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I - TNTRODUCTION,

le déplacement isotopique traduit, dans les spectres atomiques, le
fait gue le noyau n'est pas ponctuel (effet de volume) et gue sa masse

n'est pas infinie (effet de masse).

Au Laboratoire Aimé Cotton, aussi bien les probldmes nucléaires,
liés aux différences de volume des divers isotopes, que les problémes
¢lectroniques, liés & la variation du déplacement isotopique d'un niveau

4 l'autre dans un méme spectre, ont été étudiés depuis ume vingtaine
b4

d'années, & la fois expérimentalement et théoriguement,

De ce fait, nous disposcns, d'une pari, de techniques éprouvées pour

-«

mesurer les déplacements isotopiques (exploration des structures & 1l'aide
d'un spectrométre Fabry-Pérot et analyse des enregistrements par ordina-
féur) et, d'autre part, de méthodes théoriques permettant une interpréta-
tion phéncménologique des valeurs expérimentales (méthode paramétrique)

ou une évaluation a priori des facteurs électroniques (méthode de Hartree-

Fock).



-2 .-

le présent travail est une contribution expérimentale et théorigue
& 1'étude d'un probliéme électronique, la dépendance en J du déplace-

ment isctopigue & 1fintérieur d'un terme Russell-Saunders.

Au regard de la théorie élémentaire exposée dans la partie II, cer—
tains effets dépendant de J +trouvent une interprétation immédiate,
alors que d'autres nécessitent une théorie plus élaborée ; des exemples
expérimentaux sont présentés dans la partie III. Pour étudier un exem-
ple d'effet du second type, rnous avons choisi de mesurer et d'interpré-
ter des variations avec J du déplacement isotopique dans le multiplet
fondamental 4f6652 7F de Sm I . La description des techniques expé-
rimentales utilisédes lors de notre étude fait 1'objet de la partie IV

et les résultats expérimentéux sont présentés dans la partie V. Enfin,

la partie VI est consacrée & 1'interprétation théoriQue.



Remarques sur les notations et conventions utilisées.,

- le déplacement isotopique d'une trsnsition, différence entre les nom-
bres d'onde des deux composantes correspondant & un couple d'isotopes,
est positif si & l'isotope le plus lourd correspond le plus grand nombre

d'onde.

~ le déplacement isotopique d'une transition est la différence des dépla-

cements isotopiques des niveaux :

bc = oT. ~ 6T,
S d

ol les indices 1 et J représentent respectivement les niveaux supé-

rievr et inférieur.

~ les déplacements isotopigues des niveaux et des transitions, notés

respectivement &7 et &c , sont évaluds en nmK (1 mK = 1077 cm"1) .

~ Le déplacement isotopique 4'un niveau ne peut pratiquement &tre déter-
miné qu'a une constante additive pres. Celle-ci représente le déplace-
ment isotopique d'un niveau particulier choisi comme référence et sera

toujours omise,

~ Le déplacement résiduel est le déplacement isoctopique total diminué
de l'effet de masse normal. ('est donc la somme des effets de masse

spécifique et de volume.



IT ~ RAPPEL3 3UR LA THEORIE DU DEPLACEIENT ISCTOPIQUE,

les raies spectrales émises par les isctopes ¢'un méme élément ne
coincident pas., Ce phénoméne, appelé "déplacement isotopique", est la
somme de deux effets dont les contributions respectives ne peuvent é&tre

séparées expdrimentalement : 1l'effet de masse et 1'effet de volune.

1. Effet de masse.

Ie déplacement isotopique de masse est 1ié au fait que le noyau

n'est pas infiniment lourd et se déplace lors du mouvement des électrons.

Lorsqu'on abandonne 1l'hypothése du noyau de masse infinie, & 1'ha-
miltonien atomique on doit ajouter le terme d'énergie cindtique du noyau:

1 N 2 1 N 2 1 N ~
== Z p| == Z(p)+= T (p..p.)
M\ 41 1 MR Moiysmy 200
. &

ol M représente la masse du noyau,

N le nombre d'électrons de l'atone,

Y

emne

5; la quantité de mouvement du i électron,

Ainsi apparait l'hamiltonien perturbateur de déplacement isotopique
de masse. Ie premier terme est appelé "effet de masse normal" ou "effet

de Bohr", le second "effet de masse spécifiéue".



1.1 Effet de masse normal.

En premiére approximaticn, toute intersction magndtisue étant exclue

de 1'hamiltonien, ajouter le terme d'effet de masse normal & la partie

Y

cinétique électronique de l'hamiltonien atomigque, équivaut & remplacer la

masse m de l'électron par sa masse rédulte p i—:-ﬁ +

.

A
m

Lteffet de Bohr se traduit donc, pour un niveau dont l'énergie.est
TO dans 1'approximation du noyau infiniment lourd, par un déplacement

d'énergie

m 1
T =-u 1Yo

n
ot M représente la masse du noyau,
A le nombre de masse du noyau,

Mn la masse moyenne d'un nucléon 1id,

Pour un couple d'isctopes, dont les nombres de masse sont A, et

Aj , le déplacement du niveau 7P_. est :

0
A4

8 (1,3) =5 T - Ty .
n i

Compte tenu des conventions de signes utilisdes, le déplacement de

masse normal d'une transition est toujours positif,

Aingi, pour une raie de nombre 4'onde le déplacement isoto-

Sy s
pique de masse normal est :

A.-A,
P m T
6GN(1,q) _—-—Mn . Ai'Aj . 9 {avec A > AJ. ).



Cet effet est assez faible pour wn atome lourd, tel gue le samarium,

Par exenmple, pour les isotopes 144Sm - 152Sm objets de notre étude :

1.2 Effet de masse spécifique,

Ies premigres études de l'effet de masse spécifique ont été entre-
prises par Hughes et Hckart (1930}, puis par Vinti (1959). Ce dernier
a démontré qu'il est possible de mettre l'expression du déplacement de

masse spécifique, clest-a-dire la valeur moyenne de 1'opérateur

N ‘
Z = ﬁ' = (ﬁ;.ﬁ;) , pour un couple d'isctopes dont les nombres de masse
i>j=1 7

sont Ai et Aj s Sous la forme :

ol K ne dépend que des propriétés électroniques. Ia présence du fac-
teur nucléaire (Ai_Aj)/(Ai°Aj) indique que cet effet devient, comme
pour l'effet de Bohr, faible pour les atomes lourds, Néammoins, les
mesures de Striganov et ses collaborateurs (2962) sur le samarium et
1tinterprétation donnée par Xing (?963) prouvent que, 1l'effet de masse
spécifique ne peut &tre totalement négligé dans ce domaine des grands
nombres de masse,

le facteur X s'exprime sous forme d'une combinaison lindaire de ecarrés

et de produits simples d'intézrales J(n,f;n',2-1) définies par :

o0

J(ﬁ,z;n',x-ﬂ = fR(n,Z). [é—— R(n',f=1) = (%1—). R(n',z—-T)} .72, dr
0



R(n,ﬂ) est la paritie radiale de la foncﬁion d*onde électronique norma-

[va]
lisée /I [R(n,2)|? . #% . ar =1> :
\\O ) '

Ainsi, le déplacement de masse spécifique est constant pour tous les

les niveaux d'un terme I~3 , en couplage Russell-Saunders pur.

En couplage intermédiaire, lorsqu'il n'y a pas mélange de configu-

. L . 2
rations, K est seulemgnt combinaison linéaire des J (n,z; n‘,ﬁ—?) .

Stone (%959) a trouvé une correspondance simple, pour des états confi-
gurationnels (c'est—é—dire des €tats construits sur une ou plusieurs
configurations d'un moddle & champ central), entre les éléments de ma-
trice de % et ceux de l'interaction couiomgienne Q : dans l'expres-
sion de la valeur movenne de 1llopérateuwr I sur un tel état, les coef~
ficients angulaires des termes J{n,# ;nﬁ,£—1). J(n',z'; n”gﬁ'—1) sont

proportionnels & ceux des intégrales de Slater R1(n£,n'£'; n”£~1,n"hru1).

En particulier, lorsqu'il n'y a pas mélange de configurations, les
coefficients des termes Jg(n,ﬁ; n',£-1) sont proportionnels i ceux des
intégrales G1(n,£; n',£-1) dans l'expression de 1'énergie du niveau

considéré,

. Ainsi, le déplacement de masse spécifique est constant dans une
configuration ne contenant pas au moins deux sous—couches incomplétes
dont les nombres quantigques orbitaux différent d'une unité car, dans ce
cas, l'énergie électrostatique ne dépend d'aucune intégrale G1 entre

électrons de sous-couches incompldtes,



2, Bffet de wvolume,

Lteffet de volume est 1ié au fait gue le noyau n'est pas ponctuel,
mals de dimension Tinie. Le potentiel électrique auguel le noyau sou~-
met 1'électron ntest plus coulombien dans %Qut ltespace, Ainsi, 1'éner—
gie de 1'électron est fonction de la dimension et de la structure du
noyau et varie avec 1'isotope comnsidéré. 11 en résulte un "effet de

volume" sur les niveaux d'énergie de l'atonme.

2.1 Effet de wvolume pour un électron.

Cet effet de volume n'est important que pour les éléments moyens

ou lourds, domaine ol les effets relativistes ne sont plus négligeables,

les premigres évaluations relativistes, utilisant la méthode des
perturbations, furent données par Racah (1932) d'une part, Rosenthal et
Breit (?932) d'autre part. Mais ces derniers montrérent les limites de
ce calcul perturbatioﬁnel. les fondements d'une méthode plus rigoureuse
pour calculer la modification apportée & l'énergie de 1'électron du fait

de l'extension finie du noyau, furent introduits par Broch (1945).

le déplacement isotopique de volume d'un électiron s peut se mettre

sous 1a forme &

8T (ns) = a(4). \yns(o)lg

ot «(A) ne contient que des quantités nucléaires et des constantes

universelles,

Yns(o) représente la valeur & l'origine de la fonetion d'onde de

Schridinger,



Pour un électron de nombre guantique orbital ££0 , le déplacement

de volume s'dorit
o 2) = TOA).
6_v(m:) = 3{8,5,4) 6.,

ol 6n£ représente l'écart de structure fine enire les niveaux J=f+&

et j=£~—‘;12‘ s

B(£,3,A) contient des quantités nucléaires et dépend également de

L et J .

De plus B(2,2+%,4) << g2, 4~TF,4).

Ie déplacement isotopique de volume est une fonction rapidement
décroissante de £ et Jj , si bien que seulé les électrons s et, A
un degré moindre, les électrons p% apportent wne contribution non né-
gligeable & lleffet de volume, Par exemple, on montfe (Fradkin, 1962)

que le rapport du déplacement isotopique d'un électron np; &u dépla-
E .

cement d'un électron ns est donné par la relation :

6T {np;)
vz _l-g , avec © = 12— 7%°

6Tv(ns) 1+0

ot Z représente le numéro atomique de 1'élément,

a la constante de sitructure fine,

k(o)) ()

Pour le samarium (Z=62) , la valeur de ce rapport est trés voisine

de 0,06 .



2.2 BEffet de wolume pour un niveau de l'atone.

Si l'eon suppese g2'il n'y a pas mélange de configurations et si on
ne prend en compte que les effets associés aux seuls dlectrons s de

la configuration, le déplacement isotopique de volume d'un niveau peut

se mettre socus la forme :
87 =a{A).E q _|¥ (O)I2
v ) 1 ns

x,

ou g o représente le nombre d'électrons ns .

L'opérateur de déplacement isotopique de volume peut donc étre con~
gidéré comme un opdrateur radial monoélectronique agissant seulement
sur les électrons s ; on peut lui associer 1'opérateur effectif sui-

vant (Bauche, 1969)

V=az ()
6(51) étant la distribution vérifiant : j]]}f(¥)|2.6(¥).dm RO

Ainsi, en premiére approximation, on peut considérer le déplacement

isotopique de volume constant & 1'intériewr d'une configuration.

o



11T ~ EFFETS DEPENDANT DE  J .

1. Introduction.

les éléments de la théorie élémentaire exposés précdéddemment et les
résultats expérimentaux obtenus avant 1960 ~ peu nombreux et de faible

.

précision ~ conduisent & 1'énoncé de deux lois

~ le déplacement de masse spécifique est le méme pour tous les niveaux

d'un terme en couplage Russell-Saunders pur ;

~ le déplacement de volume est constant & 1'intérieur d'une configura-
tion en 1l'absence de mélange de configurations proches et lorsque l'on

ne tient compte que de la seule cortribution des électrons s .

Cependant, les résultats expérimentaux, en plus grand nombre et de
précision accrue, acquis depuis vne digzaine d'années et leur interpré-
tation par la méthode paramétrique (déjh appliquée avec succds & 1'étude
des structures hyperfines) ont permis de découyrir et d'expliquer théo-
riguement des phénoménes plus complexes : en particulier, les effets dus
au couplage intermédiaire et au mélange de configurations, la contribu-
tion des électrons p1/2 4 l'effef de voelume. Les effets dépendani du

nombre gquantique total J figurent parmi les phéncoménes ainsi découverts,



.—12.—

Ces effets peuvent étre divisds en_deux clasges ; d'une part, ceux
qui stinterpretent immédistement daﬁs le cadre des théories élémentaires
et sont déerits au paragraphe % ci~dessous et, d'autre part, ceux gui
nécessitent une analyse théorique particulidre et seront examinés en
détail aux paragraphes 4 et 5, Dans la suite, les premiers seront appe-

lés effets classiques ; il s'agiit plus précisément

— de 1l'effet de volume des électrons p1/2 au premier ordre de pertur-

bation (Rosenthal et Breit, 19%2)

- des effets du couplage intermédiaire {Stone, 1959) et du mélange de

configurations proches (Bauche, 1969).

Tous les autres sercni appelés effets spéciaux,

2., Rappels sur la méthode paramétrigue,

La méthode paramétrique, d'un usage classique pour 1'étude des ni-
veaux d'énergie dans le modéle du champ central (Condon et Shortley,
1935), a été utilisde pour la yremiére fols dans une étude de déplace—
ment isctopique par Stone (1959), au premier ordre de la théorie des

rerturbations,

Ies bases générales d'une interprétation paramétrique du déplace~
ment isoftopique ont été ensuite établies par Bauche (1969) en tenant
compte des termes du premier et du deuxidme ordre. Cette méthode est
rendue nécessaire par le fait gque l'cn ne connalt pas les fonctions ra-

dlales du champ central. Appliqué au cas du déplacement isotopique,



le calcul est effectué en deux étapes et, en ce sens, la méthode est

doublerent paramédirique

~ une ¢tude paraméirique des énergies, reposant sur 1'hypothdse du champ
central, permet la détermination des parties angulaires des fonctions
d'onde des niveaux en couplage intermdédiaire et, éventuellerent, avec
mélange de configurations. Avec ces fonctions d'onde, le déplacement
isotopique de chague niveau peut étre exprimé sous forme de développe~—

ment numérique de paramdtres de déplacement isotopique ;

~ un calcul par la méthode des moindres carrés permet d'ajuster les va-
leurs de ces paramétres de déplacement isotopique de fagon & reproduire

au mieux les valeurs expérimentales.

L'application de cetie méthode paramétrigue conduit & des résultats
significatifs quand on dispose d'un grand nombre de valeurs expérimen—

tales dans un nombre réduit de configurations.,

3, Effets dépendant de J classigues.

%.1 Electron p?/2 + exemple du xénon I,

Dans une ¢tude paramétrigue, pour tenir compte Ae la contribution
des électirons p?/2 & 1l'effet de volume - celle-ci étant négligde dans
la théorie élémentaire - il suffit d'introduire des éléments de matrice
nuls pour des électrons p3/2 et différentis de zéro pour les électrons
31/2 . Dans ce but, on peut utiliser les coefficients angulaires des

intégrales radiales de spin~orbite Cnp présents dans l'expression de



=
1

1'énergie des niveaux, car ces coefficients sont en relation lincaire

avec 1le nombre d'électrons p1/2 . Adnsdl, le compor tenentd angulaire
aésird est reproduit, mise 3 part une quentité addiiive cormune a tous

les niveaux de la configuraticn.

¥
¥

1e cas 4du spectre dtarc du xénon offre un exemple de cet effet.

e S NS T

1e xénon est un élément de nombre de masse noyen : les effets de masse
et de volume éont du méme ordre de grandeur et faibles, A partir des !
nesures de ééplacements isotopiques des raies de Xe I (Vetter, 1970 ; |
Jackson et Coulombe, 1974), les déplacements résiduels de 30 niveaux

ont été déterminés pour les isotopes 134, 132, 130 et 128, en prenant

1tigotope 136 comme référence {Jackson et ses collaborateurs, 1975) .

Une étude paramétrique, analogue & celle du ndéon I dont il sera question

dans le paragraphe 4.4, fut réalisée en introduisant un certain nombre

de parametres, notamment le paranatre z5p , ayant mimes coefficients

angulaires que 1tintégrale de gpin—orbite QBP . Ce parametre contient

certainement & la fois des effets de masse et de volume, mais, semnble-

£-il, tient compte essentiellement des contributions de 1teffet de ﬁo—

jume du ¢oeur 5p5 , dues aux électrons 5p1/2 . Cette influence est

déja apparente dans le tableau des valeurs de déplacements isctopiques

des niveaux (Jackson et ses collaborateurs, 1975) oﬁsles valeurs font

apparaitre approximaﬁivement deux groupes : les niveaux construits sur

5p5 J=1/2 et cewx construits sur 5p5 J=3/2 .



—
i

%,2 Couplage intermédiaire.

-

In couplage intermédiaire simple (sans interaction de configura-
tions), le mélange des divers termes Russell-Saunders — 40 & la partie
nagnétique de 1l'hamiltonien — permet d'interpréter la variaticn du dé-

placement isotopique résiduel & ltintérieur d'une méme configuration,

Stone (1959) a effectud une étude en covplage intermédiaire des
effets sur le déplacement isotopique de masse du mélange des deux ni-
veaux J=1 dans les configurations np5 (n+1)s des gaz rares. Mal-
heureusement, 1l'absence de mesures précises 3 cette épogue rend peu si-

gnificatifs les résultats de son étude,

3.3 Mélange de configurations proches,

Dans les spectres complexes, les foncitions d'onde de certains ni-
veaux expérimentaux sont des combinaisons lindaires de fonctions de base
relatives & plusieurs configurations. Dans le cas particulier du mé-

lange de deux configurations A et B , une "régle de partage", de

caractére empirigue, a été énoncéde (PBrix et Lindenberger, 1955),

81 la fonction d'onde d'un niveau est de la forme : ¢N = ¢A+-5 ¢B
olt ¢A et ¢B correspondent respectivement aux configurations A et

B, alors le déplacement isotopique de ce niveau peut s'écrire :

2 2 2 2
6TN = 0 BTA + B 6TB (avec a“ + B =1 ),

ol 6TA et éTB sont les déplacements isotopigques respectifs des con-

figurations A et B,

Ce phénomene a été observé pour la premidre fois par Jones (1933),



De ce mélange de configurations, qui s'effectue entre niveaux de
méme parité et de méme nombre quantiéue J , vésultent des déplacements
résiduels différents pour les niveaux d'un méme terme si le couplage
Russell-Saunders n'est pas bien vérifié. (Malgré le couplage intermé-
diaire, le développement des fonctions d'onde comprend frés souvent un
terme IS prépondérant, si bien que 1'on peut encore grouper les ni-

veaux de J différents en multiplet LS ).

94p du nickel T (Schroeder et

les configurations 3d84s4p et 73d
Mack, 1961) offrent une illustration de cet effet du mélange de confi-

gurations proches, Des études paramétriques ont été rdalisées par

Bauche (1969) sur cet exemple ol 1'effet de masse est prépondérant.

Des études analogues effectudes sur les configurations 5d6632 et
5d76s de 0s I, ou l'effet de volume L'emporte sur l'effet de masse,
montrent que 1l'influence du parametre itraduisant la régle de partage
prédomine., Néanmoins, dans ces deux exemples, ce seul paramdtre n'est
pas suffisant pour interpréter correctement les résultats expérimentaux.
En toute rigueur, ltexistence de paramétres d'interaction entre confi-

. 1 , 2 .
gurations ( r {(sp,pd) pour le nickel et r<(dd,ds) pour 1'osmium)

invalide la régle de partage.



4. Bffets dépendant de J spéciaux.

4,1 Spectre du ndon I.

La configuraticn 2p538 de Ne I est bien isolée ; les niveaux
3 5 3 5 _
P, (ou [(2» )3/2,351/2]2 ) et "By (ow [(2p )1/2,331/2]0 ) sont

purs.,

les mesures précises de déplacements isolopiques effectuées sur
. 20 22 , s
le couple d'isotopes Ne - Ne par Odintsov (1965) indiquent une

différence d'effet de masse spécifique pour ces deux nivesux, qui ne .

peut &tre expliguée par 1'étude en couplage intermédiaire de Stone (1959).

De méme, le couplage intermédiaire ne permet pas d'expliquer les
variations du déplacement de masse spécifique & 1'intérieur de la cor-
. . . . 1 . i \
figuration pure 2p53p ou avcune intégrale G n'intervient dans llex— -

pression de l'énergie des niveaux.

De plus, comme l'effet de volume est négligeable dans le cas du

néon, ces différences ne sont pas explicables par 1l'effet de 1lt'électron
P1/2 .

Une étude paramétrique, réalisée par Bauche et Keller (1971), ap
porte une explication de l'existence dlune variationzavec J des effets
de masse spécifique & 1l'intérieur d'un terme Russell-Saunders pur.

L'introduction dtun parametre z2p , avant mérie coefficient angulaire

que l'intégrale de spin-orbite & dans ltexpression de 1'énergie to-

2p

tale du niveau considéré, met en évidence ltexistence d'une contribution

dépendant du spin & l'effet de masse et permet de différencier les ni-

veaux construits respectivement sur (2p5)1/2 et (2p5)

z/2 "



4.2 Spectres de Ce IV et Sn IV .

Fdwin et King (1969) on% mesuré les déplacements isotopiques, pour

40 142 . .
le couple 17009 - "?Ce , de deux rsies du spectre de Ce IV
o3 4]
AN=2457T A et A= 2 778 A, correspondant respectivement aux transi-

. 2 2 2 2
tions (65 81/2 - 6P P3/2) et (6s 81/2 - &P P1/2) . ILes mesures
et 1'évagluation de la différence entre les effets de volume des deux
raies font apparaitre une différence 6TS(1/2)-6TS(3/2) =-7%1 mK
. 2
entre les déplacements de masse spécifique des niveaux (6p P1/2) et

2
(6p P3/2).

D'autre part, Bishop et King (1971) ont mesurd les déplacements

116Sn _ 124Sn

isotopiques, pour le couple , de deux raieg du spectre

de Sn IV . les déplacements résiduels sont -238 % 40 nK e

)

0 2 2
. x i T { = — P
155 = 9 mK respectivement pour A = 1 314 A (5s 81/2 5p 3/2
o 2 2 N A . N
et A =1437T A (5s 31/2 - 5p P1/2) . Ds la méme maniere, apre§
évaluation de lz différence entre les effets de volume des deux tran-—
sitions, apparait une différence 6TS(1/2)-6TS(3/2) = 477 41 m¥

entre les déplacements de masse spécifique des niveaux (5p 2P ) et
4 1/2

(5p 21»3/2) .

Dans ces deux cas, aucune explication quantitaﬁive satisfaisante
n'a pu &tre donnde. C(Ces spectres trois fois ionisés ont €té excitds
dans une cathode creuse soumise & des impulsions de quelques dizaines
d'amperes., Ces excitations intenses pourraient produire un effet Stark.
Toutefois, dans le cas du spectre du cérium IV, des mesures effectudes
avec @es conditicons de décharge différentes coincident, ce qui semble

indiquer que lteffet Stark n'est pés'responsable de ces écarts.



4.3% Spectre du samarium I

P
. o, 27, .
le multiplet fondamental 4f 68" P du spectre d'arc du samarium,
qui comporte sept niveaux et se trouve relativement bien isclé du reste
du spectre, paraissait a priori bien convenir & la recherche d'effets
D s X

dépendant de J spéeisux 1iéds a 1'effet de volume.

les mesures de Striganov et ses collaborateurs (?962), montrant
des variations du déplacenent isotopique relatif dans le spectre du
samarivm I - interprétées (King, 196% ) par une contribution de 1l'effet
de masse spécifique -, concernent un grand nombre de raies correspondant
aux tfansitions vers six des sept niveaux du multiplet fondamental .
Nous avons regroupé les résuliats expérimentaux relatifs au couple d'i-
sotopes 144Sm - 1488m dans le tableau 1 et calculd les déplacementis
résiduels 60r des raies. On en déduvit les différences de déplacements
régiduels entre niveaux dont les valeurs de J sont consécutives. Mal-
heureusement, des incohérences apparaissent dans ces mesures comme le
montre la figure 1 ou chaque point, avec sa barre d'erreur, représente
une valeur de la différence 6Tr(J+?) - GTT(J) des déplacements rési-

duels, avec son incertitude absolue, pour un couple de niveaux dont les

valeurs de J différent d'une unité,

Pour effectuer une étude des effets dépendant de J dans le mul-
tiplet fondamental de Sm I , il était donc indispensable de mesurer au
préalable avec une meilleure précisiorn les différences des déplacements

isotopiques des divers niveaux de ce multiplet.
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5. Interprétations théoriques de la dépendance en J .

Cette dernikre classe de résultats expérimentsux ol se manifestent,
dans un terme Rusgell-Saunders pur, des effets dépendant de J autres
gue 1L'effet de volume des électrons pj/? , exige des interprétations

théoriques plus élabordes.

Il y a une dizaine d'amées, l'introduction des effets relativistes
et des effets du second ordre croisé availt apperté un grand progrés dans
1tinterprétation théorique de la structure hyperfine. Récemment, les

mémes idées ont été appliquées aux études de déplacements isotopiques.

5.1 Déplacerent isotopique de masse.

La contribution des effetls croisés du second ordre d'un hamil-
tonien perturbsteur Hp et de l'opérateur de 1'effet de masse spécifique
L au déplacement isotopique d'un état monoconfigurationnel, ayant une
fonction d'ende dlordre zéro YO , peut s'éerire ;

<‘I’O|Hp|X> <alzlyy

Dans cette expression, EO et EX sont respectivement les énergies
d'ordre zéro des configurations auxquelles appartiennent les dtats YO

et X .

Dans lthypothése du champ central, 1l'hamiltonien H d'un atome

a q ¢électrons s'éerit : H=HE_+H ol
0 "p



2

q Pi

Hy = X CEE + U(ri)) est L'hamiltonien principal
i=1

et ol

g 2 q 2

H = Z Jl—=+ (- ég”-ﬁ{r,)) + Termes magnéliques

D AN S, r. i

i»d “ij  di=t i

est -1l'hamiltonien perturhateur,

U(r) représentant le potentiel central.

Ies opérateurs d'interactions magnétiques dépendant du spin, la
contribution des effets croisés du second ordre de % et des interac-
tions magnétiques dépend du nombre quantique principal J . L'évaluation

a priori de cette contribution au déplacement isctopique est difficile.

5.1.2 Effets relativistes,

Ies effets relativistes sur le déplaceﬁent isotopique de masse
sont décrits par un opérateur effectif (agissant sur des fonctions d'onde
non relativistes) comportant huit termes, dont les expressions ont été
donnédes par Stone (1961, 1963). L'étude des propriétés angulaires des
divers termes et 1'évaluation "a priori" des corrections correspendantes,
effectuées par Bauchke (1969), font apparaifre un groupe d'opérateurs de
corrections relativistes dont les contributions varient d'un niveau &
1l'autre, & l'intérieur d'un terme Russell-Saunders pur, comme 1'inter—

action spin-orbite.

Dans une étude en couplage intermédiaire, pour une configuration
ayant plusieurs électrons hors des couches compldtes, les contributions
de ces opérateurs relatives & une paire constitude d'un électron ng
(i#O) et d'un électron d'une sous-couche compldte peuvent &tre repro-
duites par 1'introduction d'un paramdtre noté = , ayant mémes coelfi-

nt

cients angulaires que l'intégrale de spin-orbite an



5.2 Déplacement isotopigue de volume.

la théorie élémentaire de l'effet de velume slappule déjia sur des

calculs relativistes, mais seul le premier ordre y est considéré,

Comme dans le cas de l'effet de masse spécifique, la contribution
des effets croisés du second ordre de l'hamiltonien perturbateur HP
et de ltopérateur de déplacement de volume V au déplacement isotopigue

dtun état ayant une foncticn d'onde d'ordre zéro Ya peut s'éerire ;

v |H_|o<|v|y >
o' p i

6Tcso = 2 I
X (E ~ B )
Comme la contribution des électrons p1/2 n'est pas prise en

compte, V peut éire considéré comme un opérateur radial monoélectro-

nigue, agissant seulement sur les électrons s

V = ; v(ri) .
i

Dans notre cas, lesg seuls états excités X utiles appartiennent
aux configurations différant-de celle & lagquelle appértient Ya par le
saut d'un électron é'une sous-couche compléte ns2 quelconque (n=1,
2, 3, 4, 5 ou 6) vers une sous-couche vide n's du spectre discret ou

du spectre continu, JIes états peuvent &ire notés :
e

Ta = [4f6a3',n52] JgJmo,
X = [4f6aJ,(ns1/2,n'si/2)O] g,

ann'’

ol « représente le couplage des électrons 4f6 .



rrrrr

les éléments de matrice de V ne dépendant pas du nombre guantigue
J , il faul se tourner vers des opdrateurs d'énergie dont les éléments

de matrice dépendent de J .

5.2.1 Schéma non relativiste,

Dans le schéma du champ central non relativisie, il faut exclure,
pour le calcul du second ordre, leg opérateurs de 1'hamiltonien de Breit

(Bethe et Salpeter, 1957). On retient donc {ILuc~Koenig, 1975)

~ ltopérateur monoélectronique d'interaction spin-~orbite

(1) (1)

A= L g(ri)(si A5 )

ol g(ri) dépend du champ central U(ri) ,

- l'opérateur biélectronigue d'interaction spin-orbite

5 (0 (D 507 )

A =X -
ity Tij

2

on pl1) (n_.(

r..” est la différence r.
13 J
pg) la quantité de mouvement de 1'électron i ,

k une constante universelle,.

les éléments de matrice non diagonaux de A entre Wa et Xann'

sont nuls car cet opérateur n'agit pas sur les électrons s .

L 11)0

Comme A, est un opérateur tensoriel double du type , la

2
quantité BTCSO possede la méme variation avec J , dans un ferme
Russell-Saunders pur, que 1'énergie d'interaction spin-orbite ordinaire;

par exemple, elle suit la régle des intervalles de Landé. HMais les ef-

fets du couplage intermédiasire sur 6Tcso sont compliqués,



Remarquons que les comportements des effets du second ordre sont
gemblables, en couplage L3 pur, pour le.ééplacemeni de volume et le

déplacement de masse,

5.2.2 Schdéma relativiste.

En schéma relativiste, on est conduit & développer 1'état

(%)

atomique Ya sur une base d'états ¥ en couplage j-3 :

Py

N 2y . N 2
[(£" «T,ms®) JID> = g Cakl(ﬁ B, J,us ) o,

=y

2 N
) 6

avec I (C =1 et £ =4f° .

X ok

Avec les états Xann' définis précéddemment, méme en couplage in-
termédiaire, un seul état par couple {n,n') intervient (% savoir celui

gul a exactement la méme dépendance angulaire que Ya) avec

<Xann,IV[Ya> o= <n‘s|v(r)[ns> .

Dans le schéma du champ central relativiste, l'hamiltonien appro-
ché (Breit, 1929), associé & un atome possédant q électrons, dont le

noyau de charge Z est supposé ponctuel et immobile, est

H = HO + HP + HB

q "
- - 2
avec HO = -21 ¢ (ai.pi-+Bi me - e U(ri))

=
Il

(%)

L'état Ta dont il est question ici est relativiste, done diffé-

rent de celul considéré au paragraphe 5.2.1 .



2 q 2
>-+ PR

q
H = % (e Ulr, ) - &2
i T D
1 ij=1 1]

Pooss i

HB : hamiltonien de Breit.

Comme ce dernier opérateur effectif HB ne peut &tre pris en compte

dans un calcul au deuxisme ordre, nous considércns uniguement HO et
q

H . BSeul le troisiéme terme G = X e2/r,_ de H_  posséde des
P 1<im i P
J=1
éléments de matrice non diagonaux entre Wa et Xann' qui dépendent

de J . La partie de <Ya|G]Xann,> qui dépend de J est proportion—
nelle & :

2 £ :
i Cak [nz—%ﬁﬁk)'R (ﬁg_l)ns,n’s,ﬁﬂ

2

ﬂ . t
! "%) + n£+%(8k).R (££+1,ns,n s,££+%)] ,

ol n 1(5 ) et n ,(B ) sont respectivement les nombres d!'électrons
-7k L+ 7k

£ (c'est-b-dire de moment cindtique toial J=f-%) et & présents

b Lk

a . 14 -
ans 1'8tat ?Bk {avec nﬂ_%(Bk)évn£+%(Bk) N ).

En conséquence, la quantité 6Tcso est, pour les divers niveaux

(a) =

. . 2
o J , vne fonction lindaire de n () =% Cak'nx—%(ﬁk) (ou n,

1
x 2

£
-2

2

z Cak'n£+%(ﬁ

) ), c'est-i~dire du nombre d'électrons £ , (ou £ 4 )
X k Ly £

2z +7

dans la fonection d'onde en couplage intermédiaire.

Comme nous ne disposons pas de fonctions d'onde relativistes en

(%)

couplage intermédiaire , nous utilisons les fonctions d'onde non re-

lativistes en couplage intermédiaire déterminées par Conway et Wybourne

(1963)

(%)

A notre connaissance, aucune étude de ce type n'a été réalisée

Jusqu'a maintenant.



et nous supposons gue les nombres nﬁ 1(a) d'dlecirons z£ i et
- -2
J(«) d'électrons £, , asinsi déterwinds pour chague niveau, sont

n
£ L4

presgue ideniiques & ceux ¢blenvs dans le traifement en couplage inter-

médiaire relativiste.

Or, dans le cas non relativiste, le coefficisnt de 1'intégrale de
spin-orbite C£ du niveau a est une fonction linéaire de nﬁ 1(a)
-
ou I o .
(on 1, 4a) )
I1 est donc possible de décrire phénoménologiquementi les déplace-

ments dsctopiques de volume, en couplage intermédisire, en utilisant

1 : ' .
e parametre an

Pour tenir compte aussi des effets de second ordre croisé associés

aux électrons p1/? , 11 faut considérer les états excités du type :

— N 4 1 5
X=[& ad, (np3/2> (np1/2,n p1/2){>] JH .

On montre que les corrections correspondant au déplacement isotopique
de velume ont la méme dépendance en J , en couplage intermédiaire,

que celles provenant des électrons s .
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IV - TECHNIQUES EXPERIMENTAIES,

1. Introduction,

L'ensemble expérimental utilisd pour cetite £tude comporie
-~ une source qui émet le specire atomique du samarium ;
- un prémonochromateur permettant d'iscler la raie & dtudier ;

LN

8 balayage par pressilon,

1

un interférometre Fabry-Pérot photodlectrique
dont le pouvoir de résolution élevé permet 1'asnalyse de chagque

structure et, ainsi, 1'étude du déplacement isotopique.
—- un ensemble d'acquisition de données offrant la possibilité de trai-

ter, sur ordinateur, les enregistrements effectuds.

Ces techniques ont été décrites dans diverses publications : on

peut se limiter & guelques rappels,

2. Source,

la source lumineuse est une cathode creuse du type Schiiler (1931),

en aluminium. tres pur (voir la figure 2).

Dans cette cathede, guelques milligrammes de poudre d!oxyde de

samarium Sm_ 0., sont mis en suspensicn dans de lteau bi-distillde.

23



FIGURE 2
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On réalise un dépdt en provoquant une évaporation de cette suspension
N

& 1'intérieur du pot cathodigue. Te ndon est utilisé comme gaz porteur,

sous une pression pouvant varier entre ¢,3 et 0,6 ftorr, selon les condi-

tions expérimentales. Ia source est plongée dans 1'azote liguide afin

de diminuer la largeur Doppler des raies émises,

3. Le spectrométre (Voir la figure 3).

Ie spsctrométre Fabry-Pérot photoélectrique & balayage par pression
a été imaginé et mis au point par Jacquinet et Dufour (1948). Une des~
cription détaillée, sous sa forme dlaborde, a ét4 donnde par Chabbal et
Jacquinot {(1961). Tl porte‘le nom d'Hypéac et sé compose de deux élé-

ments principaux : le prémonochronateur et 1'interférométre Fabry-Pérot,

3.1 Le prémonochromateur.

C'est un monochromateur & résesu, en montage Ebert-Fastie, posséddant
600 traits/mm et un angle de "blaze" de 28° , Ies fentes sont & ouver-
ture symétrique. A la sortie du prémonochromateur, une lame & faces
paralléles, aux bords aluminés, préléve une faible fraction du flux
émergent et l'envoie sur un photomultiplicateur. Ce dispositif de "ré-
férence” permet, d'une part, 1'étude i moyenne résclution d'une région
spectrale, ce qui facilite la recherche des raies & analvser et, d'autre
part, le conirdle de la stabilité de la source et la détection de 1égda—-

res rotations éventuelles du réseau en cours d'enregistrement.
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2,2 Ltinterférométre Fabry-Pérot,

Iles structures sont analysédes par wun étalon Fabry-Pérot placé dans
une cuve hermétique et thermostatée par circulation d'eau. Ie balayage
est obtenu par variation de pression en infroduisant de ltazote, par
1'intermédiaire d'une micro-fuite, & 1'intérieur de la cuve ol un vide

primaire a été préalablement réalisé,

le récepteur est un photomultiplicateur placé dans une enceinte
étanche, Celle-ci est plongde dans un liquide réfrigérant afin d'at-
ténﬁer le courant &'obscurité du photomultiplicateur, Pour éviter la
présence d'humidité & 1l'intérieur de l'enceinte et le givrage de la
face extérieure de la fenétre d'entrée, cette enceinte est remplie

d'azote & une pression légeérement supérieure & la pression atmosphérigue.

4, Enregistrement des donndes,

Ie signal fourni par le photomuliiplicateur es% d'abord £iltré par
une cellule R,C. ., Puis il est envoyé, d'une pari, sur un enregistreur
de type MBECI, ce gqul offre la possibilité dleffectuer les réglages pré-
liminaires et de contrdler la marche de 1'enregistrement, d'zutre part,

sur un veltmétre digital couplé & un perforateur de bande de papier.

Ce systéme d'acquisition des données permet, par la suite, de dé-
pouiller rapidement, sur llordinateur UNIVAC 1110 du centre de calcul

d'0rsay, les enregistrements effectués.



5, Utilisation d'isotopes enrichis.

{4 samarium posséde sept isotopes naturels, dont les pourcentages

1

d'abondance respectifs sont indiqués dans la tableau 2,

L'utilisation d'échantillons, enrichis en isotopes de nombres de

?44Sm et 152Sm ), permet de s'affranchir des difficultés

masse pairs (
généralement introduiltes par la présence de structures hyperfines dans

les raies dtudides,

L'analyse isotopique des deux échantillons, enrichis respectivement

144Sm et szSm

en , est donnée dans la tablean 2, Compte tenu de la
grande différence des nombres de masse des deux isotopes de ce couple,
les déplacements isotopiques des raies analysées.sont assey importants,
ce qul autorise le mélange des deux échantillons dans la méme source.

On introduit environ irrois milligrammes de chague dchantillon enrichi
dans le pot cathodigue {voir le paragraphe IV-2). Ies pourcentages res—

pectifs d'abondance isctopique du mélange obtenu sont également mention-

nés dans le tableau 2.

6. Dépouillement.

Dans le cas des structures analysées lors de cette étude, les compo-
santes isotopiques sont suffisamment sépardées par rapport & leur largeur
pour que l'on puisse négliger une influence mutuelle due aux pieds. On
peut donc dé%erminer les pesitions des axes des composantes isotopiques

par un programme calculant les centres de gravité des pics auv—-dessus



TABLEAU 2

Uelasm U;?Sm ?ABSm 1698[,.{1 1508m 1525m 15&5!"1‘?
MELANGE 42 o Vi
N ATUREL 3,09 1487 { 11,24 13863 744 | 26721 2271
ECHANTILLON
fak 89510 1,45 0,77 0,74 0,33 083 068
Sm !
ECHANTILLON
152 <0,01 0,08 0,07 012 0,10 | 9918 0,45
Sm
MELANGE DES
48 < 1 <05 [<€05 | <05 50 <1

ECHANTILLONS

POURCENTAGES D'ABONDANCE ISOTOPIQUE
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“dtun seuil fixé judicieusement, de manidre i éliminer les pieds qui ap-
portent peu d'informations et sur 1esqﬁels 1tinfluence des rales para-
gites est la plus sensible. Ie2 balayage en pression n'dtant pas parfai~
tement linéaire, l'intervalle entre ordres n'est pas constant et augmente
sensiblement au cours de l'enregistrement (voir le paragraphe IV.7.1) .
Pour remédier & cela, on utilise une nouvelle version du programme de
pointé des centres de gravité des pics, dont on peut rappeler le principe

de calcul,

Ies structures étudiées ne possédent que deux composantes isotopiques.
. 1 2 , : . :
Soilent Gi et Gi ces composantes de llordre 1 (v01r la figure 4) .

Pour mesurer l'écart entre les pice 1 et 2, on calcule les guantités :

G; - Gf Gl - Gl
A‘ = = et B T TS ———— R
og? L 6P Tl ?

11 1 i 141

En faisant la moyenne de Ai et Bi , on compense partiellement les
défauts de lindarité, Ensuite, on effectue la moyvenne et 1'écart quadra-
tique moyen sur l'ensemble des ordres de l'enregistrement., Cette dernidre

indication permet de juger la qualité de 1l'enregistrement.

7. Bvaluation des erreurs expérimentales.

7.1 BErreur due au défaut de lindarité du balayase en pression.

le balayage en pression présente un léger défaut de lindarité. Au
cours d'un enregistrement, on constate une diminution progressive de la

vitesse de balayzge. L'expérience montre que les intervalles entre



FIGURE 4

1 2 i 2 i 2
Gioy G G; G Gl G

(ordre i-1) (ordre 1) (ordre i+1)
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ordres enregistrés suilvent, avec une bonne approximation, une lod

lindaire :

1
1

i 11[14-(1}--1):1] ,

ol In représente llintervalle enitre le plie et le (n+1)éme ordre de
1'enregistrement. Ce défaut est dil & une diminution régulitre du débit
de la microfuite., Une correction paritielle est apportée par le programne
de dépouillement, comme cela a été mentiomnné précédemment (voir le para~

graphe IV—6).

7.2 Erreurs sur la détection du c.d.g. des composantes.

la détermination de la position des centres de gravité des compo-
sanles permet le calcul des déplacements isotoplgues, Ainsil, 1ltincer-
titude sur 1l'évaluation de ceux~cil est lide & 1'inpcertitude du pointé

des centres de gravité des pics.

L'utilisation d'une seule source évite les erreurs dues aux
défauts d'alignement généralement provoqués par 1l'utilisation de sources
multiples, L'instabilité de fonctionnement de la cathode est une source
d'erreur, mais l'évaluation en est difficile. Toutefois, les variations

observées au cours des enregisirements restent faibles,

7.2.2 Influence des raies parasites.

L'analyse isotopique du mélange indigus la présence des autres
isotopes de samarium dans la source, mais en faidle proportion (voir le

tableau 2), Ainsi leur influence n'est sensible que dans les pieds des
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composantes Sm et Sm . Mais, lors du dépouillement, la détec—
tion du centre de gravité des pics est effectuée au-dessus d'un seuil

fixé, ce qui élimine partiellement cette cause d'erreur.

Dtautre part, le but de cette expérience conduii & effectuer des
différgnces de déplacements de raies ayant des structures isotopigues
analogues : les erreurs éventuellement introduites par la présence de
ce type de raies parasites sont presque identiques pour ce couple de

raies et s'éliminent par différence,

D'autres raies parasites peuvent intervenir : par exemple, celles

du gaz porteur - le néon,

Ltanalyse de chaque structure avec plusieurs épaisseurs permet de
déceler la présence de raies parasites situdes dans un ordre d'interfé—
rence différent de celui de la raie édtudide, soit par visualisation de
celles-15 sur l'enregistrement graphique, soit par des valeurs ancormale-
ment différentes du déplacement de la raie d'un enregistrement & l'autre.
Par contre, l'utilisation de diverses épaisseurs est sans effet si la

rale parasite est situéde dans le méme ordre d'interférence.

T.2.% Influence du bruit.

Lors de la détection du cenitre de gravité des pics, 1'incerti-
tude due au bruit peut étre évaluée approximativement en utilisant la
méthode indiquée par Joccotton (1974), dont les grandes lignes sont rap-

pelées iei,

Ie profil enregistré fT(G) est la somme du signal £(e) et du

bruit b(e) . En introduisant la variable o' = o-6, , o, étant
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l'axe de la raie enregistrée, on peut faire les hypotheses suivantes :

- f(o') est symétrique : flo') = f(—c') :

-~ b(e') s'éerit sous la forme : KNf(o').¢(o') , oh K représente
un facteur de proportionnalité ; C(G') est une fonction aléatoire
gaussienne stationnzire, de rayon de corrélation < = R.C , de va-
leur moyenne nulle et de valeur efficace égale & 1 .,

Iors du dépouillement, le choix du seuil o« (0<a (f(O)) élimine les

pieds du profil enregistré ; on détermine donc le centre de gravité de

la fonction g(o') aéfinie par :

. gle')

It

0 si f1(c') <«

. gle") -—~f1(c')—<? si £,{¢")>a .

En supposant le signal trés supérieur au bruit, on démontre que S
peut se mettre sous la forme d'un produit de deux termes

+x +x
£(c') de f o' .b(s") do

-X
X

: —‘[+Tf(c’)—a] do' wa(c') do!

ol x est défini par f(x) = f(-x) = «
+x

|, 2e") aor
[l (6)-a] o

ces et peut &tre encadré par deux valeurs (voir la figure 5) :

1 1+a[f(0§
1=ajt(o) $ ¢ 1-a/f(0 :

Pour l'ensemble des dépouillements effectuds :

. & rremier terme R = représente un rappert de surfa-

0,2 € a/f(0) € 0,5 .

Cecl entraine : 1,3 K R ¢ 3 .



FIGURE 5

AF(O")

+X

o"'l



- 35 -

Ie second terme est une variable aléatoire de valeur moyenne nulle,

.

On démontre que son édcart-type peut s'éerire :

Y= AT 2
T -

ol Ag' représente la largeur & mi-hauteur de la fonction f(o') et

B(o') 1la valeur efficace du bruit,

Ile balayage en nombre d'onde étant une fonction lindaire du temps, il

est possible de graduer l'échelle des nombres d'onde en secondes,

Puisgue le but de ce calcul est d'obtenir une évaluation de 1'ordre
de grandeur de 1l'incertitude due au bruit, le rapport "signal sur dbruit"
est supposé constant et £gal & 100 sur 1'intervalle d'intégration

[-x,+x] , pour toutes les raies enregistrdes.

Adnsi, 1'incertitude due au bruit varie de 0,05 m¥X & 0,2 wmK suivant
les enregistrements. Is moyenne des mesures sur £ ordres divise cette

erreur aldatoire par Yz .

7.3 Erreur sur l'intervalle entre ordres.

L'évaluation des déplacements isctopiques en nombre dt'onde repose
sur la valeur de 1l'intervalle spectral libre. Il est donc nécessaire

d'évaluer 1l'incertitude attachde & cette dernidre.

7.3.1 Brreur sur la mesure des cales du Fabry-Pérot.

L'épaisseur des cales est mesurée avec un palmer permettant

d'apprécier le micron, Soient e  1'épaisseur de la cale et Ac = Et
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l'intervalle spectral libre. L'incertitude relative sur la valeur de

Itintervalle spectral libre est :

A{8g) _he _ 5. A he .
{Ac) e

Par exemple, pour A = 300 mK

5

= 6.107 et AlAc) = 0,02 mK .

Ie but de cette expérience nous conduit & caloculer des différences
“de déplacements isotopiques de raies, (es différences représentant une
faible fraction de 1'intervalle entre ordres {inférieure & 1%@ dans tous
 les cas), cette erreur est négligeable devant celles mentionnées précé-

demment,

7.3.2 Erreur dvue & la variation de 1'épaisseur optique lors du -
————— - — q -

balayage en pression.

Pour un enregistrement complet, la pression d'azote, & 1'inté-
rieur de l'enceinte du Fabry-Pérot, varie de 0 & 0,8 atmosphdre environ,

ce qui entralne une variation de 1'épaisseur optique de e & (1+2.1O~4)e.

Ainsi, l'intervalle spectral libre varie de éw S (1—2.10“4)/29 . En
e

1 .
rrenant 5— comme valeur de l'intervalle entre ordres pour les n ordres
. e :

4

d'un enregistrement, on commet une erreur relative de 2,10 au maximum,

Cette erreur est donc, elle aussi, négligeable.
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7.4 Conclusion.

Ltécart quadratique moyen calculé pour chaque enregistrement, par

le programme, est, selon la qualiié des mesures effectuées, compris en-

tre 0,1 et 0,% uK,

A la lumidre de l'analyse précédente, on peut dire que la précision

des résultats est essentiellement lide & quatre causes dierreurs ;

le bruit de fond,

— 1'instabilité de la source,

la présence de raies parasites,
~ le défaut de linéarité du balaysage en pression.
La veleur de l'erreur due au bruit - la seule cause d'erreur que

1'on ait pu évaluer parmi ces quatre - indique la limite fondamentale

de la précision des résultats.
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V — RESULTATS EXPERIMENTAUX,

1. Introduction.

Utilisant les premiéres mesures précises de longueurs d'onde du
samarium effeciudes par King (1935), Albertson {1935) entreprit la pre-—
migre classification de Sm I et Sm II, Il identifis le multiplet

6. 27

fondamental du spectre d'arc 4f 6s° 'F , dont les niveaux d'énergie

sont compris entre 0 et environ 4 000 cm .

Pichanick et Woodgate (1961) mesurdrent avec une excellente préci-
sion les facteurs de Land4 de ces niveaux : leurs valeurs ne diffirent

pas de plus de 0,006 de celles en couplage Russell-Saunders pur.

Cependant, ces niveaux ne suivent pas correctement la régle des in-

~

tervalles de landé (veir le tableau 3) : 1'dcart & cette régle peut &tre

expliqué par le mélange, dii & 1'interaction spin-orbite, entre les ni-

veaux 4f6652 7FJ

5D 5F SG' de cette configuration (Pichanick et Woodgate, 1961).

et ceux de méme nombre quantique J des multiplets
14 H
Néamnmoins, le couplage Russell-Saunders constitue une bonne appro-

ximation pour ce multiplet car la "pureté LS" est comprise entre 94 et

98°/ (Conway et Wybourne, 1963);



TABLEAU 3

J E EU) E())
(emT) ™74

0 0

293
1 293

259
2 812

226
3 1490

196
4 2273

170
5 3125

149
6 4021

NIVEAUX DU MULTIPLET FONDAMENTAL
4f%6s2 7F DE Sml
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Au cours de notre travail, nous avons constamment utilisé la clas-

sification du spectre du samarium établie par Schweighofer (1970).

2. Choix des raies,

le but de ceitte étude est la mise en édvidence de la dépendance en
J du déplacement isotopique des nivesux & l'intérieur du multiplet

fondamental 4f§682 7F

de Sm I . Pour déiterminer la différence entre
les déplacements isotopiques de deux niveaux dont les valeurs de J

sont consécutives, on mesure les déplacements de deux transitions abou-

tissant sur ces niveaux et ayant méme niveau supérisur,

Toutes les mesures de déplacements effectuées sont relatives au

couple 144Sm - 1528171

. En effet, choisir une paire d'isotopes ayant
des nombres de masse trés différents permet d'accroitre la précision

des mesures.

le choix du niveau supérieur commun est 1ié & certaines conditions

que doivent satisfaire chacune des raies du couple :

- la raie doit &tre intense pour pouvoir &tre enregistrée avec un rap-

port “aignal sur bruit" élevé,

-~ le déplacement isotopique de la rale doit &tre suffisamment grand

pour gque l'influence mutuelle due aux pieds des composantes soit négli-

geable,

= 11 ne doit pas y avoir de raie parasite proche de la raie étudiée.
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Cette dernitére exigence conduit & analyser chague structure avec
plusieurs étalons d'épaisseurs différentes, comme cela a déjh été men-

tiommé précédemment (voir le paragraphe IV-7.2.2).

3, Résultats des mesures.

Chaque raie émise par la source contenant le mélange des deux iso-
144 152 . . . . .
topes Smooet Sm est enregistrée, puis est analysée par la me-

thode du pointé des centre de gravité pulsque les deux composantes sont

bien résolues,

les résultats de 1'ensemble des mesures sont donnés dans le tableau
4. Leur présentation fait apparaltre les couples de raies ayant méme
niveau supérieur, Pour chaque transition, niveau supérieur et niveau
inférieuf sont indiqués. L'intervalle spectral libre (1.8.1.) choisi
et le déplacement isotopique mesurs 6°exp sont donnés pour chaque

enregistrement réalisé,

L'amplitude de balayage en pression ¢tant consiante, le nombre d4d'or-
dres d'un enregistremeni est fonction de 1l'intervalle spectral libre
choisi, Ainsi, les enregistrements effectués avec des 1.S.L. de 457 mK,
425 mK, 300 mK, 287 mK, compteni respectivement, en moyenne, 7, 10, 14,

15 ordres,

le nombre d'enregistrements effectués pour chaque raie étant insuf-
fisant, on ne peut pas prendre, comme valeur de lt'incertitude sur le

déplacement isotopique de raie, 1'écart guadratique moyen calculé sur
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1'ensemble des mesures relatives & chaque raie, Toutefeis, comme les
intensités et les valeurs absolues dés déplacements isotopiques des
raies analysées sont touwtes du méme ordre de grandeur et leurs struc-—
tures semblables, nous avons considsré toutes les raies mesurées comne
formant un seul échantillon : la moyenne des écarts gquadratiques calcu~
1lés pour chaque raie est alors choisie comme valeur de 1'incertitude

~

commune & l'ensemble des déplacements de rale, & savoir 0,00 nkK.

En raison des critéres définis précdéddemment, présidant au choix des
raies, nous avons pu €tudier trols comnexions entre les niveaux J=5
et J=6 et une seule commexion pour chacun des autres couples ds ni-

veaux du multiplet fondamental,

A la valeur du déplacement isotopique expdrimental 6dexp , on
soustrait 1'effet de Bohr 60N pour obtenir le déplacenrent résidusl
6cr de chaque raie, Puis, pour chaque couple de faies, on évalue la
différence de déplgcements résiduels. Ies résultats de ces opérations
sont également donnés dans le tableau 4 : ils mettent en évidence la
variation avec J du déplacement résiduel des niveauwx. La figure 6
illustre ce fait ; chaque pﬁint, avec sa barre a'erreur, représente une

valeur de la différence 61}(J+1) —_6Tr(J) des déplacements résiduels,

avec son incertitude, pour un couple de niveaux (J,J+1).
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VI — INTERPRETATION DES RESULTATS EXPERIMENTAUX.

1., Introduction.

Comme les mesures des différences de déplacements isotopiques ne

(144Sm - 152Sm) , nOUS ne possé-

concernent gu'un seul couple d'isctores
dong aucune preuvé expérimentale directe du fait que ces différences sont
dues principalement & l'effet de volume ou & 1l'effet de masse. Cependant,
dans les spectres des lanthanides, les contributions de 1l'effet de volume
prédominent en général largement et, jusqu'ici, des effets de masse ap-

préciables ont éié décelés seulement pour des différences de déplacements

isotopiques entre configurations dont le nombre d'électrons 4f est

différent.

Nous examinons maintenant les explications possibles pour interpré-

ter les variations avec J observées.

6, 2 .
Comme la configuration 4f 6s  ne posséde aucune sous-couche de
type s ouverte, le couplage intermédiaire sans mélange de configura-

tions ne peut expliquer ces variations (Bauche, 1969).

Parmi les effets classiques (voir le paragraphe iII-B), l'associa~
tion du mélange de configurations proches et du couplage intermédiaire

pourrait Jjustifier ces wvariations, mais il est raisonnable de penser gue
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le mélange de configurations proches est faible : le multiplet 4f66s2 7F
s'étend entre O et environ 4 000 cm_1, alors que le premier niveau d'é-
nergie de la configuration excitée la plus "proche" 4f65d6s est situé
au-deld de 10 GO0 cm-1. La figure 7 montre les niveaux d'énergie les
plus profonds appartenant aux plus proches configurations perturbatrices
des niveaux du multiplet 7F (Blaise et ses collaborateurs, 1969 ;
Brever, 197?). Malheureusement, nous ne pouvens étudier en détail le
mélange entre 4f65d6s et 4f66s2 , d'abord parce que seuls les niveaux
du terme 7F sont connus dans cette derniére configuration et, ensuite,
parce que des valeurs expérimentales des paramétres décrivant le mélange
entre 4fN6s2 et 4fN5d6s ne sont encore connues dang aucun spectre des
lanthanides ; ainsi, la seule éitude paramétrique des niveaux pairs pro-

fonds de Sm I qui a été publide (Conway et Wybourne, 1963) ne prend pas

-

en compte le mélange de configurations proches.

Toutefois, le fait gue la variation des déplacements mesurés du
niveau 7FO au niveau 7F6 (tableau 4) est plutdt régulidre suggere

1'idée gue le mélange de configurations lointaines peut &tre responsable

de cette variation.

Nous nous sommes donc intéressés aux effets croiséds du second ordre
de 1l'opérateur de déplacement de volume V et des opérateurs d'énergie

dont les éléments de matrice dépendent du nombre gquantigue J .
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2. Interprétation phénoménologicue.

L'étude du paragraphe II1-5-2 peut &tre appliquée au cas de Sm I

pour interpréter nos résultats expérimentaux,

Nous nous proposons donc de décrire phénoménologiquement les dépla-
cements isotopiques de volume & 1'intérieur du terme 7F impur en uti-

lisant le paramdtre dont les ceoefficients angulaires sont ceux de

Zap s
1t'intégrale de spin-orbite C4f .

Les résultats numériques sont présentés dans le tableau 5.

La deuxiéme colonne de ce tableau indique la valeur du coefficient

c4f de z4f (qul est aussi le coefficient de C4f ) calculée en ntili-

sant les paramdires de 1'étude en couplage intermédiaire de Conway et

-

Wybourne (1963), pour chacun des sept niveaux du multiplet ; la troisilme,

- rd ' (*) '_ . ) Y
la différence c4f(J ) = ¢, (T) (avec J'=J+1) ; 1la quatridme, la

4f
différence des déplacements résiduels 6Tr(J') - 6TT(J) pour ce couple

de niveaux (J,J‘) , résultat de nos mesures ; enfin, la dernidére colonne

4 t _ ! -
donne le rapport entre 6Tr(5 } 6Tr(J) et c4f(J ) c4f(J) .

(*) Bien cue les fonctions d'onde des niveaux 7FJ soient presque les
fonections d'onde du couplage Russell-Saunders pur (Conway et Wybourne,
1963), le rapport entre la différence des coefficients de C4f pour le
couple J=5,6 et celie pour le couple J=0,1 wvaut environ un et demi,

au lieu de six dans la limite Russell-Saunders.



TABLEAU 5

Cur  [CHN-Culd)| T (UN=8 TN ABT) 7 AIC,,)

~3,93

0,45 0,68+0,2 1,5140,44
-348 -

0,71 1,07+ 0,2 151£0,28
- 2,77 -

0,79 117+ 0,2 148%0,25
-1,98

0,79 132+ 0,2 1,67%0,25
- 1,19

0,75 1,38 02 1,84 0,27
- 0,44

0,66 1,3440,2 2,03+0,30

+0,22
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On constate que ce rapport reste constant dans la liﬁite des incer-
titudes expérimentales, conformément aux résultats théorigues (voir 1le
paragraphe III-5-2). Il est donc possible de ddcrire phénoménologigue-
ment les variations de déplacement isotopique & 1l'intérieur du terme F

3 1'aide du paramdire Zag 7 en prenant pour celui-ci la valeur :

2y = 1,68 % 0,20 uk

obtenue en effectuant une moyenne pondérée.

Ce résultat conforte 1l'hypothése selon laguelle l'effet de volume
est responsable des variations de déplacement isotopigue observées mais,
néanmeins, il n'est pas une preuve définitive car, parmi les corrections

lides & 1'effet de masse, certaines ont aussi la méme dépendance en J .

%, Interprétation & priori.

Pour obtenir des valeurs a priori de Zap dans le schéma relati-
viste du champ central, on pourrait, par exemple, chercher une série de

fonctions radizles de type s des spectres discret et continu et calcu-

ler expliciftement la scmme apparaissant dans 6Tcso }

Nous préférons adopter une méthode plus rapide, bien que peut-8tire
moing précise. On sait que les fonctions d'onde de Hartree-Fock non
relativistes obéissent au théoréme de Brillouin pour toutes les excita-
tions d'un électron s d'une sous~couche coupléte ou non vers une sous-—

couche & du spectre continu ou discret (Bauche et Klapisch, 1972 ;

Labarthe, 1972) : 1'é1ément de matrice non diagonal de 1'hamiltonien
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total H entre une fonction d'onde oblenue par la méthode de Hartree-Fock
et tout état excité du type Xann' défini précédemment est nul. Par
conséquent, les effets croisés du second ordre de 1'hamiltonien perturba-
teur et d'un opérateur radial quelceonque agissant seulement sur des élec-
trons s sont nuls quand la fonetion d'onde d'ordre zéro est une fonction
d'onde de Hartree-Fock. BEn d'autres termes, ces fonctions dl'onde obtenues

par un simple calcul de Hartree-Fock coniiennent déjd les effets du second

ordre gue nous voulons évaluer.

Dans le cas des fonctions d'onde de Hartree-Fock relativistes, le
théorétme de Brillouin est encore valable pour les excitations s—s' et
p1/2—ap;/2 du spectre discret ou du continuum d'énergie positive, mais
pas pour le continuum d'énergie négative (Labzovskii,_1971). Les effets
du second ordre dus & cette derniére partie du spectre peuvent &tre impor--
tants dans 1'évalvation de certaines quantités (Feneuille, 1973). Cepen-
dant, ils doivent é&tre négligeables dans le cas de 1'opérateur de déplace-
ment de volume, dont les éléments de matrice entre les "grandes" compo-
santes des fonctions d'onde monoélectroniques d'énergie positive et d'é~

nergie négative sont nuls (Feneuille, 1975).

Pour réaliser des calculs de Hartree-Fock relativistes, nous avons
d'abord obtenu l'expression de 1'énergie totale relativiste des niveaux

en couplage Russell-Saunders pur, c'esi-a-dire les coefficients numéri-

gues des diverses intégrales de Slater Rk(ab,cd) (avec k=0,2,4,6 et

a,b,c,d = 4f5/2 ou 4f7/2 ) dans 1'énergie de chague niveau RS .
Dang ce but, nous avons appliqué le programme de Grant {(1973) au cas de

2 £ P .
f et deduit les résultats pour les termes Russell-Saunders de spin
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. 3, b . .
maximum de f7 & f  par une chaine de calculs. Puis nous avons effec-
tué sept calculs de Hartree-Fock relativistes distincts en utilisant le

programme de Desclaux (1975).

Dans le tableau 6, nous donnons les résultats pour les quantités

(o 2 oh o«
n£1/2 n£1/2
en série de la composante appropride de la fonciion d'onde monoéleciro-

est le coefficient de r dans le développement

nigque n£1/2 (la grande composante si £=0 et la petite composante si
£=1 ), dans un modéle ol le noyau de l'atome est supposé non ponctuel.
Notons que dans ce cas, 1a partie radiale des fonctions d'onde possede
une valeur finie & l'origine pour les électrons ns1/2 et np?/2 ’
alors qutelle diverge dans l'hypothése du champ coulombien. Dans le
modéle & noyau non ponctuel, les fonctions radiales varient peu & 1'in-
térieur du domaine d'extension du noyau et (anﬁ /2)2 représente prati-
gquement le produit par 4n de la densité de pro%abilité de présence de

dans le volume occupé par le noyau.

' ’
1'électron n£1/2

2
Dans ce %ableau, nous indiguons aussi le total % = I («a )
n,t /2
H

pour chaque valeur de J et la différence A(J,J') = T(J')-1{(J) (avec

J'=J+1 ) pour chague couple (7,7)

A partir de ce tableau, les remarques suivantes peuvent 8tre faites:

2 . .
1 — Les variations de ( ) entre deux valeurs consécutives de J

a

né
1/2

sont, pour toutes les sous—couches, inférieures & 1l'unité, c'est-a-dire,

7

en valeur relative par rapport au total, inférieures & 3.10 ' .

2 — Dans le programme de calcul, chague valeur anﬁj est donnée avec

seulement huit chiffres significatifs ; le fait que les valeurs de
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2 \
(anﬂj) correspondant & la sous-couche 1s pour J=0 et 6 différent
de celles pour J=1 & 5 provient du changement d'une unité sur le

dernier chiffre significatif de «_,, . Ces variations de « s bien

né3 151/2

qutappréciables, ne peuvent donc pas &tre considérées comme slires et nous
avons préféré ne pas en tenir compie ; en négligeant la contribution des
électrons 151/2 , on obtient les différences A corrigdes indiguées

entre parenthéses pour les couples J=0,1 et J=5,6 .

% - le rapport A(J,J')/J' (avec Jt=J+t ) a presque la méme valeur pour
tous les couples de niveaux, fait tres satisfaisant compte tenu de la
petitesse des différences. Ceci indique que les écarts & la regle de
Landé sont négligeables et que nous pouvons avoir confiance dans les ré-

sultats de ce calcul.

La confrontation enire les résultats expérimentaux et ceux obtenus
par la méthode de Hartree~Fock ne peut s'opdérer directement sur les dé-
placements isoitopiques des niveaux ; en effet, dans 1l'évaluation & priori
nous utilisons des fonctions d'onde en couplage Russell-Saunders alors

gue le couplage réel n'est pas absolument pur.

Nous effectuons donc la comparaison par le biais du paramdtre z4p .
A

La valeur phénoménologique de celui-ci aysnt déja £té déterminée précé-

demment, il nous fauti maintenant ¢btenir sa valeur a priori.

Les résultats du Tableau 6 permettent de calculer celle-ci en unités
atomigues de densité de probabilité de présence. Pour obtenir la valeur
correspondante en mK, il suffit de cheilsir deux configurations dont on
connaif la valeur empirique de la différence des déplacements isotopiques,
d'évaluer cette différence par la méthode de Hartree-Fock et de faire une

simple régle de trcis,
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Voici le détail du processus adopté :

1 - Pour le terme Russell-Saunders 4f6 7F le facteur d'intervalle

H

de structure fine est égal & C4f/6 (Condon et Shortley, 1935) ;
done la différence des valeurs totales T(j:6) - T(J:O) dans le ta-

bleau & conduit & une valeur a pricri de en unités atomiques,

Z4f ’

dgale A ¢

6
4,095 x 57 = 1,17 .

2 - Nous calculeons lesg déplacements de volume par la méthode de Hartree-

Fock pour les niveaux (4f6 7FO, 6s)J = 1/2 dans le spectre de Sm II

6 7

et 47 F dans le spectre de 8m III (pour plus de simplicité, au-

¢
cune intégrale de Slater n'est ajoutfe & l'énergie moyenne, en ce qui
concerne l'interaction 4f —~ &3 , pour le premier niveau). Pour ces
deux niveaux, les déplacements sont respectivement, dans les ménes
unités : 3 3571 425,257 et 3 351 291,888 ; la différence est égale &
133,369.

3 — La valeur phénoménologique de la différence de déplacement isoto-
pigue entre 4f66s2 et 4f66s6p est 93 m¥ pour le couple 144Sm-‘1488m
(Bauche, 1969) ; cette différence est considérée comme étant due pres-
que exclusivement & 1'effet de volume {Bauche, 1974). Or les relations

empiriques entre facteurs d'écran (Blaise et Steudel, 1968) donnent

67(£%5%) - s7(%p) - 0.7
61(£%) - 87(5%)

Nous en déduisons la valeur approximative de la différence de déplace-

ment de volume entre 4f66s et 4f6

DK _
5= B3 .



Remarguons qu'il serait plus legique d'évaluer directement les dépla-—
cemente isotopiques aes configurations f6sp et f652 par la méthode
de Hartree-Fock {ce qui éviterait 1'utilisation des facteurs d'éeran),
mais ces calculs s'avérent plus difficiles et moins précis que ceux
relatifs aux configurations f6 et f6s . On obtient la wvaleur de la
différence de déplacement de volume entre 4f66s et 4f6 pour le

144 152

couple d'isotopes Smo~- Sm en multipliant celle du couple

144Sm - 1488m obtenue ci-dessus par le facteur 2,41 (celui—ci est la
valeur moyenne lssue des rdsultats de Striganov et ses collaborateurs

(1962) concernant les déplacements relatifs entre isotopes pairs pour

les raies ayant un déplacement isctopique négatif ).

4 - D'ou, finalement, la valeur a priori :

3 147 o
z4f = 2,41 x 53,569 x 133 mk = 2,8 mK .

Comparé & la valeur phénoménologique 1,7 mK, ce résultat peut &ire con-

sidéré comme satisfaisant, pulsque les deux valeurs sont du néme signe

et du méne ordre de grandeur.

Néanmoins, dans toute cette étude, nous avons supposé l'effet de
volume seul responsable de ces écarts de déplacements isotopiques entre
niveagux du multiplet 7F . Maintenant, nous devons effectuer une éva-
Juation a pricri de la contribution de l'effet de masse au paramétre
z4f , puisque notre étude expérimentale ne nous en fournit aucune

estimation.



4, Interprétation a priori : contribution de 1'effet de masse.

les effets de déplacement isotopique de masse dépendant de J

sont d'origine relativiste (voir le paragraphe III—5—1).

Keller (1973), Bauche et Champeau (?976) essayerent d'appliquer

1'étude théorique de Stone (1961, 1963) au cas de Ne I 2p535 .

~

Rappelons brigvement que trois corrections & l'effet de masse dé-
pendent de J ¢ la premidre est lide 3 l'interaction de spin-autre-
orbite, la deuxiéme correspond A un opérateur particulier de correction
relativiste, noté A1 ,et la troisitme est due aux effets croisés du
second ordre de 1'opérateur de masse spécifigue et des opérateurs d'é-

nergie magnétique (spin-orbite, spin-autre-orbite, ete...).

-

Nous évaluons maintenant ces trois contributions et, pour simpli~
fier, nous supposons que le terme TF obéit rigoureusement au couplage

Russell-Saunders,

Pour évaluer la premidre correction, il faut connaitre la contri-

bution (négative) (C4f)s 5.0 de 1'interaciion spin-autre-orbite & la

constante effective de couplage spin-orbite C4f - dont la valeur
empirique est +1064 cm_1 (Conway et Wybourne, 1963). Un calcul de
Hartree-Fock non relativiste, effectué & l'aide d'une version du pro-
gramme de Froese (Froese-Fischer, 1970) modifiée par Bagus, permet de

séparer les contributions & ¢ des ¢nergies de spin-orbite et de

4f
spin-autre-orbite et donne : (C4f)s 8 o = 1245 om™ ! {Bauche, 1969).
La contribution correspondante au parametre =z est (Stone, 1961,1963):

Af



m m
(Z4f)s.a.o =2 M, H ) (C

ol M< et M> représentent respectivement les masses des noyaux de
1tisotope le plus léger et de 1l'isotope le plus lours et m la masse

de lt'électron,

On obtient la valeur numérique :

(Z4f)5.a.o = ~0,5 nK .
Ia contribution de A] au parameire z4f stéerit (Bauche et
Champeau, 1976) :
(2,00, =22 a(G—2) & [3(a,50) [R, (x).R, (2] ar
at’a, T T mooMS Cy ’ Rag\ T/ efyp

+ J(af,4d) IR4d(r).R4f(r) ar] .

Ies valeurs des intégrales contenant les fonctions radiales 34 , 44
et 4f nécessaires au calcul sont évaludes par la méthode de Hartree-

Fock non relativiste. Finalement, ceci apporte une contribution :

(z,.)

A S +1,2 mK .

427,

Quant 3 la troisieme correction, son évaluation est un travail

difficile qui n'a pas encore ¢té entrepris,

Cette étude a priori montre que l'effet de masse n'est pas négli-
geable puisque sa contribution et celle de 1l'effel de volume sont du

méme ordre de grandeur,
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VII — CONCLUSION.

Pour conclure cet exposé, dressons un bilan des résultats obtenus

au cours de ce travail et formulons guelques remarques,

Apres une présentation d'exemples expérimentaux antérieurs o des
variations avec J du déplacement isotopique ont été décelées, nous avons
examiné les effets dépendant de J susceptibles d'interpréter ces phéno-
ménes., Pour le samarium, ijet de notre étude, nous nous sommes particu-
lidrement intéressés aux effets croisés du sscond ordre de l'opérateur de

déplacement de volume et d'opérateurs d'énergie dont les éléments de ma-

trice dépendent de J .

Dans une interprétation phénoménologique, ces derniers effets sont

représentés par un paramétre effectif, noté = , dont les coefficients

4
sont ceux de l1l'intégrale de spin-~orbite C@f . Nous avons montré qu'une

telle descripiion des déplacements isotopiques mesurés est satisfaisante,

dans la limite des incertitudes expérimentales.

~

Alors, nous avons cherché & rendre compte de la valewr empirique
du paramatre 24f par un caleul a pricri ol seul 1teffet de volume est

pris en compte. Ies valeurs phénoménologique et a priori n'étant pas
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en bon accord, nous avons ensuite examiné dans gquelle mesure 1'effet de

masse pouvait &tre responsable de leur différence. Pour cela, nous avons
évalué, par une méthode a priori, une partie des contributions de l'effet
de masse au paramétire =z : cette partie,- bien qutinférieure & la con~

Af

trivution de l'effet de volume, est du méme ordre de grandeur,

I1 aurait donc été nécessaire de séparer expérimentalement ces deux
contributions en effectuant dlautres mesures sur un autre couple d'iso-
topes du samarium, Notons que cette séparation exige une grande préci-

sion des mesures.

Jles techniques utilisant les lasers, permettant de s'affranchir
des largeurs Doppler des raies, devraient apporter des valeurs de dépla-
cements iscotopiques plus précises, d'un grand intéréit pour déceler des

effets électroniques faibles mais significatifs.

Par des mesures futures, le méme genre de phénoméne pourrait cer—
tainement &tre cbservé dans d'autres termes Russell-Saunders fondamen-~

taux de specires complexes.
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