order
while the two others are broadened duc to the strong
inhomogeneity of the static magnetic field.

4. Experimental procedure. -— Several operations
are successively carried out for measuring the hyperfine
splitting of the ground state. First an approximate
value of this hyperfine splitting is obtained by laser
spectroscopy together with the sign of the nuclear
magnetic moment as explained in paragraph 2. Then
the static field H, is set to a value in the range
0.5-1 gauss so that the amplitude of H,

(HO Y, ch + Hsz)

is roughly known. Hg is nearly, but not exactly,
perpendicular to the atomic beam, Le the direction
of the r.f magnetic field. Therefore the Am; = + |
resonances are easily excited with low r.f power while
for the Amy; = 0 resonances more r.f. power must be
apphed to the loop. Figure 3 presents all the Zseman
components of the AF = | transition in the case of
BRA(S =32, 4y > 03 All the componenis, except
(I, — D {2, — 2), correspond to a change in m,
and are then observable. Moreover, these resonances
are approximately equidistant and the frequency
spacing, essentially related to H,, 1s roughly known.
Such a situation is time-saving in the search of a first
resonance because it permits to reduce the frequency
range to be scanned. When one component has been
found it becomes easy to record the other ones. All the
components of the Zeeman splitting of **K have been
recorded although this procedure was not necessary
because the hyperfine structure of the ground state
was already known with an accuracy of 30 kHz {21].
The result s shown on figure 3. The same procedure
was repeated for **K.

It is well known in ABMR iechnique that one of the
components is only second order magnetic feld
dependent, ie {/ + 1/2, 0y (J — 1/2, 0) for the odd
isotopes and the unresoived doublet

12 e (=12, = 1/2)
(F+1/2, = 1D 1= 172, 1/2) }

for the even sotopes [22]. The last step of the experi-
mental procedure is to identify clearly this component
and to precisely measure its frequency. Since this
component does not practically depend on the magne-
tic field H, it can be identified by changing the magne-
tic fleid amplizude.
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Fig 3. — Zeeman splitting of the AF = | hyperfine transition in the case of **K (/ = 3/2, 1, > 0). Al the Zeeman compo-
nents, excepl (1, ~ 1) {2, — 2), correspond to 2 change in m, and arc therefore observable. (n the lowar part of the figure
the frequency scale is strongly expanded for each recorded resonance.

5. Resuits and discussion. — Figure 4 presents a
precise recording of the first order field independent
doublet of **K. To get the exact hyperfine structure
m zero {ield one has to tzke into account the second
order correction. An accurate value of the magnetic
field amplitude H, can be deduced by a least-square
fit from the experimental frequency spacings between
the Zeeman components of the r.f transition. This fit
gives Hy = 0.704 G (respectively 0.700 G) for *'K
{respectively **K) with an accuracy better than 17,
Taking into account this value of the magnetic field
f,, the second order correction is calculated for both
isotopes (— 10 kHz for **K and — 2 kHz for **K).
The deduced values of the ground state hyperfine
structures are indicated in table L.

For **K. our measurement is in agreement with a
iess precise value quoted in the literature {21} Cur
3 kHz error bar for **K and **K is estimated from the

consistency between several measurements of the same
resonance. We have also measured the well known
hyperfine structures of **K [23] and *° Na [24]. The
6 kHz error bar reflects the shorter time devoted to
these measurements. Our results, reported in tabie I
are in very good agreement with earlier, more precise,
results.

As pointed out, the present method is comparable
to the classical ABMR method working in the flop-in
arrangement. Our apparatus presents the advantage
of simplicity and its length is greatly reduced compared
to a classical ABMR apparatus : the distance from the
oven 1o the enirance of the sixpole magnet, which
corresponds to the length of the A and C reglons of an
ABMR apparatus, is only seven centimeters (see
Fig. 1a). This short distance and the focussing proper-
ties of the sixpole magnet provide a high acceptance
suitable for the study of very rare isotopes. Never-
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Table I — Measured ground state hyperfine structures.

GROUND STATE HYPERFINE STRUCTURES OF *°K

(¥

AND *K 51

Isotope Avgps (F=1—-1/2< F =1+ 1/2) [MHz] A(S, ) [MHz}
deduced from the
our results other results most precise result
2K 192.648 4 (30) 192.64 (3) () 96.324 2(15)
K ~ 946,718 (3) - 378.687 2 (12)
K 204.590 (6) 204.587 3(15) (% 102.293 6 (8) (%
Na 276858 (6) 276.835(3) (9 110742 0(12) (9

(" Ref, (211
() Ref [231
(9 Ref [24]

lon sigral
{counts)
55001

5000]-

45001,

o
-

Fig. 4 — Typical recording of the resonance curve cor-
responding to the first order [ield independent unresolved
doublet for **K.

theless it is difficult to deduce from this experiment
our limit of sensitivity. Production rates of **K and
**K were about 2.5 x 107 atoms;proton pulse (proton

pulse intensity : 101 protons) but they do not represent
the lower limit (see the recording of **K on figure 2).
Moreover the on-line produced potassium isotopes
were unfavourable cases for two reasons :

— For K and **K, signals were perturbed by
an important background due to natural calcium
isobars coming from the heated ion source. This
background has been subtracted on the recordings
but it contributes to the statistical noise.

— For **K, the nuclear magnetic moment is
negative; this is unfavourable since it is then impossible
to optically pump all the atoms into defocussed states
and therefore, the flop-in resonances do not occur on a
zero background,

One can get an idea of the sensitivity of our method
from the limit of sensitivity cbtained with the same
apparatus in optical laser spectroscopy work. Optical
spectroscopy has been performed with production
rates as low as 10* aloms/proton pulse for sodium
at the proton synchrotron of C.ER.N. {25 and
19% atoms/s for rubidium at the ISOLDE mass sepa-
rator (C.E.R.N) [5]. In our method, the r.f resonance
signals are of course weaker than the optical resonance
signals because the Zeeman degeneracy is removed but
the loss in sensitivity due to this fact is, in all cases,
certainly less than a factor of ten. Therefore our
method can be used with isotope production rates
higher than 10° atoms/s. This limit corresponds to
the one obtained with a very efficient ABMR appa-
ratus [26] especiaily designed to work with atomic
beams of rare isotopes.
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Hyperfine structure, spin, and isotope shift measurements have been performed on ™*Rb and

78.3I.32.3J.M.90Rbm

The Rb nuclei have been produced either by spallation of Nb or by fission of U by a 600 MeV proton beam. They
have been separated in mass before being transformed into 2 thermal atomic beam which interacts at a right angle
with the light from a c.w. tunable dye laser. The charge radii changes deduced from the isotope shifts exhibit sheil
effects at ¥ = 50 and deformations at ¥V = 60, which are discussed.

NUCLEAR STRUCTURE ®"%Rb, 88,5, %, 3, %sm  Measured hyperfine constants
AlBs 181/%}, AlSp 2P3,3), B{5p ZPSIZ)? spins, isotope shifts. Deduced p, Qs,
5 {»* ). High resolution laser spectroscopy on thermal atomic beams.

I INTRODUCTION

High resolution laser spectroscopy coupled to
highiy sensitive methods of detection has shown to
be very useful for determinations of nuclear spins,
nuclear magnetic moments, as well as isotope
shift measurements of long series of nuclei of the
same element, even for very short-lived ones.
Such an experiment has been performed with so-
dium isotopes of mass number 21 to 31.%® The re-
sults that we obtained encouraged us to pursue the
systematic study of series of other alkali isotopes.
A preliminary experiment has given the structure
of the blue D, second resonance line of cesium is-
otopes from mass number 123 up fo 137.% Another
similar experiment has permitted us {o observe
for the first time the D, resonance line of fran-
cium* and to study the hyperfine structure (his}
for six of its isotopes.’

in the present paper we report on the measure-
ments of hyperfine structure and isotope shifts of
rubidium isctopes and isomers from mass num-
ber 76 up to 98. A special effort was made to ob-
tain results on " ®Rb (N =60, 61) as the onset of a
sudden deformation for N = 86 had previously been
deduced from the measurement of the atomic mas-
ses of these isotopes ®

II. EXPERIMENTAL PROCEDURE AND SETUP
The experimental procedure has been extensively
desecribed in preceding papers % ™® The experi-

23

ment rests upon the detection of optical resonan-
ces through a magnetic deflection of atoms. In
brief, a thermal atomic beam of rubidium inter-
acts at a right angle with the light beam of a tun-
able single mode ¢.w, dye laser in the presence of
a weak magnetic field parallel to the laser beam
(Fig. 1}. When tuned at the resonance with one of
the hyperfine components of the D, line (5525, ,
~5p%Py,,), the laser light may induce an opticat
pumping which changes the population distribution
between the magnetic substates F, m,, of the
ground state. These changes are analyzed by a
six-pole magnet® according to the value of m,
=:4. The atoms focused by the six-pole magnet
are counted by an electron multiplier after they
have been ionized and passed through a mass spec-
trometer. The signal observed while scanning the
laser freguency is shown on Fig. 2. Freom the po-
sition of the five observable and well resolved hy-
perfine transitions (for nuclear spins /= 1), one
can easily deduce the isotope shift as well as the
hyperfine constants of the *$, , and °P, , states,
from which the nuclear magnetic moment ¢ and
the electric quadrupcle moment @ are defer-
mined > As described previocusly, the unknown
spins 7 can be measured by magnetic resonance in
a weak static magnetic field 2

A. Atomic beam production

The radicactive nuclei are produced either by
spallation of niobium or by fission of uranium"

2720 © 1981 The American Physical Society
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Thermal Rb atomic beam

[ Sixpale

60 keV Rb"’I
_ig_nic beam

Tunable cow
dye laser

10 kev R
lonic _beam

Electron
muitiplier

FIG. 1. Schematic view of the experiment. The 60 keV ionic beam from ISOLDE is stopped 2nd neutralized to form
a thermsl atomic beam which interacts with the light from. a tunable ¢.w. dye laser. The optical pumping, when it
oceurs, produces changes in population distribution between Zeeman sublevels, which are detected by use of a six-pole
magnet. The m,= +1 atoms are focused on the input of an ionizer; 10 keV jons are then produced which are passed
through the mass spectrometer and counted by the electron multiplier.
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FI1CG. 2. Signals obtained for the Dy line when I=3.
The transitions ¢, b, e, f, induce an optical pumping
detected by the six-pole magnet which focuses the m
= +% states. The transition ¢ can be detected through
Zeeman pumping by use of 5 ” or ¢~ polarized light in
the presence of a weak magnetic field. For ¢"or o’
polarization the Zeeman pumping favors the upper
(fower) mp level and finally produces a positive (nega-
tive) signal. The transition &, which does not undergo
any optical pumping, cannot be observed by the used
magnetic detection. These five transitions can be ob-
served for [= 1.

(Fig. 3), both induced by the 600 MeV protons de~
livered by the CERN synchrocyciotron (8C). The
atoms are masg separated by the on-line separator
ISOLDE which provides a 60 keV monoionic beam.
It is converted into a therma! atomic beam through
a special device (¥Fig. 4); the ions are implanted
onto a tantatum surface heated at 1200°C and then
reemitted as thermalized ions. The heating vol-
tage directs these ions towards a tubular region

T 1171 H TIT7T ] TTTT i TT T« { INERR L] i TrT
10 .

0 s e —1
g o

107~ " %o s

10%- ° -

Atoms s
8 B
[ =
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1
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S,
T
1

1 wi s e s b e faa et g

7% 80 ABS 90 95 W00

FIG. 3. ISOLDE production yields of rubidium isctopes
obtained by spallation of niobium (full circles) or by
fission of uranium (empty circles) using the 0.5 uA beam
of 800G MeV protons from the SC at CERN. Noise con-
siderations as well as the sensitivity of our technique
of detection allowed us to study 21l isotopes produced
at a higher rate than 10° atoms/s.
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FIG. 4. Special device used to transform the 60 keV
ions from ISOLDE into a thermal atomic beam. The
ions are first thermalized and finally neutralized when
remitted by the Ta+Y surface of the output tubes.

made of tantalum coated with yttrium. Because of
the iow work function of yttrium, the ions can be
rneutralized there. In addition, a static potential
of about 200 V confines the ions inside the tube so
that only atoms can be evaporated out of the device.
From geometrical considerations, the efficiency
of the neufralization has been estimated to be bet-
ter than 80% for a desorption time of 150 ms (half-
maximum).

B. Laser system

Basgically, the laser system is the same as the
one used during former experiments ® It is a com-
mercial c.w. tunabte dye laser (CR 599} oscitla-
ting on one single mode whose frequency is servo-
controlled and scanned step by step by a “sigma-
meter”? 2 which is itself stabilized using a He-Ne
laser locked on an iodine saturated absorption
line. As the D, line of rubidium is located at
wavelength A=780.0 nm, the proper dye to be
used is the so-called "DEOTC” dissoived in ethyl-
glycol mixed with 10% of dimethylsulfoxyde (DMSC.
The dye molecules are excited by the strong red
lines of 2 Kr- lager (CR 3000 X). Using about 4
W of pumping power, the single mode operation is
generally achieved at a power level of 30 mW,

C. Data acquisition

As explained the observable transitions do not
appear on a zero background bui as positive or
negative peaks relative to a mean ionic current.
it is thus necessary to use a normalization pro-
cedure in order to get rid of the fluctuations of this
mean current. To do so, the light is alternately
switched on and off every 0.5 s. The two sig-
nals —with and without tight—are recorded alter-
nately during 0.4 s and stored into different buffer
counters. The difference between the two sigpals
provides a good normalization, as can be seen on
Fig. 5. Two other buffer counters are used to re-

( arbitrary units}

ion signal

Av=0.3G6Rz ic)

Y

FIG. 5, Example of normalization of the data showing
the five observable components of the D, line of ¥Rb.
{a) Spectrum with light, (b} spectrum without light, (c)
normalized spectrum obtained as the difference a — 3.

cord the fluorescence signal of an auxiliary atomic
beam of natural rubiditm and a measurement of the
relative frequency of the light given by the sigma-
meter. All the data are transferred to a PDP §
computer and recorded on magnetic tapes. Com-
plete structures and relative positions of all iso-
topes and isomers which have been studied are dis-
played in Fig. 6.

III. RESULTS

A. Spins

The unknown spins of isotopes *Rb™, ***'Rb have
been measured. The spin of *Rb is probably zero
since only one resonance, located very close fo the
expected center of gravity, has been ocbserved.

All the values are reported in Table I.

8. Magnetic moments

For each component of the resonance line, the
center of gravity of the peak has been calculated
and Zeeman shifts have been taken infc account.
The values of the A factor for the *S, , state and
of A and B for the *P,,, state have been deduced
from the position of the resonances through a
leagt-square-fit adjustment. All results are re-
ported in Tables I and II as well as results from
other experiments. Within the experimental error
limit no hyperfine anomaly has been observed; the
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TABLE 1. Values of the spins and hyperfine constants A (5s 28“2) measured in this work and
in others, and deduced values of the magnetic moments of the sfudied nuclei.

A T, y A{Bs 8,9 (MHz) g (uy)

2 This work Other results This work
15 igs 1 -701 (17) ~0,376 (9)
i 3.8 min g 815.7 (5.1) §12.5 (3.4)° 0.5568 (1)
78 17.5 min 0
78 m 8.3 min 4 1186.8 {1.0) 1195 (8)° 2,5485 (21)
79 23 min 3 2502.0 (0.9) 2511 (9)? 3,3579 (12)
20 30 s 1 -155.2 {3.2) ~155.957 (2)° ~0.0833 A7
g1 4.38 h ‘21 2657.6 £.7) 2555.795 (20)%¢ 2.059 5 (14)
81 mr 32 min g 2317.310.7) 5.5980 (17
82 1.25 min 1 1031 (10) 1031.8 1.1)° 0.553 6 (54)
82m 6.2 h 5 563.6 (0.9) 562,560 48 (5)de 1.513324)
83 86.2 d 2 1061.7 {0.6) 1061.1 {1.9)4° 1.424 9 (8)
84 asd é —~1233.7 (1.5 ~1233.264 (2)%° ~1.3246{18)
Bdm £0.4 min 6 88,2 (4.6) 0.220 (15)
85 stable : 1012.0 (1.0) 1011,810813 (2)%¢ 1.357 0 (10)
38 18,65 d 2 ~1381.2 (1.5) ~1578.753 (1) -1,6977 (18}
86m 1.018 min 62 563.5 {0.3) 1.8150 {10)
87 4.9%10%yy g 3415,9 (2.0 3417.341 307 (1y9- 2.7506 (10)
88 17.7 min 2 476.6 (2.4) +474.434 ()22 0.5117 {26)
&9 15.4 min $ 2960.1 (0.9) 2964 (5)* 2.3836 (D)
90 3.03 min 0
90 m 4.26 min 3 1003.4 (0.4) 1004.5 (3.4)¢ 1.615 98 {64}
8l 58.0 s 2 2709.1 {L.7) 2712.5 (4.0) 21815013
2 4.48 s 0
93 5.85 3 : 1050.2 (1.2) 1047 (4% 1.4095 (16)
94 273 s 2 830.4 (1.1) 1.498 4 {18)
95 0.38 s 2 993.7 (2.5) 1.3336 (34)
96 0.20 s 22 1265.2 (1.6} 1.4658{17)
97 017 s 2* 2286.2 (2.6) 1.8410 (21)
08 0.11s [0)2

* This work.

b See Ref, d1.

° R. Neugart, private communication,

4 See Ref, 13,

¢ See Ref. 14.

! See Ref. 42.

¢ W, Klempt, J. Eonn, and R, Neugart, Phys. Lett. 828, 47 {1979).

b A direct measurement has aiso been performed by R, Neugart et al. (see ¢}, which pro-
vides u=-0.0836 (6} uy.
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TABLE II. Values of the hyperfine constants A (5p 2sz) and B {5 2P3”} measured in this
work and in others, and deduced spectroscopic quadrupole moments for the studied nuclei,

B(5p *Py;q) (MHz)

A{5p *Pysy) (MHz) Other 2, O
A This work This work results This work
76 ~18,0 (10,5} 36.0 (14.1) 0.38 (0.15)
77 16.1 (1.5} 65.3 (3.0) 0.695 (32}
78
78 m 29.4 (0.5} 76.5 (3.7) 0.814 (39}
79 62.0 (0.4) —9.22.1) -0.098 {22}
80 -1.8{2.3) 32.741.9) 0.348 (20)
81 63.8 (0.8) 37.4 (2.2) 0,398 (23}
81 57.9 {0.4) ~69.8 {5.4) 0,743 (57}
82 26.8{3.2) 17.9 (6.8) 0.190 (72}
82 m 14.9 {0.6) 94.6 (11.2) 1,01 (0.12)
83 26.5 (0.4) 18.4 (2.1) 24 (9)* 0.195 (22}
84 -30.1 {0.8) ~1.4(3.3) 0.0 (1.9)* ~0.015 (35)
84m 1.2(1.0) 54 (28) 0.57 (0.27)
85 25.3(0.4) 21.4 (4.0) 26.032 (T 0,228 (43)
86 ~39.0(0.8) 18.1 (3.0) 18.6 (2.8) 0,193 (32}
86m 14.2 (0.4) 34.7 (8.9) 0.369 (95)
87 84.29 (0.50) 12.2 2.0 12.611 {70)® 0.130 (21}
88 9.4{2.3) ~1.1{9.0) ~0.012 (586)
89 72,6 {(1.1) 13.5(2.4) 0.144 (26}
90
80m 25,3 (0.4) 19.2 (4.2) 0.204 (45)
91 66,9 @.1) 14.5(2.4) 0.154 (26)
92
93 25.8 (0.7 16.6 (3.8) 0.177 (40)
94 23.2 (0.6} 15.3(4.7) 0,163 (50)
95 24.0 (0.9) 19.8(8.1) 0.211 (65)
96 32.9 (1.3) 23.1(5.3) 0.246 (56)
97 55.2 (1.8)° 54,6 (4.1) 0.581 (44)
98
% See Ref. 35,
¥ See Ref. 13.

ratio A¢S, ,,)/A(P,,,) is found to be fairly con-
stant. All magnetic moments deduced from the
measurements of A(S,,,) are reported in Table I,
The following well known formula has been used:

w_um ALS, R
I e A(aslIZ)aT

with
A(%5, )% = 3417.341 307(2) MHz (Ref. 13),
p¥ =2.751 816(2) u, (Ref. 14),
=4
Our experimental method also gives the sign of the
magnetic moment.
C. Quadrupole moments

The spectroscopic quadrupele moment @, is
deduced irom the measured value of BCP, ,)
through the usual formula

_._2.22_%:.1 - -1
B_5 P DR, (em™) .

According to the study made in Ref. 15 which
shows that the Hartree-Slater calculation gives the
best resuits for magnetic moments of rubidium is-
otopes, we have used the {r*) value given there
for the 5p level, taking intoc account the relativis-
tic correction R: {r,/?}R =0.T96 a.u. Anti-
shielding correction'® has also been applied to all
final values @, in Tabie II, using

1

Q=7 5@y =0.196Q,,, =1,064 X105

with B in MHz and @, in barns. To obtain the in-
trinsic quadrupole moment of the nucleus (§,)
from the measured static quadrupole moment ()
we use the projection formula®

_ri)er+3)
Y=oy %
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FIG. 6. Complete structures and relative positions of
all studied isctopes and isomers. The different nuclei
are indicated with their mass number {m is for an
isomer) and with their measured nuclear spin. The
dots represent the center of gravity of the line struc-
tures. For the stable isotopes {mass number 85 and
87}, because of the fluorescence detection, all compo-
nents appear as positive ones.

This formula is expected to held only in the case

of axially symmetric and strongly deformed nuclei.

D. Isotope shifts

From the determination of the hfs constants and
spins, it is straightforward to deduce the position
of the center of gravity of the D, line of an isotope
A, which is compared to the one of the reference
spectrum of isotope A’ simultaneoulsy recorded,
i.e., ®Rb. The results are reported in Table
IIi. The quoted errors take into account the con-
sistency between the results obtained from each
hyperfine component of the ling, By subtracting
from the observed isotope shift & the normal
mass shift® ! s v ., and taking a zero value for the
specific mass shift A v, (see below) one obtaing
the volume shift vt reflecting the change in the
mean square radius 8% of the nuclear charge
distribution. The proportionality between a vis’
and 3r%)44" is given by a factor F (Ref. 17}
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TABLE IIl. Values of the measured (sotope shifts and
deduced variations of the mean square charge radius of
the studied nuciel using Avgms =0 and F=—650 MHz/fm®,

61—"4‘81

& (,r2 )A—-31’
This weork Otherwork Thiswork Other work

76 —494 (A7) 0,220 (27)
77 —408.8 (4.5) 0.2831 (69)
78 w473.4 (1.5) 0.3060 {23)
78m ~403.8 (1.7 0.1812 (26)
7% =391.5(L.5) 0.2249 (23)
80  —352.8 (4.4) 0.2186 (68)
81 —289.9 (1.4) 0.1698 {22)
8Blm —270.4 (1.4) 0,1398 (22)
82 -283.704.2) 0.1322 (63)

82m -233.5(3.8)

0.1319 (58)

83 -150.1(1.9) 0.0512 (15)

84 ~91.6{2.1) 9.0078 (32)

84m  —84 (10) 0.004 (16)

85 ~30.1¢1.4) —75.2 (3.0} 0.0355(22) 0.0279 (46)2
—79.8 (3.00° 0.0350 {46)°

86 —45.812.0) 5.0271 (31)

B6m  -32.1(2.3) 0.0060 (35)

87 0 0

88 81,0 (5.1) 0.1364 (78)

89  -143.7(2.0) 0.3051 (31) 0.313 (12)°

90 =197.7(5.2) 0.4289 (80) 0.418 (12)°

90m -~188.6 (2.0) 0,4149 (31)

91  ~255.8(2.3) 0,5580 (35} 0,564 (12)°

92 -320.4 (5.2) 0.6963 (80) 0.585 (12)°

93 -371.5(2.1) 0.8130 (32)  0.797 (12)°

94 —414.7(2.3) 0,9167 (35)

95  -495.9(3.3) 1.0781 (56)

96  —528.3 (4.8) 1,1637 (74)

97  —879.7 (4.0) 1.7391 (62)

98  -010(10) 1.821 (15)

® See Ref, 21.

® J. R. Beacham and K. L. Andrew, J, Opt, Soc, Am,

61, 231 (1971).

¢ W. Klempt, J. Bonn, and R. Neugart, Phys, Lett.
828, 47 {1979). The values {n this table have been cal-
culated using F=-650 MHz/fm? instead of F=—-850

MHz/fm?.

r s
QV‘;‘:,‘. =Fx 5(.,,2}.4.4

with

—n 3
F= xgxly, o) fz).

3, is a screening factor due to the change in the
wave functions of the inner closed shell electrons
induced by the valence electron as it changes from
55 to 5p. It has been calculated for Na {Ref. 18)
and Cs.*® As beth values are found to be equal to
1.1, we have adopted this value for Rbh too. A
nonrelativistic value for the charge density !\1’5(0)1’2
of the 5s electron at the nucleus has been extrac~
ted from the ground state hyperfine structure of
®Rb (Ref, 9): 19,(0)/?=2.05 2,73, 7(Z}, which
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takes into account the relativistic corrections to
fw,(0}|? as well as the finite nuclear charge dis-
tribution, has been calculated using a formula de-
rived by Babushkin,® as AZ) = - 3398 MHz/fm?
Finally one obtaing F=-650 MHz/fm?, The values
obtained for &(»2}, taking ¥ Rb as a reference, are
reported in Table II,

The assumption that av,  ~0 was made a prior?
following the discussion by Brechignac ef al.,** who
suggesgted that it might be very similar fo that of
Sr Il which is known to be very small (~0.05
av, ). It is confirmed a posteriori since Fricke
and his cotlaborators have recently performed an
absolute measurement of the charge radii of the
natural rubidivm isotopes. They have found, as a
preliminary valee, &%y * =0.037 im?,* which
is in excellent agreement with the value that we
have obtained (0.036 fm®) using &y, =0,

The variation of 5(r*)*"* versus neutron number
N is shown on Fig. 7. Clearly this plot exhibits
three different regions corresponding to the neu-
tron numbers N <50, 50 <N <60, and N2 60. For
N =50 one observes a drastic change in the slope
of the curve, while at N =60 a sudden jump occurs.
These two features will be discussed in detzil be-
low.

IV. DISCUSSION

The normal behavior expected for (+%) is an in-
crease with mass number 4, However on Fig. 7,
from "®Rb to ¥Rb—i.e., up to the closure of the
neutren shetl at ¥ =50~—~—the mean square radius
{r% of the nuclear charge distribution decreases
when neutrons are added. Such a trend had al-
ready been observed for stable Kr isctopes from
N =42 to 50 {Ref. 23) and for ¥*"Rb.* It also
oceeurs for calcium isofopes when filling up the
neutron sheil at N =281 These variations of
{r? reflect both the changes in volume of the nu-
cleus when neutrons are added and the departures
from spherical symmetry.

For a spherical nucleus having approximately the
same number of protons and neutrons, the charge
radius may be expressed using the standard form-
ula where the nucleus is considered as a liguid
drop:

/.2 Z — 30, AL/
(2 =y g = 2l A 0F,

3ph

with r,=1.2 fm. In the case of a quadrupole de-
formation at constant volume, characterized by
the parameter 3, one has

. (1 +§;<32>)<r2>,,,, .

The total change in {r?® between two neighboring
isotopes can be expressed as

7S 77 79 81 83 85 87 #9 91 33 95 97 99
T T 3 3

- / —e— Exparment
7@ / v leomaric state
-1 - N
4 e — DBerlrgg
// ceemme- (DO Baringy
S e @ broplet model
sk 0% conen @OOHE calculations |
/
7

i ! t 1 i | l ! i H H L 1
18 40 42 44 4B 48 30 52 54 3§ 55 g0 62

N
FIG. 7. Variation of the mean square nuclear charge
radius relative to ¥Rb, The experimental values are
compared to values from the standard formula (1) and
its derived formula with p=0.5 (2}, from the droplet
model (3), and from DDHF calculations (4).

K™y = 0,07 + 2N, )

=06, .75 +8,r% .

However, as we are dealing with the mean square
value of the charge radius a nonzero value of (3%
may also correspond to dynamical vibrations of the
nucleus,

In order to extract §{r% from the cbserved
&r% variation, first one has to evaluate 6 (v%.
The simplest way would be to follow the standard
formula and o use

However, this formula holds only if neutrons and
protons are added together. When neutrons only
are added, it is well known that (»% increases
more slowly. This is generally taken into ac-
count’” by assuming that
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6:931(72) :pﬁ(?‘z)“d ?

with 0 <p <1, and experiment shows that p~0.5
gives a good overall fit. Another possibility for
evaluating 6(r® is to use the values of R_obtained
by Myers in the droplet model.?®

All these 6_,(r% evaluations are nearly linear
with 3A. On Fig. 7, 8,{r% is the difference be-
tween the experimental data and the values of
8,047 % deduced by the preceding formulas, In
the simple model of odd-even and odd-0dd Rb nu-
clei, the odd protons and neutrons are moving
around the corresponding Kr core. The root mean
square deformation 8. g Indicating deformation or
vibration amplitude for Kr and Sr nuclei are calcu-
lated either from B{E,) measurements® as in Ref.
30 ar, when not available, from E,. values®
through the Grodzins formula.® Figure 8 shows
the plot of the values cbtained versus the neutron
number N. The deformation trend in the sequence
of Rb nuclei is expected to be similar, Therefore
it is possible to estimate 6,(»%. It thus appears
that it is impossible to fit the experimental results
in both regions-before and after the shell cio-
sure—by a unique formula for bonir®). As shown
in Fig. 9, a good agreement may be obtained by
using p ~0.25 for ¥ <50 and p ~0.8 for N> 50.
This means that even for spherical nuclei the
closure of the neutron shell induces a strong
change of the slope of 5(r®)4"97,

Qualitative indications of this shell effect had
been found in a systematic study of experimental
rms charge radii by Angeli ef al.®® However nej-
ther the semi-empirical models? % nor the recent
ab initio calculations performed by Angeli et gl

T T T T T T T T T T T T T

B g1 from B{E2)
r to from E,,
. froem 8(E2)
1
06 50, from £, 1
05 o OO

a thes  experiment

03l w’\

e

D[ \ i : \ L 3 \ : \ ORI : !
J8 40 42 43 46 48 50 52 54 5658 60 62

N

F1G. 8. Values of the deformation parameter 3 for
Kr and Sr isotopes versus N, The experimental values
are deduced either from 8(&,) or E;, measurements in
even-even isotopes and compared to the values caleu-
lated by the DDHF method. The values deduced from
our measurements for ' ¥RY are also indicated (see
text for discussion),

TS 17 1% 8 83 85 A7 #9 91 93 95 9r gy
T T T i T T T T T

S(r“‘)ﬁ'3I ( fmz)

s EXptimENL
- lsomreric state

BN
cemee (D pz028
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sk et (3) DOHF corrected with ﬂexD 4
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FIG. 9, Variation of the mean square nuclear charge
racius relative to ¥Rb, The modified standard formula
corrected by taking into account the experimental g
values is shown for p=0.25 and p=0.8, which, respec-
tively, best fits the experimental data in the region
below or abave ¥ =50. The DDHF c¢alculation corrscted
for N <50 is also shown.

inctude arny shell effect. A more sophisticated
treztment is thus needed. Since our mezsure-
ments, Campi and Epherre have performed ab
initio densily dependent Hartree-Fock calculations
{DDHF) for even-even Kr and Sr isotopes.®® Rota-
tional deformations are included in such caleula-
tiong but not the vibrations. The agreement is
quite good for N> 50 (Fig. 7) while for ¥ <50 both
&(r% and 8 values disagree (Figs. 7 and 8). The
DDHF calculation gives 8=0 for ¥ <50 while the
experimental 3 values are not zero. Thersfore
the calculated 3{r®) values may be corracted as
was done for the semi-empirical laws. The re-
suiting curve reported on Fig. 9 fits relatively
well all the experimental values, showing that the
shell effect for spherical nuclei is well indicated
by the DDHF method. Campi and Epherre sugges-
ted that the experimental 8 values were not repro-
duced for N <350 by DDHF because they are due to
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zero point quadrupolar vibrations. Indeed a vibra-
tional behavior hag already been established for
N=46-48 For lower values of N, the situation
is more intricate. Quasirotational bands are ob~
served in many cases together with 8 values
around 0.3 indicating trangitional nuclei for ¥
=40-42 % A region of strong deformation could
even exist around N =38.7 If we apply the projec-
tion formula to the @, values chtained for the light-
ast igotopes, i.e., ™"*Rb, we obtain, respectively,
Boms =0.45 and 0.5. These very high values could
indicate that "»"*Rb are strongly deformed rota-
tional nuclei, However, it does not seem to be the
case for their isotones ™Kr and "™Kr or "*Sr since
6 is smaller (~0.33) and E_./E,. is only 2.5 {Ref.
29) instead of 3.3 for a pure rotor.

For N = 60 the onset of a large deformation zl-
ready deduced from the Rb mass measurements®
is clearly confirmed. While from ¥ =50 to 59,
the nuclei are nearly spherical and exhibit a
smooth increase of (%, the observed variation
between N =59 and 60 is about 10 fimes larger
than the neighboring differences. Such a deform-
ation has also been observed in thig region for the
Sr isotopes by E,., E,., and B{E,) measuremenls.
The values of the ratio E,./E,. for *8rg, (3.0)
{Ref. 38) and ‘®Sr, (3.2) (Ref. 39) are very near
the theoretical one (3.3) corresponding to a pure
rotational structure. As a consequence, the value
of the projecting factor for @, has to be right for
“"Rb. This is verified since we obtain 8=0.33,
while B{E,) measuremenis® provide 5=0.34 {or
98gy and g = 0.36 for **°Sr.

This rotationzl deformation is well reproduced
by DDHF caleulation which provides 2=0.36 for
N'=60 and fits quite well the 6(r? jump (Fig. 7}
It has also been found by the shell correction
method developed by Ragnarsson®® who has esti~
mated 8==0.35 {¢=0.3).

By combining the different information that we
obtained (I, &, 8), it may thus be possible to assign
the corresponding Nilgson orbitals if these are
not too mixed. This analysis has been performed
for ""9Rb by Ekstrdm®*? using the known [ and o
values. However, the case of ¥Rb is particularly
interesting since we have measured I, u, and @,
and one knows that it must correspond to a pure
deformed MNilsson orbital. Using the particle

+ rotor model, Ragnarsson®® has calculated u for
the different Nilsson orbitals corresponding to
I=%and¢=0.29 {i.e., @,=0.6 b}. He has ob-
tained =0.7 u, for [312, 3], £=1.9 u, for
[301,%], and p=1.99 u, for (431, 3] Comparing
those £0 Ji.,=1.84 uy, the orbital [312,3] is ex-
ciuded. In order to choose between the two others,
as a strong gap 18 {found between them for ¢=0.3-
0.4 (Rei. 40), the lower orbital [431, 3] seems to
be much more probable.

V. CONCLUSION

These measurements covering a very long ser-
ies of Rb isotopes aliowed us to point out and to
document the following different interesting nu-
clear features.

(i} The closure of the neutron shell at ¥ =50 has
an effect upon the &{¥ % variation even for spheri-
eal nuelei; (+® increases more rapidly when the
neutrons start fiiling a new shell than when the
shell is nearly closed.

(ii) A variation of 6{r %4 inverse of the one of
A is observed before the closure of the aneutron
ghell at ¥ =50, This is due partly to the sheil ef-
faect for spherical nuclei and partiy to the exis-
tence of a deformation which could be vibrational.

(iii) The nueciei of the region 50 <N <60 are not
far {rom spherical.

{iv) A large purely rotational deformation arises
for ¥ =60 which is very clearly revealed by a
strong increase of 8(»% between ¥ =359 and 60.
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Abstract:  High-resolution laser spectroscopy has been performed on '8 FM5Cs and f19m 12tm 1220
{30m.i34m133m 126m 138nCs The Cs nuctei have been produced either by spailation of La or by
fission of U by the 600 MeV proton beam, from the SC at CERN, The hyperfine structures, spins,
and isotope shifts have been measured. The charge radii changes deduced from the sotope shifts
exhibit shell effects at ¥ = 82, {someric staggering for N = 64, 66, 67 and a strong odd-gven stagger-
ing for all isotopes with & <« 82,

NUCLEARSTRUCTURE! 18=145.119m,121m, 122m. t30m. 134m. i 35m, | 36m. ISSmCs; measured

hyperfine consiants 41687, ,), A(6p™P,,;). BI6p*F, .), spins, isotope shifts. Deduced g,

quadrupole moment, rms charge radii, deformation parameter . High-resolution laser
spectroscopy on thermal atomic beams.

1. Introduction

Measurements of the hyperfine structure and isotope shift (IS) of the D, resonance
line have been performed on rubidium *), cesivm and francium ?) isotopes produced
by the on-line isotope separator ISOLDE at CERN.

* Permanent address: University of Bonr, D-3300, Bonn, Germany,

** Laborateire associé & I'Université Paris Sud.
*** Permanent address: Service de Physique Atomique, Centre d'Etudes Nucléaires Saclay, France.
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Fig. 1. ISOLDE production yields of cesium isotopes cbiained by spallation of tanthanum {full circles)

or by fission of uranium (open circles) using the 0.8 xA beam of 600 MeV protons from the SCat CERN
(courtesy H. L. Rava} The dotted line indicates our limit of sensitivity.

Isotope shift measurements of neutron deficient cesium isotopes, obtained by
studying the 6SZS§m7p2P‘. blue D, line, have already been published *). We report
hiere on the extensive measurements of isotope shifts and hyperfine structures of
cesium isotopes obtained by studying the near infra-red D, line 65°S,~6p P, at
852.1 nm. The Cs nuclei have been produced either by spallation of lanthanum or
by fission of uranium by the 600 MeV proton beam from the Syachrocyclotron at
CERN (fig. 1). They have been separated in mass by the ISOLDE on-line facility
before being transformed into a thermal atomic beam which interacts at a right
angle with the light from a c.w. tunable dye laser, When tuned at resonance, the
laser light may induce an optical pumping which is detected by magnetic deflec-
tion. The experimental set-up and procedure were the same as those described for
rubidium ') except concerning the dye which was the so-called “HITC” dissolved
in ethylene-glycol mixed with 10 % of dimethysulfoxvde (DMSO). All experimental
details can be found in refs, ' %),

2. Results

Fig. 2 gives the complete structures and relative positions of the observed com-
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Fig. 2. Complete structures and relative positions of alf studied isotopes and isomers. The different nuclei

are indicated with their mass number (m is for an isomer) and with their measured nuclear spin. The

dots represent the center of gravity of the line structures. For the stable isotope '23Cs, because of the
fluorescence detection, all components appear as positive ones.
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TasLs |
A(628,,,)
[MHz] #[pa]
A Tin !
this work other results this work

118 14 s 29 6678 {150} 4.29 (10)
g 36 s 3 3778.2(2.0) 546 (3
{19 28 $ 3 1741.2(4.9) 0.838 (5
120 64 $ 2 6033.5{2.4) 6100 (5 ) 3.87 (D)
121 209 m 4 1399.141.4) + 1630 (29Y 0.770 (4
12]m 29 m 1 3745.0(8) 541 (3)
122 21 § { - 415.2(2.0) + 413,240 (20D ~(.1333(9)
12m 42 m 8 1358.9(2) 4.77 (D
123 58 m i 8578.5(3.7) 8635 {45y 13717 (D
124 0.8 s ! 2095.0(2.3) 2099.0 (1.6) 4 0.673 (3}
125 45 m 4 378.4(3.9) 8754 (40) <} 1409 (7
126 .64 m | 2421.402.8) 2427.2 (2.6)% 0777 (4)
127 62 h i 9087.2(2.2} 9109 {45y ) 1.459 (N
128 362 m 1 3034.200.9} 30431 3.5% 0.974 (5)
129 323 h 4 9289.7(4.9) 9229 (20) =) 1.491 {8)
130 299 m 1 4349.0(3.1) 4567.3 (1.9 % 1.460 ()
t3om 37 m 5 970 + 393.1 .5 % 0.629 ()
131 969 d % 4396.7(5) 4393.7917 {6)7) 353 (2)
132 65 d 2 3465.1(9) 3459 {49 223 (H
133 stable i 2298.3(2) 2298.157943(3) )
134 2062y 4 2328.2(5) 2327472 {49 299 ()
134™ 290 h 3 432.8(5} 433.4798406{20} ) L1 (6)
135 2310%y 2430.9(5) 2431.006 (4= 273 (D
135m 53 m 2 713.6(4} 218 (1)
136 131 d 3 2309.7(% 2309.5 5.9 37
| 36m 19 s g9 513.6(6) 1319 (1
137 3017 ¥y i 2527.6(1.3) 2528882 ()9 284 (1
138 322 m K} 726.8(1.2} 728.3 2.0 0,700 (4)

728.0 6y %)
138" 29 m 6 889.5(4) L7113 {9
139 94 m i 2401.2(1.0) 2400.0 (2.60 % 2 (N

2405 (&)%)
140 63 5 1 417.6(2.2) 417.1 39HH G134 (1)

+ 4176 5%

141 251 s ; 2146.9(1.5) 2170 (8N 241 (1)

2155 (618
142 1.70 s 4]
143 178 s : 1807.8(1.9} 0.870 (4)
{44 1.00 s | - 1701.0(3.0 —0.346 (3)
145 0.59 s $ 1627.3(1.9) 0.784 {4

*) Assigned from the hyperfine structure shape.

) Measurad in this work.

%y C. Ekstrom ef af., Phys. Lett. 76B (1973)363

9y C. Ekstrém er af., Nuel. Phys. A292 {1977) 144,

7y G. H. Fuller, J. Phys, Chem. Ref Data 5 (1976) 833,
"y §. Bonn er al.. Z. Phys. A289 (1979} 227.
9 C. Ekstrdm er of.. Phys. Scripta 19 (1979) 516.
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TanLE 2
Hypertine constams 4 and B ol the excited state 6Py, for ali studied Cs nuclei and deduced spectroscopic
quadrupoie moments

A(6P, ) B(6*P; ) 2,

{MHz} {MHz} [b]
A

this work this work other results this work
118 47 (8) 266 (50) 19 (3
119 82.7 {1.6} 404 {18) 28 (0
Liom 84 (D 130 (18) 0.9 ()
120 132.2(N 207.3 {2.6) 145 (D)
121 153 (D 1198 {1.3) 0.838(%9)
121m 81.5 (5) 3851 (0.3 269 (5
122 -10.7 (2.1) - 272 (1.7 -0.19 (1)
2™ 40.6 () 469.9 (11.2) 3.29 (8)
123 188.3 (1.6}
124 457 (2.7 —105.3 (4.2) -0.74 3
125 1922 (1.2)
126 52.3 (1.3) - 96.9 (2.3) -0.68 (2)
127 200.3 (1.5)
128 65.5 (1.4) - 1.5 (1.1 —-0.570(8)
129 205.0 {2.3) !
130 100.7 {1.2) - 8.5 (% —0.059(6)
130™ 86 2074 (1.5 1.45 (3)
131 975 {5 - 957 (6.0 -91.4 ()Y ~0.67 (4)
132 76.1 (4) £9.9 (3.0) 4.4 (1.1} ™} 0.49 {2)
133 50.15(8) -~ 1.35(80) - 038189 - 0.009(4)
134 31.3 (%) 54.9 (3.4) 56.8 (1.1} ™ 0.38 (4
1347 9.4 (3) . 140 {1D) 0.98 (&)
135 53.5 (4) 37 3.9 7.34(32) ¥) 0.03 (23
i35m 15.7 (4} 126.6 {9.4) 0.89 (7T
136 50.6 (5} 236 (8.9 NI HY 0.17 (6}
1 36™ 11.5 (2} 106.2 (1.4} 0.74 (10)
137 54.9 (6) 4.6 (5.3} 7.48(20) ) 0.03 (4)
138 15.9 {4) 7.0 (2.5 0.12 (2)
{3gm 19.9 (2) - 53.6 (6.3) -0.40 (3)
139 315 (6) -~ 91 (47 —-0.06 {3)
140 9.5 (2.2) ~ 144 (2.2) —-0.10 {2)
141 47.2 (1.h - 64 (10 ~045 (N
142
143 39.9 (i) 66.6 (4.0) 0.47 {3)
144 =360 (1.0) 435 (1.8 0.30 (b
145 359 () 38.8 (9.0) 0.62 (6)

*) Deduced from the ground state h.fs.
) F. Ackermann ¢r al.. Nucl. Phys. A248 (1973) 157.
°) 8. Svanberg and S. Rydberg, Z. Phys. 227 (1969) 216.

ponents for all isotopes and isomers which have been studied. In tables | 10 3 we
reproduce the measured values of hyperfine interaction constants in both ground
(63281}) and excited {6p2P%) states and the isotope shifts of the D, line. Our quoted
error corresponds to one standard deviation.
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TaBLE 3
Measured isotope shift §v'>** and deduced variation of the mean square charge radius 8¢2> 1334 of
all studied cesium isotopes '

éy”:‘-'\ EMHZ} o‘<rs>l.33..-\ {fmz]
this work other results this work other results
il8 984 (13) —0.505 (6)
119 144 .3{6.0) —0.136 (3)
fiom 602.6(8.7) —0.334 {4
120 116.9(3.2) —G.1185(14)
121 447 1(2.2 —0.2555(9)
2™ 18.5(1.8) —{.0702(8)
122 453.003.43 ~0.2524(1%)
{227 26.7(4.1) - 0.0681{18}
123 362.6(1.4) —0.2078(6) -0.2067(33) D)
124 359.2(2.8) —0.2008(12) - 0.1974(26) Ty
125 238.0(1.3) —0.1517(&) ~0.1401(48) "
126 286.1(2.0) —0.1386(%9) —0.1548(291
127 159.2(1.3) 177 (459 ~0.0985(7) —0.1060(200) 9
—0.0955(56)
128 204.9(9) - 0.1131{4) -0, 11240259
129 84.7(2.6) 84 (459 — 0056100 —0.0560(200) 9
- 0.0590(40)
130 74.0(2.2) —0.0463(13) —-0.0510(36) "
130m 1H.7(3.3) ~0.0628(14) —0.0627(30) )
131 10.4(1.6) - 51 {1y —0.014H7 ~0.0125(52) ")
8.4(6.0) ® ~0,0132(26} %
—0.0138(26) 1)
132 74.3(1.3) 28 (27 —0.0265({6) =0.01700110y ™)
«0.0346(66) 1)
133 0 ¢
134 33.42.5) 40.3(10.50 %) - 0.0096(11) —0.0126(41) ™)
31518 -0.0113(8) )
1347 2.4(3.7) 0.0037(16)
135 - 364020 - 25.5(10.5)" 0.0250(9} 0.0200(43) %
— 36.3(4.5) %} 0.0250(19) %)
135 - 17.6(2.4) 0.0169(10}
136 - 680333 —126 90y 0.0168(14) 0.0660(390) )
136m —139.7(3.4) (.0743(13)
137 —147.4(2.3) —151.5(9.00%) 0.0821(11) 0.0830(40) ™)
- 142.8{3.00 %) 0.0800(13) %)
0.079126) "
138 — 415.3(1.8) 0.2023(%) 0.2006(41) <)
1 38m -~ 415.1{1.6) 0.2022¢%)
13% - 770.7(2.8) 0.3604(12) 0.3567(44) &}
140 —1053.42.9) 0.4869(13) 0.4823(41) %)
141 - 1342.0(3.3) 0.6159(14) 0.3871(8Ty %)
142 ~ 1631.8(1.5) N 0.7454(T) 0.7363(87) ©)
143 ~1933.3(1.2) 0.8798(5)
144 —=2125.2(1.6) 0.9669(7)

145 - 2412.9{2.3) 1.0653{10)
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The magnetic moments are caiculated using the well-known formuta *):

I ACS,)

133 _4

1133 A(ZS.})H&J
with p'*? = 2.582 (1) nm. (ref. *)], /*3® = } and A(S)'?? = 2298.157943 (5)
MHz [ref. 8)].

The uncertainty in the hyperfine anomaly has been taken into account by adding
a 0.5 % error.

For the evaluation of the electric spectroscopic quadrupole moment Q, from
B(6p3P,}) the value of(r“3>6p is needed. We have taken the value <r'3>6p = 1.227
atomic units coming from Hartree-Slater calculations which give the best fit to
experimental values for magnetic interaction. However “quadrupole correction
has to be handled with great precaution™ as quoted from Rosen and Lindgren in
ref. 7), where general comments can be found on the calculations of {r™ . To our
knowledge, this is the latest paper on this subject. Finally taking into account the
Sternheimer corrections *), we obtain:

OJ[b] = 6.998x 107*B(6p*P,) [MHz]  with [ = 1.

A

I

=4

For axially symmeiric and strongly deformed nuclei the intrinsic quadrupole
moment, O, s related to Q, by

U+ DRI+

QO - [(21_ 1) 5 (1)

From this value one deduces the nuclear deformation ¢ using the formula ')

) 1
0y = V—%—;Zr‘éAZ’3<ﬁ> (1 + gﬁ (,8)) with ro = 1.2 fm.

The nuclear deformation can also be obtained from IS provided the volume shift
is known, To extract the volume shift from the total IS, and consequently the change
in the mean square charge radius & {r, it is necessary to evaluate the specific mass
shift v, , ;. in order to get rid of it. Ullrich and Otten ') have discussed this problem
and conciuded that dv, , . = (04+1)dv, . where dv is the normal mass shift,
easily calculable. We have adopted v, . = 0. The change in {r® is deduced

from the volume shift 6vi* foilowing the procedure used in ref. 12).

n.m. s,

SuinA = F§{pEyAn,

*) 5, Ullrich and E. W. Otten, Nucl. Phys, A248 {1975) 173,
*} H. Hihnermann ard H. Wagner, Z. Phys. 216 (1968) 28.

9) H. Hilhnermann and H. Wagner, Z. Phys, 199 {1967) 239.
9 R. Marrus e/ al.. Phys. Rev. 177 (1969) 122.

} J. Bonn er af,, Z. Phys. A289 (1979) 277,

y G. Huber ¢1 af., Phys. Rev. Lett. 41 (1978) 459.
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Fig. 3. Chunge in the mean square charge radius relative 1o #27Cs, Deduced Ooalr iyt
with empirical formula p{<r2 5% - <2 >'7) are also shown.

. and comparison

where Fis a purely electronic factor that we have calculated in the same way as in
ref. '). We have obtained F = - 2313 MHz/fm?. The results are plotied in fig. 3.
These variations of (r®) reflect both the change in volume and the departure from
spherical shape of the charge distribution of the nucleus when neutrons are added.
The total change in (+*) between two isotopes A and A’ can be expressed, in the
same way as in refs. ''3), by the sum of two terms:

2 ' o 2 ¢ o 2 + 5 s 2 3
RGN = BIHM = 50 P b 50D (B
—_ 5sph <',,2>A.~\’+5ﬂ <r2>.-\f\” {2)

with (35 = 2re 4™, ry = 1.2 fm. The first term 3 pn <r>™ corresponds to the
change in volume for a spherical nucleus when neutrons are added. The second,
8, <r*» ', is related to the nuclear quadrupole deformation at constant volume,
characterized by the parameter §.

The observed 4{r*> variation depends on two parameters {3,50 {r*> and (BB,
In order to extract one of them from the experimental data one has first to evaluate
the other one. This is dene in the discussion below.
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3. Discussion

From a qualitative point of view, nuclear shapes in the studied region have been
predicted to be increasingly deformed when they get further from the shell
closures '), For cesium isotopes, this means that the deformation will increase
on both sides of N = 82, This prediction has been confirmed by different experi-
ments. First, magnetic moments and spins have been measured by the ABMR
technique '*-1%) and discussed in terms of either the strong coupling model for the
deformed nuclei or the spherical shell model in the transition region. Second, by
nuciear spectroscopy, the existence of 4J = 1 rotational bands built on the 2+
state for odd mass nuclei has been demonstrated '€),

In this first part of the discussion we wili try to evaiuate the deformation param-
eter (82> for Cs isotopes in order to deduce §,,,(r*> from the experimental results.

Values of a mean deformation parameter <f*>* may be deduced from B(E2) or
E, . of the neighbouring elements Xe and Ba [ref. 177 2%)]. These values are reported
in fig. 4. The Cs deformation parameter (fz>* could be taken as (B >* =1

B T | T T T T T T T T T T | T T T
Xe <r3’>’fz"fmm 8(52)
ol {cfrom Eo» |
Ba <ﬂz>‘f2“fr°m B(EQ)
[afrom E,.
o bl
ne F (<ﬁ2>’2 from 1.8
0.3 R Cs' Lo _
/B ; — { I3l ¥from Qs
0.2l A
o YR
*
N\&
Out po
i ! i I | 1 ! 1 ! i i 1 i | i i

20 62 64 66 88 10 72 74 76 78 80 82 84 86 88 90
N
Fig. 4. Values of the deformation parameter (%>} for Xe and Ba deduced from B(E2) and from E;.,

and for Cs isotopes and isomers deduced from 15, Vajues of {f deduced from @, are also given {or some
Cs isotopes {full symbols) and isomers {(open symbols).
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[{Brot+<{Bi,>*] where the even-even Xe and Ba nuclei are the isotones of the
considered Cs nucleus. Then through eq. (2) and using these (B> values one
deduces the unknown 4,,{r*> quantity.

The results obtained are plotted in fig. 3 and compared to the empirical
formula '-*1):

SeanCrP ™ = p &AL = p((rH e =)

One can see that in the case of Cs isotopes this empirical formula fits quite weil
the experimental data with p = 0.45 for N < 82 and p = 0.55 for ¥ > 82, which
are both very near of 0.5, Below ¥ = 68, deviations appear for *'*12:™Cs which
may be interpreted as an extra deformation related 1o a [404]% proton hole state 19),

Inversely, let us now suppose that the quantity 5sph<r2> is exactly given by the
formula &.,,(r*>*" = 0.5 8{r*>43". Then, taking for '3"Cs the deformation param-
eter (§*> =~ 0.008 deduced from B(E2) and from the energy E,. of the first 2+
excited state ' 2%), the value of ( f*>* for other Cs isotopes {and isomers) is extracted
from the isctope shift measurements using formuia (2). The resuits obtained are
displayed in fig. 4. They are, of course, quite comparable to the values of (f*>*
obtained for Xe and Ba.

Moreover, in the two extreme regions N < 6§ and N 2 88 the ratio £,./E,.
for Xe or Ba nuclei is near the theoretical value J(J+ 1}J(J'+1) = 4x52x3 =
12 [ref. 29)], indicating that the good rotor conditions are approached for these
nuclel. As explained before, it is then pessible to deduce @, and thus (8> from
Q, for the Cs isotopes of these regions. The results are given in table 4 and reported
on fig. 4.

The agreement between the f-values deduced from 5(r*) or from Q, is quite

Tabie 4
Intrinsic quadrupole moments and deduced deformation coefficients. In the case of a pure rigid rotator,
the vatio E,./E,. is equal 10 12

Cs Xe Ba

N
A ! 2o B> Eq By

64 119 2 3142) 0.336 2.40 2.96
54 Ligm 3 4.5 (5) 0.296
65 120 2 3.08(7) 0.331
66 121 3 2,19(5) 0.274 247 2.89
66 1217 E 4939 0.320
67 122 ] -1.9 (h
67 122m 3 4.7 413 0.303
68 123 4 2.50 2.97
88 143 3 24 0.140 2.66
89 144 1 30 (D 0.177
90 145 3 3.1 () 0.182 2.84




C. Thibault et al. | Hyperfine structure I

good in the region N < 68, but not in the region N = 88. However, in this last
case, the refation [{f>] £ (B*>* is satisfied. This probably means that these nuclei
are vibrational.

The quantitative interpretation of the results is difficult, in view of the uncertain-
ties in ov, .. However, dv, , . is expected to be very small as in the case of Rb
[ref. *)] where it is found to be nearly zero when taking into account the §{r®>
value from muonic atoms. At least a general trend can be picked up. When neutrons
are added to or removed from the magic number ¥ = 82, the deformation gently
increases with a strong odd-even staggering in the neutron-deficient side. The
variation of (»*) is well reproduced with a unique value p = 0.5, while for Rb two
different values were found to be necessary to fit the experimental data before and
after the neutron shell closure ').

The most striking feature happens for very neutron deficient nuclei where it
seems that two shapes co-exist in the form of a ground state and an isomeric one.
The low spin states ***™Cs(/ = 2), **'Cs(/ = 3) and '22Cs(J = 1) correspond to
the smaller deformations ({f%>* ~ 0.3) and to the shape predicted by a smooth
extrapolation of §{r*) while the high-spin states ''°Cs(J = %), '2I™Cs(] = %),
'22mCs(/ = 8), and also '*°Cs(/ = 2) correspond to larger deformations
({B*>¥ ~ 0.34). The relative change in deformation is about 10 vo. It is gratifying
that the isomer shift, which is independent of p and v, is well reproduced by
the values of [{f>| as deduced from Q,. Such an effect has aiready been observed
for mercury isotopes and isomers 2724},

An extensive discussion of the collective properties of odd mass cesium isotopes,
118=133Cs, has been done in ref. '%). The analysis of the 47 = 1 bands built on the
$" state has led the authors to the conclusion that those nuclei have a proiate defor-
mation. We confirm this feature by the positive sign of the measured quadrupole
moments except for *22Cs, where the use of formuia (1) is certainly not valid for
[ = 1’ as in 124,126, xzscs_

Unlike the Rb case, most of the experimental daa for Cs isotopes can approx-
imately be reproduced using a simple model. But more theoretical calculations are
stili needed in order to obtain a quantitative interpretation of all data, e.g. spectro-
scopic quadrupole moments, odd-even staggering of (r*) below N = 82.

It is a pleasure to acknowledge the able technical assistance of R. Fergeau and
J. F. Kepinski for setting up the mass spectrometer, of M. Jacotin for the electronics
and hardware, of G. Le Scornet for the software, of B. Rosenbaum for the data
acquisition system, of C. Vialle for the optical set up, of J. Biderman for the special
devices for neutralization and ionization, and of R. Baronnet for building the
reference atomic beam apparatus.

We are indebted to the members of ISOLDE group at CERN for providing high
Cs yields and for their support and hospitality. One of us (S.B.) wishes to thank
the Deutsche Forschungsgemeinschaft for a fellowship.
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Laser optical spectroscopy on francium D, resonance line
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A highly sensitive method of detection coupled with a laser atomic beam experiment using on-line-produced Fr
isotopes, has permitted finding and measuring the first optical resonance line of this element and its wavelength:
A = 717.9740.01 nm. A high-resolution optical study has been undertaken, which has led to the determination of
the hyperfine structure and isotope shifts for isotopes of mass number 208 to 213.

L INTRODUCTION

Among the heaviest elements which can be found
in nature, francium was, until recently,’ the only
one for which no optical transition had ever been
observed. Since its discovery in 1539,% many ex-
periments have failed in cbserving these coptical
transitions. One may notice first that the longest-
- lived isotope ®°Fr, which corresponds to the
natural one, has z half-life of 22 minutes and
occurs in a weak (1.4%) a-decay branch of #"Ac.
Natural radioactivity thus gives rise to small
quantities of francium atoms, corresponding at
equilibrium tc a total amount of less than 30 ¢
of that element present at any momeant in the
earth’s erust.

In addition the classical methods of optical
spectroscopy have proved to be somewhat in-
adequate for this problem; cn the one hand, in
a cell, francium atoms would be associated with
several other much more abundant radioactive
species which would lead, in emission spec-
troscopy, to such an intricate spectrum that it
would be hopeless to attribute one line to the
francium element. On the other hand, chemical
agressivity of this element would cause it to be
adsorbed cn the walls of the cell; its density would
rapidly diminish in the active volume, and this
would prevent success in a classical optical
absorption experiment. )

A new possibility arose recently at the CERN-
ISCLDE on-line mass separator, which makes
available a source of about 10° atoms per second
of chemically and isotopically pure Fr isotopes,’®
by means of the spallation of uranium by 600-
MeV protons. Such an amount of 10* atoms is

2

113

quite sufficient for an experiment using laser
atomic beam spectroscopy in a way similar to the
one reported for the hyperfine spectroscopy of
the long series of alkali atoms.? Let us recall
that basically, the experiment uses singly ionized
atoms delivered by the ISOLDE facitity,? which
are converted into thermal neutral atoms of an
atomic beam after implantation on, and reevap-
oration from, the surface of an yttrium-coated
tantalum tube heated to 1200 °C. Then the atoms
of the beam interact through their resonance line
with the light of a laser beam propagating per-
pendicuiarly to the direction of the atomic beam.
For high-resolution purpeses as was the case for
Na (Ref, 4}, Cs, {(Refs. 4 and 9), and Rb (Ref.

3) isotopes, the laser light is provided by a sin-
gle-mode tunable ¢w dye laser. The interaction
with light induces an optical pumping between the
two hyperfine sublevels of the ground state, and
changes the relative populations of the magnetic
sublevels corresponding to m, =+% and -3. These
modifications are analyzed by a3 six-poie magnet
which focuses atoms with m, =+% and defocuses
the others, provided the atoms experience a
strong-field region inside the magnet. The de-
tection system is formed with a mass spectro-
meter and an ion counter.

The first step in such a program of Fr optical
spectroscopy is obviously to locate the resonance
line. Figure 1 summarizes the different pre-
dictions for the value of the wavelengths of the
first two resonance lines, which are derived
either from empirical extrapolations or from
ab initio calculations, It appears that a reasonable
range to be explored in order to find the first
resonance transition (D, line) would extend be-
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FIG. 1. Theoretical and semiempirical predictions of
the wavelengths of [y and Dy Fr lines with thelr estj-
mated uncertainty bars. Points (1} and (2) correspond to
extrapolation of the last elements of the alkali series
compared to the Cu, Ag, Au series. This extrapolation
is rather well established by comparison of correspond -
ent singly ionized elements (S1*, Ba*, Ra', and Zn*,
Cd*, Hg"). The other points are obtained by extrapola-
tion of quantum defects all along the alkali series and
singly ionized alkali~earths, (1) See Ref. 7; (2)J. F.
Wyart {private communication); (3) K. T. Bainbridge,
Phys. Rev. 34, 782 (1829); {(4) H. Yagoda, Phys. Rev.
538, 2298 (1931); (5) the suthors of present paper; {6)
and {7) A, C, Muller, diplomarbeit, Mainz, 1977 {un-
published); H. J. Kluge (private communication); {8) and
{9) M. Ayvmar (private communications); (10) J. P. Des-
claux, thése, Paris, 1971 (unpubiished).

tween 700 and 800 nm. A suitable dye (oxazine
725) can be found for that spectral region. In
erder to find the line in a period of time com-
patible with reasonable experimental running con-
ditions, it was thus necessary in 2 first experi-
ment to use a low-resolution laser system. This
experiment, which has permitted finding the Fr
D, line and measuring its wavelength, is described
in Sec. II. Having then located the position of that
first rescnance line, it became possgible to per-
form high-resclution observations, enabling us

to measure hyperfine structures and isotope shifts
for several isotopes. This high-resolution past

of the study is described in Sec. IIL

II. SEARCH FOR AN OPTICAL TRANSITION IN Fr

As stated previously, in a low-resolution phasa
of the experiment a broadband excitation svstem
is needed associated with a magnetic detection
of optical resonances. If has been achieved using
our already described experimental arrangement,®
by introducing two major modifications. The first
one is an angular spread of the light beam along
the atomic beam, produced by means of cylindrical
lenses (see Fig. 2). In s0 doing the absorption
profile of the atoms is Doppler broadened and all

Nest gl orom

Mot peciromeren

ion derecion

FIG, 2. General scheme of the experimental arrange~
ment. Fr® ions are delivered by the ISOLDE facility with
4n energy corresponding te 60 keV. They are neutralized
and thermalized by impinging on a hot tantalum tube
coated with a thin layer of yitrium.

of them are excited, whatever their longitudinal
velocity. The second modification, and the more
important one, concerned the laser system it-
self. The laser configuration which we used is
shown in Fig. 3. The laser cavity is of the Sym-
metric fype, which facilitates multimode oscii-
lation. Since the cavity length is about 50 cm,
longitudinal modes are spaced at about 300 MHz,
The laser cavity is closed at one end by a totally
reflective mirror and at the other by a highly
efficient reflection grating, Close to the grating
a glass plate, antireflection coated on one face
and partially reflective on the other face, is
blaced perpendicularly to the laser axis in such
a way that the system composed by the grating
and the glass plate plays the role of a Fabry-
Perot interferometer. The thickness of the equiv-
alent interferometer corresponds to specific
modes spaced by approximately &0 =9 GHz., The
whole cavity is adjusted to oscillate in several
modes, giving & laser frequency pattern [ Fig. 3
{b)] formed of five or six packets of a few con-
secutive modes, each packet being spaced from
the following one by Ac. Continuous scanning op~
eration is achieved by a sawtooth voltage applied

{a)
/5 toward experiment

¥ itti te
f Hal fransmitting pla _achromahc lenses

prezo stack  jer sheam totaily reflecting
gating mirrsr
{b) .03GHz
TN
9GHz, | mode struchure
36GHz _ of the laser

FIG. 3. {a) General scheme of the laser cavity ar-
rangement; (&) mode structure of the laser. Displacing
such a mode spectrum by 9 GHz results in scanning s
range of 45 GHz,
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to the glass-plate piezoceramic, which linearly
shifts the laser mode pattern by about aAc; it
actually corresponds to a scanned frequency range
of five to six times 4o and consequently reduces
the recording time by the same factor. As the
piezoceramic voltage de¢reases to zero, the
grating is rotated {using 2 step-by-step motor)
in order to jump a frequency interval of 45 GHz,
Concerrning the magnetic detection technique of
the optical resonances which is used in these
experiments, one has {o pay atiention to the fact
that the efficiency of this method strongly depends
on whether or not the atoms experience a “stroag”
magnetic field. The magnetic field is said to be
strong as soon as it decouples / and J, or ia other
words when the Zeeman enercy splitting ia the
ground level is larger than the hyperfine splitting.
Since the maximum value of the field at the pole
pieces of the six-pole magnet is 9 kG, one cal-
culates that the hyperfine splitting of the ground
state should not exceed 25 GHz. In fact, as will
be seen later on, the ground-state hyperfine
splitting greatly exceeds this value; however,
using Zeeman optical pumping with such an inter-
mediate field strength by means of proverly po-
larized exciting light, it is still possible to detect
all the hyperfine components of the line structure.

The flux of francium ions finally reaching the
electron multipiier is about 10%/s off resonance,
i.e., atransmission rate of 107 for the whole
system. Earlier experiments had shown that
radioactive atoms implanted in the first dvnede
of an electron multiplier produced spurious pulses
due to recoils from radicactive decay. The ac-
cumulation of francium and its descendants would
then quickly contaminate the electron multiplier.
For that reason, a special detector in which the
first dynode was made of aluminized Mylar tape
was built.” The secondary electrons are focused
on a conventional Cu-Be electron multiplier while
the tape can be moved at will, freeing the surface
of any radicactivity, After a predetermined
counting time the tape was moved by 2 step motor.
In this way the background at the muliiplier was
not more than 10%.

During the laser scanning, the light beam is
mechanically chopped at a frequency of 2 Hz.
The two corresponding ion signals {with and without
exciting light) are stored in two buffer counters
in which they are accumulated dur:ng preset
pericds of time which are adjusted between 1 and
10s, depending upon the production rates of Fr atoms
(the mean number of counted ions must be around
2000). This procedure gives rise to an intensity-
normalized spectrum, which permits elimination
of the fuctuations in Fr atoms production due to
the variation of the intensity of the proten beam

LIBERMAN er al.
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atom |
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FIG. 4. Typical recordings of the ion signal versus
lager frequency. Trace {a} gives the signal with laser
lght; trace (b) gives the signal withour laser light; trace
{c) gives the normalized signal obtained by subtracting
sigral ) from signal (2). The remaining resonances
are due to the Fr atoms.

which hitg the uranium target. A typical recording
is given in Fig. 4. It shows the resonance signal |
which was cbserved after starting from 700 nm and
scanning the laser frequency toward increasing
wavelengths. This allowed photographing of the
laser light spectrum tuned at the resonance to-
gether with & necn reference specirum through

a grating spectrograph. The result is shown in
Fig. 5. It permits one to distinguish the two com-
ponents correspending to the hyperfine splitting

of the ground state and therefore to measure both
the wavelerngth of the Fr D, line and the order of
magnitude of the above-mentioned hyperfine
splitting. It has been found A(D,} =717.97= 0.01
nm, and Athis) =50 GHz. It is quite remarkable
that this wavelength value is in good agreement
with the empirical determination done by H.
Yagoda (see Fig, 1} in 1932,7 even befcre the dis-
covery of the Fr element. Notice that it matches
several other determinations and in particular

a recent ab initio calculated value.®

FIG. 5, Photograps of the laser light spectrum wnea
it is tuned on the Fr D, resonance line. 1t {s to be em-
phasized that {n order 1o increase the precision of the
wavelength measurement this picture has been taken us-
ing a dye laser oséillating on one single mode, This
procedurs has permitted us 1o distinguish between the
two componeats due to the hyperfine splitting of the
ground state.
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FIG. 6. Hyperfine-structure recording of gy D, resonance line. The two groups of three components are about 50
GHz apart. The presence of a negative component in the group on the righi~hand side is expilained in the text.

1. HIGH-RESQLUTION HYPERFINE-STRUCTURE
STUDY

Having located the frequency of the Fr D, line,
a high-resolution study was undertaken: It used
the same experimental set-up as the one used
for the other alkali atoms*?® and in particular the
same laser arrangement of & CR-599 dye laser,
pumped by a Kr-ion laser freguency drivenby a
sigmameter.

A typical recording of the hyperfine structure
of the D, line of the Fr isotope of mass number
209 is given in Fig. 6. As previcusly mentioned
in Sec, I, this recording is different from the
ones obtained for the other alkalis; in particular,
one can obgerve the transition (F=J—3)= (F’
=]~ %) in the D, line. This type of signal can be
detected only in the low magnetic-field case using
Zeeman optical pumping with o-polarized light,
because the magnetic sublevels of the F =] ~3
hyperfine level have different magnelic moments.
The effective magnetic moment of the initial and
final state of the atom can differ by approximately
one Bohr magneton, allowing us to detect this
ordinarily unobservable transition., Due o the
huge hvperfine splitiing of the ground state, il
was not possible to record the complete structure
within one single scanning range of the laser {this
range is actually limited to about 35 GHz con-
tinuous scanning). Therefore, in order to mea-
sure the whole structure, it was necessary to
stop the frequency scanning and then to manually
shift the laser frequency to a known amount cor-
responding to the free spectral range dc of the

intracavity thick etalon, before pursuing the
remaining frequency exploration, This o value
has been experimentally evaluated thanks to the
sigmameter and found to be 80=10,00 GHz with

a reproducibility of about 30 MHz. Of course,
this procedure lowers somewhat the overall
accuracy of the measurements in comparison with
the other long series of alkali isctopes that we
studied by the same methods. On the other hand
it has not only permitted us to measure the hyper-
fine structure of the six Fr isotopes, but also to
locate the center of gravity of each isotope with
respect to the others. A schematic display of all
the recorded structures is reported in Fig. 7.
Table I gives the corresponding values of the
isotope shifts (using neutron magic *°Fr as a
reference), as well as the hyperfine constants

of the ground state (%S,,,) and of the excited state
(Pyya).

213 e T i

o 10 20 30 40 3Q frequency
{GHz}

TIG. 7. Schematic display on a common Irequency
scale of the recorded structures of isotopes of mass
number 208 to 213. The dot indicates the center of grav-
ity of each structure.
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TABLE I. Nuclear and atorzic characteristics of Fr isotopes of mass number A(=208-

213}, Nuclear spins [ have been taken from Ref. 11.
ring to isotope 213, Magnetic hyperfine constants 4 and el

Isotope shifts (I8) are measured refer-
ectric quadrupole constants B are

given for both ground levet 7s %Sy, and excited level 7p 1Py;s. Guoted errors correspond ©

one standard deviation.

B(P,,,) OMHz)

[

iz

A I IS (MHz) AC3y ) MH2) APyt (MHz)

208 i £645.2 {9.2) £639.7 (7.0) 72.3 {0.5) 3.9 7.5
209 i 47714 {7.5) 8590.5 {10.5) 93.1 (0.8) —51.0 (5.8)
210 6 4243.1 (8.0) 7182,4 (8.1) 77.9 (0.2) 47.6 2.2)
211 2 2533.7 (8.0) 3698.2 (10.3) 94.7 (0.2 -55.3 (3.4)
212 5 1628.3 (7.5) $051.3 (2.3) 89,1 0.9} —35.3 {15.5)
213 3 ) 87449 (10.5) 94,5 (1.6) —20.7 {L7.0)

It is to be noted that the value of the ratio
AES,,,)/ACP,,,) is constant to better than 0.5%,
whick is an indication of the consistency of the
measurements, No hyperfine anomaly has been
found for the studied isotopes. From the above
sxperimental values it is not possible to exiract
any nuclear moment. An ABMBE experiment is in
progress to measure g, {Ref. 9). In fact, there
exists a series of g-factor measurements of the
{hy,,)" proton states of ¥ =126 nuclides. In the
case of Fr, for instance, one finds g,=0.888(3)
for the state (hy,,0%,.,,.."° Assuming that g, is
independent of [ and n, it is possible to calculate
a plausible value of the magnetic moment
u(3Fr)=3.996{14)u,. As a check, one should
note that 2Bi ¢ and 22°Fr,, have the same
neutron number and their uapaired proten is in
‘the same h,,, level, since both have a nuclear
spin &, Therefore their magnetic moments are
axpected to be very close. The measured value
of u(®°Bi) is 4.1 1'% which is in excellent
agreement with the previously calculated value
of u{®*Fr). Using this value it is easy to deduce
from the measured value AP, ,} of **Fr and the
usual Fermi-Segre formula a new evaluation of
the 7p fine-structure splitting, AT =1573 cm™,

This leads to a semi empiricat determination of
the wavelength location of the D, iine which, under
these assumptions, would lie at A(D,)=809.4

£10 nm. This value is to be compared to the

ones given in Fig. . The effective quantum oume-
ber of the ground state, n*(*S,,,), can also be
calculated using the measured hyperfine coupling
constant 4{%S,,,) of **Fr and the Fermi-Segre
formula. We obtained n* = 1,802 placing the lon-
ization timit at 32 800 cm™ (4.19 eV},

{v. CONCLUSION

This first series of experimenis cn ¥r isotopes
has permitted us tc measure the waveleagth ol
the D, line and to study the hyperfine structure
and isotope shift of six isotopes. Obvioustiy, new
experiments are needed in order to find out the
location of the D, line and even to locate other
resonance lines, such as 7s-8p lines, which are
expected to lie in the blue range of the visible
spectrum, Concerning high-resolution investi~
gations the study of heavier isotopes of Fr would
be of great physical interest because it would
correspend to the first systematic isotope mea-
surements across the 126 neutron magic num-
ber.
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