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CHAPITRE I - INTRODUCTION'

Au cours des dernidres années, les progres réalisés en spectros-
copie instrumentale oﬁt é€té considérables si bien qu'il devient nécessaire
aujourd'hui d'améliorer la résolution effective au niveau de la source- plu-
tot qu'au niveau de l'appareil fésolvant. Avec les premieré laser 3 gaz,
est apparu en 1960 un nouveau type de source lumineuse dont les propﬁé-
tés de luminosité et de cohérence peuvent &tre utilisées pour étendre le
champ d'application de la spectroscopie atomique, par un élargissement
du domaine spectral et par une augmentation de la résolution effective.

Pour cela les expérimentateurs ont mis au point des méthodes
nouvelles dont 1'application se trouve limitée & des problémes bien par-
ticuliers en raison du petit nombre des transitions laser. Au laboratoire
Aimé-Cotton, depuis la création en 1964 d'un groupe de spectroscopie la-

ser, les recherches ont été orientées suivant deux directions principales :

- recherche de nouvelles transitions, mesure précise de leur longueur

d'onde,

- analyse & haute résolution des transitions laser connues, essentiellement

celles des gaz rares, en émission continue.

En vue de l'analyse d'un nombre aussi élevé que possible de tran-
sitions, trois expériences ont été réalisées ; leur objectif était 1'étude des
structures hyperfines et des déplacements isotopiques. Nous allons décrire
ici le principe et la réalisation de deux d'entre elles et exposer les résultats
auxquels nous sommes parvenus concernant le déplacement isotopique.

Comme nous le verrons, ces deux méthodes nouvelles peuvent 8tre appliquées
a d'autres probléemes tels que la mesure des déplacements par pression, l'ana-
lyse directe des profils de raie en émission induite ou en absorption, Afin de

les gituer, nous allons décrire les expériences .de spectroscopie laser & haute
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résolution réalisées dans d'autres laboratoires et qui, en plus de l'analy-
se de structures hyperfines et de déplacements isotopiques,permettent
1'étude de l'effet Zeeman et la mesure de la durée de vie des niveaux.
Plutét que de présenter ces expériences dans l'ordre chrono-
logique ou de les classer suivant un critére unique, il nous a semblé in-
téressant d'en faire ressoxrtir quelques propriétés communes, par exem-
ple :
- la nature de la source lumineuse qui est le laser lui-mé&me ou au con-
traire une cellule & gaz excitée par une décharge et traversée par un

rayonnement laser,

- la nature du rayonnement étudié qui est soit le rayonnement issu du
laser, soit'le rayonnement absorbé, ou amplifié€ & la mé&me longueur
d'onde, soit le rayonnement de fluorescence p rovoqué par 1'effet

laser,

- le caractere monochromatique de 1'onde laser, la cavité pouvant
osciller sur un seul mode ou au contraire sur un nombre élevé de

modes,

- le procédé d'analyse des fréquences. Pour l'essentiel, quatre procé-
dés ont été utilisés : '

par battements entre deux fréquences monochromatiques,

par balayage continu de la longueur de la cavité du laser et me-

sure de l'intervalle entre les modes successifs,

a l'aide d'un étalon Fabry-Perot externe,

par balayage Zeeman,

Selon la nature du rayonnement étudié, il est possible de classer
les diverses expériences de spectroscopie laser a haute résolution en
trois groupes. Nous allons les d écrire successivement en insistant sur
leur application 2 la mesure des structures hyi)erfines et des déplace-

ments isotopiques,
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I - ETUDE DU RAYONNEMENT ISSU DU LASER

La source est ici le laser lui-m&me : on repere les fréquences

a l'aide d'un dispositif d'analyse externe ou bien en exploitant la proprié-

té qu'a le laser d'osciller sur des fréquences discretes.

I - A - Expérience de battements entre deux laser stabili"sés@

Réalisée des 1962 par A. JAVAN et ses collaborateurs au M.I.T.
(1), cette expérience a d'abord été utilisée pour mettre en évidence la co-
hérence temporelle de l'onde laser : elle consiste & faire battre les fais-
ceaux monochromatiques issus de deux laser distincts (fig. 1). En pre-
mier lieu, on fait cofncider la fréquence de la radiation laser avec la fré-
quence centrale de la transition atomique puis on la stabilise 2 1'aide d'un
dispositif d'asservissement en fréquence ; on mélange ensuite les deux
faisceaux sur la surface sensible d'un photo-multiplicateur dont ils cou-
vrent la méme surface, les plans d'onde étant paralleles. La fréquence
des battements, égale 2 la différence de fréquence des deux faisceaux,
est mesurée a l'aide d'un amplificateur alternatif : elle doit &tre comprise
entre deux limites détermindes par la stabilité en fréquence des laser et
par le temps de réponse du récepteur optique, au mieux de 1'ordre de
1077 s.

Cette méthode qui. eét liée a 1'utilisation de récepteurs optiques
rapides et qui exige 1'emploi d'isotopes tres purs n'a été appliquée, 3
notre connaissance, qu'a la détermination de 1'écart isotopique dans les
transitions & 1, 15/11 et 6328 .é‘:. du néon (2) (3) ainsi qu'a 1'étude des di-
vers facteurs qui influent sur la fréquence d'une transition laser : pres-

sion du mélange gazeux, intensité du courant de décharge (4) (5).




Fig.1 Expérience _am battements.
d'aprés A.JAVAN et coll. (2)
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I - B - Autoexploration d'une cavité laser avec excitation alternée des

isotoEes. @

Le principe de cette expérience, purement optique, repose sur
‘la propriété suivante : la fréquence et l'intensité de l'oscillation laser
sont fonction de la différence de marche optique qui eiiste dans la cavité,
Suppoéons qu'un laser oscille & chaque instant sur un seul mode de vi-
bration T.E.M. k, 0,0 et qu'il ne contienne qu'un seul isotope, pur et
sans structure. Si l'on diminue continuement la longueur de la cavité
d'une demi-longueur d'onde, la raie laser - monochromatique - décrit
un certain profil spectralI { Y - Y o) symétrique par rapport ala fré-
quence centrale yo de la transition atomique et dont la largeur est de
l'ordre de grandeur de la largeur de la transition atomique. Si'i'on di-
minue la longueur de la cavité d'une quantité bien supérieure, fa. raie
laserf-décrit }es modes su_c_ce_s_sifrs T. E_. M. k,0,0, k- 1,0,0, k 7- 2,0,0
cens 1écart enf';'r_gl'd'_éux m;)&es. successifs permet d'étalo‘nner 1'échelle
des fréquences de rlééor-taxzce de 1a "E:‘;a.vi;é‘.‘ | -7

Comme nous le verrons cette expérience, de principe tre s' ‘
simple, n'est pas utilisable directement pour la mesure des écarts
isotopiques ou des structures hyperfines. Nous avons proposé en 1966
(6) une méthode de mesure qui en dérive dans laquelle les sources . "
contenant les isotopes & étudier sont séparées et excitées alternative-
ment au cours du balayage de la cavité., Nous l'avons appliquée a la |
mesure des écarts isotopiques dans six transitions infrarouges de l'ar-
gon et dans vingt tra‘nsitions. infrarouges du xénon puis nous avons a-
bordé 1'étude des déplacements par pression. Le principe et la réali-
sation de l'expérience, les résultats que nous avons obtenus sont expo-

sés au chapitre II.
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I - C - Analyse des transitions laser multimodes & 1'aide d'un étalon

Fabry-Perot @

Il s'agit ici d'analyser 3 1'aide d'un étalon Fabry-Perot le pro-

fil des raies émises par un laser de grande longueur. L'émission se
fait sur des fréquences discretes tré-s rapprochées correspondant aux
modes de vibration T. E. M. k,m,n, de la cavité ;I’o.réqu'ils sont en
nombre suffisant, leur écart de fréquence est gﬁ.ge’néral suffisamment
| petit devant la fonction d'appa.rreil de 1'étalon F:abry'—Perot pour que le
profil enregistré diffdre peu de l'enveloppe des modes et soit centré
sur la transition atomique.

Cette méthode présente les mémes caractéristiques globalés
que la méthode d'analyse au Fabry-Perot d'une source classique ; elle
est applicable a la mesure des structures hyperfines et des déplace-~
ments isotopiques 2 condition que les composantes soient résolues dans
la source. En raison d'effets non linéaires, l'intensité des composantes
ne correspond pas & llintensitd théorique et des composantes faibles, en
compétition avec des composantes forte s, n'apparaissent pas. Quelques
mesures de déplacement isotopique ont &té faites, soit dans le visible
(7) (8), soit dans I'infrarouge (9) . Au laboratoire Aimé-Cotton, S.
LIBERMAN amesuré la structure hyperfine, due 3 1'igotope 129 du xénon,
de vingt transitions infrarouges (10). L'étude de l'isotope 131 est en
cours, L'association d'un étalon Fabry-Perot et d'un laser a par ailleurs
recu de nombreuses applications dans la détermination des caractérigti-

ques de l'effet laser; étude des modes de vibration par exemple (11)(12).

I -D - Expérience de résonance entre les modes de vibration et les

sous-niveaux. Zeeman d'une transition laser @

On considere ici le comportement d'une transition laser entre
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deux niveaux dont chacun présente une structure serrée - sous-niveaux
Zeeman par exemple - lor.sque le champ électromagnétique qui régne
dans la cavité est lui-mé&me composé de plusieurs fréquences trés rap-
prochées correspondant aux modes de vibration de la cavité. Le coupla-
ge entre le champ et l'oscillation laser est fonction de la séparation en-
tre les sous-niveaux Zeeman et passe par un maximum lorsque celle-ci
devient &gale & 1'écart entre les modes : l'intensité du laser passe alors
par un maximum suivant une courbe de résonance dont la largeur est de
l'ordre de grandeur de la largeur naturelle de la transition. Cet effet a
été observe par JAVANetses collaborateurs {13) sur la transition & 3, 36/.1
du xénon, avec un laser multimodes plongé dans un champ magnétique a-
xial d'1nten51te variable ; la résonance est due dans ce cas au niveau su-
perleur 5p 5d FS/?.] de la transition dont la durée de vie est bien
plus grande que celle du niveau inférieur.
Lorsque le laser contient un seul isotope pair et que le champ

Am,

J

transitions entre trois paires de sous-niveaux Zeeman 2 des fréquences

magnétique est faible, la regle de sélection = 2 autorise les

identiques (fig. 2). Il en est de mé&me lorsque le laser contient l'isotope
129 du xénon, de spin nucléaire L = 1/2. Au contraire, lorsque le champ
magnétique devient élevé, les résonances ne sont plus superposées :
1'application de la relation de Breit—Rabi permet alors de calculer la
structure hyperfine en champ nul et la valeur du facteur de Landé du
niveau supérieur de la transition. L!'étude des courbes de résonance
permet d'évaluer la largeur naturelle du niveau supérieur de la transi-

tion,

II - ABSORPTION OU AMPLIFICATION D'UN FAISCEAU LASER e

Dans ce type d'expérience, la source est un tube 3 décharge

contenant le gaz & étudier et traversé par un faisceau laser monochro-

matique. Suivant les conditions physiques de la décharge, le faisceau
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est soit absorbé, soit amplifié 3 la me&me longueur d'onde ; si par un pro-
cédé quelconque, on fait varier la fréquence de l'onde laser, on enregis-
tre le profil d'absorption ou d'amplification de la ra.ie.l Dans 1'état actuel
des techniques laser, le champ d'application de cette méthode est néces~
sairement limité 3 des domaines étroits de longueur d'onde situés autour
des raies laser ; par contre, étant données la finesse et llintensité de la
raie excitatrice, l'absorption ou l'amplification se font dans les meilleures
conditions et l'on 'peut‘conslidér'er que-le profil enregistré n'est pas altéré
par une fonction d'appé,réil. |

Deux types de balayage ont &té proposés :

- le premier, mis au point par H.J. GERRITSEN et M.E. HELLER (i4)
utilise l'effet Zeeman pour déplacer et pour calibrer l-z;L frééuence de
l'onde laser excitatrice; la plage de balayage ainsi obtenue est de 1l'or-
dre de 100 mk (lmk = 10 -3 cm_l, il correspond & un intervalle de fré-

quence de 30 MHz), Les principales applications ont trait & 1'étude en

absorption de structures moléculaires dans l'infrarouge (15) (16) ainsi

qu'a la mesure de 1'écart isotopique du néon dans la transition 3 3, 39/.1

(17) (fig. 3) (18).

~ le deuxitme type de balayage que nous avoﬁé Prc;posé en 1966 (19), con-
siste a déplacer la raie laser dans le profil spectral de la transition
atormique sur les modes succeési'fs T.E.M. k,;0,0, k-1, 0,0, vu.,
en diminuant continuement la longueur de la cavité iaser, Lie contrdle
des fréquences est obtenu 2 1'aide d'un étalon Fabry-Perot sphérique.
La plage de balayage est plus réduite - 'i"nférieur.é--'é. 10 mk - maig le
contrdle de ll'intensité et de la fréquence de 1'onde incidénte est plus
satisfaisant.

A partir de ce principe nous avons mis au point une. méthode d'a-

nalyse qui permet la mesure des écarts isotopiques et des structures

hyperfines ainsi que l'analyse directe des profils de raie en absorption
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et en émission induite ; les divers détails de sa réalisation et les résul-

2 . x
tats que nous avons obtenus sont exposés au chapitre ITI © ,

III - ETUDE DU.RAYO}NNEME.NT DE FLU;O.RESCENCE

On étudie le fa;yonﬁeﬁ"i’ent de fluorescence provoqué par l'effet
laser, soit dans le laser lui-m&me, soit dans une cellule & gaz, placée
3 1'intérieur ou i llextérieur de la cavité laser, d'oll 'deux types d'expé-

riences nettement distinctes dans leur principe,.

IIT - A - Analyse directe du rayonnement de fluorescence @

Cette expérience suggérée par J. A, WHITE en 196_5 (23), con-
siste & observer le rayonnement de fluorescence issu d'un niveau quand
il est surpeuplé par une transition laser ; elle a été réalisée par JAVAN
et ses colla.Borateurs qui l'ont appliquée a la détermination de 1'écart
isotopique dans les transitions & 1,,15/.1 (252_2p4) et & 6096 A
(2p4_Is4_) du néon (24) (fig. 4). :

S_oient\_) o la fréquence centrale de la transition laser & 1, 15/;; "
et \)'-o la fréquence centrale de la tra.ns;’.fioxi s.pontanée a 6(596 JDX ém:il‘.’ée
par le tube 2 décharge' du laser ) travers l'un des miroirs de la ;.:avité,.
On observe, & 1'aide d'un étalon Fabry—Perot:la-‘modiﬁ.cat.i-on' du p;-dfil.:
‘spect;al A 6096 _:& quand se produit 1'effet laser a1, I__5-/.1_‘ :. elle e;-sft due
aux changements de population qui se pro'duise_nt da._né le riivez_a._u sul.pé-
rieur pour les atomes dont les vitesses Vz (0z, axé du laser) sont c;:’ﬁn—

prises dans une étroite bande.

Des expériences d'amplification et d'absorption non linéaires ont &té
faites récemment en plagant la cellule dans la cavité laser, En plus de
l'analyse 2 haute résolution de structures moléculaires en absorption,
elles ont permis de mettre en évidence un phénomene de '"Lamb dip" en

absorption (20) {21) (22).
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Quand le laser oscille 2 la fréquence 0 0, le changement de po-
pulation se produit pour les atomes de vitesse Vz = 0, il se traduit par
la superposition d'un étroit profil de Lorentz au profil normal de la raie
5 6096 A. |

_Quand le laser oscille a2 une fréquence \ # | \)0, le changement
de population se produit pour les atomes de vitesse voisine de Vz = +

e Q - § o)/ Qo, il se traduit par l'apparition de deux profils de

Liorentz dont la séparation vaut :

Vz-' = (\)"‘\)") 32

A partir de cette expérience, les auteurs ont pu déterminer 1'é-
cart isotopique dans la transition & 6096 A et dans la transition & 1, 15/u
pour la premikre 1'écart est nettement plus petit que la largeur Doppler
normale. D'une expérience identique, d'autres auteurs ont pu déduire la’

largeur naturelle des niveaux de ces mé&mes transitions (25).

I - B - E‘xpér'iencé dleffet Hanle @

Réalisée par M. DUMONT et B, DECOMPS (26) (27), l‘expér.ien—-
ce consiste a étudierx le changement d’intensitré et de polarisation de di-
verses raies de fluorescence du néon lorsque se prodult l’osc111at10n laser
aux longueurs d'onde suivantes : 6328 A 6401 A 7305 A 1, 15/\1 et
1, 52/.1. Lia cellule contenant le gaz est placée a. 1'intérieur de la cavité,
elle est plongée dans un champ magnétique d'intensité variable (fig. 5).
| En champ nul et en présence de 1l'oscillation laser, le rayonnement
de fluorescence est polarisé.

En faisant varier le champ magnétique depuis zéro, on constate que
1'intensité des raies de fluorescence varie suivant une courbe de Lorentz et
que le rayonnement n'est plus polarisé ; ce phénomene est 1i€ a 1'égalisation

des populations qui se produit dans les sous-niveaux Zeeman. A partir de
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cette expérience les auteurs ont déterminé la durée de vie des niveaux

332, 25, et 2p4 du néon. Pour les niveaux 3s_ et 2s_, ils ont étudié :

2z 3 2

- la force d'oscillateur de la raie de résonance (ns, — IPo)’

2
- 1Yinfluence, en fonction de la pression de néon, de l'emprisonnement
de la raie de résonance sur le temps de relaxation de l'orientation

créée dans les niveaux,

- les sections efficaces de chocs Ne - Ne, Ne - He, Ne - élec-

tron.

Ils ont de plus mis en évidence un phénomene de "Lamb dip"

magnétique. Une expérience indentique mais avec la cellule & 1'exté-

rieur de la cavité a permis 1'étude, en fonction de la pression, des

temps de relaxation de l'orientation des niveaux 3s_ et 2p4. Elle-exig_e

2
1'utilisation d'un laser de grande puissance (28).

Les expériences de spectroscopie laser permettent donc d'at-
teindre la plupart des quantités que l'on ﬁe sui;e -habituell.ement en speé;
troscopie atomique. Les expéfiences réalisées au laboratoire Aimé-
Cétton permettent 1'étude & haute résolution de la structure hyperfine et
du déplacement isotopique de la plupart des transitions infrarouges du

speétre d'arc des gaz rares. On cherche actuellement 3 étendre leur

' champ d'application & d'autres éléments (29).
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CHAPITRE II - AUTO EXPLORATION D'UNE CAVITE LASER

AVEC EXCITATION ALTERNEE DES ISOTOPES.

Dans cette expérience la source lumineuse et l'appareil résol-
vant ne font qu'un : l'analyse & haute résolution des structures isotopi-
ques est obtenue par variation continue de la longueur de la cavité d'un

laser monomode,

I - PRINCIPE DE L'EXPERIENCE

Pour comprendre le principe de 1l'expérience, il est utile de
faire un paralltle avec l'interféromtre de Fabry-Perot. Supposons .
qu'un tel interférometre d'épaisseur L soit éclairé par une source ‘
lumineuse et qu'un diaphragme ne laisse passer que les rayons dont
l'incidence est nulle ou tres petite. La distribution d'intensité des
rayons transmis est une fonction d'Airy, périodique en fonction de la
quantité p =0. Aol O est le nombre d'onde de la radiation et A la dif-
férence de marche entre deux rayons inter.férants ; les valeurs entie-
res de p correspondent aux maxima de la courbe d'Airy. A A fixe
et g variable,, l'intensité transmise est maximale pour les valeurs de
¢ égales a —kg' ; llintervalle entre‘_deux ordres successifs Vpre.nd la

valeur AT _— 1

Yy :
Soit J (0-T5) la distribution spectrale d'intensité de la sour-

ce, centrée en Go. On peut étudier «ce profil en utilisant cet interféro-

metre & condition de faire varier continuement son épaisseur. Pour un

ordre k donné, on associe & /A un nombre d'onde O, défini par 0, =&
. N . B . A

dans 1'échelle des T , pour de petites variations de A ; la courbe




- 12 -

enregistrée est la convolution de la fonction d'appareil par J (- 0).
Pour une raie dont la largeur & mi-hauteur est nettement plus petite
que Ag, elle se reproduit périodiquement sur les ordres successifs
k, k-1, k=2, ...; dans 1'échelle des nombres d'onde enregistré's

Gc » l'intervalle entre deux ordres successifs prend la valeur AG—;’ N

ce qui permet d'étalonner l'enregistrement. &

- Considérons maintenant une cavité laser constituée d'un tel
interférometre et d'un milieu amplificateur d'indice n que nous al-
lons pour le moment considérer comme constant. Soient f les pertes
de la cavité laser lors d'un aller simple du faisceau (pertes par réfledon
sur les miroirs, par diffraction, par diffusion . .) et g (G—0%), le gain
de la transition, en l'absence d'oscillation. g{g—Gp) est 1lié simplement
3 J (0-00%) et lui est proportionnel quand il est faible. L'oscillation laser
se produit lorsque le gain devient supérieur aux pertes (seuil de l'effet
laser) : seule une partie de la courbe g (G-Gp), de-largeur Agy, est si-
tude au-dessus du seuil. Si AUS est inférieur 2 Aﬁ;:.é_, 1'oscillation
laser ne peut avoir lieu que sur un seul mode "axial" T.E.M. k,0,0 ;

nous laissons de c8té pour le moment les modes ''latéraux" T.E.M.

k, m, n pour lesquels les pertes sont plus élevées (30) (31).

Une variation de longueur de la cavité entrafne une variation de
la différence de marche : l'oscillation laser décrit alors uUn certain pro-
fil spectral sur les ordres successifs k, k - 1, k - 2, ... Comme dans
le cas précédent, l'intervalle entre deux ordres successifs prend dans

)

1'échelle des nombres d'onde enregistrés la valeur Ao =5 -

W.E. LAMBJr. a établi l'expression suivante pour le profil
spectral de l'oscillation laser dans le cas oz l'on peut négliger 1'influ-
eﬁde de la pression : l'élar'gisse‘ment de-la raie est da a l'effet Doppler,

supﬁosé tres supérieurd la largeur naturelle (32} (33).
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O : nombre d'onde de l'oscillation
Acp @ largeur Doppler de la trénsition
¥ab=1/2( $a+ Xb), demi-largeur radiative de la transition
”J‘(Q ! excitation relative, quantité qui dépend de la différence de

population qui existe entre les deux niveaux de la transition.

L'expression précédente montre que le profil I (Q - Op) est symé-
trique par rapport & G, : il peut présenter, selon les conditions d'excitation
de la décharge, un creux au sommet également centré en So ("Lamb dip").
Le profil enregistré differe seulement de I (T—Gp) par une altération de 1'&-
chelle des nombres d'onde mais la symétrie de la courbe est conservée : le
milieu contenu dans la cavité étant amplificateur, l'indice n est en réalité
fonction de la fréquence de lloscillation (dispersion anormale). Cet effet
est compliqué par un phénomene non linéaire da aux changements sélectifs
de population qui se produisent dans les niveaux intéressés ("Hole Burning")
(Cf. chapitre IIl p 56 ). La différence entre la fréquence de l'oscillation
et la fréquence de résonance de la cavité inactive varie au cours du balaya-
ge de la cavité : le décalage dépend de la forme du profil J (G_Gg), des
pertes dans la cavitél, des conditions d'excitation de la décharge et de 1'in~
tensité de 1'oscillation lé,ser, il est nul au centre des profils enregistrés.
Ceci n'est évidemment vrai que dans le cas ol le profil J (G Jo) est sy-
métrique ¢t dans le cas contraire, A. SZOKE et A, JAVAN ont montré ex-
pPérimentalement qﬁe le profil eﬁregistré peut &tre fortement modifié, a
la fois en intensité et en fréquence (2).

En définitive lorsqu’on fait varier continuement la longueur de la
cavité d'un laser monomode, la fréquence de l'oscillation laser et la fré-
quence de résonance de la cavité sont en général distinctes, elles sont
confondues au centre des profils symétriques ; comme dans une méthode
de Fabry-Perot, la mesure de l'écart entre les ordres successifs enre-
gistrés permet d'étalonner 1'échelle des nombres d'onde. L'application

d'une telle méthode 2 la mesure des structures hyperfines et des écarts
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isotopiques ne peut se faire que si les raies sont symétriques et isolées,
la structure 4 analyser devant &tre complétement résolue dans la sour-
ce.

Pour les gaz rares, aux longueurs d'onde qui nous intéressent
-»2/.1 a 9,/.1 - les structures hyperfines sont en général gfandes. Pour
1'isotope 129 du xénon, elles varient de 0 3 270 mk (10) ; d'autres mé-
thodes de mesure sont mieux adaptées. Les écarts isotopiques. sont
par contre plus petits' que la largeﬁr Doppler des raies ainsi que le

montre le tableau ci-dessous concernant quelques transitions intenses :

S N Ecarts isotopi- Largeur Doppler
’ _ (/u ) o ques (mk) . 7 & 300°K(mk)
122 220 : 3, 39 : 2,5 ¢ 8,20
x .
. Ne Ne . - 5,40 . 5- o 5,15
i40A - 36A ' 3,13 . 4,5 6, 25
*134_ -~ 132 N 3,50 : 1, 40 : 3,10
i Xe Xe : 5,57 : 1,65 : 1,90

A condition de disposer d'isotopes purs ou suffisamment enri-
chis, on peut résoudre le probléme‘en séparant les sources lumineuses .
Nous avons adopté cette solution et réalisé 1l'expérience suivante ¢

Les deux isotopes dont on veut mesurer 1'écart sont contenus

-~

dans deux tubes 4 décharge alignés suivant I'axe de la cavité laser ; ils
sont excités en alternance pendant des intervalles de temps égaux lors du
balayage en fréquencé de la cavité, En choisissant la vitesse de balayage
de facon que le temps nécessaire pou‘r' passer d'un ordre a l‘a;ﬁtre soit

~ beaucoup plus gra.nd gue la duree dlexcitation de chacun des tubes, il est

poss:l.ble dlobtenir sur un méme enreg:.strement mais en ”pomtllle", les

Mesures preliminaires par S. LIBERMAN.
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profils relatifs aux deux isotopes (fig. 6). La mesure du décalage entre
les deux profils correspondant au mé&me ordre, rapportée 2 la mesure
de ll'intervalle entre ordres, donne la valeur de 1'écart isotopique de la
transition comme dans une méthode classique de Fabry-Perot.
Pour appliquer cette méthode, trois conditions essentielles

sont & respecter :
- il faut disposer d'isotopes purs ou suffisamment enrichis donnant des

raies sy-métriques; et les utiliser dans des conditions aussi identiqﬁes

que possible,

- il faut n'exciter & chaque instant qu'un seul mode axial T. E.M. k,0,0

de la cavité,

- il faut trouver une longueur de cavité telle que l'amplification soit suf-
fisante et que l'intervalle entre ordres soit au moins de 1l'ordre de gran-
deur de la largeur 2 mi-hauteur de la raie.

Dans ces conditions la méthode doit permettre de mesurer avec
une bonne précisién des écarts isotopiques .de grandeur tres variable,

Avant d‘."‘exposer nos.résultats, nous alloné décrire le dispositif expéri-

mental et examiner les diverses sources d'erreur.

II - DISPOSITIF EXPERIMENTAL

La figure 7 montre le schéma de principe de 1l'expérience.

Il - A - Les tubes & décharge

La partie utile des tubes & décharge est placée dans un vase de
Dewar dont elle est soiidaire par construction (fig. 8) ; nous avons ainsi
la possibilité de refroidir la décharg‘e 2 une température voisine de celle
de l'azote liquide. Les fené&tres, inclinées 2 1l'incidence de Brewster,

sont en fluorine. Pour réduire au minimum les effets de la cataphortse
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qui se produit dans les mélanges gazeux, l'anode et la cathode sont re-
liées par un Serp‘eﬁtin':de grénde longueur dans 1eqt'1elrla;. dé-char’ge ne
passe pas. Pour chaque couple d'1sot0pes étudié, nous avons ut:Lllse
deux jeux ‘de tubes 1dent1ques dont les prznc1pa1es caractemsthues sont

les suivantes :

aw

: Longueur de la décharge: Dlametre 1nter1eur . Intervalle spectral

: (m). P : (mm) ~: associé aux 2 tubes

: ' : _ : Agz (mk) oo
; 0, 50: 5 : 3,75 0 Cut
: 0, 30 4 : 5,38

Afin d'éviter toute contamination entre les echantlllons isotopi-
qués, deux bancs a vide entierement séparés sont utilisés pour le rem-
plissage des tubes et les pressions sont mesurées par deux jauges indé-
pendantes ; pour certaines raies, la mesure des pressions entraine une
erreur importante dans la détc_errnination des écarts isotopiques. Nous
avons utilisé des jauges de deux types :

- jauges de Pirani dont la. prec:.smn est suffisante jusqu'a 0, 2 toxrr et

devient de plus en plus mauvaise aux pressmns elevees,

- capteurs de pressions & membrane deformable, mesurant la press1on
absolue entre 0 et 5 torr. La prec151on, comparable a celle de la jaiur-

ge de Pirani aux basses pressions, est de 1'ordre de 5 10 -3 en valeur

Y
.o

‘relative entre 2 et 5 torr.

Il - B - La c'a\;it"é"résonn;ni:e

La lumiere sort du laser par réflexion vitreuse. sur une lame de
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fluorine inclinée & 45° sur l'axe de la cavité ; les miroirs sont clonc:aves,
en général aussi réflecteurs que possible, Des revétements de deux types
ont été utilisés : '

- revétement en or, achromatique dans l'infrarouge,

- revétement multidiélectrique sélectif,

La variation de longueur de la cavité est réalisée 3 1'aide d'un
procédé pneumatiqué ; 1'un des miroirs est fixé sur un équipage mobile
constitué de deux membranes métalliques souples et solidaires l'une de
l'autre suivant le schéma de la figure 9. Ainsi les rotations sont prati-
quement interdites et seule la translation longitudinale désirée reste per-
mise : elle est commandée par la pression qui régne dans le compaxrti-
ment C a l'arriere de l'une des membranes, La variation de pression est
obtenue i l'aide d'une pompe i doigts (de vitesse réglable) dont le débit
est en principe indépendant de la différence de pression qui existe entre
l'atmosphere extérieure et le compartiment G. Les mémbranes ont été
choisies de fagon 3 assurer au miroir un déplacement de 0,.07 mm pour
une variation de pression de 1 atmosphere : on peut ainsi balayer une
quarantaine d'ordres successifs & la longueur d'onde de 3, 5/.1.

Afin de n'exciter qu'un seul mode de la cavité, il peut &tre né-
cessaire de faire varier le seuil de l'effet lasér, par exemple en aﬁg-
mentant les pertes ; ceci est obtenu en plagant des diaphragmes circu-
laires de différents diametres au centre de la caﬁté, éntre les deux tu-
bes & décharge. Pour que la stabilité de la cavité soit la plus élevée pos-
sible, le montage est protégé thermiquement et la cavité est isolée de
l'atmosphere extérieure, ‘

Pour comstituer la cavité, nous avons choisi des miroirs iden-
tiques de grand raydn de courbure : R = 2,50 m. Dans une cavité de ce
type (L << R), le volume utile de la décharge est maximum et le fais-
ceau est quasi cylindrique ; de plus nous avons la possibilité, sans mo-

difier sensiblement les pertes, de faire varier la longueur dans de lai"gés
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proportions, condition nécessaire pour déterminer le sens de l'écart
isotopique mesuré, Ainsi, au cours de 1'étude du xénon, nous avons
utilisé des cavités de longueurs trds différentes : de 0,80 m & 1,60 m.
L'utilisation systématique d'une cavité confocale (R = L} dont les per-
tes par diffraction sont les plus faibles et dans laquelle les modes sont
mieux séparés demanderait un jeu de miroirs pour chaque longueur de
cavité ; cet inconvénient est sérieux car il est nécessaire, comme nou.s
le verrons par la suite, d'utiliser des miroirs éélectifs différents pour
chaque région spectrale. L'utilisation d'une cavité plane pour laguelle

~ les pertes sont élevées et dont le réglage est tres critique n'est pas

adaptée 2 notre expérience.

Il - C - Traitement du signal

Le récepteur optique est une cellule photorésistante au ger-
manium dopé A l'or, refroidie & la température de l'azote liquide. Sa
détectivité est de llordre de 109 Hz 1/2 , cm, W-l ; elle a été choi-
sie en raison de sa courbe de réponse spectrale qui est relativement
plate entre Z/u et 9/1.1 . Nous utilisons une amplification alternative
suivie d'une détection synchrone dont les avantages sont bien connus.
La fréquence choisie e;st 750 Hz, fréquence pour laquelle le bruit de
courant de la cellule devient négligeable., Lors de la mise au point de
l'lexpérience, le signal issu de l'amplificateur était transmis a un en-
registreur a réponse rapide lequel inscrivait sur la mé&me voie les
profils relatifs aux deux isotopes (fig. 6).

Nous avons constaté que ce systeme simple de détection et
d'enregistrement était insuffisant et que la reconstitution des profils
gtait difficile : en effet 1'allumage des tubes créé des parasites gé-
nants, et lorsque la décharge se produit dans un mélange de gaz, la

prise de régime de l'effet laser est trop longue devant la durée de
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l'excitation. Nous avons alors été conduits 2 intégrer le signal issu de
l'amplificateur & 1'aide de deux dispositifs intégrateurs indépendants
dont les sorties sont branchées en permanence sur les deux voies d'un
enregistreur potentiométrique *,

L'ensemble des oééi‘a.tions est synchronisé par une unité de
commutation {fig, 10) ,; Elie_ commande d'une part l'excitation en.alter—
nance des tubes n° 1 et n* -2' par llintermédiaire de relais haute - ten-
sion et d'autre part 1'intégration des signaux relatifs aux tubes n°® 1 et
n® 2 selon le ﬁrocessus suivant (fig. 11):
pour le tube n°® 1 :

- de 0 & T/2, passage du courant et .intégratioﬁ du signal,

~de T/22 T, mise en mémoire du signal et re'rnisé .5. zéro de 1'inté-
grateur ;

pour le tube n® 2 :

le processus est identique mais décalé de T/2.

T est ajustable de 5 s & 20 s. L'intégration commence des 1'al-
lumage du tube cdi‘feépondant. Apres llexcitation, 'intégrateur se com-~ -
porte comme un dispositif & impédance infinie et la tension finale, pro-
portionnelle a I'intensité .du signal laser, est gardée en mémoire et en- .
registrée pendant 2 s ; l'intégrateur est ensuite court - circuité et la
tension‘tombe 2 zéro. Pendant la durée de l'excitation, la différence de
marche dans la cavité a tres légeérement varié, ce qui se traduit par une
légere augmeéntation de la.largeur du profil qui reste symétrique : les en-
registrements sont ainsi des relevés point par point des profils et l'inten-
sité de chacun des points de mesure est indépendante de celle des points
immédiatement voisins., La linéarité de l'intégration est assurée & mieux
que 10-3. La figure 12 montre un enregistriem;ent' de la raie 3 2, 62/.1 du

xénon réalisée dans ces conditions.

La réalisation de la partie électronique de cette expérience a fait I'ob-

jet d'une thtse de Doctorat d'Université, par J. SEGUIN. (34).
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IITI - SOURCES D'ERREUR, PRECISION DES MESURES

Les principales sources d'erreur dans la détermination des é-
carts isotopiques viennent d'une part de 1'altération des profils spec-
traux et d'autre part de la séparation des sources lumineuses.

Il est possible de distinguer trois causes a l'altération des
profils :

- le défaut de pureté isotopique de l'échantillon étudié,

~ 1l'influence des raies ayant un niveau commun avec la raie

gtudide,

-~ l'excitation de modes non dominants.

Parmi les erreurs introduites par la séparation des sources
lurmineuses, la plus importante est due & la différence des pressions
qui existe dans les tubes & décharge mais on peut également envisager

1'influence du déréglage des tubes dans la cavité,

III - A - Influence du défaut de pureté isotopique

Si 1'échantillon isotopique utilisé n'est pas suffisamment pur,
le profil spectral I (§_G,) enregistré lors du balayage en fréquence de
la cavité n'est pas symétrique et le centre de gravité se déplace sui-
vant le niveau d'excitation de la décharge. Cet effet a été montré sur
la transition & 1, 15/.1 du néon naturel (2} et nous l'avons nous-mé&mes
consgtaté avec du xénon naturel lors de la mise au point de l'experlence.
L'évaluation, en fonction de la composition du mélange et du niveau
d'excitation de la décharge, de l'écart entre le centre de gravité du
:profil enregistré et le céntre de la raie étudiée, conduirait i des cal-
culs extrémement complexes ; de plus elle exigerait au départ la con-
naissance de 1'écart isotopique entre les divers composants du mélange.
En conséquence, notre méthode de mesure n'’est applicable dans la pra-

tique que si les échantillons isotopiques sont suffisamment purs.
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Lors des mesures sur l'argon, les échantillons utilisés étaient
purs a plus de 99,5 %. Pour le xéﬁo’n, le probleme est plus compliqué
en raison du nombre élevé d'isotopes contenus dans le mélange naturel.
Horﬁﬁsl’isotope 136, les échantillons que nous avons utilisés ont été four-
nis par le laboratoire de Spectrométrie dé Masse du C.N.R.S. & Orsay :
leur enrichissement respectif est indiqué dans le tableau I, Une pureté de
l'ordre de 98 % est tres difficile & obtenir pour les isotopes les plus a-
bondants, elle est quasi irréalisable pour les moins abondants. La situa-
tion n'est cependant pas catastrophique car le taux d'impuretés corre spond
a un mélange d'isotopes dont le taux individuel reste faible. Une concen-
tration de l'ordre de 95 % doit normalement convenir pour le xénon ; nous
l'avons véﬁfie’ en mesurant les écarts YG"(13_4, 132) avec un échantil-
lon de 3%xe enrichi & 91 %, puis avec un échantillon enrichi & 97 % :
aucune différence caractéristique n'est apparue., La situation est moins
favorable pour les isotopes légers dont l'enrichissement final reste fai-
ble ; les impuretés se trouvent principalement vers les isotopes lourds,
ce qui peut expliquer la perf.e de précision que nous avons constatée dans

la mesure des écarts ;G'(132, 128).

IIT - B - Influence des raies ayant un niveau commun avec la raie étudide

La différence de population entre les deux niveaux d'une transi-
tion laser est fonction de l'intensité de l'oscillation : elle varie donc au
cours du balayage en fréquence de la cavité. Considérons deux transi-
tions laser a >~.1 et >\2, de mé&me niveau inférieur 3 et de niveau su-
périeur 1 et 2 ; soient g>l et ‘9D2. leur probabilité de transition. Exa-
minons l'influence mutuelle des deux transitions lors du balayage en fré-

quence de la cavité, suivant les valeurs relatives de 9? et 2 .
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TABLEAUI

ENRICHISSEMENT ISOTOPIQUE DES ECHANTILLONS

FOURNIS PAR LE LABORATOIRE DE SPECTROMETRIE:

%

%o

T

136, 0,94
B4xe 91,22
138y 0 2,32
131, 216
130%e 0,50
129%e 2,69
1284, 0,18
136xe 0,36
1345e 0,31
132%e 97,02
131, 0,98
130%e 0, 16
129%e 1,07
1285e. 0,07
136, 0, 09
| 134}{ 0,14
132 0,54
Blre 0, 34
130ve 98,21
129%e 0,65
128%e 0, 02

DE MASSE DU C.N.R.S.

134

132

134

130
129

136
134,
132
131
130
129
128

NMHNNNM

136

132
131

128

NNNMNNN

0, 22

97,62

0,75
0,61
0,10
0,65
0, 05

0,02
0, 05
99,72
0,15
¢, 01
0,05

0,01

T

%
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128 136X-e 128 136Xe

Xe 0, 44 % : “%xe 0,61 %
B34%e 0,61 134ye 0,94
D2e 1,92 | 1325e 2,75
Blye 1,55 3lye 2, 20
B3%e 0,31 ' 130%e 0,45
129Xe - 3,06 1nge 2,90
12856 92,10 3 128%e 90,15

ENR.ICHISSEMENTV ISOTOPIQUE DE 136Xe FOURNI PAR

MONSANTO RESEARCH CORPORATION

136%. 99 5
134%e 0,8 %
-132Xe 0,1 %
COMPOSITION DU MELANGE NATUREL DE XENON
136%e 8,87 %
134%e 10,44
13256 26,89
13lee 21,18 |
130%e 4,08 | |
129%e 26,44
128Xe 1,90
' '126Xe 0, 090
124y 0,096
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- 9)1 > .gDZ, 1t'intensité de l'oscillation a

- )1 est beaucoup plus €levée que celle &

2 ),2 ; l'inversion de population entre 1 et

3 varie mormalement lors du balayage et le
profil I (J-G,,) est correctement décrit, S5i

l'intensité de 1l'oscillation est élevée, elle

tend & détruire l'inversion de population en-
l * 3 tre 2 et 3 pour les atomes dont la vitesse

est convenable, c'est-a-dire ceux dont la

vitesse radiale correspond, par effet Doppler,
a la différence entre la fréquence de l‘bséilla.tion et la fréquence centrale de
la transition. Lorsque la différence . de rﬁarche dans la cavité est telle
que les oscillations se produisent simultanément aux deux fréquences cen-
trales, l'intensité de l'oscillation a ) est fortement diminuée. Lors-
qu'il n'y a pas colncidence, le phenomene est moins net et d1ssymetr1que ;

il peut m&me disparaftre totalement lorsque l'oscillation a )\ se pro-

2
duit pour une valeur de la différence de marche telle qu'il n'y a pas d'os-
cillations & )\1. Les profils successifs I {T.0g2) sont ainsi déformés et
déplacés ; pour certains ordres, l'oscillation peut mé&me disparaftre com-

pletement. Toute mesure de 1'écart isotopique 2 )\2 devient alors impos-

sible.

SD ? Si 1'intensité de l'oscillation 2 )\ et & )\ est élevée, les
profﬂs I (G" o) et I (T-C,) sont sans cesse modl:E:Les au cours du balayage.
Si 1'intensité de l'oscillation reste faible, les profils sont peu modifiés :
l'enregistrement d’un nombre élevé d'ordres successifs permet de rédui-
re l'erreur qui résulterait de l'altération des profils.

Ce phénomene, étudié théoriquement par JAVAN et ses collabo-
rateurs (35), est en fait plus complexe. Pour en diminuer 1':'_nﬂue-nce, il
faut empécher, dans la mesure du possible, l'oscillation laser de se pro-

duire pour l'une des deux transitions. Plusieurs procédés sont possibles :
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- on peut diminuer le coefficient d'amplification pour certaines tran-
sitions par absorption dans une vapeur moléculaire placée dans la

cavité. Le procédé n'est pas général ;

- on peut-diminuer le facteur de qualité de la cavité pour l'une des -
transitions, soit par 1l'utilisation d'un prisme sélecteur, soit par
l'utilisation de miroirs & revétement sélectif. Clest cette dernis-
re solution que nous avons choisie ; la premitre aurait conduit &

-allonger la cavité et & rendre imprécise la mesure de [\ .

I1 est cependant difficile de supprimer l'effét laser quand 1'os-
cillation est partlcullerement forte : c'est le cas de la transition 3 3, 50/11
du xénon, en compétition avec la transition 3 4, 53/u Le rapport des pro-

ba.b111tes de transition est de 30. Pour analyser la transition i 4, 53/1.1
nous avons utilisé deux miroirs sélectifs dont la bande passante est cen-
trée sur 5, 4/.1 le pouv01r reflecteur vaut 97 % 2a 4, 53/.1 et 20 % seule-
ment 2 3, 50

/u

IIT - C - Influence des modes non dominants

Dans une cavité laser symétrique non confocale, de longueur L
et dont les miroirs ont un rayon de courbure R, la fréquence d'un mode

de vibration T.E.M. k,m,n est donnée par la relation (31) :

Qk;m,“. :.’ ( k <+ lf._.h_j?_hA\‘C cog (\-é”—g—))

La fréquence d'un mode k,m,n est intermédiaire entre la fré-
quence du mode k, 0,0 et celle du mode k + 1,0, 0. Si le transition ato-
mique est suffisamment large et si le gain est suffisant, plusieurs mo-
des k, m, n peuvent osciller simultanément, ce qui déforme le profil
I (G"’ 0‘0) correspondant 4 un rnode k, o, o pur ; la déformation est suxr-
tout sensible dans les pieds et dans le "lamb dip" qui n'est plus symé-

trique.
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A.G. FOX et T. LI (30) ont calculé les pertes par diffraction des
modes dans une cavité confocale : leurs calculs montrent que le mode do-
minant T.E.M. k, 0,0 subit les pertes de loin les plus faibles et que, pour

un mode donné, les pertes augmentent tres vite si l'on diminue le diametre

utile de la cavité, Ces résultats ont été généralisés a une cavité non confo--

cale par H. KOGELNIK et T. LI pour les modes T.E. M. k,0,0 et T.E. M, .

k, 1,0 (fig. 13) (36).

Pour les rmodes domina.nts, la distribution de l'intensité du fais-
ceau suivant un diametre du tube est donnée par une courbe de Gauss. On
définit le "rayon" W du faisceau comme é&tant la distance & 1'axe pour la-
quelle l'intensité tombe 3 1/e de sa valeur maximale.

Au centre de la cavité Wo = ( _5%)1/2 (L(Z R - L)) 1/4 (36)

A la surface des miroirs W = ()ﬁ_ )VZ(ZR - L)—l/4

o L

Ces quantités sont plus grandes pour les modes non dominants.

Avec des tubes & décharge de faible longueur, il est relativement
aisé de faire osciller la cavité sur le seul mode k, 0, 0. Pour les raies
faibles, il suffit généralement d'ajustef le-gain, par 1'intensité du courant
de décharge et par la pression du gaz. Pour les raies fortes, on peut de.
plus augmenter les pertes par diffraction en limitant les dimensions du
faisceau au centre de la cavité, & l'aide des diaphragmes circulaires.
Pour &tre slrs que la cavité oscille bien en mode unique, nous contrdlons
que llintensité tombe & zéro entre les ordres et que les profils enregis~

trés sont symétriques.

ITTI - D - Influence du déréglage des tubes

Lofrsqu'on veut mesurer, a l'aide d'un Fabry-Perot, 1'écart
entre deux isotopes contenus dans deux sources distinctes, il est diffi-
cile d'assurer aux deux faisceaux la m&me différence de marche moyen-

ne ; des défaiits locaux a la surface des lames du Fabry-Perot et une
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différence d'inclinaison des rayons peuvent introduire une erreur non
négligeable- dans le cas d'une mesure de haute précision. Dans notre
méthode, . le. méme probl'é.me se pose mais la situation se présente
mieu;c car, en premigre approxima.tibn, la structure du faisceau est
imposée par la cavité.

Le gain devant compenser:les pertes, un déréglage de la co-
lonne lumineuse pé.r rapport au mode peut entrafner une distorsion de
ce dernier, d'ou ﬁn écart "instrumental' entre les profils relatifs aux
deux isotopes. On peut estimer grossierement une limite supérieure de
l'effet en admettant que le mode se centre complétement sur la déchar-
ge. |

Considérons la cavité définie par R = 2,50 m, L = 1,25 m.

Avec un diaphragme central de diambtre égal au diametre du
faisceau associé au mode dominant, les pertes par diffraction sont de
l'ordre de 6 % lorsque le tube est réglé (d'apres les courbes de
KOGELNIK et LI pour A= 4/1.1 ). Le déréglage du tube tend 2 aug-
menter les dimensions du faisceau, ce qui se traduit par une augmen-
tation des pertes ; on peut ainsi montrer que pour un déréglage dont
1'effet serait d'introduire un écart instrumental de 1ltordre de 3. lO-ka,
les pertes par diffraction passeraient de 6 % & 24 %. L'oscillation la -
ser serait alors fortement diminuée et pourrait mé&me disparaftre com-
pléterﬁént. Notre estimation est trés grossidre mais elle suffit pour
rr-lontr‘er que le -phénqm‘ene n'introduit pas d'erreur systématique nota-
ble au moins si 1'on s'assure que llintensité de l'oscillation est & peun
prés la méme dans les deux tubes. |

Nous avons vérifié ces conclusions en mesurant le décalage
entre les-profils enregistrés lorsque les deux tubes contiennent le m&me
isotope, ala m&me pression. Avec les tubes de faible longueur pour
lesquels le risque de déréglage est le plus important, nous avons cons-

. p p . -2
taté que le décalage moyen mesuré, au maximum 2.10 mk, est dans
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tous les cas inférieur & l'erreur quadratique moyenne correspondante ;
nous pouvons finalement considérer qu'une éventuelle erreur systéma-
tique due au déréglage des tubes est masquée par des erreurs aléatoi-

res.

III - E - Influence des conditions d'gxcitation des tubes & décharge

Au cours de nos mesures sur l'argon et le xénon, nous n'avons
constaté aucune variation de fréquence en fonction de 1l'intensité du cou-
rant de décharge (5)(37). L'influence de ia pression sur la fréquence de
l'oscillation peut par contre introduire pour certaines raied Une erreur
de mesure assez importante (4) (38) (39) : le phénomene n'est vraiment
important que pour les raies 3 3, 65/.1 et 3, 43/11 du xénon dont 1'exci-
tation nécessite un apport d'hélium. Par la suite, nous avons entrepris
1'étude du déplacement de certaines raies de xénon en fonction de la
pression : le résultat de ces mesures est contenu dans le paragraphe V.

| En ce qui concerne l'erreur de mesure entrafnée par les effets
de pression, nous pouvons considérer deux types de transitions :
- les transitions excitées sans gaz étranger (c'est le cas de la majorité
des raies du xénon), La pression de travail est comprise entre 0, 08
~ torr et 0, 25 torr. Une précision de 1'ordre de 10 % suffit dans tous les

. . -2
cas pour que l'erreur reste inférieure 2 10° " mk,

- les transitions excitées avec un gaz étranger. La pression du mélange
est plus élevée, elle est comprise entre 1 et 3 torr, L'effet de pres-
sion dépend des transitions étudiées : pour celles dont la fréquence dé-
pend peu de la pression, la précision des jauges de Pirani est suffisan-

-te. pour que l'erreur introduite dans la mesure des écarts soit faible,

de 1'ordre de 2, ;o"?

mk. Pour celles dont la fréquence dépend plus for-

tement de la pression, la précision de la jauge de Pirani est insuffigsan-
-1

te et l'erreur de mesure peut atteindre 10"~ mk (cas de quelques tran-

sitions dans l'argon et le xénon). L'utilisation ultérieure des capteurs
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de pression & membrane déformable nous a permis de réduire,pour
quelques raies intéressantes du xénon ( _‘>S= 3, 6_5,/u et A= 3, 43/11), :

: -2
'erreur de mesure a des valeurs de l'ordre . de 5.10 . mk.

IIT - F - Précision des mesures - Conditions d'enregistrement

L'intervalle entre ordres de 15. cavité est détei‘miné avec une
.précision relative de 5, 10-4, ce qui conduit 2 une erreur négligeable
devant les autres causes d'erreur. En cas de superposition d'ordres,
il devient nécessaire d'améliorer la précision de la mesure sur Ace
en la portant & une valeur de l'ordre de 2. 10_4.

.Pour chaque transition étudiée et pour chaque couple d'isoto--
pes, nous avons fait au minimum quatre enregistrements dans des con-
ditions variées : pression du gaz étudié et pression du gaz étranger,
intensité de la décharge, réglage et longueur de la cavité. Cecinous
permet d'évaluer les erreurs dues & l'emploi de sources séparées.
Pour chacun des enregistrements, nous obtenons une valeur 3'0"1 de 1'é-
cart isotopique, calculée en faisant la moyenne des écarts successifs,
au nombre de 12 3 20,

Nous avons pris pour valeur de l'écart isotopique 37!" » la
moyenne des écarts Xﬁ'i ‘et nous avons défini la précision de notre me-
sure comme étant : |
- soit 1'erreur maximale entre les Jc‘—. et 3\0_-

- sbit l'erreur quadratique moyenne sur 5 sile nombre des enre-
gistrements est suffisamment élevé, Cette erreur quadratique moyen-
ne sur a—q“_ est en général comparable & l'erreur quadratique moyenne

sur les différ_ents é-q_i .

La durée d'un enregistrement est de 1 heure environ,
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IV - MESURES DE DEPLACEMEN'_I‘ ISOTOPIQUE

Elles sont relatives & l'argon et au xénon.

IV - A - Mesures sur l'argon

Nous avons mesuré les écarts aﬁﬁ“(40, 36) pour six transitions
infrarduge's de l'argon entre 2)11 et 6/\1 (40) (41). Elles font intervenir des
configurations qu'il est difficile d'atteindre par des transitions visibles
ou ultraviolettes. | |

Nous avons constaté que pour la plupart des raies, 1l'intensité
lumineuse augmente considérablement lorsqu'on refroidit la décha.rgé a
la température de l'azote liquide ; outre la réduction de la largeur Doppler
d‘up; facteur 2, le phénomene peut &tre causé par un changement des con-
ditions de décharge. Pour ces raies, les enre‘gistrements ont été effec-
tués avec une décharge refrc’)i‘die. "

Les conditions d'excﬂ:a.tlon et la valeur des écarts mesurés sont
1nd1quees dans le tableau II (42). Les écarts sont plus grands que les in-
tervalles entre ordres utilisés : pour lever l'ambiguité dlordre et dispo-
ser d'une vérification supplémentaire, nous avons été ‘conduits a utiliser
trois cavités de longueur différente. La figure 14 montre un enregistre-
ment de la raie a 5, 80/u dans lequel les profils enregistrés sont décalés
de quatre intervalles entre ordres. La précision des mesures, variable
suivant les transitions, dépend essent:.ellement des effets de pression ;
pour les écarts de rgra.nde valeur (¥ 35 mk), la mesure de llintervalle
entre ordres intervieni: également.'

L'analyse des résultats est faite au chapitre IV.

IV - B - Mesures sur le xénon

Nous avons mesuré les écarts 3(!" 136, 132 3-0‘(134 132),

. &?3"(13-2, 130) et 36'(13/2,. 128) pour quinze transitions, entre 2/.1 et 7, S/u
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(40) (41). Pour le couple (134, 132), nous avons mesuré les écarts de
cing transitions suppléfnenta.ires, ce qui nous a permis d'obtenir un
contrdle de la. prec:l.s:.on des mesures. Les deux schémas de niveaux de
la figure 15 montrent que, par application du principe de Ritz, les re-
lations suivantes doivent &tre vérifides :

8‘0’(2, 62/u) - 'a"c'(s-, 36/.1 56(4 53/1 5_0'(7 31/11)
5ar(3, 27 ) - 3‘0’(4,53/4) - &3, 67 ) - s, 35 )

Ell.es le sont effectivement 2 0, 02 mk et 0, 015 mk prés respec-
tivement, ce qui est largement compatible avec l'erreur de mesure com-
mise suf ‘chagque raie,

Nous avons pu obtenir un autre contrdle de la précision en cal-

culant les valeurs des déplacements isotopiques relatifs (Cf chapitre IV):

/1 ds(132, 130) . Y Jo(130, 128)
Q T 35134, 132) e a~q-(132‘, 130)

Nous avons constaté, qu'a la précision des mesures: e’et e
sont égaux 4 1, 03 pour toutes les transitions étudiées. Ce resultat peut
s'expliquer de la facon suivante : pour les raies dont 1'effet de volume
est important dans le couple d'isotopes (136, 132), les valeurs de e’
et Qllégales a 1, 03 indiquent que l'effet de volume varie trés peu quand
on passe du éouple (134, 132) aux couples (132, 130) et (130, 128). En
conséquence, pour toutes les raies du xénon, e’ et e,/doivenf avoir la
valeur 1, 03, ce quenous avons effectivement vér:}fié.

Au cours de nos mesures, nous avons eu l'occasion de vérifier

a 0,01l mk prés la relation suivante :
S (136, 132) = 90 (136, 134) + O6(134, 132) pour la transition 3 4, 155 .

I.es conditions d'excitation des raies et la valeur des écarts me-~

surés sont indiquées dans le tableau III (43) (44) (45) (46). Comme pour
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" TABLEAU

111

_»::

$07(134,132) mk

Classification - }90(136, 132) mk 80132, 130) mk {80(132, 128) mk

..N.rommm mwwmm @\m__ .lmwmmw _w\@H . 0,02 + 0, 05

2,6276 5d B/, — 6p /2, | [ L35+ 0,03 |

2,6518 5d B/2, — 6p i/4, .0,07 + 0,01 | 0,03 + 0,01 | 0,01 + 0,02 0,01 + 0,02
3,1078 5d /9, — 6p B/7, 2,36 + 0,04 | 1,17 + 0,03 | 1,24 + 0,03 | 2,57 % 0,03
3, 2748 5d /4, —» 6p m\N_H 3,16 + 0,01 | 1,69 + 0,01 1,76 + 0,01 | 3,54, + 0,02
3,3676 5d B/, —» 6p B/3, 2,52, 0,03 | 1,36 + 0,03 |1,37 + 0,05 2,77, 4+ 0,05
- 3,5080 '5d fi/7, — bp B/7, 2,63 + 0,05 1,38 +-0,03 | 1,41 + 0,01 | 2,93 + 0,03
3,6798 5d I/, — 6p B/4, | 308+ 0,01 |15 + 0,02 1,57 + 0,02 | 3,17 + 0,02
3,8697 | . 5d' _m\mu,u — 6p'B/7, 2,62 + 0,02 | 1,36 + 0,02 1,39.+ 0,01 .N_. 84 + 0,01
3,9966 | 54 I/ — ép i/4, 3,12 + 0,03 rﬁmw._Poww rﬂmw 0,04 | 3,13 + 0,05
.4, 1527 5d! m\mw — 70 B/3, L,12 + 0,01 {0,714 0,01 ] 0,724 0,01 { 1,46 + 0,01
4,5393 54 /2], — 6p B/7, 2,83 + 0,01 | 1,53 + 0,02 | 1,58 + 0,01 3,23 + 0,01
© 4,6109 5a'B/2), —— 6p'[i/4, | 2,52,+ 0,02 | 1,29 + 0,01 1,32 + 0,01 | 2,67 + 0,01
5, 3566 5d i/2), —» 6p B/, ‘H.wm.m.w. 0,03 R R
m_..ﬂ.ﬂ 5d m\m»ll 6p m\m_u 3,14 + 0,04 ,,r.mm,mw 0,01 | 1,71 t.0,02] 3,42 1 0, 04
7, 3167 5d m\m_m..ll. ‘6p B/3, 2,83 + 0,02 | 1,52 + 0,02 1,57 +. 0,01] 3,19 + 0,01
wlﬁm. 7P ‘m\m_ull 78 [3/2] HA -0,39 + 0,05 | 0 4 0,05 |-0,05+ 0,05 _-o.:l.u o...om
3,6518 o (/2 — 75 B/4, |-155+ 0,05 (0,54 + 0,05 |-0,58+ 0,05 ~1,204 0,05,
5,588 MHM mm,.__w o mmmw 0,30 + 0,10

5, 6035 7d [/2, — a /3, ] 0, 30 w, 0,10

‘. Le signe + signifie que I'isotope le plus lourd a le plus grand nombre d'onde,
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l'argon, les transitions font intervenir des configurations qu'il est dif-
ficile d'atteindre par des transitions visibles ou ultraviclettes. Elles

sont de trois types :
5 5 '

5p° 5d —5 5p np (n=126ou7)
5 5

5p Tp —»5p 7s

5p5 7d — 5p5 4f

La figure 16 montre un enregistrement de la raie 2 4, 61/u,
excitée éri xénon pur et la figure 17 montre un enregistrement de la
raie a 2, 65/.1, excitée dans un mélange de xénon - hélium. Pour cette
derniere, le déplacement isotopique est tres petit : (0, 03 + 0, 01) mk,

 La précision des mesures, variable suivant les transitions,
peut atteindre dans les meilleurs cas, la valeur 0, 01 mk. Toutes les
mesures ont été faites en prenant 1'isotope 132 comme référence,

L'analyse des résultats est faite au chapitre IV.

VYV - ETUDE DES DEPLACEMENTS PAR PRESSION

Nous avons étudié le déplacement des raies spectrales du xé-
non sous l'influence d'une part de la pression du xénon, d'autre part

de la pression d'hélium ; les deux tubes contiennent le méme isotope

136Xe, pur & 99 %.

V - A - Conditions d'enregistrement

La mesure des pressiohs est faite a l'aide des capteurs de
pression a2 membrane déformable ; aux basses pressions, il est pos-
sible d'obtenir un contrdle supplémentaire en utilisant les jauges de
Pirani. Nous avons utilisé les tubes ,dé petite longueur et une seuie
valeur de 1l'intervalle entre ordres ( Ac‘c = 5, 38 mk). Pour toutes

les mesures, la décharge a été maintenue 3 une température cons-

tante, peu différente de la température ambiante.
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Pour chaque raie étudiée, nous avons fait un enregistrement
avec la m&me pression dans les deux tubes qui étaient alors mis en
communication directe : de cette fagon nous avons vérifié que le déca-
lage "instrumental” (Cf paragraphe III - D) était toujours infé’rieur aux
erreurs aléatoires de mesure (de l'ordre de 2. 1072 mk).

Comme celles qui utilisent des laser asservis en fréquence
(4) (38) (39) notre méthode ne peut 8tre correctement appliquée que si
les raies restent symétriques ; nous pouvons par contre faire varier

la pression dans de plus larges proportions' (elle ne nécessite pas

l'existence d'un "lamb dip").

¥V - B - Résultat des mesures

V ~-B -1-Enxénon pur

Le domaine de variation de pression est ici restreint car,
" pour les raies étudides, les conditions d'excitation qui permettent
l'effet laser sont critiques. Nous avons procédé de la fagon suivante :
a partir de la pression initiale, identique dans les deux tubes, nous a-
vons augmenté la pression du xénon dans l'un des tubes et mesuré 1'4-

‘cart qui en résulte. Les résultats sont indiqués dans le tableau ci-des-

so0us. :
‘ ‘>\ - : Pression . AP : > . &G’/&P
:  initiale . :
e . (torr) . (torr) : (mk) . (mk/torr)
3, 36 . 0,102, 0,104 , 0,04 , 0, 40
: 0,200 } 0,07, 0, 37
0,292 . 0,10 ; 0, 34
3,50 . 0,104 . 0,096 0,02 0, 21
3,86 * 0,040 ‘0,040 ' 0,01 : 0,25
3,99 . 0,102 . 0,092 . 0,02 . 0,22
: . 0,152 : 0,04 . 0, 26

4,15 P 0,040 ‘' 0,040 ° 0,01 f 0,25
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Pour toutes les raies, le déplacement se fait vers le bleu pour

une augmentation.de la pression ; la quantité .Qﬁ: est sensiblement cons-

tante, aux erreurs expérimentales preés.

V -B - 2 - En xénon - hélium

Le domaine de pression est cette fois beaucoup plus étendu.

Nous avons procédé de la fagon suivante :

- pour les raies dont l'excitation peut &tre obtenue en xénon pur, nous
sommes partis d'une pression de xénon identique dans les deux tubes
puis nous avons augmenté par paliers la quantité d'hélium dans l'un

des tubes jusqu'a la pression pour laquelle l'oscillation s'arréte,

- pour les raies dont 1l'excitation nécessite un apport d'hélium, nous
avons fait varier la pression dans l'un des tubes entre deux limites
déterminées par llarrét de l'oscillation ; l'autre tube est au contrai-
re maintenu 2 une pression "moyenne' pour laquelle 1'intensité la-
se:f est élevée. De cette fagon, les écarts passent d'une valeur né-

gative 2 une valeur positive et la pla.gé de balayage est étendue.

La figure 18 (&Q‘en fonction de Ap) montre les résultats ob-
tenus : pour les cing transitions étudiées, la fréquence de l'oscillation
varie linéairement avec la pression d'hélium et pour trois d'entre elles
les pentes sont identiques. Pour la transition a 3, 43/11, la courbe n'est
linéaire que jusqu'id une pression de llordre de 4 torr, elle semble s'in-
curver pour des pressions supérieures : ce phénomeéne peut s'expliquer
par une dissymeétrie des profils, liée & l'augmentation de la pression.

La pression initiale dans le tube & pression variable et la
pente de la droite sont indiquées pour les cing raies étudiées dans le

tableau ci-apres:
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: Pression de Xe : Pression de He : &“G'"/A'g

(3.1\ ) : {torr) : (torr) :  (mk/torr)

3,36 0, 200 Yoo 0,03
. 3,43 : 0, 062 ; 2, 46 : 0, 50
f3,65 0, 046 2,00 0, 50
. 3,86 0, 040 o 0, 50
‘3,99 0, 146 0 P . 0,09

Pour toutes les transitions sauf celle & 3, 99/1, les écarts se
font vers le bleu pour une augmentation de pression d'hélium. Des enre-
gistrements effectués a dilution différente n'ont montré aucune variation
de MY'

Les mécanismes responsables des déplacements en fonction de
la pression sont des processus par collisions dont nous pouvons considé-"-

rer les types suivants :

1°) Xe * électron
2°) Xe * | Xe
3°) Xe * o ope*
*
4°) Xe - He

(l'astérigue indique que l'atome est dans un état excité).

Les mécanismes | et 3 sont sensibles & la densité électronique
moyenne dans la décharge, ce qui nous conduit & les rejeter. Au contrai-
re les mécanismes 2 et 4 doivent, selon les théories habituellement con-
sidérées (47), conduire 2 des déplacements pro;portionnels 3 la densité
du gaz et donc 2 la pression de xénon ou d'hélium. Nous n'avons trouvé
aucune explication simple pour rendre compte des variations de FG‘/'AP

d'une raie & l'autre, en particulier dans le cas de la transition a 3, 99/.1.
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CHAPITRE IIl - AMPLIFICATION OU ABSCRPTION D'UN FAISCEAU LASER

PAR UN MILIEU GAZEUX-

ANALYSE DIRECTE DES PROFILS DE RATES.

Notre méthode d'analyse est 1'analogue d'une méthode classique
d'absorption mais dans laquelle la lumitre excitatrice est émise par un laser

a gaz,

I - PRINCIPE DE LA METHODE

La source & étudier est un tube & décharge traversé par un fais-
ceau laser. Suivant les conditions de la décharge, le flux incident est soit
amplifié, soit absorbé. Si par un procédé quelconque, on fait varier la fré-
quence de l'onde incidente, on décrit le profil spectral de la transition étudiée
(fig. 19).

L'utilisation d'un laser comme source de lumidre excitatrice pré-
sente quelques particularités. Si le laser est monomodé, la radiation qu'il
émet est tres moné)lchromatique : la fonction d'appareil se réduit presque a un
pic de Dirac et la résolution de l'expérience est pratiquement infinie. De plus,
1'intensité de l'oscillation peut &tre élevée ce qui permet 1'étude de l'amplifica-
‘tion ou de l'absorption dans de bonnes conditions de_luminosité. Par contre,
les radiations laser émises en continu par les gaz rares sont peu nombreuses,
le plus souvent situées dans l'infrarouge et la variation de fréquence du flux
incident ne peut &tre obtenue engénéral que dans un petit domaine spectral au-
tour du centre de chaque raie. En conséquence, la méthode considérée ne peut
&tre appliquée qu'a des problémes bien particuliers de spectroscopie atomique.

Dans notre expérience, la variation de fréquence du flux incident
est produite par le dépla:cement longitudinal de 1l'un des miroirs de la cavité
résonnante. L'oscillation laser décrit alors un certain profil spectral sur les
modes successifs T.E.M.k,o0,0,k-1,0,0,k-2,3,0...; la plage de balayage,

tres réduite, dépasse difficilement quelques largeurs Doppler.
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A

Soient IO(J)' le flux de l'onde incidente, o (V) le coefficient d'am-
plification ou d'absorption de la raie dans le tube & décharge (nous comptons

d (V) positif dans le cas de 1l'amplification et négatif dans le cas de l'absorp-
tion) et L la longueur utile de la décharge. Apres la traversée du tube, le

flux devient :

IN) = 10(9) exp (o (¥).L} . d'olt

d{?) = f Log %—(‘%,
o]

I(V)

I
o

A partir de l'enregistrement de en fonction de la fréquence,

i1 est difficile de reconstituer o (V) car I(V) diffeére en général trop peu de
IO((}) . I1 est plus commode de n'enregistrer que la quantité AIL(Y) = I(¥) - IO(Q)

ce quijpar ailleurs, élimine certaines fluctuations de la source. On a alors :

(1) =L Log,(l+_AII_((%_)))

(o]

La mesure de Io({)) et i'enregistrement de AL(Y) permettent donc de
reconstituer le profil <« (¥) . Pour faciliter le dépouillement, on peut tenter de
rendre _Ib-»(Q) indépendant.de la fréquence; de plus, si o{(¥).L est petit, on peut
écrire :

A@) = 2

Dans ces conditions, l'enregistrement de AI(Y) donnerait directe-
ment, s'ans correction, le coefﬁcient d'amplification ou d'absorptidn de la raie
en fonction de la fréquence : on peut chercher & le comparer % un profil théo-

rique. Pour une raie simple, isolée et sans structure, ol (V) résulte, en
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‘premigre approx1mat10n, de la superposition de plus:.eurs effets indépendants:
E'ela.::glssement pa.r radlatmn et par chocs, elarg1ssement par effet Doppler,

L'elarglssement par radiation se traduit par une courbe de Lorentz

AV
ol \?0 est la fréquence centrale de la transition.

: s s . | ‘
AV, est la largeur & mi-hauteur . Ay, = \(ab =—5 (Xa + Yb) , ‘Ka et ‘Jb

. | o
1(9-00)=11(1'+ﬂ_'_-‘;2)) =L,

étant les largeurs naturelles des deux niveaux de la transition.

L'élargissement par collisions entre atomes se traduit également,
tant que la pression reste faible, par une courbe de Lorentz, dont la largeur

a mi-hauteur AQP- est fonction de la pression
-1
2
C4(N-¥,) " :

Tant que la pression reste faible, on peut bloquer les deux causes
d'amortissement qui, par convolution, donnent une fonction de Lorentz unique
(L = Lo»xL ) , de 1argeur b\?+ &‘7 .Aux pressions plus élevées, de nou-
veaux phenoménes peuvent apparaftre : déformation du profil, déplacement de

la frequence centrale \70

L'élargissement par effet Doppler se traduit par une courbe de

Gauss:

(V-3 )°
I(N - Q —I exp-—o'-:G
| (0, 6 AV,)2

L Ny — ]
ol ﬁ’)o : largeur a mi-hauteur ; P o 2RT ILog2=17, 16.10 Tl
: _ - Yo . Mce : . .
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Le profilo{ (V) de la raie résulte de la convolution des fonctions
L et G ; sa largeur a mi-hauteur peut se calculer & partir de AJH+ B’)r
et de bO?-D (48). Inversement si llon connarto{(\”) et A\?, , on peut évéluer
la quantité AJH+ A’Jz . L'extrapolation 2 pression nulle de la courbe don-
nant la largeur de la courbe de Lorentz, en fonction de la pression est
1'un des moyens utilisés pour évaluer la largeur naturelle de la raie (49).
La distribution précédente (profil de Voigt) est une hypothese

de départ qu'il faut vérifier; pour obtenir de bons résultats, il est néces- .
signal '
bruit )
classique, (V) est convolué par une fonction d'appareil (fonction d'Airy en

saire que le rapport de l'expérience soit élevé. Dans une méthode
général) : cette fonction est difficile 4 connaftre avec précision et elle in-
troduit une incertitude supplémentaire en parti‘culier dans les pieds du pro-
fil spectral, ol la courbe de lLorentz Ase différencie le plus de la courbe de
Gauss.

Comment cette méthode peut-elle s'appliquer & l'étude des struc-
tures hyperfines et des déplacements isotopiques? Si les composantes sont
- résolues dans la source, la mesure de la position relativé de 1'axe des courbes
enregistrées donne directement la valeur de la structure. Si les composantes
ne sont pas résolues dans la source, le profil enregistré est complexe. Pour
obtenir la structure, il faut tirer parti des connaissances que l'on possede a
priori : 1'analyse se fait au mieux lorsque l'amplification est peu élevée et que
l'on connaft la forme du profil correspondant & une raie sans structure.

Pour les gaz rares, les structures hyperfines sont en général gran-
des et la plage de balayage que nous pouvons actuellement obtenir est trop ré-
duite. Par contre, les écarts isotopiques sont petits (cf. chapitre II), en général
inférieurs a la largeur Doppler. Si l'on dispose d'isotopes purs ousuffisamment
enrichis, une solution simple consiste & les exciter dans des sources séparées,
ici deux tubes a décharge 'en paralltle" : 1'amplification ou l'absorption peuvent
gtre élevées tant que l'on ne s'intéresse qu'ad la position de raies symétriques

sans structure. Si l'on ne dispose que d'un mélange des isotopes 2 étudier et par
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ailleurs d'un autre isotope & l'état pur, il est-intéressant d'utiliser cet isotope
. comme référence : le profil relatif & l'isotope pur sert de repére et facilite
' .1'ana1yse du profil complexe relatif au mélange.”

Nous avons réalisé l'expérience, avec deux tubes a décharge en
paralléle, excités simultanément et traversés chacun par un faisceau issu du
laser.

Pour faciliter le dépouillement, un troisigme faisceau issu du laser
est utilisé pour faire IO(Q) = constante dans la plage de balayage étudiée : ceci
est-obtenu & 1'aide d'un asservissement électronique qui réagit sur l'intensité du
courant de décharge qui traverse le laser. La plage de balayage aurait, en pre-
mikre apﬁroximation, pour un isotope unique; une largeur comparable 2 la lar-
geur Doppler : pour 1'élargir, nous avons plusieurs possibilités :

- ﬁi:il‘iser l'effet isotopique avec un mélange tel que les isotopes extrémes soient
suffisamment abondants,

- - ajouter un gaz étranger, héliurh par exemple, au gaz étudié de fagon a augmen-
ter la largeur par collisions, Ce procédé n'est pas toujours efficace et peut en-
trafner un déplacement de la raie dans un sens qui n'est pas.forcément favorable,
- utiliser 1'effet Zeeman.

Dans notre expérience, la variation de fréquence du flux lumineux
incident éest produite par le déplacement longitudinal continu de l'un des miroirs
de la cavité, Ainsi que' nous 1'avons viiau chapitre II, -la fréquence de 1'onde la-
ser n'est pas confondue, en général, avec la fréquence de résonance -de-la ca-
vité; en conééquence, l'échelle des fréquences présente une distorsion qui intro-
duirait dans certains cas une erreur trop importante pour que l'expérience garde
un sens. Nous avons alors été conduits & utiliser un quatrieme faisceau issu du
laser pour étalonner l'échelle des nombres d'onde, avec un étalon Fabry-Perot
de grande épaisseur. A différence de marche constante, celui-ci donne quelques
franges de référence dans la plage de balayage; en faisant varier la différence de
marche, nous avons la possibilité de multiplier le nombre de ces franges et de

‘contrdler ainsi de plus"prés la fréquence de-l'onde incidente,
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En définitive, dans notre méthode nous utilisons deux faisceaux de
mesure et deux faisceaux de référence. La principale limitation réside actuel-
lement dans la largeur de la plage de balayage qui reste inférieure & une diza-
ine de mk (& 300 MHz), Avant.d'exposer‘_les résultats obtenus, nous allons
décrire le dispositif expérimental, les conditions d'enregistrement des profils
et les diverses sources d'erreur. Nous examinerons dans le dernier paragraphe
les différents effets qﬁi alterent 1'échelle des fréquences lorsqu'on fait varier

continuement la lorigueur de la cavité d'un laser monomode.

Il - DISPOSITIF EXPERIMENTAL

Nous allons décrire successivement le laser monochromateur et

étudier les deux faisceaux de mesure et les deux faiscealtx de référence.

II - A - Laser monochromateur

Le réle de celui-ci est de fournir quatre faisceaux monochromati-
ques aussi identiques que possible, de fréquence variable 3 l'intérieur de la
structure de la tran}sit.ion atomique. Il est en fait constitué de deux tubes concen-~
triques : le iplus petit,s- de diametre intérieur 2, 5mm est le tube & décharge pro'-
prement dit et le plus gros sert & la fois de support et de réserve de gaz. Il est
ferﬁé par des fendtres en fluoriﬁe, 1'une a l'incidence de Brewster, llautre &
l'incidence de 45° : cette dernidre est 1égérement prismatique et fournit, par
réflexion vitreuse, quatre faisceaux identiques sortant deux i deux dans des di-
rections opposées Le systéeme de deplacement longltudlnal de 1'un des miroirs
est identique 2 celu1 que nous avons décrit dans le chapitre precedent Les mi-
roirs utilisés sont recouverts d'un revétement opaque en or ou d'un revétement
multidiélectrique sélectif. |

Dans cette methode, le sens de 1'échelle des frequences est déter-
miné par. le sens de deplacement du miroir et nous n'avons pas a falre varier
la longueur de la cavité dans de larges proportlons Nous pouvons donc utiliser

une cavité confocale pour laquelle les modes de vibration sont bien séparés en
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fréquence . Il est essentiel de n'exciter qu'un seul mode T.E.M. k,0,0 . Pour
cela, nous avons la possibilité de faire varier le seuil de l'effet laser avec des
lamelles disposées a 90° 1'une de l'autre et formant un diaphragne de dimen-
sion réglable; elles sont introduites entre 1'une des fendtres de fluorine et 1'un
des miroirs ¥ . La distance entre les miroirs, égale 2 leur rayon de courbu-
re, est de 0, 40m ; l'intervalle entre les modes successifs T.E. M, k,0,0 cor-
respond dans l'échelle des nombres d'onde, & Ag= 12,5 mk.

Pour que les enregistrements soient de bonne qualité, il faut que la
stabilité de ia cavité soit plus €levée possible ;: la monture supportant les mi-

roirs et le tube & décharge est en invar et les espaces fen&tre-miroir sont main-

v

tenus sous vide. Balayage bloqué et & température ambiante constante, la fré- .. ..

quence de la raie émise par le laser est stable; la dérive dans le temps .ﬁ_.__
o

est de 1l'ordre de 10-7_ en une heure.

II - B - Faisceaux de mesure

Ils sont traités de fagon identique, suivant le schéma de la figure 20,
Pour augmenter la résolution effective de 1'expérience et notamment
pour que les profils de Lorentz soient moins masqués par l'effet Doppler, il est
intéressant de refroidir la décharge & une température voisine de celle de 1'azo-
te liquide : nous utilisons pour cela des tubes & décharge analogues & ceux décrits
au chapitre II. La longueur utile de la décharge est de 0,70 m et le diam®tre in-
térieur du tube est de 10 mm; le remplissage des tubes est assuré par deux bancs
a vide indépendants et la mesure des preésions est réalisée par deux jauges de
Pirani également indépendantes. ‘
| Pour ne détecter que la partie amplifiée ou absorbée AI(V) du signal

et non le signal laser lui m&me, il faut moduler sélectivement le signal utile :

* A la surface des miroirs, le rayon du mode dominant est donné par 1a

relation W (L) /e (50). .

.:7_‘
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nous utilisons une modulation du courant excitateur. Le signal recu par la
cellule est alors composé d'une partie continue et.d'une partie alternative, .
la seule a &tre amplifiée par 1'amplificateur & détection synchrone employé.
Les deux tubes sont alimentés par l'intermédiaire de deux triodes haute-—
tension (flg 21) dont la polarlsatmn de grllle, commandée par des s:tgnauxj_
carrés a 250 Hz » bloque ~ou laisse passer le courant. Les tubes sont ex-‘
cités en opposz.tlon de phase a partir d'une source de haute tensmn unique
dont le dé€bit reste ainsi constant. La fréquence de modulation que nous avons
choisie, 250 Hz , est assez grande pour que le bruit c‘;g courant de la cellule
soit négligeable et assez petite pour que la partie instaiale qui suit immédia-
tement 1'allumage soit de faible importance et n'introduise pas de parasites
génants lors de la détection (fig. 21).

Dans la mesu.re du possible, nous avons utilisé des cellules
photo-résistantes 2 l'antimonure d'indium, refroidies & la température de
l'azote liquide, dont les performances sont nettement supérieures 3 celles des
cellules au germanium ldopé a l'or mais dont le domaine de sensibilité est plus
limité (N < 5,6 /u) |

Compteé tenu des fluctuations de la fréquence de modulation et de la
température ambiante, la précision globale de l'ensemble de la détection et de

I'amplification est supérieurs 0, 5. 10-.2_'_

II - G - Faisceaux de référence ' |

| . La figﬁfe 22 montre le trajet suivi par les féﬁiséeaux. Tous deux sont
détectés ﬁar une cellule au germanium dopé 4 1'or et transmis & un amplificateur
a détection synchré‘ne.' La fréquénc_e'de modulation choisie est de 750 Hz , com-
me dans l‘expérie.nce décrite au Cﬁapitre II. |

* »

Le premier fais¢eau est utilisé pour asservir l'intensité du laser

X La réalisation de la partie‘élect-ronique a fait 1'objet d'une th&ése de Doctorat

d'Université, par J. SEGUIN (34).
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Ce dernier est alimenté par une source de haute-tension dont le débit est réglé
par une tension de commande extérieure VC . L'asservissement est réalisé€ a
l'aide d'un amplificateur différentiel (fig. 23) qui recgoit deux tensions : une

tension de référence, V_ , ajustable et la tension V_ venant de l'amplifica~-

R S,
teur & détection synchrone. Sa tension de sortie est envoyée directement dans

la source haute-tension pour commander le débit dans le tube a2 décharge du
laser.

Lors de l'asservissement, on choisit VR inférieure a VM , valeur

maximale que prendrait V_ au cours d'un balayage & courant constant .

5
- Tant que VS T4 VR , l'amplificateur différentiel envoie sur la source de haute-

tension, une tension de commande VC égale a VR' ; le courant dans le laser est

constant et l'oscillation décrit normalement le profil spectral.
- Des que VS atteint VR , le dispositif d'asservissement entre en jeu et stabi-

lise la tension de sortie VS a une valeur trés peu supérieure a VR ; la tension

1 £ ot . -
de commande VC s'écrit alors : VR k(VS

a4 mesure que le balayage se poursuit, le courant dans le laser diminue puis re-

- VR) ol k est variable. Au fur et

monte,.

- D&s que V_ devient inférieure 3V _ , l'asservissement ne joue plus et l'oscil-
he

S
lation décrit normalement la fin du profil spectral.

IL'asservissemert ainsi obtenu n'est possible que tant que les phéno-
menes de saturation dans le milieu amplificateur du laser sont suffisamment
faibles pour qu'a une augmentation du courant de décharge corre sponde une l
augmentation du signal lumineux. Le gain de boucle de l'ensemble, que nous
pouvons ajuster, détermine les variations ‘de l'intensité du faisceau lumineux :
si le gain est trop élevé, la décharge a tendance a osciller. Dans les conditions
usuelles, il est relativement aisé de limiter les variations de Io A une valeur
relative de l'ordre de 10_2 » d'un bout a l'autre de la plage asservie. La lar-
geur de cette dernitre dépend des transitions étudiées, du mélange isotopique

contenu dans la source et de la pression du gaz d'appoint; sans élargissement

par effet Zeeman, elle est inférieure & une dizaine de mk ( & 300 MHz),
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Le deuxizme faisceau de référence est utilisé pour 1'étalonnage
de 1'échelle des nombres d'onde lors de la variation de longueur du laser mo-
nochromateur. Pour cela, le faisceau traverse un étalon Fabry-Perot sphé-
rique d'épaisseur L = 0,90 m (51): il est monté verticalement pour des rai-
sons de commodité. Il lui correspond un intervalle entre ordres
Sq-o =% = 2,78 mk . Les miroirs sont montés sur un "spacér” en invar et
l'ensemble est contenu dans une enceinte oli il est p0551b1e de faire varier
11nea1rement dans le temps la pressmn et donc 1a dlfference de marche. Dans
notre expérience, le Fabry-Perot travaille en transmission : le miroir du bas
sert 2 la fois de miroir d'entrée &t de miroir de sq._r_;ti:q.tandis;que le miroir du
haut ne s'ert qu'a renvoyer la lumidre. Le miroir du bals est recouvert .'.cj],.’un re-
vétement multldlelectnque de fa1ble pouvon' réflecteur (R0, 7) et le miroir
du haut est recouvert d'une couche opaque en or. Dans ces conditions, l'appa—
rcll est suffisamment lumineux et la finesse enregistrée atteint facilement la
valeur 5, ce qui convient a notre p.robléme. Nous avons pris de grandé;s pré-

cautions afin que la stabilité thermique de l'ensemble soit la plus élevée pos-

sib_le .

IIT - CONDITIONS D'ENREGISTREMENT., SOURCES D'ERREUR.,

A la sortie des a;'ﬁplificateurs 2 détection synchrone, les q;é.tre
signaux corre spd_r;da.:;t aux quatre faisceaux sont transmis aux quatre voies
d'un enregi-streu.r‘\.'l;liqlié.h

3:,"Dans notre expérienée’,’ la ' plage de Balaya.ge de la raie laser exci-
tatrice esi_;; :{nférieure a 10mk, la raie laser se -déplagant vers les nombres
d'onde cro’issé.nts Si la différence de marche est constante dans le Fabry-
Perot, les fra.nges sont espacees, da,ns l'echelle des nombres d'onde, de
ATG-O: 2,78 mk : elles sont én nombré 1nsuiflsant'pour_permettre un contrdle
serré du balayage. Si l'on désire un tel contrdle, il est possible de les multi-

plier en faisant varier la différence de marche dans le Fabry-Perot. Pour cela,
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on peut faire une lente entrée d'air dans l'encemte préalablement vidée : la
différence de mar;:hei aﬁgmente et les franges d'interférence se déplacent vers
les nombres d'onde decrmssants L'intervalle entre ordres réel, é‘cr , dé-
pend de la valeur relatlve des vitesses de balayage du laser et du Fabry-Perot.
Nous avons ainsi deux possibilités de travail pour déterminer les écarts isoto-
pigues ou analyser les profils :

- Balayage du laser, a Fabry-Perot fixe (4 pression constante, différente de 0),
- Balayagessimultanés du laser et du Fabry-Perot.

I1 est de plus esse;ntie"l_dé‘;iéterlil?ner- Ib pour chaque faisceau de mesure, Des
défauts de linéarité dans les balayages ainsi que de légeres variations de Io
entrament'ndesl erréurs.que nous allons considérer dans le paragraphe suivant;

nous examinerons par la suite l'erreur introduite par l'emploi de deux sources

. L
séparées,

III - A '—'-Balayage-du- 'laﬁser, "'é"fEabry-Perot"fixe

-On enreglstre les p‘roflls relatlfs aux deux sources, la différence de
marche N dans le Fabry -Perot restant constante Sur l‘enreglstrement llinter-
valle entrg_ deux fr_anges successives, i , correspond & . Tl. = 2,78 rnk
(fig. 24). ‘ o

‘La mesuré "‘de A est faite avec une précision suffisante {on mesure
1'épaisseur de 1'étalon & mieux que 5, 10-5), elle n'introduit pas d'erreur appré-
ciable. La stabilité de'l'éﬁsén;ﬁle laser-étalon Fabry-Perot, balayages bloqués,
est tres &levée : nous avons pu estimer la dérive % dans le temps 3 une va-
leur de l'ordre de 10H7' par heure, La.A .s'tabilité du Fabry-Perot seul étant cer-

tainement supérieure, l'erreur dans la détermination des écarts isotopiques ou

l'analyse des profils serait tres faible, si le balayage du laser était rigoureuse-

ment linéaire dans la plage asservie. En fait, il n'est pas possible de s'en as-

surer par ce procédé, si bien que nous n'obtenons qu'un trés bon ordre de gran-
deur; si 1'on désire une bonne précision, il est nécessaire de faire défiler les

franges du Fabry-Perot.
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IIT1 - B - Balavages simultanés du laser et du Fabry~Perot

La différence de marche /A dans le Fabry-Perot est variable;

sur l'enregistrement, les franges sont espacées d'une quantité i' corres-
pondant a un intervalle entre ordres ‘é)\cr'o (fig. 25). Au cours du balayage
du laser, ces deux quantités peuvent varier (si le balayage était linéaire,
nous aurions la relation simpie entre 'B"G‘o et &r'o : &T'O = 3@;-31_—!) et pour les
déterminer nous avons plusieurs possibilités : celle que nous av'fons utilisée
consiste a arré&ter le balayage du laser.
- Lorsque seul Fabry-Perot -c'iéfilé, il est aisé de montre‘r‘que l'accroisse-
ment de différence de marche nécessaire au passage d’une frange a lautre
vaut A‘A = T'I_- > 11 lui correspond sur l‘enreglstrement un interfrange i",
- Lorsque les deux appareils défilent simultanément, nous avons la rela-

tion suivante, correspondant au passage dtune frange 5 l'autre :
1=80.0+ A & (& partirzde k'="q. A)
A . &

I- . : foo
3 -2 =90 ‘&F"

i

Ici, In correspond au passage d'une frange (interfrange i') et
da o correspond au passage d'une frange (interfrange .i*) lorsque seul le

Fabry-Perot défile. On a ainsi :

3‘0" 3¢(l - 1'

Connaissant Jc-o_ et i'" avec précision, nous pouvons détermi-
ner 3‘0-'0 pour chaque frange d'inferférence et contrdler efficacement le
balayage du laser. Finalement tout se ramene A la détermination de i'.
Elle est faite lorsque lé laser est bloqué : si nous supposons que durant
l'enregistrement des franges, le iaser n'a pas évolué et que la vitesse de
balayage du Fabry-Perot reste suffisamment constahte, " il suffit d'enre-

gistrer quelques franges successives pour connaftre i' avec précision. En
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fait, l'incertitude sur i" vient principalement du débit de la fuite qui n'est
contrdlé qu'a 0, 5. 10-2 pres. Des variations aléatoires de vitesse de la fuite
n'entrafnent certainement pas d'erreurs supérieures 2 10_2 mlc , dans des
conditions normales de travail. Des variations systématiques de vitesse en-
trafnent au contraire une erreur proportionnelle & 1'écart mesuré et qui croft
avec le nombre des iranges utilisées : ceci nous conduit 2 limiter la vitesse
de balayage du Fabry-Perot. Au cours de notre étude, nous avons constaté
qu'a la précision des mesures, quelque soit le nombre des franges, celles-ci
sont équidistantes dans la partie asservie de la plage de balayage. Cette pro-
priété facilite le dépouillement; nous avons utilisé une valeur de 373-'0 peu dif -
férente de 3'6"0/5 donnant un contrdle suffisamment serré du balayage. Dans
ces conditions, l'erreur de mesure peut &tre estiméed 10“2 mk.

Il est également possible de mesurer la vitesse moyenne de défi-
lement des franges qui sont comprises entre deux ordres successifs du.laser,
Par exemple, on peut déterminer le nombre de franges comprises entre ies
axes de deux profils successifs relatifs & la mé&me source ce qui donne direc-
tement une valeur moyenne précise de i" . Ce procédé est relativement com-
plexe & mettre en oeuvre et n'élimine pas les erreurs dues aux fluctuations de
i' autour de sa valeur moyenne. Il semble préférable d'étalonner la différence
de marche du Fabry-Perot A 1'aide de franges données par un faisceau lumi-
neux issu d'un laser monomode assexvi en fréquence. Clest vers cette solution

que nous allons nous orienter.

IIT - C-Mesure de: I0

La mesure de I0 est faite avant chaque enregistrement des profils,
en modulant mécaniquement les faisceaux de mesure & 250 Hz , les tubes & dé-
charge n'étant pas excités. Nous avons ainsi constaté qﬁe l'intensité dans les
faisceaux de mesure n'est pas aussi constante que dans le faisceau de référence
directement asservi : on trouve des variations aléatoires et des variations re-

productibles d'intensité. Les premitres, toujours de faible importance, peuvent
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étre assimilées a un bruit qui 1imité la précision finale de 1'expérience.

L'utilisation des franges de Fabry-Perot permet de vérifier que
1'on a bien éliminé les modes parasites ou d'éventuelles composantes de struc-
ture hyperfine. Cette élimination étant faite, on constate qu'il subsiste encore
de légeres variations reproductibles de I0 : Un centrage soigné des différents
faisceaux permet de les réduire & moins de 2% de l'intensité totale sur l'en-
semble de la.plage asservie, La structure géométrique des modes dépend
d'une fagon générale de 1l'intensité de l'oscillation laser et de l'intensité du
courant de décharge : au cours du balayage, ces modifications de la struc-
ture des modes peuvent entralher, par une diaphragmation différente des fais-
ceaux de mesures; de légeres variations de Io.

Pour 1'analyse des profils, il est bien entendu possible de tenir
compte du profil réel de I0 ; pour une mesure de positions ce n'est pas néces-
saire tant que 1'on ne recherche pas une précision tres élevée. En effet consi-
dérons l'erreur qui résulterait d'une augmentation régulidre de I avec la
fréquence : supposons que le profil ol (V)soit gaussien et relatif 3 une raie du

xénon, de longueur d'onde 3 /.1 :

2
: ) (o'—c.ro)
I(C-G )=1 exp - ——ou-— . . Y .
= Aﬂ'!ﬁ .
o o (0,6 AG‘D)Z avec | cro ..f.. s N 3 mk

Le procédé de dépouillement utilisé revient pratiquement & déter-

miner le centre de la raie g—'o par la relation :

<! -
/Idw: /Idcr
/

- o T

( gt - g-o) est 1'écart résultant de cette variation de Io : pour une varia-

o
tion de l'ordre de 2% sur une largeur de 6 mk (soit approximativement le

~double de la largeur Doppler), on peut montrer que T lo - G'o) est inférieur

a 0, 015 mk,
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On peut également calculer l'erreur qui résulterait d'une varia-
tion de Io se pro'duisant au centre du profil ol (V) . Avec les mémes hypo- B
theses sur la nature du profil, on peut montrer que le déplacement du centre

de gravité est de la forme :

) s a1 ' R
41 I
Q

S &~ 1, 9, Io' Aa;: surface de la courbe de Gauss.

d .
Pour _I...I_ = 0,02, 3 est inférieur & 0, 02 mk.
o

Ces hypotheses extrémes montrent que l'erreur finale reste accep—
table. Les varlatlons reproductibles d'intensité se faisant sur les deux fais-
ceaux de mesure, leur influence sur la determma.tmn des écarts isotopiques se

trouve réduite,

II1 - D - Erreurs dues 3 l'emploi de sources sépardes

‘Les erreurs dues i l'emploi de sources séparées soﬁt essentielle-
ment celles causées pat une différencé de pre's‘s‘ion entre les -deux tubes & dé-
charge, en particuli.er lorsque la décharge contient un mélange de gaz. Avec
notre méthode, nous avons la possibilité d'étudier de pair la déformation des
profils et les déplacements en fonction de la pression. De plus nous avoﬁs la
possibilité de travailler en émission induite ou en absorption : ainsi les tran-
sitions arhplificati-ices dans un mélange de gaz, (Xe - He par exemple) peu-
vent &tre absorbantes lorsque le gaz étudié est seul dans la decharge Ce cas
se presente pour les transitions 5p57p_,5p575 du xénon dont la fréquence -
(cf. chapitre Il) est tres sensible 2 la pression d'hélium : nous avons mesuré.
'écart 30"(134, l32)l, en a.blsor'pi;ion, a une température de 90° K, avec une
pression de xénon de l'ordre de 0, 2 torr. La précision atteinte er;t de 1l'ordre

de 0, 05 mk.
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Comme dans la méthode précédente, nous avons pris pour préci-
sion des mesures, l'erreur quadratique moyenne commise sur plusieurs en-
registrements effectués dans des conditions différentes de pression et de

courant.

IV - RESULTATS.

Tous nos résultats concernent le xénon pour lequel nous avons
disposé & la fois de mélanges isotopiques et d'isotopes purs ou tres enri-
chis.

Nous avons mesuré les écarts isotopiques 80’(134, 132) pour
cing transitions infrarouges : ainsi que le montre le tableau ci-dessous, les
résultats sont en bon accord avec les mesures faites 3 ltaide de la méthode ‘

. précédemment décrite.

1 A S (134, 132) (mk) So-(134, 132) (mk)
1 (/.1) Méthode d'excitation Méthode d'amplifica-
alternée des isotopes tion ou d'absorption
3,36 ] - 1,3 £0,03 1,35 '+ 0,03
3,50 ] 1,38 10,03 1,43 + 0,03
3,99 | 1,47, 10,02, 1,48, 10,04
3,43 0 + 0,05 0 + 0,05 ¥
e 3,50 | - 0,54 + 0,05 . --0,52 +0,05 *

La pré.cis.i.on!altteinte. avec cette méthode est compafable a celle
obtenue avec 1a‘précédente; on peut vraisemblablgmeﬁt la rendre supérieure
en améliorant les méthodes de dépouillement et de contréle La figure 26 mon-
tre un enreg1strement de 1a raie a 3 65 /.1 , en absorptlon, la decharge étant

refroidie 2 une temperature voisine de celle de 1'oxygene 11qu1de

X  Mesures faites en absorption, en xénon pur.




A=36518p (7p [i1Z}_. 7s Biz, ) ABSORPTION
Bixe ot Mg 80= -(0,50 2 0,09mK A 2125mK 790K
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Nous avons d'autre part mesuré l'écart entre l'isotope 132 et une

composante de structure hyperfine due 2 l'isotope 129 du xénon, pour la tran-

sition 2 3,50 . La structure de la raie est indiquée dans la figure ci~dessous
(10) (83). J
I
=105 mk | | 5.5 [;r ] | GG
v5d |%ls e
: : Hh
B [¢ |A B!
o) | | (o0) = oy
: - Feen
L y il < <
- uz, : 5:°6 [5 J -z 10 01,5
n2emk | ,. pér A , j

Le caléul montre que le centre de gravité de la raie se trouve 2 une
distance ¢ =-1, 60 mk de la composante la plus intense A . Etant donnée la
précision des mesﬁ_re_s concernant 1'écart hyperfin des niveaux de la transition,

3 est défini & 0,1 mk prés. La mesure de 1'écart entre la composante A
et la composante due a l'isotope 132

permet donc d'obtenir 1'écart isotopi-

1€ G- . ' | que 8'0‘(132_, 129) dans des conditions
t A Gg.z_j i s

i 1 acceptables. Nous avons ainsi obtenu :
| :

2 S & (132, A) = (0, 15 + 0, 05) mk

| . ’

! d'ot S (132, 129) = (1,75 t 0, 15) mk.

Pour la transitiron' -é. 3,50 /u ., .1'i$lot,ope 129 est ainsi placé entre les
isotopes 130 et 128. |

La comj;')osante B qui permettrait un contr8le supplémentaire n'est
pas accessible a la mesure, Pour la plupart des raies, l'écart entre la compo-

sante la plus intense et le centre de gravité est trop grand pour que nous puis-

sions entreprendre une étude systématique des écarts pairs-impairs.
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V - EFFETS DE DISPERSION DANS UN LASER A GAZ.

Dans un laser monomode dont la cavité a une longueur variable, la
fréquence y de 1'oscillation ne correspond pas rigoureusement  la fréquence

de résonance \] de la cavité. Soit A la différence de marche dans la cavité

kY,

c
cavité cont:.ent un m111eu actif, l'oscillation se produit & la fréquence v et l’e-r

8i k est un nombre entier. Lorsque la

inactive : Qc est défini par A=

cart (Q - \7 ) varie au cours du balaya.ge de la cavité suivant une fonctlon des
parametres de la transition laser et des caracterlsthues de la cavité : Ce
phénomene provient de la variation de ll'indice de réfraction du milieu ampli-
ficateur avec la fréquence (dispersion anormale), il est compliqué par des ef-
fets.non linéaires propres 2 l'effet laser ("Hole burning"). Nous allons exami-
ner l'aspect classique puis l'aspecf quantique de ce phénomene; nous verrons

par la suite comment il se présente dans notre expérience.

V - A - Asgpect classique

Nous allons suivre l'exposé qui a été fait par W. R. BENNETT en
1962 (52). L'oscillation laser doit satisfaire & deux: condltlons :

— Condition d'amplitude. Soit g( Q- '\)o) le gain "non saturé" de la transition,

1ié ‘simaplement au profil spectral de la raie considérée J \)'—' v ) (il lui est
proportionnel lorsqu'il n'est pas trop elevé) L'oscillation se produ1t pour une
valeur du gain €gale ou. supeneure aux pertes f de la ca.v1te (perte s, pa.r re-
flexion sur les miroirs, par diffraction, par diffusion.. L) on, é'crit,‘ =pou‘r un
aller simple de l'onde lumineuse dans le laser : ‘ | |
gV-V )=t "
En présence d'osc111at1ons, il se produit un phénomene de satura-

tion qu1 limite le gain en a.rrphtude

- Condition de phase. Le retard de phase total Cp introduit lors d'un aller sim-

ple du faisceau dans la cavité contenant le milieu amplificateur, d'indice n va-’

riable, doit &tre un mliltiple entier de :

Y=opLaV/c=x+.
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La condition d'amplitude et la condition de phase définissent la
fréquence de 1'oscillation par rapport a la fréquence de résonance \)C de la
cavité. |

Pl’ou-r‘une cavité vide, n = 1, les fréquences de résonance sont
espacées de la quantité ¢/2L et la dispersion est constante : B‘f/é\)c=2-]?L/c.
On a l'ha._bitu‘de de c_'Lé’finir un._facteur_‘ de qualité ; Q = Qc/;s) ol S\JC est la
largeur de la courbe de résonance, icila fonction d'Airy. c(:)n peut monter la

. . . . 1
relation suivante si les pertes f sont suffisamment faibles : Q = 2% L —CQ rl

. Quand on met un milieu actif, 1'indice n du milieu varie avec la
fréquence et la dispersion n'est plus constante;. soit B@’(\) - \’0) le change-
ment de phase dii & la présence du milieu lors d'un aller simple : la condition

de phase s'écrit :

3-3) +A¢(9 V) | ©

avec D ¢ V- \)0) = Zi‘:—]:—‘) (n - 1)+ BLF(Q - \?o) @

Le premlier terme est un cﬁangement de phase provoqué par les
atomes a 1'état fondamental et par les atomes qui participént a des transitions
différentes de la traqsitior; considérée. Ici n est tres peu différent de 1, et
indépendant de Q A pour 1"hélium-néon, n - 1#5 10-8 , 4 une preséion to-
tale de l'ordre de 1 torzr). _ .

Le deuxieme terme A\P V. ‘) est fonction du gain de.la.: transi-
tion. Pour une raie symétrique, A\? O qo ) passe par 0 pour la fréquence
centrale \) de la tranmtmn A\P(\? \) ) est negatlf pour Q(\)o et positif
pour \) >\) . En conséquence, par rapport 2 \) \) est toujours decalee vers

le centre de la raie,

‘On calcule \) a partir des relations @ et @
v =_9_ _M(\? 9 ch 1 ) A‘P(\? N )wc

£
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Le calcul de Q se ramene au calcul de AT ( V- 90) : pour cela il

faut faire des hypoth&ses sur le profil J(\?— 90).
- Pour une raie dont le profil est une courbe de Lorentz (élargissement

"homogene'), le gain est donné par la relation suivante :
-1
4(V- ¥ )2
- o
2
AV2

ol1 est le gain "non saturé'" au centre de la transition, A\7 la largeur a
go g N g

g(\)— Qo)ﬁ‘go 1 +

mi-hauteur.

| (V- ¥ )
AP (V-9 )= V-V ) — <
V-3 s00-9) g5

A partir de ces deux relations, on peut calculer la fréquence de 1'oscillation :

\) ) Ve A\)N"-'I'-\]O J\Jc

AQH"-'I'-(}\)C 3\) (}
et pour &Jc<< AQN’ \)!_V_ \2C+ (\)O - \)C)EV:T(I —_Eo—f +...)

Dans ces conditions 1'écart de fréquence (\) -y c) dépend lindairement de

1'écart (\?0 -9 c) .

- Pour une raie dont le profil est une courbe de Gauss (élargissement par ef-

fet Doppler) on peut montrer :

(V- )7

(0,6 V)2

A\)D : largeur Doppler.

.\ DV N -y,
BY(V- V)2 40,28 g(V- V) exp - 06 a? 03 nY,

g(V- \)O)Q g, exp -

La fréquence de 1'oscillation estdonnée par la relation :

(¥-9 )2 V-V

~ Y _0,283\) .e' - ———— sin ——— >
?—_Qc c °FP (0,6 AV )2 0,3AV,
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Ces relations sont valables pour c}\)c & A‘)D et tant que 1'on ne s'écarte pas
trop du centre du profil spectral. L'écart de fréquence (\)- \)C) n'est plus li-

néaire au cours du balayage.
D'une facgon plus générale, quand le profil spectral J'(Q— \)o) est
la convolution d'une courbe de Lorentz par une courbe de Gauss, on peut

, .
ecrire X

z. (V- V)
g(V- ‘)0) R N I

Z,(o)
g, Z (‘)-‘) )
A\P(Q_ \)o).—;z_o TZ.(O)O

Zr et Zi sont la partie réelle et la partie imaginaire de Z(\)— \)0) fonction de

dispersion du milieu actif :

%1
Z(‘)- \)O)z-Zi/exp—(\'z+'§2)dt avec :

-y

2(\)—\) ) A\)NfL_
_ o - . og 2
‘;—_—M "Log2+1 A\)p

: La connaissance de z(\?—- \)o) devrait permettre 1'évaluation de

NY (\)~ \)o) dans le cas le plus général. Il faut cependant tenir compte du phé-
nomene de "Hole burning' pour connafltre le déphasage total en présence d'os-
cillations : dans la courbe de gain de la transition, deux "trous" sont "braiés"
par les atomes qui participent & 1'émission laser. Ils sont placés symétrique-
ment par rapport a \) ,» 'un est le trou Moscillant" et 'autre le trou "image'.
La condition d'amplitude g(\) - \)0) = { est satisfaite pour les deux trous (fig.27)
mais le gain sur la partie du profil non intéressée par l'oscillation n'est pas sa-~
turé : le changement de Phase total B‘\PT( \)— \)0) est ainsi la différence entre le
changement de phase introduit par tous les atomes enl'absence d'oscillation. ,

ﬁ?( 0— Oo) et le changement de phase introduit par les atomes dans les trous,

Af(V-V,) .
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Pour calculer A\f’( \)- \)O) s On procéde par analogie avec le cas
lorentzien vu plus haut (la forme des trous est déterminée par des processus
d'élargissement naturel) : soit ﬁ\).r la largeur 2 mi-hauteur de la courbe de

Lorentz, Le calcul montre :

“(gV-V ) -£)AWE V-
M'(O—O)=g2 . — ——
° MFrs (V- AV,

A'\?'r( Q - \,0) est ainsi la résultante d'un terme qui tend & ramener l'oscillation

vers le centre de la raie_et d'un terme qui tend 2 1'en €loigner. Les rapports

g(V- v ) |
largeur Doppler et ————— déterminent le signe de 1l'effet total.
largeur naturelle f

Ces phénomeénes ont été vérifiés expérimentalement par C. VS..' Liu,
B. E. CHERRINGTON et J. T. VERDEYEN sur la transition 2 3, 39 P du

néon (53).

V - B - Aspect quantiqué

Dans sa théorie semi-quantique, LAMB considere l'action du champ
électromagnétique qui“rérgne dans la cavité sur les atomes du milieu (32). Le
champ créé une polarisation macroscopique du milieu qui agit & son tour en cré-
ant un champ électrique "induit!"., La condition de "seff-consistance' permet de
calculer le champ total, en présence d'oscillations . |

Soient E(z,t) et P(z,t) le champ électrique et la polarisation dans

la cavité. On peut poser d'une facon générale :

E(z, t) =Zn A_(t) sink n z.
ol n. est un nombre entier définissant 1'ordre d'un mode de vibration; kn = ELi .
Les .A.n(t) obéissent a l'équation différentielle suivante, caractéristique d'un
oscillateur harmonique amorti :

dz A X dA 2

— — & \)C- 4-1?2An=__1

+ ———
<
dtz o dt €5 dtz
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L

P(z,t) sink n z dz.
o
X est une conductivité apparente du milieu, ajustée de fagcon que la relation

. 2
oly Pn(t) =1
suivante soit vérifiée : ¥ = 2¥ Eo- \)/Qn ot Q  est le facteur de qualité de la
cavité, pour le mode d'ordre n . En supposant l'onde monochromatique, 1'équa-
tion différentielle précédente se réduit  : |
2
d” A oy dA 2 2 )2
n n 4.“?2‘) A 4+ V
c n

+ = Pn
dtz Qn dt o

Ici \) est la fréquence de l'oscillation. En écrivant :

A_(t) = E_(t) cos( 28Vt + (1)
P_(t) = C_(t) cos( 2%Vt + P (1)) + s_(t) sin(24 V¢ + T @)

on arrive aux équations de '"'seff -consistance! :

_ay _Y 2%
(289 + h -21f\)c) 5,57 &, Ca
GE Voar YV ooy
dt +2 Qn n_-_E?()Sn'

Restent a déterminer maintenant C11 et Sn en focntion de En. Lamb
a fait le calcul en utilisant la matrice-densité et en considérant une transition
laser de largeur naturelle Ya.b élargie par effet Doppler. La polarisation Pn(t)
est calculée par la méthode des perturbations.

Au premier ordre, Lamb a calculé:

| S
s (1), _T:.;{Zuﬁ 2% Zi(‘)“ \)C) E_

n

2
c (1) v 'ﬁzwzr(\?- V) E

n =—'hKu ¢ "n

avec (-% : élément de matrice de l'opérateur moment dipolaire électrique, entre

les deux états correspondant aux deux niveaux de la transition.
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N,, : excitation moyenne du milieu, 1liée 2 la densité des atomes actifs en

" 1l'absence d'oscillation.
Ku : parametre de la transition, proportionnel a la largeur Doppler = 0, 6AQD.

‘On en déduit pouf un laser monomode :
A Q)_‘ZL z (V- V)

T T2 0 z.(9-V)
n i o

et en supposant Yab << Ku

o.
'Wl/ZQ;K

V-V )=-(V- V)

cette relationimplique undécalage linéaire entre \) et Qc par rapport a (\)- QO).

Au troisigme ordre, Lamb a calculé Sn(3) et Cn(3) et montré que

l'on pouvait écrire 1'ecart (Q \? , pour un laser monomode, sous la forme :

(V- ¥ J= oA 4 g 0%

ol 0( est le terme de décalage linéaire calculé au premier ordre de la pertur-

2 . e e: .
bation et éE un terme complexe qui dépend de l'excitation relative

('—R = —=, 'Ns excitation au seuil de 1'effet laser), de l'intensité de l'oscil-
lation et d'une fonction de Lorentz centrée en \) ! éloigne la frequence d'os-
cillation de \)C et @E elo:.gne la fréquence d'osc1lla.t10n de la fréquence \)o ;
R. A. MAC FARLANE a montré que la théorie classique et la théorie quantique
conduisent, moyennant certaines approximations, a des résultats comparables

(54) .

V - C - Conséquences pour notre méthode d'analyse

L'écart (\? - \J c) est donc une fonction compliquée des divers para-~
metres de 1'oscillation et des caractéristiques de la cavité : il est impossible de

le prévoir théoriquement et des mesures préliminaires des caractéristiques de
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l'oscillation pour chaque raie ne peuvent conduire qu'a un ordre de grandeur.
Dans une expérience ol le laser est utilisé comme source de lumitre dont il
importe de connaltre la fréquence avec précision, il est préférable de faire
un contrdle direct de celle-ci, Le procédé le plus simple nous a semblé &tre
llutilisation d'un étalon Fabry-Perot de grande épaisseur; la précision obte-
nue est suffisante pour contrélerefficacement la fréquence de l'onde incidente.
Quand 1'intensité est asservie, le terme EZ est constant dans
l'expression donnée par Lamb; le terme . €> est par contre toujours varia-
ble. On congoit donc que l'asservissement introduise une certaine "lindari-
sation' du phénomzne. De plus, dang les conditions de travail du laser mo-
nochromateur, la pression d'hélium est en général de l'ordre de plusieurs
torr ce qui entrafne un élargissement par collisions : le profil spectral se
rapproche alors d'une courbe de Lorentz pour laquelle nous avons vu que
(\).— QC) varie linéairement avec (\?o- \)C) . Le phénomene est compliqué par

la présence de plusieurs isotopes dans la source.

Lors de chaque mesure de Io,nous avons constaté que (Q - Q c)
varie linéairement, dans la partie asservie de la plage de balayage (les
franges de Fabry-Perot sont équidistantes, & la précision des mesures), Nous

avons €galement vérifié que plus les pertes &étaient élevées, plus 1'écart &tait
s . . v - \)c
important : dans certaines conditions d'oscillation,le rapport 5 35— a
\)_c h \) o
atteint la valeur 1,4 , pour la transition & 3,50 /.1 . Un tel écart, si onn'en
tenait pas compte, introduirait bien entendu une erreur considérable dans la

mesure des écartsisotopiques ou l'analyse des profils.
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CHAPITRE IV - ETUDE DU DEPLACEMENT ISOTOPIQUE.

L'effet isotopique résulte de la superposition de l'effet de masse et
de 1l'effet de volume. Pour les éléments moyens et lourds, on considérait jus-
qu'a ces dernitres années que le déplacement isotopique &était constant dans les
différents niveaux d'une configuration électronique pure et que le déplacement
isotopique relatif était également constant dans toutes les transitions. Avec l'a-
mélioration des techniqués de mesure il est apparu que la dernidre hypothtse
devait &tre abandonnée (55} et & I'heure actuelle, l'effet spécifique de masse
n'est plus considéré comme un effet de moindre irﬁportance, dont la valeur se-
rait .constante dans les configurations,

L'effet de volume rendant compte de certaines propriétés du noyau
a fait l'objet de nombreuses études théoriques et expérimentales, en particu-H
lier pour les éléments dont le nombre de nucléons est voisin des nombres ma-
giques. Autour de 82, l'étude est fort avancée pour le césium, le baryum, le
cérium, le néodyme et le samarium : elle ne l'est pas pour le xénon. Il y a plu~
sieurs raisons a cet état de choses :

- Les écarts isotopiques ?::w'rhesurer sont toujours tres petits,
- les isotopes stables du xénon sont nombreux et leur séparation est difficile.

L'étude du déplacement 1sotop1que dans le xénon a été entreprise au
laboratolre Aimé- Cotton, pour compléter les mesures faites autour de N = 82
(56) (57) (58) : les raies visibles sont actuellement étudiées par D. A, JACKSON
et M. COULOMBE par une méthode‘ photographique utilisant un étalon Fabry-
Perot (59) tandis que les raies laser infrarouges sont 1'objet de la présente étude.
Pour ces dernitres, la précision des mesures permet effectivement de mettre en
évidence la variation du déplacement isotopique relatif et montre I'importance de
l'effet spécifique de masse. Avant d'exposer les résultats gue nous avons obtenus,
il est nécessaire de rappeler briztvement les divers aspects théoriques du dépla-
cement isotopique : dans tout ce qui suit nous considérerans que la théorie s'appli-
que 5. des isotopes pairs ou aux centres de gravité des structures hyperfines des

isotopes impairs.
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I - EFFET DE MASSE DANS LES NIVEAUX D/UNE CONFIGURATION ELEC-
*TRONIQUE, | * ‘
L'effet de masse tire son origine du fait que le noyau n'est pas ri-
- goureusement le centre de masse de l'atome et qu'il est entrafné par les élec-
trons. Soit,Ho l‘hamiltonien décrivant un atome de masse infinie et H 1l'ha-
miltonien décrivant un atome réel de masse M ; H contient un terme supplé-

mentaire d'énergie cinétique:

_ 1 [ST =2
H'_Ho+2M( i Pi)

— ’
Pi désigne la quantité de mouvement d'un électron i par rapport au noyau;

1'hamiltonien perturbateur se décompose en deux termes :

L3TEE o L2 B 7
2M 1 i M j>»i "1 7j
Au premier terme correspond un déplacement "normal' ou effet de Bohr, et

au deuxitme correspond un déplacement "spécifique.

I - A - Effet de Bohr

Il se calcule aisément en remplagant dans l'expression de 1'énergie

- - . . S il m M

E d'un niveau, la masse m de l'électron par sa masse réduite =
o] o /'1 m+ M

"1'écart d'énergie da i l'effet de Bohr s'écrit alors :

m

= - = —— ~n o —_
AE]E’: E_Eo-Eo(m+M 1) Eo M

Pour deux isotopes Ml et MZ dtun élément donné, (M2> Ml)’ ia

différence d'énergie entre les niveaux s'écrit :
M, - M,
1 2

é.les (M, M,) = - E,m M, M,
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I -B - Effet spé_cif:i.que

- I1 est beaucoup plué difficile & calculer car il corre spond aux ter-
mes rectangles de 1'équation de Schrodmger, pour les calculer il faut utiliser
les fonctions d'onde radiales R(n,1) de l'atome. Pour certains éléments 1égers,
la méthode de _Hartreé-Fock, non‘_rvella.tiviste, permet d'obtenir les fonctions
d'onde et le calcul de 1'effet spécifique est bon. Pour les éléments movyens. et
lourds, il faut tenir compte des effets relativistes et, & quelques exceptions
pPres, le calcul de 1'effet spécifique ne permet d'obtenir gu'un ordre de grandeur,
On peut dégager quelques lois générales des travaux de D' 5. HUGHES et
C. ECKART (60), de A. P. STONE (61), J. P. VINTI (62) et de J. BAUCHE
(63): | | |
- Tous les électrons de la configuration électronique étudiée apportent leur con-

tribution a l'effet spécifique total.

~ Dans un niveau, on peut touJours ecrlre 1'effet spécifique correspondant aux

isotopes de masse M. et M_ ', sous la forme :

1 2 |
)y ' M, - M,
TS(MZ’MI) = M, .M, K

K est une fonction des seules propriétés électroniques de l'atome.

- Dans une configuration électronique & deux électrons optiques, K est nul ou
trés petit sauf pour les électrons dont les fonctions d'onde ont des valeurs de 1

différant de + 1.

- Suivant BAUCHE, l'effet spec1f1que est surtout 1mportant pour des sauts d'é-
lectrons du type :

nd— (n +1)p

nf—(n+ l)d _
Il est tres fa:.ble pour des sauts du type :

np— ns ' |

ns_» (n-1)p.
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L'effet spécifique varie relativement peu d'un terme 2 l'autre de la configura-
tion. En définitive, l'effet spécifique se préseénte pour nous comme un effet

génant dont bien souvent; on ne peut prévoir ni la grandeur ni le signe.

II - EFFET DE VOLUME DANS LES NIVEAUX D!'UNE CONFIGURATION
ELECTRONIQUE,

Nousn'allons considérer pour le moment que des configurations
électroniques pures. L'effet de volume tire son origine du fait que le poten-
tiel V(-:ri) » & l'endroit du noyau, est différent d'un isotope a l'autre. Soit
Ho l'ﬁamiltonien décrivant un atome de rmasse infinie et de volume nul, et

soit H 1'hamiltonien décrivant un atome réel dont le noyau a un volume fini :

R ' . : 2 = ) . ‘
H=H +Z(Z—e— - e V(r,) )
o il o, i
i
La somme est étendue & tous les électrons de la configuration .
mais dans la pratique seuls les électrons s sont & considérer. Soit T le

"rayon' nucléaire :

V(ri) T pour T, T
Ze
V(ri) — pour r ST,

A 1'endroit du noyau, le potentiel V(ri) dépend des dimensions de
celui-ci : il en résulte un effet de volume qui a été évalué en 1932 par
J. E ROSZ:E‘,NTHAL et G BREIT (64), par G. RACAH (5. On trouvera des
exposés relatifs & cette quantité dans l'ouvrage de KOPFERMANN (66), et
les articles de BREIT (67) et de D. N.. STACEY (68).

En supposant que la densité de _cha.rg__e nucléaire ait la symétrie

sphérique et que la densité de probabilité de présence Qe(r) des électrons 2
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l'endroit du noyau soit également sphérique, on peut écrire 1'écart d'énergie

AEV qui résulte du fait que le potentiel n'est pas coulombien, sous la forme:

K
DAE,=-¢ /ee(r)(%g. - V(ri))é-\frz dr
o_ : i . ) . -

' "L'écart entre les niveaux relatifs 3 deux isotopes s'écrit ;

' %
zT (M,,M.})=-e (r)I—E-V(r)A-‘}frzdr
v 2h 1 ee T, i )
0 ‘ : _

ee-(r) n'est différent de 0, au centre du noyau, que pour les électrons s et P]/Z
etl'onnéglige I'éffet de volume des Electrons p3/2 ;, douf devant celui des
électrons s et pl/z . Pour ces derniers, on doit tenir compte des effets re-
lativistes pour apprécier correctement BTV(MZ’ Ml) : Le calcul a été fait

par E. K. BROCH (69).

I - A - Théorie de Broch |

o ) Elle utilise la théorie de Dirac ¢ chaque fonction d'onde monoé-
ledtronique est caractérisée par deux fonctions radiales Fet G satisfaisant
aux équations de Darwin-Gordon. BROCH a montré que l'on peut écrire le

déplacement isotopique total de volume d'un électron n 1 sous la forme :

AEV _ 1; Zek - (kl flq’ ) K{Xo) %0 2S
45 T%(207) zd - (x +T) K(Xo)
A nu.mefr_é "a1‘:omique de i’ato_l"ne considéré.
b( : consta;nte de str_urcture fine , ol = 1/137 .
'k : nombre quantique de Dirac.
k=~ (1+1) pour j=1+1/2
k=-1 _ pour.jzl—l/z




.'..6.9..

G = \/kz-.O(ZZZ
X=ZZr
2y

r : distance du point considéré, au centre du systeme.

ay : rayon de la premiére orbite de Bohr, ‘poﬁr l'hydfog_én'e.

Xo correspond a un point exté,ri_.eur au noyau mais cependant proche et K(Xo)
donne le rapport en Xo dé la petite coinposante ala grande composante de la
fonction d'onde de Dirac : K = 2= x

Zez G

N est une quantité purement électronique qui vaut :

: a3
4 R_, ; lc‘l’(o)l z . pour un électron s
L T SN Y -
4¥ R_, 7 121 +1) (1 ¥1) <r 7Y pour un électron p,douf. .

Pour un électron s , ]‘-\’(of‘ peut &tre calculé par la méthode de
Hartree-Fock ou par la relation de Fermi-Segré : c'est la densité de probabilité

de présence au noyau d'un électron s :

2
2 . 7. Z . an
I%(O)lzzﬂa}?a;f?’ (1.-——dn)

Za = 1 pour l'atome neutre.

n* : nombre quantique effectif, D défaut quantique, .

nret A peﬁvent &tre évalués a partir du spectre de 1"é'1ément‘qua.nd le niveau

peut &tre inclus dans une série ou bien a partir dé 1'écart hyperfin du niveau.
L'écart entre les :niveaux relatifs & deux isotopes s'obﬁent par dif-

férentiation de la formule de Broch :

26"
1\21 Xo XK(XO) z

% 2a) 2R - (k +7) K(Xo)>

<}~TV(M2,M1) =
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I1 faut maintenant calculer K(Xo) et SK(XO) mais quelque soit le
résultat du calcul, on peut montrer que TV(MZ’ Ml) est le produit de deux
facteurs, 1'un purement nucléaire, l'autre purement électronique.

A. R. BODMER a calculé le rapport de l'effet de volume d'un électron n p 1/2

a l'effet de volume d'un électron n s (70) :

éQTvnpl/z o 1-C
B'Tvns T 1 44

Ce rapport est toujours faible. Pour le xénon ¥ = 0, 92 , le rapport vaut 0,04 .,

II - B - Evaluation de K(Xo) et J.K(Xo

Pour évaluer ces quantltés BODMER. alntrodult la notion de "noya.ux

éqﬁiirailents” aux noyaux étudiés. Ce sont des noyaux sphérlques, de rayon R )
a distribution de charge uniforme; par définition, deux couples de noyaux sont

équivalents s'ils ont méme effet de volume. BODMERa montré que l'effet de vo-

lume d'un électron n s peut s'écrire sous la forme :

3 z& + (1 +0) K(R ) IR
JT (M,M) 4+i’ R_— Yo) R = @
‘ 2 Z . TZ(-ZQ') Zol + (1 -q) AK(_R.u) u R .
BODMERa montré que K(Ru) ne dépend pas de Ru : dans.ces coﬁditions,
. . o 20‘ i . ' . ZG_
JTV(MZ, Ml) est simplement proportionnel & Ru R et donc & -J.(Ru ).

u
Comme § est de l'ordre de 1, on peut confondre E(R 207 e c;‘
- Soit. malntena.nt £r >' le carré madyehn du rayon de la charge nu-
cléaire et 5‘<r > sa variation d'un 1sotope a l'autre. R et <r > sont
proportmnnels et flna.lement ;T MZ’M ) est proportlonnel a J~<’r2‘> . La
mesure de l'effet de volume peut donc conduire & la mesure de la variation du
carré moyen de la charge nucléalre entre deux 1sotopes -

Pour confronter théorie et expérience, nous devons maintenant

faire des hypothtses sur la forme du noyau.
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Il - C - Effet de volume et forme du novau

L'hypothese la plus simple consiste & considérer le noyau comme
une sphere dont le volume est proportionnel & la masse M . Le rayon nuclé-
aire suit la loi :

RM = Ro Ml/3 avec Ro=1,20 10"13 cm .

Par définition, Ru est égal. 2 R A partir de la formule @ donnée pré-

M
cédemment, on peut écrire BTV(MZ, Ml) sous la forme :

| | S |
STV(MZ,MI) =C, . ¥ = qu(o)|2

. C i €St la constante théorique du déplacement isotopique de volu-
me, ne faisant intervenir que des quantités nucléaires, W. HUMBACH a cal-
culé les valeurs Ele Cth en fonction de Z en utilisant la valeur
Ro = 1,40 10-13cm (71); ses valeurs de C,, sont donc g:rop élevées, dans le
rapport (1,4/1, 2.)2 . Pour le xénon, ‘Cth =118 x (%—i) = 87 . (le calcul est
fait pour l'isotope 130). ’

Dans une deuxiéme étape, on est amené a considérer le noyau com-
me un ellipsolde de révcﬁluﬁon, uniformément chargé, dont le rayon vecteur est
donné par la relation : '

R(€) =a_ (1 +%{ (3cos_ g - 1))
§ : angle polaire.

ol est un coefficient 1ié & 1'ellipticité du noyau, positif ou négatif; il
est relié au "coefficient de déformation nucléaire™ @ par la relation :
olz = %2 ﬁ . Pour certains isotopes, % a été mesuré paf spectrométrie nu-—
cléaire. Sil'on suppose que le volume total du noyau- déformé est identigue ._é,

celui qu'il aurait s'il n'était pas déformé et si ol est petit, on peut calculer le

rayon du noyau équivalent et sa variation avec la masse :
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2
Ry = Byt +57)

/Tr. ¥ %)
T(Ruz‘r) =24 RMZ‘T Rx +—

L'effet de volume total est ainsi la somme de deux termes : 1'effet
de volume normal (ou pur) et 1'effet de volume de déformation :
2 Rm }(042))

1+ 'IRM 2

T =
3 V(MZ’ Ml) Cth Z

Connaissant la valeur des coefficients de déformation nucléaire @ .
on peut calculer 1'effet de déformation par rapport i 1'effet de volume pur.

KOPFERMANN a évalué le rapport des deux effets (66) :

2
3T aet. =%(20_+3)M (S"(o{ ))

0T vol. pur &M 7

Pour le xénon, l'effet de déformation prévu est faible, I'isotope 136
correspondant au nombre magique de neutrons N = 82 , étant le moins déformé,
Dans une troisitme étape, on est amené A considérer que le noyau
est compressible; en particulier & l'intérieur d'une série d'isotopes, la véria_-
tion du rayon nucléaire serait moins rapide Que ne llindique la loi |
RM = Ro M1/3. Pour rendre compte de cet effet, E. E. FRADKIN a introduit
deux coefficients V) et T et écrit 1'effet de volume total sous la forme (7;) :
z‘7 14 é@( 5_ . ‘;) clL(Z%')

Ryg 4¥

3
<§~Tx,r(l\’lz’Ml) = Cin ﬁz_“ I*(O)

\1 et E sont ajustés empiriquement de fagon a accorder théorie et expérience
pour le plus grand nombre de spectres : Y} = 0,7 et E = - 3.5‘]_'?— . L'effet de ces
deux coefficients est donc de réduire lleffet de volume pur et l'effet de déforma-

tion,
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Des théories nucléaires plus raifinées (distribution de Elton) con-

‘duisent a adopter pour R__ une loi de variationg plus compliquée :

M

R, & (1,115 M1/3 + 2, 15|M“1-/3 - 1,742 M'l) 10733 em |

Avec cette nouvelle définition de R l'effet de volume fotal est

)
encore réduit par un facteu._r 0,.9 (73) . v N ,
N. J. IONESCO-PALLAS a tenté d'unifier ces divers effets par
1'utilisation de deux constantes c;‘:z.ndard relative & un noyau sphérique et
Cizo relative au noyau déformé (74),
En définitive, l'accord entre les prévisions théoriques et les résul-
tats ‘expériméntaux est loin d'&tre immdédiat, d'autant que des effets d'écran et

1'interaction de configurationsviennent compliquer le probléme.

Il - D -~ Effets d'écran -

L'effet de volume total dans un niveau est la somme de 1'effet de vo-
lume relatif a tous les électrons, €lectrons internes et électrons optiques; par-
mi ceux-ci, les électrons s sont responsables de la majeure partie de 1l'effet.
En pratique, des configurations ayant les m&mes électrons s mais des élec-
trons optiques n 1(1 7& o) différents ont des écarts isotopiques différents : pour
interpréter ce phénomene, on a été conduit a introduire la notion d'effet d'écran.

Les électrons optiques peuvent modifier la densité de probabilité de
présence H’(o)n s|2 des électrons s des couches completes et des €lectrons
s op;tiques : la contribution de ces électrons a l'effet isotopique total varie ainsi
d'une conﬁguraﬁoxi 3 l'autre. Dans une corifiguration dutype ... n s2 » les élec-
trdns s se font mutuellement écran’ gt 1l'on a pu vérifier la relation suivante, en
comparant ,l'effét de vclJlmne relatif é lfat-ome nlt_eutrre, a 'atome 1 fois et 2 fois
" ionisé : ’ | '
B'Tv(mc(n +1)s2) - & T_(nx)
JT_(nx(n + 1)s) - GT_(nx)

= 1,60
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Les facteurs d'écran associés a lfeffet d'écran des électrons opti-
ques ont des valeurs sensiblement identiques dans tous les spectres :leur va~
leur théorique peut &tre calculée 2 partir des variations de I"f’(o 2 obtenues
par la méthode de Hartree-Fock. J. BLAISE et A. STEUDEL (75) ont montré
que les électrons f sont ceux qui ont le plus grand effet sur les €lectrons s

des couches complites.

II - E - Interaction de configurations

Nous n'avons jusqu'd maintenant considéré que des configurations
électroniqges pures. Dans le cas ol les configurations sont mélangées, les dé-
placements isotopiques des niveaux ne sont plus conservés mais dépendent de
la pureté des niveaux. Solent deuxniveaux A et B (de deux conflguratlons diffé-
rentes) q’A et LI’B les fonctions d'onde qu'on peut leur attribuer et J-TA et

TB leur déplacement isotopique total. Un niveau ayant pour fonction d'onde :

k" = ozk't& + @*B a un déplacement isotopique :

2 2
Fr = £ &1, + ¢ Iy
Cette loi de partage semble assez bien vérifide.

III - EFFET ISOTOPIQUE TOTAL DANS UNE TRANSITION ENTRE DEUX
NIVEAUX.

Soit z‘T l'effet isotopique total dans un niveau A et éhT l'effet
1sotop1que total dans un niveau B (B étant le plus profond) ET et ;T ré-
sultent de la superposition de l'effet de masse et de 1l'effet de volume, pour ce
dernier on peut ne tenir compte, en premitre approximation, que de l'effet des
électrons s . La transition entre ces deux nivedux ne fait apparaftre que la dif-
férence des effets et llon peut ne tenir é‘or’npte, toujours en premieére approxi-
m-ation, que de l'effet des &lectrons optiqués des deux configurations. Soit

G—'(MZ, Ml) 1'écart isotopique mesuré dans la transition

¥ Il s'agit ici et pour toute la suite, de 1'écart mesuré, effet de Bohr soustrait.
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M, -M

P U g —L 2 @
(}’G'(MZ,Ml) = 4T, ().-TB.- K. M, . M, +F. C (MZ,MI)
M- M
K. MM représente la différence de 1'effet spécifique des niveaux A et B.
I

F. 'Cv(Mz, Ml) représente la différence de l'effet de volume total des deux ni-
veaux; F est une quantité purement électronique et CV une guantité purement

nucléaire qui ne dépend que du couple (M_, Ml).

Dans l'expression de a‘bQ"(Mz,le) , figure l'effet spécifique que l'on
ne peut pas mesurer séparément et dont 1'évaluation théorique est trés incertaine
poﬁr les éléments movyens et lourds; on ne peut mé&me pas &tre stir de son Sighe.
La comparaison théorie-expérience est donc particuli¢rement ardue. Dans le cas
ot 1'on dispose de plusieurs isotopes, il est cependant intéressant de calculer
pour chaque transition les quantités € et D définiesde la facon suivante :

Soient &G"(MZ,M ) et 5‘0'(1\'1’3, MZ) les écarts relatifs aux isotopes

1
de masse Ml’ MZ et M3 (M3 - M2 = M2 - M1 = 2) ; le déplacement isotopique
relatif est défini par :
2K ¥ c (M_,M_)
Q ] b‘g-(MZ,Ml) MM v 2t
T 0o(M, M) T —2K
3772 M. M, +F. C_ (M, M,)

L'accroissement d'écart relatif est défini par :

My

M
S5ty - ) @
= - gq —_— ] = - —_—
b ( qr-(Mz’Ml) (Ms’Mz) M, ) F (cv(Mz‘ Ml) Cv(Ms’ Mz) M, )
En l'absence d'effet spécifique, Q devrait &tre constant dans toutes
les transitions du spectre; sa valeur rendrait compte de la déformation du noy-

au ou de la variation irrégulidre de son volume quand on passe du couple

(MZ’MI) au couple (M3,M2).-
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. En présence d'effet spécifique, e est généralement variable d'une
trans1t10n a'l'autre; il est constant et tres peu différent de 1 dans le cas bien
part1cu11er ou 1'effet de volume total ne varie que tres peu du couple (Mz, Ml)

au couple (M Mz)

~Dans l'expression de A , l'effet spécifique et 1'effet de volume
pur sont éliminés : il ne reste que l'effet de volume da 2 la déformation du

noyau ou dl & la variation irrégulitre de son volume.

A partir de la relation @‘-indiquééprécédemmént, on peut trouver
une relation linéaire entre l'effet sPécifoue d'une transition prise comme ré-
férence et 1'effet spécifique des autres transitions éfudiéeé, si 1'on c.or;n_af'l_t les
écarts relatifs i deux couples d'isotopes. Soient en effé_t les transitions (1) et

(2) dont on connaft les écarts suivants :

- 2K

= 2K

'EG‘(M Mz) M, M,

+F. cv(M3, M,)

- 2K’

M., M

+F'. C (M_,M)
1 5 v 2 1

&&Z(MZ, MI). =

-2K’

) = ——
2 MZ'M

50‘2(1\43, M .

t
+ F', CV(M3, Mz)
En formant la quantité F/F', on peut montrer que l'on a la relation suivante
entre K e_t,K':
. f . '
= 2K (30-1 (v, M

MI'MZ

M

3

. | M
z (-&Tz(Ms’ Mz) B és73—1 (MZ’_MI) —1)

SO‘ (M MI)M )" 2K

2

' + XG’Z:(Mé,_l\T/II).SG"l(M?’,M 3‘6‘ (M,, M. &\G'(M 2M,)
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Cette relation peut s'écrire, en introduisant / dé&fini par @

_2K' A =2K b, + MM, (&rl(Mz,Ml) 5‘0‘2(1\4 JM,)- é‘o‘Z(MZ,Ml)ﬁ'ﬁ'l(MyMz)).

3
Nous avons donc une felation lindaire entre K et K'; en portant K' en ordon-
née et K en abscisse, cette relation se traduit par une droite qui représente .
'effet spécifique de la transition (2) en fonction de l'effet spécifique de la
transition (1) . En tracant les droites relatives aux transitions (2), (3),(4)....
en prenant toujours la transition (1) comme référence, on obtient un diagram-
me dit "diagramme de King'(76) . Il n'apporte rien de fondamentalement nou-
veau mais permet de "visualiser' l'effet spécifique des diverses transitions
les uﬁes par rapport aux autres; la pente des droites donne le rapport de l'ef-.

fet de volume des transitions (2), (3), (4)... & l'effet de volume de la transi=-

tion (1).

IV - CORRELATION ENTRE L'EFFET DE VOLUME ET L'ENERGIE DE LIAI-
SON PAR NUCLEONS.
Récemment S. GERSTENKORN a fait un rapprochement entre 1'ef-

fet de volume d'un isotope et son énergie de liaison par nucléon (77). Il a ainsi
constaté que, au voisinage des nombres magiques,la relation suivante est bien
vérifiée :

}‘TV(MS,MZ) E, - E,

a‘Tv(MZ,Ml) E, -E,

ol (s-’/I'V représente 1l'effet de volume total.

Ei représente 1'énergie de liaison par nucléon d'un isotope i, me-
suréepar spectrométrie de masse ( 1'énergie de liaison totale est égale.-au dé-
faut de masse). l.a corrélation est bien vérifiée pour le baryum, le strontium,
le cérium, le chrome et le plomb; elle permet en particulier de rendre compte
de la position inversée de certains isotopes les uns par rapport aux autres. En
suppo'éa.nt qu'elle est vérifide pour le xénon,. nous pouvons en déduire 1'effet de

volume total des différentes transitions & partir de la valeur de A .




- 78 =

V - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DANS L'ARGON.

Pour cet élément, nous avons mesuré les €carts entre les isoto-
pes 40 et 36 pour six transitions infrarouges, entre 2/.1 et 6/11 : elles sont

de trois types :
3p54d — 3p55p 3p55p — 3p553 3p53g:1—-=r 3p54p

La figure 28 montre le schéma simplifié des niveaux correspon-
dant aux trans1t1ons étudiées : seules des transitions mfrarouges permettent
pratiquement d'atteindre la configuration 3p53d les tra,ns1t10ns du type
3p54p — 3p54s ’ 3p5513 — 3p543 sont par contre mtuéesdans la partie
visible ou proche infrarouge du spectre. Elles ont été étudiées par
KOPFERMANN et KRUGER en 1937 (78),par V. HORST MEYER en 1953 (79),

Le nlveau fondamental est le niveau 3p6 lso ; les configurations

excitées sont du type 3p5ns (n >y 4), 3p ®nd (n > 3) pour les configurations

/
impaires et 3p5np (n > 3) et 3p Pt (n > 4) pour les configurations paires.
Elles sont toutes groupées dans un petit intervalle -‘d-'énergie et tres éloignées
du niveau fondamental : il en résulte vraisemblablement un certain mélange
des configurations. Dans une ¢onfiguration d}l typ'e\_\_3p.?n1_, on trouve deux grou-
pes de niveaux, 1l'un bati sur l'ion parent 3p5 de j=1/2 (noté 3p5n1' , en
couplage j1) et 1'autre bati sur l'ion parent 3p5 de j = 3/2 (noté 3p5n1)‘(80).
Dans le cas de l'argon, on ne doit pas s'attendre 2 observer d'ef-
fet de volume important. Les écarts mesurés (effet de Bohr soustrait) sont
indiqués dans le tableau IV : ils représentent principalement 1'effet spéci-
fique des transitions. Les mesures faites par les précédents auteurs mon-
trent que 1'on peut attrlbuer un effet spécifique nul aux niveaux de la confi-
guration 3p55p ainsi qu'aux niveaux 3p54s [3/2]1 et 3p-54s [3/2]2 . En con-
séquence, V. HORST MEYER a pris comme référence pour l'effet spécifi-
que, l'ensemble des niveaux dg J‘,ai configuration 31:_55p . Parmi les six tran-
sitions que nous avons étudiées, quatre font intervenir des niveaux de cé&e'

méme configuration: il semble donc logique de prendre également comme




130,000} A
Cm=l ——

120000 sgur2n - |
5p{3/2) 4d(3/2)2
5p3/2) ‘

Spl1/2) ~ S 5<(1/2)
: 5s(3/2)2
3d{i/2h

110.000] 3d(1/2lo

cm-!

100.000]

cm-
}Bpslos

90.000]

cm-!
6
0_5p Is,

Fig.28




- 79 -

TABLEAU IV

ECARTS ISOTOPIQUES

 SOUSTRAIT.

DANS L'ARGON, EFFET DEBOHR.

D Classification b?;r(40,.36) S B
- S (k)
2,208 3p°3d [1/?] | — 3pS4p! .]'_3/§] ) 28, 01
2, 397 - 3d '[1/2J 6 e :4p'k -[1/2;'] ) 28,77
2, 567 5p'i:1/2] o —> 58 i:l-/zjl 1,21

2,862 5p'[3/2) , —> 551 [1/2’_]1 1,44
Csan | s [vd, s s B, | o
5,804 ia [3/212 —>  5p [3/2‘]2 11, 47




-.80.-.

référence l'ensemble de la configuration 3p55p .

Ce faisant, on se heurte 2 une petite difficulté : en comparant
l'ecart des transitions & 2, 567 /u et 2,862 /u dont le niveau inférieur
3p 5s! [1/2] est commun, la différence d'effet isotopique entre les niveaux
3p 5p! [1/2] et 3p 5p! [3/2] n'est pas nulle mais vaut : 0,23 mk, En con-
séquence, on ne peut pas attribuer un effet spécifique r1goureusement nul &
l'ensemble de la conflguratlon 3p55p ; dans les travaux précédents, cet ef-
fet devait &tre masqué par l'erreur de mesure, vraisemblablement de l'or-
dre de 13 2 mk. La valeur de l'effet spécifique que nous pouvons attribuer

aux niveaux suivants n'est ainsi qu'un tres bon ordre de grandeur :
T_(3p 5s [3/2] ,) &+ 0,5 mk

3'1"5(313555t :1/2'] l)a‘— 1 “mk

5 -
}TS(?:p ad [3/2] ) ess+1l mk.

. Pour évaluer l'effet spécifique dans la configuration 3p53d , nous
pouvons supposer, comme l'indiquent les mesures de V. H. ME‘YER, que llef-
fet spécifiqﬁe reste tres faible dans la configuration 3p54p : 3,5 mk pour le
niveau 3p54p'_[3/2] 5 et- 1, 5 mk pour le niveau 31_)541)’ [1/2] 1 - L.a valeur de
I'effet spécifique que nous pouvons attribuer aux niveaux suivants n'est ainsi

qu'un ordre de grandeur :
5
o~
STS(3p 3d [1/2] ) o425 mk

BTS(spssd [1/2] o) a2+25 mk .

L'interprétation théorique de l'effet spécifique de l'argon a été ten-
tée aulaboratoire Aimé-Cotton par M. F, HELEQUIN 2z partir des fonctions
d'onde radiales obtenues par la méthode de Hartree-Fock. Elle montre que l'ef-
fet spécifique est constant dans la configuration 3p54p et qu'il varie fortement
dans les configurations 3p 3d et 3p54d pour les niveaux 3p53d l}l/Z]
3p 3d [1/2] T 1'effet spécifique, calculé en prenant comme référence la confi-
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guration 3p54p » est de l'ordre de 16 mk. .

En définitive, c'est dans cette valeur élevée de l'effet sﬁéc"i’fique
pour deux niveaux de la configuration 3p5o3d que réside l'intérét des mesures
sur l'argon. L'importance de l'effet spécifique dft au saut d'un électron 3d

a été observéef)ar BAUGHE sur plusieurs autreséléments (63).

VI - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DANS LE. XENON

Pour cet elément, nous avons mesuré les écarts entre les 1soto—

pes 136 134 132, 130 et 128 pour quinze tran51t1ons entre 2 /u et’7,5 /u
pour le couple (134, 132) nous avons mesuré les. écarts de c1nq tran31t1ons sup-
plémentaires. Lies transitions étudiées sont de quatre types.:

5p 5d —» b5p 6p (12 transitions pour tous les couples, 15 pour le

couple (134, 132}),

5p55d — 5p57p (1 transition pour tous les couples),

F 5p57p — '-5;1;)57‘3 (2 trangitions pour tous les couplels);"' B

5p.57d“—r 5p54f (2 transitions pour le couple {134, 132)).

Nous avons de plus mesuré 1'écart entre l'isotope 132 et l'isotope

129 pour la transition a '3, 50/.1 .

-~

Le spectre du xénon est dans l'ensemble semblable & celui de 1'ar-

gon (80). La .(.:'on_figura.tign_ 5p55<1 ne peut &tre atteinte que par des radiations
situées dans l'irllf;'arbi;ge' ou dé.ns l‘ultn;aviolef lointain (fig. 29). Au contraire
1a configurati'oii '-5p563 » la plus intéressante pour ll'effet de volume, donne des
transitions visibles : une étude préléminaire en a &té faite en 1951 par J. KOCH
et E, RASMUSSEN gqui ont mesuré les écarts (136, 134) et (134, 132) de trois
transitions du type 5p 6p — 5p 6s (81)., Les mesures montrent, comme la
théorle 1'1nd1que, la prédominance de l'effet de volume dans les niveaux 5p 6s
Paralellement JACKSON et COULOMBE ~ont mesuré , au laboratmre
A1mé Cotton, les écarts entre les isotopes 136, 134, 132, 130, 128, 131 et 129
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pour une trentaine de transitions visibles(59); elles sont essentiellement de

deux types :
. : 5 5 .

Sp’np — o 5pés (n=26,7)

5
5p nd —» 5p56p : (n=7,8,9).
Pour toutes ces mesures, la précision est de 1'ordre de quelques

dizxiemesde mk.

VI - A - Ecarts isotopiques des transitions

La valeur des écarts isotopiques, effet de Bohr soustrait, est in-
diquéedans le tableau V : 1ls résultent donc de la superposition de 1'effet spé—
cifique et de 1'effet de volume, selon la formule de la page 75.

A la lecture du tableau, on peut faire les remarques suivantes :

- les écarts sont toujours tres petits, négatifs pour les transitions |

5p57p — 5p57s et en général positifs pour les transitions 5p55d — 5p56p.

~ les écarts varient fortement quand on passe du couple (136, 134) au couple

(134, 132) puis varient peu du couple (134, 132) aux couples (132, 130) et (130, 128).

VI - B - Ecarts isotopiques des niveaux

Il n'est pas question d'évaluer le déplacement izotopique' absolu des
niveaux mais seulerﬁent les variations de 1'un 2 l'autre : pour cela, on attrilue &
un niveau donné, pris comme référence, un déplacement X et on calcule le dé-
placement X + Y des autres niveaux par l'intermédiaire des transitions. Le ré-
sultat est indiqué dans le tableau VI : le niveau 5p56p [5/2] , est pris comme
référence et les écarts sont calculés pour le couple (134, 132)..

On voit immédié.teinenf gue les écarts dans les niveaux 5p56p varient
tres peu alors qu'ils varient beaucoup plus dans les niveaux 5p55d : en particu-
lier le niveau 5p55d ‘?3/ 2]1 a un écart négatif, On peut expliquer qualitativement
ces variations par la présence &ventuelle d'effet spécifique et par l'interaction de

configurations entre 5p55d ’ 5p56s et 5p57s .
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TABLEAU VI - ECARTS ISOTOPIQUES DANS LES NIVEAUX

sooep/d,| 6o/, | eo[3/d,] ed[1/d,
=0 = -0,10 | =-0,06{ =-0,14
1,12 =
5p55;1[5/42 1,12 1,18
'1‘,'2'1 =
safr/7], . 1,21
1,40 = o | -
5d[3/2]2 o 1,40 1,50 1,44
1,25, =
25, |
54]?1/2]_1 1,25, 1,34
1",_.225 = .
5d[’1‘/2]0_ 1,32,
- 0,34 =
5d [3/2]'1’ “~0,28 | -0,20
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A l'aide des mesures de KOCH et RASMUSSEN, de JACKSON et
COULOMBE, | il estpossible d'évaluer 1'effet isotopique dans de nouvelles confi~
gurations mais, étant données la valeur des écaris et la précision des mesures,
on ne peut guere donner qu'un ordre de grandeur de 1'écart isotopique pour

chaque configuration.

VI - C - Etude du déplacement isotopique relatif

Les valeurs des déplacements isotopiques relatifs pour les diffé-
rents couples d'isotopeé sont :‘Ln.diquéés, pour les quinze raies, dans le tableau

VII, avec :

) aﬁ“(134,132) _ T JEV(132,130) " Akr(13o,1zgl
(' dg(136, 134) €- o (134, 132) ("' dg (132, 130)

Des variations de e , on déduit immédiatement que l'effet spécifi-
que a des valeurs importantes, différentes d'une transition a l'autre et que l'ef-
fet de volume total est différent dans les couples (136, 134) et (134, 132).

Au contraire, Q’ et e” ont, ala précisiop des mesures, une valeur
constante et égale & 1,03, Quand on passe du couple (134, 132) aux couples (132,
130) et {130, 128), 1l'effet spécifique augmente dans le rapport 1, 03 (l'effet de
volume pur reste 2 peu pres constant si l'on admet toutefois que le ré.yon nuclé-
aire soit la loi RM = Ro M1/3). Nous sommes donc amenés a2 conclure que l'ef-
fet de volume total reste a peu pris constant dans les couples (134, 132), (132, 130)
et (130,128} :

F.C (132, 130) ;;’F.cv(134,"1'32)

o

F.C_ (130, 128) #F. Cv(132, 130).

ot

VI - D - Etude de l‘aécroissement d'écart felatif A

Nous ne nous occuperons ici que des variations de A= C}Q‘(134, 132)-
(56"(136, 134). 1, 03 ; pour les autres couples d'isotopes, A est trop peu différentde

O . D'une fagon générale, le signe de £ indique dans quel niveau supérieur ouinfé-




TABLEAU VI

Classification

U

¥

”

o

D ‘. (mk)

.u.vz_awu
2,6518
3,1078
3,2748
3,3676
3, 5080
3, 6798

13,8697
13,9966,
4,1527
4,5393
"4, 6109
5, 5754
7,3167

3,4345
3,6518

sp° 54 B/8 50" 601/2

s/ ,— 6B/3
5aB/q ,— 6o /3,

. mmﬁm\mu_ N..III.I'. mﬁ.@.\@ 1

/2, —> 6o/
54{5/9 ,— ¢p'B/7,
mmm\m_olmm m\m:

5a/q ,—7pB/2,
'54B/q,—6p /2,

mm__”w\mu 2 > m@.m\@ H.
safr/4,—= 6o B/2,
saf/3,— 6pB/3,

79 B/4 ,— 75 B/4),
dﬁ_w\wum '.uv.. s W\N”_N

1,05
0,97
1,16
1,20
1,12
0,95
1,08
0, 89
2,10
1,19
1,05

1,14

1,17

0,32
0,60

1 b 14 bk a i i sk itk i T 1

e

'+

V-

0,15
0,10
0,03
0,10
0,10
0,04
0,06
0,06
0,2

0,04
0,03
0,10
0,05

0,10
0,07

1,15+ 0,16

1,02

1,065+ 0,06
?.S.ﬁ.o..ow
1 +0,07
1,014 0,03
1,04+ 0,03

5
£+0,03
1,02 +0,04
1,015 +0,03
1,03 +0,02
1,02 +0,02
1,02,40,02

5 .

5
5

5
ar . - . ,m
1,034+0,02

1,304 0,6

,Hramm.o.wm

11,04 + 0,02

1,07 + 0,16
r‘omwo,_,om.
1,01 + 0,02
H..S%...o,._wm
1,08 + 0,05
1,01 + 0,04

5

5

“5
1,08 + 0,10

1,01 + 0,06

1,04 + 0,02

1,02+ 0,02

- 5

1 40,05

1,03 + 0,02

1,20 + 0,5

1,06 + 0,2

0+ 0,02
-0,06 + 0,07
10,17 + 0,02

0,16 + 0,06
0,10 + o.@m
-0,11 + 0,03
0,06 + 0,04
-0,22 + 0,06

0,29 + 0,02

0,19 + 0,03

0,02 + 0,02

0,15 + 0,06

0,17 + 0,04

0,40 + 0,10

0,50 + 0,10




"“effet de volume normal
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rieur, l'effet de volume est prépondérant; en effet considérons une transition du
) type. 5p5np —_— 5p5ns dont nous savons que l'effet de volume est prépondérant
dans le niveau inférieur, les &carts &tant négatifs (voir fig. 30).

Lia déformation du noyau conduit & augmenter l'effet de volume to-
tal des niveaux. L'isotOPe 136, correspondant au nombre magigue de neutrons
82, est le moins déformé; les mesures de KOCH et RASMUSSEN, de JACKSON
et COULOMBE montrent que la déiormation augmente de plus en plus vite lors-
que le nombre de neutrons diminue. tout au moins pres du nombre magique et
si l'on admet que le rayon varie régulitrement avec la masse. On a alors, pour

1'effet de volume :

Iéq—(lae 134)|> | 5134, 132) | et
= (o (134,132) - Oc (136, 134) 1,03) > 0
. Au contraire lorsque l'effet de volume est prépondérant dans le ni-
veau supérleur, les écarts sont positifs et A est négatif . D'apres l'expression
de b 1nd1quée au paragraphe III, l'effet de volume total des différentes raies est
pr0port10nne1 ala valeur correspondante de & : X partir des valeurs de A
1nd1quees dans le tableau VII nous pouvons classer les transitions étudiées en

trois types :

VI - D - I - Transitions Pourrlesquelles D oest >0

C'est le cas des transitions 5p57p — 5p575 et de la majorité des raies
5p55d - bp 6p 1'effet de volume est prépondérant dans le niveau inférieur.
Iies trois transitions & 3, 27/.1, 4, 53/1.1 et 7, 3_1/.1 . dont .le niveau supérieur est
commun, ont des valeurs de Aidéntiquesaux erreurs-expérimentales pres ; la
raie i 4, 15/11 a une valeur de A comparable 2 celles des raies & électron s.
L'étude du mélange des configurations menée au laboratoire par LIBERMAN
(82) montre que l_es-ni_ve‘a':ux sont, ou purs, ou seulement mélangés a des ni-
veaux présentant des caractéristiques semblables : par exemple ceﬂ:,aips,ni- )

veaux 5956p sont mélangés 2 des niveaux 5p57p .
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VI - D - 2 - Transitions pour lesquelles [N est peu différent de 0
C'est le cas de la transition & 2, 65/11 (5p 5d [3/2] —> 5p 6p [1/2]

et des transitions du type 5p55d' . 5p 6p - L'effet de volume est pra.thue-
ment égal dans les deux niveaux et l'effet isotopique se réduit a 1'effet spécifique
dont on peut ainsi obtenir un ordre de grandeur .

2,65/.1 : }TS(134, 132) & -0,2 mk
3,86/4 : 6TS(134,132) ~ 1,4 mk

4,610 : ETS(134,132) &~ 1,2 mk,

VI -D - 3 - Transitions pour lesquelles Doest €0
C'est le cas des deux transitions & 3, 67 (5p 5d [1/2] — 5p 6p {1/2]
et 3, 99/11 (5p 5d [1/2] —> bp 6p [1/@ ) l'effet de volume est preponderant

dans les niveaux supérieurs. L‘étude du mélange de conflguratmns montre gue
ces niveaux sont fortement mélangés aux niveaux 5p 6s' [1/2]1 et 5p 65‘ [1/2,] 0
3 26% et 34%;ce phénomene explique l'importance dell.'effe't de volume dans

les niveaux supérieurs; connaissant la valeur de l'effet de volume dans les ni-

veaux 5p56s , nous devrions pouvoir vérifier la loi de partage (cf.parag. II-E-).

2 £
VI - E - Interprétation a partir des valeurs de '\P(o)nsl calculées par la mé-

thode de Hartree-Fock
N,ous avons calculé (ave¢ 1'aide de R. J. CHAMPEAU) les valeurs

de |Lf' " pour tous les électrons des configurations 5p55d et 5p 6s par
la méthode de Hartree~Fock et en utilisant le programme de calcul de’

C. FROESE-FISCHER; au cours de ce calcul nous avons eu connaissance de
calculs analogues portant, en outre sur les configurati'ons‘5p573, 5p56p et
5p57p , exécutés par M. WILSON . On trouvera 'en annexe les valeurs de
Z ILI/(O)IIS IZ calculées i partir des résultats que Wilson nous a aimablement

communiqués (83).
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Nous sommes donc en mesure de calculer théoriquement les va-
leurs de 1'effet de volume des différentes transitions, en supposant que la
quantité Cv du paragr.. Il soit connue ; en fait, il est préférable de calculer
le rapport de 1'effet de volume de chaque transition % 1l'effet de volume d'une
transition prise comme référence (oh élimine Cv). En comparant le rapport
ainsi obtenu T 2Y rapport rexp calculé & partir du diagramme de King
(rex est €gal 3 la pente des droites), nous obtenons un test de la validité des
calculs théoriques.

Nous avons fait le calcul en prenant comme référence, la raie &
3, 27/11 . La figure 31 montre le diagramme de King et le tableau ci-dessous
montre les valeurs de r, et rexp pour les transitions : L'accord est rela-

th
tivement bon en particulier pour les

raies dont l'effet de volume est impor-
pa Tth i
L/.l) e¥*P tant. Pour les raies 2 3,99/11 et
3, 67/.1 l'accord est moins bon, mais
3, 36 0,7 o 0,95 -le calcul rend bien compte du signe de
3,50 0,9 0,6 1.'effet de volume (pour ces raiesily
3,67 - 1,6 -0,7 a un fort mélange entre 5p55d et
s -2,1 -1, 5
3,99 ‘ 1,3 5p 6s).
4,15 1,90 1,80 L'accord est beaucoup moins
4, 54 1 1,15 bon pour les raies dont l'effet de volu-~
5,57 1, 50 0, 85 :
me est petit.
7,31 1 1 Nous pouvons désormais com-
3,43 2,3 2,4 prendre d'oll vient 1'effet de volume dans
s ? tions >
3,65 253 2 _9 les transitions 5p55d —» 5pbp pour les-

quelles > est positif : on constate en
effet que la densité de probabilité de présence au noyau des électrons 5s est
notablement plus petite dans la configuration 5p55d que dans la configuration
5p56p (ce n'est pas vrai pour les électrons plus internes). On peut donc associer

2 1'électron 5d un effet d'écran qui est responsable de lleffet de volume observé.
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De mé&me la densité de probabilité de présence au noyau des électrons bs est .
Plus forte .dans la configuration 5p 7p que dans la conflguratlon 5p ép , d'ot
un effet de volume plus important da.ns la transition 5p 5d 5p57p a4, 15/.1
Ce diagramme de King montre de plus que pour la majorité des
transitions, l'effet spécifique est important, il rend compte de la plus grande
partie de 1'écart isotopique mesuré. Il n'est pas possible actuellement de

1'évaluer théoriquement.

VI - F ~ Effet de volume dans la transition 5p57p fl/Z] L — 5p57s [3/2'] 5 a
i} Tk 45 1 4

3, 65/;1_

Nous allons tenter de calculer 1l'effet de volume total dans cette
transition a 1'aide des théorles existantes; le niveau 7s [3/2]2 est vraisem-
_blablement moins perturbe que le niveau 7s [3/2.] de 1a transition & 3, 43/1.1
I1 faut d'abord évaluer l'influence de la déformation puis calculer le facteur

électronique F .

VI -F -1 - Coefficients de déformation des isotopes du xénon

Ils ont été mesurés par spectrométrie nucléaire pour les isotopes
132, 128 et 126 (84) et leur valeur peut &tre évaluée théoriquement 3 partir
des cartes de E. MARSHALEK, L. W. PERSON et R. K. SHELINE (85).

isotopes %2 théoriques %2 expérimentaux
du xénon ‘ ' '

124 90 1073 . _ :

. : 3 . s
126 36 10 ) 36 10
128 28,5 1073 29 1073
130 21 10'3 :

-3 -3 .

132 13,5 10 13,510
134 8 107
136




-91 -

Nos mesures montrent que :

(134,132) o ot (132, 130) # &T (130, 128).

T ,
vol. tot. vol. tot. vol. tot.

Si nous admettons que le rayon nucléaire suit une loi de variation régulitre
en fonction de la masse, nous pouvons évaluer les coefficients de déformation
nucléaire pour les isotopes 134 et 130, en interpolant 2 partir des valeurs de

ces coefficients pour les isotopes 132 et 128 . Nous obtenons ainsi :

2

o -3
QD' ~

134 — 55 10

2 .
o . "'3
%130 21 10

VI - F - 2 - Rapport de 1'effet de déformation & l'effet de volume pur

Nous pouvons évaluer lleffet de déformation 2 partir de la relation :

5T, - oK
deef. - _i:if) 2G +3) M(_%:éf;__))z (cf. parag. II - C -) _

vol. pur

Avec les valeurs de 0(2 tirées du paragraphe précédent, nous cal-

culons :

3T
oT

déf.

(134,132) = - 0,31
vol. pur

Ce rapport est identique & celui évalué par L. WILETS, D. L. HILL
et K. W. FORD (86) i partir de la relation précédente et des mesures de
KOCH et RASMUSSEN. En tenant compte du coefficient € ‘de FRADKIN , il se-

rait réduit d'un facteur 2 , et nous aurions !

3T, .
d.Tdef' (134, 132) = - 0, 16
vol, pur
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VI-F -3 - Effet de volume pur de 1'électron 7s

Il est donné par la relation :

“th

na('?s)

d A
dn’

ST (1734, 132) (75) =

vol. pur (1-

. A partir de la position des niveaux 5p568 [3/2]2 1 5P57s [3/4 2’ R

et 5P583[3/2]2-"’ nous avons calculé

ab

dn
3
a

- 0,025

n (7s) =" 25,4

A partir de la valeur Cth = 87 et en tenant compte des diverses

corrections vues au paragraphe II - C - nous calculons :

S:TVOL pu:".(1_34:, 132) (7s) = + 2,20 mk.

VI - F - 4 - Effet de volume total de 1'électron 7s.

 -On fait alors intervenir l'influence de la déformation : avec un

effet de def.

. ! V ' . .-
effet de vol. pur de l'ordre de 0,31;. on arrive & :

rappo rt

3T

vol. tot. (134, 132) (7s) = + 1,50 mk.

‘Avec une valeur de ce rapport égale 2 0, 16 ( avec coefficient |13 _

de FRADKIN), on arrive & :

vol. tot. (134,132) (7s) = + 1, 85 mk.
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VI - F - 5 - Effet de volume total dans la transition & 3, 65/&

I1 faut tenir compte en plus de l'effet de volume de 1'électron
P [1/2] | P pour 1'évaluer, nous pouvons utiliser les mesures de JACKSON et
COULOMBE. Elles montrent que 1'effet de volume dans les transitions
5p57p e 5p565 est toujours plus petit que l'effet de volume dans les tran-
sitions _5956p — 5p56s . Ainsi 1'effet de volume dans 5p57p ne serait pas

négligeable : nous pouvons lui attribuer une valeur de l'ordre de 0,5 mk pour
effet de: déf.
effet de vol. pur

le couple {134, 132). En considérant que le rapport est com-

pris entre 0,16 et 0,31 (avec et sans coefficient % de FRADKIN), nous pou- _

vons écrire !

gTvol. tot. (134, 132) (3, 65/-1) o - 1,20 mk-.

VI - F - 6 - Calcul de 1'effet de volume total dans la transition & 3, 65/.1 allai-
de des valeurs de ]q’(o)ns'z

calculées selon la méthode de Hartree-Fock

On obtient ici directement 1l'effet de volume pur dans la transition

3 partir des valeurs de 4 > I(‘I’(o)nslz

te du mélange de configurations qui existe entre 5p56p et 5p57p (le niveau

5p57p [1/2]1 est pur & 80%) :

44 E]L‘l’(o)nslz = - 6,25 u. a.

données en annexe: et en tenant comp-

Avec la valeur de cth = 87 et en tenant compte des corrections

vues au paragraphe II - C -~ on calcule :

T ool pur(134, 132) (3, 65/1.1) = - 1,60 mk

effet de déf.
effet de vol. pur

et en considérant que le rapport est compris entre 0, 16 et

0,31, on calcule l'effet de volume total :

3Tvol. tot, (134, 132) (3,65 1) = - 1,20 mk.
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VI - F - 7 - Calcul de l'effet de volume total dans la.transition .3 3, 65/,11 A

l'aide de la théorie de IONESCO-PALLAS

L'effet de volume total est donné par la relation :

JT top, (134, 132) (3, 65/11) =F. C,

vol. izo

. Q(n)

standard

Cizo est calculée & partir de Cizo en tenant compte de la valeur des

coefficients de déformation nucléaire. Q(n) est un coefficient da i la dis-

tribution de charge de Elton.

C. =47,7 , Q)=0,9 , c¢Standard
120 1LZ0O

=90,6 .

En utilisant la valeur 410 Z IL”(o)nS]--z =-6,25 wu.a. , on calcule:

‘?vol. tot, (134, 132) (3, 65/‘1) = - .1, 25 mk,

VI -F -8 - Calcul de lteffet de volume total dans la transition & 3, 65/.1 EY
1'aide de la corrélation de GERSTENKORN '
GERSTENKORN donne la relation suivante, pour le xénon :

T

3T

vol. tot. (136, 132)
(136, 134)

=1,79 Avec :
vol, tot.

(13'6, 132) = 3T (136, 134) + E‘Tvol 134, 132}

vol. tot. . tot. (

Tvol. tot.

A:

vol. tot.

( T ool tot. (134, 132) - JT (136, 134).1, 03): 0, 50 mk

on calcule : (B‘T (134, 132) (3, 65/.1) = - 1, 60 mk.

vol, tot,

VI - F - 9 - Comparaison entre les diverses valeurs de a‘T‘}oI tbt(134,132!

- de la transition & 3, 65/:&

Nous avons calculé de quatre fagons différentes 1'effet de volume
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total dans la transition & 3, 65/.1 et obtenu les valeurs :
-1,20mk , ~-1,20mk , -1,26mk , -1,60mk.

Les trois premiere supposent que la valeur des coefficients
de déformation est correcte et que les valeurs du facteur électronique F
calculées a partir des niveaux de la série 5p5ns d'une part et a l'aide de

la méthode de Hartree-Fock d'autre part sont également correctes. Nous
effet de déf,

effet de vol. pur

avons de plus tenu compte d'une valeur moyenne du rapport

La quatriéme valeur de l'effet de volume ne s'appuie par contre
sur aucune théorie,

Connaissant l'ordre de grandeur de l'effet de volume total dans
la transition 2 3, 65/11 » nous pouvons évaluer l'effet spécifique de cette
transition et & 1'aide du diagramme de King, évaluer l'effet spécifique des
autres transitions; en procédant de cette fagcon nous ne pouvons bien entendu

obtenir gqu'un ordre de grandeur.

VI - G - Effet spécifique de diverses transitions

En supposant que l'effet de volume dans la transition & 3, 65/.1

a la valeur: QT (134, 132) > . 1,30 mk , nous pouvons évaluer l'ef-
vol. tot.

fet spécifique :

Jr (134, 132) = 5‘6‘(134,132)- JT

spécif. (134,132) = + 0,60 mk
3t

vol. tot.

spéeir, (134 132) & 0,60 mk .

Avec cette valeur de l'effet spécifique pour la transition a 3, 65/u
on évalue l'effet spécifique puis l'effet de volume des autres transitions, Le
résultat de ces estimations est contenu dans le tableau ci~contre (tableau VIII).
Les valeurs ainsi estimées rendent bien compte des différentes conclusions que
nous avons faites précédemment en particulier pour les raies dont la valeur de

A\ est négative,
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TABLEAU VIII

» spécif. (134, 132) aTvol. tot. (134, 132)
(p) (mk) (mk)
2,6518 - 0,20 0
3,1078 0, 80 © 0,20
3, 2748 1,90 ©-.0,40
- 3, 3676 1,60 - 0,40
3, 5080 1, 50 - 0,30
3,6798 1,0 +,0, 30
3, 8697 1, 40 - 0,20
13,9966 0,70 +70,60
4,1527 1,20 - 0,60
4,5393" 1,90 - 0,50
4, 6109 1,20 0
5, 5754 1,90 ~70,30
7,3167 1, 80 - 0,40
3, 6518 0, 60 - 1,30
3, 4345 0,90 - 1,10
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Tres récemment, J. H. SHAFER (87) a mesuré les écarts
&‘(136, 134) et 6\5‘(134, 132) pour la transition & 2, 02/.1 . Nous pouvons
ainsi tracer la droite relative & cette raie dans le diagramme de King. En se
basant sur l'hypothtse que l'effet de volume et 1l'effet spécifique sont ou trés
faibles ou varient tres peu dans les niveaux 5p56p on est amené a conclure
que cette transition, de méme niveau supérieur que la transition & 2, 65/1 ,
doit avoir méme effet de volume et m&me effet spécifique. C'est effectivement

ce que l'on constate dans le diagramme de King.

VI - H - Etude de 1'écart (132, 129)

Nous avons mesuré (cf. chapitre III, paragraphe IV) 1'écart entre

l'isotope 132 et l'isotope 129 pour la transition a 3, 50/.1 . Apres déduction de :

1'effet de Bohr, nous obtenons
&*@”(132, 129) = (1,50 + 0, 15) mk .

En supposant que 1'évaluation de l'effet de volume et de l'effgt
spécifique soit correcte, il est possible de déterminer l'effet de volume pour
le couple (132, 129). Pour la transition 2 3, 50/11 et pour une différence de mas-
se de trois neutrons, l'effet spécifique prendrait la valeur :

o
STSPécif' (132,129)2 2, 25 mk.

Cette valeur entrafne pour l'effet de volume :
ETV(132, 129)22 - 0,75 mk .

Connaissant la valeur de 5 = 0,10 mk pour la transition et les
valeurs de - B‘Tv(134, 132) # S'Tv(13z, 130) # JTV(130, 128) &4 - 0, 30 mk,
nous pouvons placer les différents isotopes selon le diagramme ci-dessous uni-

quement relatif & l'effet de volume :
136 ke B 130 18| V8

-
~070 020 0 030 08 OoFF ()
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Ainsi 1'.isot0pe 129 ne serait pas placé entre 1'isotopé 130 et
l'isotope 128;cependant étant donnfes la précision de la mesure 5‘0‘(132, 129)
et l'incertitude due i 1'évaluation de l'effet de volume et de l'effet spécifique,
la position de l'isotope 129 est finalement mal déterminée. Nous pouvons
seulement conclure qualitativement en prévoyant que 1'isotope 129 n'est cer-
tainement pas placé au centre de 1'écart (130, 128) . Cet effet (Vodd-even

staggering'} a été observé dans plusieurs autres éléments (66) (88) (89) .
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CONCLUSION.

Dans le cas du xénon,. élément de masse moyenne, on ne peut
absolument pas négliger l'effet spécifique de masse devant 1'effet de volume.
Pour les raies infrarouges, l'influence de 1l'effet spécifique est certainement
plus grande que pour les raies visibles faisant intervenir un électron 6s mais
cela n'a pas grande importahce, le véritable probléme qui res-t.e posé étant ce-
lui de 1l‘évaluation précise de l'effet spécifique. A giéfaut de celle-ci, on ne
p-eut atteindre que 1'évolution de 1fef£et de volume dans la série des différents
isotopes et la précision que 1l'on peut obtenir sur les raies laser infra'rouges
permet de la suivre dans de bonnes conditions. | o

Nos mesures montrent que dans les transitions 5p57p — 5p57s R
si l‘eﬁfet de volume rend effectivement compte de la plus g‘ra.nde_pa;tie dc_a
1'écart mesuré, l'effet spécifique n"ést pas négligeable poﬁr autant; a l'in-
verse dans les transitions 5p55d —_ 5p56p » l'effet spécifique est prépon-
dérant mais l'effet de voluine est plus important que la théorie ne 1§‘1aisse—-
 rait prévoir. Ce phénom'éne semble &tre lié 2 un effet d'écran des élegtr:t_:nns

5d sur les électrons s -dﬁ coeur, o
L'effet de volume des différentes transitions du type 5p55d — 5p56p
. rapporté a l'effet de volume d'une transition prise comme référence _(pente des
droités dans le diagramme de King) varie forte:cﬁent. Ceci peut s'expliquer par
l'intéraction de configurations. Ainsi dans la configuration _5p55d ,» les niveaux
‘meélangés aux niveaux 5p563 ont un effet de volume de signe opposé, .
L'égalité des écafts 3:1—(134, 132), 8'0"(130,_128) et 5‘0‘(1_30, 128)
montre 1'égalité de 1'effet de volume total dans les différents couples d'isoto-
pes; si l'on admet que le ra'yc;n nucléaire varié régulié_rer‘n.ent avec la masse,
il est possible d'évaluer les coefficients de défbrm_ation nucléaire des isotopes
130 et 134 connaissant ceux des isotopes 128 et 132. La mesure de la position

de 1'isotope 129 par rapport a 1'isotope 132 permet de mettre en évidence pour




- 100 -

le xénon, l'existence d'un phénomene d "odd-even staggering'.

Enfin les mesures relatives & 1'argon montrent que 1'effet spécifi-
que prend dans certaines transitions des valeurs importantes; en particulier
dans les configurations 3p53d et 3p54:d , il atteint des valeurs de l'ordre de
25 mk et 11 mk tandis qu'il reste tres faible dans les configurations 3p54p
e't'3'p5‘5s .

Lia premiére méthode de spectrdscopie laser que nous avons réa-

“lisée nous a donc permis de mesurer des écarts isotopiques depuis des va-
leurs tres faibles jusqu'a des valeurs moyennes de l'ordre de 35 mk . Des
mesures analogues devraient &tre possibles dans un proche avenir sur les iso-
topes 126 et 124 du xénon, tres pauvres dans le mélange naturel mais dont
1'étude devrait &tre particulitrement intéressante. En plus de la mesure des
écarts isotopiques, cette méthode nous a permis d'aborder 1'étude du dépla-
cement des raies spectrales.sousl'influence de la pression et de l'intensité du
courant de décharge.

Prévue a l'origine pour 1'étude des déplacements isotopiques dans
les mélanges de gaz, la deuxitme méthode décrite a été peu exploitée puisque
nous avons pu disposer au cours de ce travail d'isotopes suffisamment enrichis.

Sa mise au point a été longue et délicate; elle pourrait &tre considé-
rée comme achevée mais 1'utilisation d'un programme de dépouillement et
1'emploi d'un laser asservi en fréquence pour le contr6le plus précis de la fré-
quence du laser monochromateur devraient permettre d'augmenter la préci-
sion générale de la méthode. En plus de la mesure des écarts isotopiques et des
structures hyperfines de faible valeur, nous pensons surtout & utiliser cette mé-
thode pour 1'étude simuitanée du déplacement des raies spectrales et des profils
de raies, dans des conditions de luminosité et de résolution jusqu'alors inhabi-
tuelles en spectroscopie atomique.

Les conditions d'excitation dans les tubes & décharge étant beaucoup

moins critiques que dans un laser, il est possible dans certains cas de réduire
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l'erreur de mesure par exemple en absorption, a basse pression. Le passage
de l'amplification a 1'absorption a été observé sur plusieurs raies. Nous
avons ainsi la possibilité de régler les conditions d'excitation de telle fagon |
que les deux niveaux de la transition soient également peuplés et nous pou-
vons concevoir une nouvelle méthode de mesure dans laquelle le rapport de
1'intensité de deux transitions issues des niveaux considérés donnerait direc-
tement le rapport des probabilités de transition .

A l'heure actuelle, nous sommes limités principalement par 1'é-
troitesse de la plage de balayage du laser monochromateur; pour élargir
celle-ci il faut nécessairement augmenter 1'intervalle entre ordres ce qui dans
la plupart des cas nécessite un sélecteur de modes. Il reste que cette méthode
ne permettra jamais que le balayage d'un petit domaine spectral autour d'un
nombre lirmité de raies laser. Il faut donc espérer que dans un avenir assexz
proche, des laser a longueur d'onde variable permettront des performances

comparables dans tout le domaine optique.
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. ANNEXE

CALCULS DE Alf zl“ﬁo)nrA PARTIR DES RESULTATS
" DE M. WILSON

:5p56s'3P

'.fsg 617,
252 65,
352 " 13,
452 2

Bs

bs

. " 2 )
S e[ = 10307,
B
. 5p 6p (AV)

152 617,
252 65,
352 13,
452 2

Bs
=1, 397,

5p57s 3P

lsi 617,
Zs2 65,
352 13,
432 2

5s

Ts
= 1,397,

433,3268

277,6240
055, 0900

.716,4014

356,5515
20, 8539

698, 8413

432,7972
277,4855
054,9198

.716,1114

355,9385

674,5048

433,2938
277, 5943
055, 0057

716, 2337

356,3689
5,6884

682,6812

433, 2797

277,5780.
054,9902
716,3619
356, 9004

15,4117

693, 6321

433, 6851
277,4916
054,9422

.716,1482

356,1843

| 5p 65 P
lsz 617.
Zsz 65,
352 13,
482 2.
Bs
bs
= 1.397.
RN -
 5p 7p (AV)
lsg ; bl7,
'252 T 65,
352 13,
452 2
5s
= 1.397,
B
© 5p75d (AV)
lsg 617,
‘232 65,
352 : 13,
482 : 2.
5s
= 1,397,

676,9028

432,9716
277,5146
054, 8787
716,0708
354, 9624

672,7962




5p 5d P
lsg 617,
252 65.
352 13,
4s2 -2

55

4*5;‘*1 , 1.397.

5p55d IF
lsg 617,
252 65
332 13,
452 2

58
= 1,397,

5p°5d L P
lsg 617,
Zs2 65,
352 13,
452 2

bs

= 1,397,
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ANNEXE (Suite)

433,3488
278,2042
054, 7742

. 715, 8750

352,9320

670,2684

432, 8962

.277,5059

054, 8974

. 16,1069
355, 2989

673,4106

433, 3488
277,4554
054, 9468

.716,1592

356,1476

676,1156

5p-5d °F
lsz‘ 617,
252 65,
352 13.
452 2
5s
= 1.397,
5_ .3 1
5p 5 " D D
lsz 617,
252 65,
332 : 13,
432 : 2,
55 . .
= 1.397.

432, 9434
277,5136
054, 8282

.715,9748

354,0121

670,5442

432,9214
277,5162
054, 8876
716,0835
355,3507

673,5188
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