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RECHERCHES

SUR LE DEPLACEMENT ISOTOPIQUE

DANS LES SPECTRES ATOMIQUES
DES ELEMENTS. LOURDS ()

Par Jeax BLAISE

INTRODUCTION

Parmi les problémes de spectroscopie qui suscilent le plus d'intérét
A I'heure actuelle figurent la détermination des momenls nucléaires,
¢’est-a-dire des spins, des moments magnétiques et des moments qua-
drupolaires, et I'étude des déplacements isolopiques.

La détermination des moments nucléaires a fait de gros progrés
grice & Ia spectroscopie des radiofréquences, mais un certain nombre
de problémes reldvent encore de la spectroscopie optique, car la pre-
midre ne permet d’étudier que les niveaux les plus profonds des ato-
mes. Quant i U'étude des déplacements isolopiques, elle ne peut &re
faite que par speciroscopie optique. -

Un équipement original permetfant ces études qui exigent des pou-

voirs de résolulion trés élevés, a été réalisé & Bellevue, grice & un

ensemble de recherches poursuivies par P. Jacquinot et ses collabora~

teurs (27) (31) (37) (46) (58) (59) et son application & I'étude des dépla-
cements isotopiques et des problémes nucléaires en général, nous fut
confiée & H. Chantrel et & moi-méme. Tandis que . Chantrel se consa-
crait & Ia réalisation d'un spectrophotométre Fabry-Perot enregistreur,
je m'orientais vers 'aspett speciroscopique des problémes A résoudre.

Dés que le spectrométre Fabry-Perot a commencé & fonctionner,

{Y} Thése présentée & la Faeculté des Sciences de I'Université de Paris
pour obtenir le grade de Docteur &s Sciences phquues, et soutenne

-le 13 mai 1957, devant la Commission d'examen,

Annales de Physique, 1958. 66
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nous avons éludié ses possibilités en mesurant la structure hyperfine
des raies du spectre d’arc du mercuro. Les premiers résultats dépasse-
rent lous nos espoirs : grice & la finesse et’au conlraste élevé du Fabry-
Perot 4 couches diéleclriques, nous ponvions enregistrer des compo-
santes faibles qui n’avalenl jamais éLé résolues. Par la suite, Loules les
amélioralions apportées au spectrophotoméire Fabry-Perol onl é1é véri-
fiées en étudiant une rais du mercure, et une partie des résultats ainsi
oblenus a été utilisée récemment 4 la délermination du moment qua-
drupolaire de V'isotope 20t (12).

La premiére application de notre spectrophotométre & un probléme
nouveau a é1é la mesure dua spin de lisotope 105 du palladium. Etant
donné la structure complexe des raies, le probléme se ramenait & des
mesures d'intensité pour lesquelles le spectrophotoméire était tout indi-
qué. Le travail était en cours lorsque nous avons eu connaissance du
résultal obtenu par le Docteur A. Steudel (24), résultal que nos mesu-
res n’ont pas lardé & conlirmer (11). Ce fut le point de départ de nom-
breux échanges d’informations avec les collaborateurs de M. le Profes-
seur H. Kopfermann. Brix ot Kopfermann venaient de publier leur
table desstructures hyperlines des termes et raies atomiques (23) et cet
imporlant travail les avaient conduits & s'intéresser tout spécialement
aux déplacements isotopiques des éléments lourds (A > 835) pour les-
quels I’ « effet de volume » est prépondérant. Ayant réussi a séparer
dans le déplacement isolopique d’un terme spectral donné la part pro-
venant de la configuration électronique, ils ont pu définir une « cons-
tante de déplacement isolopique » (ax) qui est caractéristique de la
paire d’isotopes considérée. L'éinde du déplacement isolopique permet
done d’obtenir des informations trés intéressanles sur la distribution de
charge nucléaire, puisque, pour un élément ayant plus de deux isoto-
pes, la variation de la constante de déplacement isotopique indique la
“yariation relative du rayon du noyau par addition de neutrons.

Tn utilisant les données expérimentales disponibles en 1951, Brix et
Kopfermann avaient caleulé la conslanie de déplacement isotopique
d’'un grand nombre d’éléments de la région de la classification périodi-
que comprise enfre le rubidium et le plomb (22). lls avaient ainsi pu
metire en évidence la variation de cetle conslante en fonetion du nom-
bre de neuirons et montré les « sauts » caraciéristiques au voisinage
des nombres magiques o, 82 et 126 et entre N=_588 et N==go, ce
dernier saut étant i A la forte déformation du noyaun, confirmée
depuis par la théorie de Aage Bohr du modéle collectif.

L’étude systématique de Brix et Kopfermann indiquait clairement
les éléments pour lesquels les données expérimentales élaient insuffi-
santes ou méme manguaient totalement et il m’a paru intéressant de
consacrer 4 cette étude le magnifique équipement existant 4 Bellevue.
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CHAPITRE PREMIER

Théorie du déplacement isotopigue
des éléments lourds.

Les raies spectrales des différen(s isotopes d’'un méme élément sont
généralement déplacées les unes par rapport aux autres. Ce phéno-
méne, appelé « déplacement isotopique », est la conséquence de la dif-
férence des interactions enire les noyavnx des isolopes et la couche
électronique. Cet effet provient, soit de U'entrainement du noyau par
I'électron opliue autour du centre de gravité commun : ¢'est Ueffet de
masse, soit de la différence des potentiels nucléaires agissant sur les
couches électroniques : c’est V'effet de volume ou effet de champ. Le-
premier effel prédomine au début du systéme périodique, jusqu’auw

strontium (Z = 38); le second a été observé & partir du molybdéne

(Z=42).

Le plus grand déplacement isotopique qui ait 418 mesuré jusqu'i
maintenant est la séparation.de 3t 200 mK (*) entre 'hydrogéne et le:
deutérium observée par Ballard et White (4) dans la raie g38 A de
la série de Lyman ; le plus petit est la séparation de 0,6 mX entre les
isotopes 69 et 71 du gallium, mesurée récemment par Jackson (56}
dans la raie 4 033 A.

Les théories de I'effet isotopique -ont é1é développées dans plusieurs
théses et articles (Arroe (3), Klinkenberg (62), Foster (43), Striganoy
et Dontsov (103)), mais c'est dans le traité de Kopfermann sur les
moments nucléaires (84) que ce probléme est exposé de la fagon

la plus compléte. Il suftit donc de rappeler ici Uessentiel des résultats.

théoriques obtenus.

\. Effet de masse. — Cet effet intéresse toutes les raies. D'aprés Ia.

théorie de Niels Bohr de I'atome d’hydrogéne, le fait qu’un noyau n’a

pas une masse infinie conduit & remplacer dans la constante de Ryd--

berg la masse réelle de ’électron par sa masse réduite v.— M Cette:
& P ! m+M
. . awlyet M : m
constante devient: By = e — o g soit Ry ~ R, (1 — % ) La

valeur d'un lerme spectral devient :
_— PASE m
TM—'RMH—S—-Jlm‘(I _-l\_l)'
ot T, est le terme correspondant 4 un noyau de masse infinie. Le

(}} 1 mK =1 millikayser =10~ em—*,
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terme de I'isolope. lourd est done moins déplacé vers la limite de la
série que celui de I'isotope léger. Si Von attribue un déplacement iso-
topique nul 2 la limite de la série, c'est le terme de structure fine de
Pisotope le plus lourd qui est le plus profond. Pour le déplacement, du
terme entre deux isolopes de masse M, el My. on a :

AT =m{2 — T mit 2T
W M @ T aplas A @
en posant M=A m,, oli m, est la masse du prolon et A la masse ato-
mique de I'isotope.
Dans une raie de nombre d'onde s, la séparation des deux isolopes
sera :

m Ay~ A4 A
L2 crv g .h 10— et
mp Ajhae -7 ,llg

A l'effet d’entrainement du noyau se superpose, dans les atomes a
plusieurs électrons, l'effet de couplage de Hughes el Eckart (31). Par
suite de relations de phases entre les électrons individuels, cet effet
peut augmenter ou dimiauer 'effet de masse simple suivanl que le
mouvement des élecirons se fait en moyenne dans la méme direction
(systéme des singulets) dans le cas d’un atome & deux dlectrons ou en
direction opposée (systéme de triplets). En outre, V'effet de masse spé-
cifique ne se fait sentir que si les nombres quantiques orbitaux des
deux élecirons diflérent d’une unité : Al=r-t 1.

L'étude de l'effet isotopique des éléments légers montre que 'effet
de couplage est du méme ordre de grandeur que l'effet de masse sim-
ple. Comme ce dernicer est inversement proportionnel au carré de la
masse atomique, on peut admetire que I'effet de masse devient négli-
geable & partir des terres rares (A = 140).

Il. Effet de volums. — Dés 1918, Aronberg (2), puis Merton (73)
observérent une variation de longueur d’onde de la raie 4 o058 A du
plomb, suivant qu'ils ulilisaient du plomb ordinaire ou du plomb pro-
venant de la pechblende ou de la thorite. Merton fit une observation
analogue sur la raie 5351 A du thallizm, en employant successivement
du thallium ordinaire et du thallium tiré de la pechblende, Mais ce
n’est qu'd partir de 1931 que le déplacement isotopique des éléments
lourds fut étudié sysiématiquement, & la suite des travaux de Schuler
et Keyston (g7) et de Jackson (55) sur le thallium et de Kopfermann (63)
sur le plomb. On observe un déplacement isolopique dans les éléments
lourds presque exclusivement dans les raies dont un lerme appariient a
une configuration qui a un ou deux électrons s (ou un électron py)
dans sa couche externe. Si l'on attribue aux termes sans électron s un
déplacement isotapique nul, on constate que dans un terme ayant un
déplacement isotopigue, cest I'isotope le plus léger qui est le plus
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profond et que, de plus, les termes isotopiques ne sont plus approxi-
mativement équidistants, comme c¢'était le cas dans l'effet da masse.
En particulier le'terme d'un isotope impair de masse A1 { est plus.
rapproché du terme de Pisotope de masse A que de celui de masse
A+ 2 cest le phénoméne connu sous le nom de « odd-even siag-
gering ».

L’effet de volume déeroit avee 7 et pour Z ~ 4o, il est de 'ordre de
grandeur de l'effet d’éntrainement simple: S

II-1. Trtorir DE L'EFreT DE voLume. — Pauli et Peierls {go), dés
1931, ont émis ['hypothése que Uoflet isotopique des $léments lourds
était dii au fait que les champs nucléaires différent du champ coulom-
bien par suite de l'extention finie des noyaux, d'olt les noms d’ ¢ effet
de champ moléculaire » ou d’ « effel de volume » qui ont éLé donnés &
ce phénoméne. )

Tant qu’on se repiésente le noyau comme une charge ponctuelle sans
siructure et qu’on admet que le champ nucléaire electrostatique est
purement coulombien jusqu'y la distance r=o, Vénergie de liaison
d'un électron aux différents noyaux isolopiques doit étre la méme et
.dans un terme spectral donné, les nivesux des différents isatopes coin-
cident. Au contraire, pour un noyau de volume fini, le champ couloms
bien qui régne & I'extérieur du noyau se transforme & la surface du
noyau en un champ de force différent, soit que la distribution de
charge du noyau produise une modification de ce champ d’origine
purement électroslatique A l'intérieur du noyau, soit que des forces
extra-nucléaires de faible portée se superposent au champ électrostati-
que. La distaoce an centre du noyau & partir de laquelle commencent
ces éearls au champ coulombien est, par définition, le rayon du noyau 7.
Dans U'hypothése du noyau incompressible, on a : ry= R A, aves
Wo v 1y19.507"% em pour les éléments compris entre l'indium et le
bismuth et Ry ~ 1,34.10~"* ¢ pour les éléments légers ().

Cétle variation du rayon nucléaire avec la masse eniraine que pour
les différents isotopes d'un élément le champ commence & différer du
champ coulombien & une distance différente du centre du noyau, dis-
tance d’autant plus petile que isotope est plus léger. Par suile, pour
un électron qui pénétre dans cetle zone eritique, c'est la Haison 4 [iso-
tope le plus léger qui sera la plus forte et il en résulte que le terme
isulopique currespondant sera le plus profond.

Parmi les électrons, ce sont les électrons s, et it un moindre degré les
élecirons pyp, qui s'approcheront le plus du nuyau et ils seront les
principaux responsables de l'effet de volume. De plus, les électrons

('} Résultat d'expériences de diffusion d'¢lecirons par Ies noyaux ellec-
tuées & Stanford University (45). .
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Stant plus fortement attirés par le noyaw pouwr les Z élevés, V'effet isoto-
pigue sera d’autant plus marqué que I'élément est plus lourd.

~ On peut calenler le déplacement. isotopique associé & un. éleclrors
pour divers modéles nucléaires. Clest. ce quont fait successivement
. Bartlett (6), Racah (gt), Rosenthal et Breit (17} (94); Brocly {26), Brix
et Kopfermann (21), Grawford et Schawlow (36).

Actuellement, on admet généralement que le champ nucléaire est

bien représentd, & U'intérieur du noyau, par le potentiel :

==+ 11 g

qui correspond & une charge supposée disiribuée uniformément dans
tout le volume du noyau considéré comme une sphére incompressible.

3 N

ry rot+lre

£

Fig. 1. — Allure de la variation du potentiel nucléaire pour deux isotopes.

D’aprés Racah, I'énergie perturbatrice produite par 8p(), différence
des potentiels de deux isotopes & Vintérieur du noyau, est, pour un
électron s, de la forme :

SW = fo "og0,(r). 3¢() . hrrdr (2)

oi eps(r) est la densité de charge électrique de Iélectron s dans le
noyau :
a(p-i- N0} (3Zysp—a ap .
eolr) =Tt a) T (3)
ot (o) est la densité de charge non relativiste de 1’électron & l'endroit

du noyau.
ay 6st le rayon de la premiére orbite de Bohr de I'atome d’hydrogéne,
I est la fonclion factorielle et :

p=\/1 — ZPal,

+
« &tant la. constante de structure fine : == ;—c .
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De: (1}, on tive :
aq(;.):;i: [r—(5)]-8r (4)
En poriant (3) et (4) dans {2}, on obtient :
sW=gEt o) (Z)F7 2 'f—eo aro [l (5 Trear )

qui, par intégration dans le domaine du noyau devient :

_ 2wlp+ IN—&(O)Zég . feZN%p—2 g, B
W= e F e ) (G_o) S (7)
P¥(o) est évalué & 1'aide de la formule de Goudsmit-Fermi-Segré
| . G
o2 e
-.’s(o) = mgn: 8

ot Z, est la charge nucléaire effective agissant sur un électron & grande
distance du noyau (Z,=1 pour l'atome neutre, Z,—=2 pour Patome
une fois ionisé).

ng est le nombre quantique principal effectif de la configuration élec-
teonique (nh=R_Za/T).

Si I'on remplace dans (7) i(0) par sa valeur, et si I'on y introduit

¢
Iidentité : R . .qo=; £ | on obtient finalement :

a " he
ST_aW_Z_i dng 12lp + 1)R,, (n_z_rn % an
=% =3 @ T I N\ n @

et en posant :

& 12{p+ 1R o 2Zr\ 2 &n
C(Z’r"‘ r_:)=€2p+1u29+31i"lzs=+tl : (T) ‘m e

ona :

z Be
T="2. 2 (7,0, 2). (r1)

in
Ny

(=24

On voit que le déplacement isolopique est le produit de deux fonc-

.

Z d ‘ .
tions dont la premiére, 3 R %’ , ne dépend que du terme spectral consi-

déré et la seconds, C(Z os T, ) ne dépend que du noyau.

En considérant un modéle ot foute la charge est concentrée 4 la sur-
face du noyau, on obtiendrait :

ar Alp +1)R, 2Zr\Tp Bry  2p4+3 . f, r’j:_u)
(2 ) =gt (5T =1 e R) 09)
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Si P'on généralise au cas d'un modéle nucléaire quelconque, on
obtient pour W une expression de la forme :

22 da r . ’

W=t T (2, m, %) ﬁ “eda(r)F(r)dr (13)
H

ol F{r, est la partie radiale de {a densité de charge électronique réelle

a endroit du noyau, et 82(») la vaviation de potentiel prodaite par la

variation 8p,(r) de la distribution de charge du noyau quand on ) passe

d’un isotope a l'autre. La grandeur :

C=K(z, . %) ﬁ g p(rI(FYdr (1)

dépend du modéle nucléaire de deux fagons :

1° par la distribution de charge nucléaire dont le potentiel déler-
mine p{r),

2° par la variation &,/r) de la distribution de charge nucléaire et par
suite de 3e(r).

De toute fagon, la grandeur C ne dépend ni de la configuration élec-
tronique, ni de l'dtat d'ionisation de I'atome. Elle peut done servir &
caractériser le déplacement isolopique entre deux isotopes d'un seul et
méme élédment. Si I'on considére le déplacement entre deux termes
isotopiques produit par un éleciron 5 unique, on a:

5’!‘,{

—ﬂ! .
todn

C= (15)

et S

Clest la « constante de déplacement isotopique » de Brix et Kopfer-
mann {21), dont la valeur ne dépend plus que du modéle adopté.

Si 8Tep(ns) est le déplacement isolopique observé, causé par un élec-
tron s, on pourra done délerminer une « constante de déplacement
isotopique expérimentale » Coyy, telle que :

8Texplns)
Cpp = b 16
BEp ZE daa ( )
2

Pour comparer la théorie et 'sxpérisuce, on choisit généralement le
maodéle de la sphére uniformément chargée. On suppose en outre que
le volume du noyau est proportionnel & sa masse, ¢’est-a-dire que :

P0=B0.A.”3 m
el :

(AN
AT

2
a

_1
re 3 °
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Daprés {10), on a done :

s ARm(‘;'I'I) . 2Zr\20  BA
Co =Gt T - (o) % ()

Humbach (52} a calculé Gy, pour chague valeur de Z ot une valeur
correspondante de A en supposant que A =2 et que Ry—r1,4.10~"? cm..
Pour obtenir Cy, dans le cas ot Ry=1,2.10~*% cm et pour une valeur
de A différant de AA de celle choisie par Humbaeh, il suffit de multi-

. AA
plier son résultat par le facteur 1 —%‘? — (1 —_ EB)—-{- .

3

Si I'on considére un 8lément ayant trois isotopes pairs de masses A,
A+ 2, A+ 4, le déplacement isotopique relatif s’exprime par la for-
mule :

Al (i —3)2. - (18)

GaA+ray U —3/&

Au cours de ce travail, les déplacements isotopiques relatifs ont é16
mesurés avec une grande précision pour les élémenls suivants : cad-
mium, néodyme, osmium, mercure et plomb. Les résultats obienus
pour quelques couples d'isolopes sont indiqués dans le tableau I.

Il est évident que le modéle de la sphére homogéne chargée dont le
volume est proportionnel 4 la masse, est incapable d’expliquer les
déplacements isotopiques observés.

Ayant observé dans le samarium (Z = §2) un « saut » du déplace-
meni isotopique relatif analogue & celul du néodyme (':15;;%32 1,46) .
Brix et Kopfermann (21) établirent un rapprochement avec le saut du
moment quadrupolaire de l'europium (Z=063) entre les mémes nom-~
bres de neutrons, 88 et go. Ils attribuérent cette anomalie 4 une forte
déformation du noyau. Cette hypothése n’a pas tardé & stre confirmée
par.les théories du moddle « unifié » de Aage Bohr (15) ou du modéle
collectif de Wheeler {49

Selon le modéle collectif, [a variation rapide du potentiel prés du
bord du noyau crée une surface du genre membrane qui est capable de
subir une oscillation (modéle de la goulte liquide); il en résulte que le

champ moyen dans lequel se déplacent les nucléons n'a plus la symé- -

trie sphérique. Le noyau a donc une déformation permanente, que
Bohr suppose sphéroidale, ce qui implique l'existence d'un moment
quadrupolaire intrinseque Qy (16),

I[-2. Errer 1SOTOPIQUE DU A LA DEFORMATION DU Novau, — Brix et
Kopfermann (21), Wilets, Hill et Ford (105, et Bodmer (14) ont calculd
'« effet quadrupolaire de déplacement isotopique » dans le cas d’un
noyau ayant la forme d’un ellipsoide de révolution chargé uniformé-
ment. Si l'un désigne par 7{1) le rayon vecteur d’un point de la sur-
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face, 0 étant 'angle du noyau vecteur avec 'axe de révolution, ona:

1

P(B):_PG[I —I—a(g cosze.—;‘)] (19)

ol rg est égal aurayon de la sphére de méme volume, an second ordre

-prés em «.
TasrLeav 1
Déplacements isolopigues relalifs.
Elément Z ? Calculés Mesurés Pages
110112
Cd 48 0,937 o810 2093 1,00 & 0,62
1066
112-114
110-II2 - ©93 & 0,02
Nd [ 0,8 L4140 -] 0,04 &+ 0,04
o 1899 YEEIN 4995 20 == o
48 1064
148-150 . *
146148 1,42 £ 0,05
188-190
Os 76 0,832 TBE15R 0,995 6,85 & 0,05
1063
190-19z .
188-190 0,87 & 0,02
200-202
Hg 8o o812 198200 0,995 LII & ¢,01
) 1040
202-204
200-202 - 1,00 & 0,03
3 206-208 ) 2 4 o0t ocr
Ph 82 o,80x _%204-296 2,095 1,12 & 0,0 =11

Si a et b sont les demi-axes de 'ellipsoide supposé allongé suivant

a

Tavec « > 0.
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Soit.ep, la densité de charge moyenne. Dans la partie de Iellipsoide
extérieure & la sphére de rayon b, on a une densité de charge :

eglz(r')z epu{1 —cos )= Bpu(l —\/E) {z0)

Pour r-< b, Ja différence entre le potentiel de l'ellipsoide et celui de
la sphére est :

3 Ze
a .
— s T LB a1
AV o 10" T -] ( )
P4
Pn —
\ |-~——sphére
1
\‘
Ay
\
\\—ellipsone
bro 2 "

P b ra 8

9 sphire

Fig. 2. — Variations du potentiel nucléaire et de la distribution de charge
du noyau dans le cas de la sphire ef dans le eas de I'ellipsoide de révo-
lution de méme volume.

Le calcal du déplacement isotopique produit par une variation de la
déformation entre deux isotopes est analogue & celui de Veffet de
volume normal, On a pour la variation de 'énergie de lisison d’un
8lectron s produite par la déformation du noyau :

AW, = ﬂ “eo(P)AV (r)imridr

_ tom {p-}-t) ; Gf 2Z\20—2 o (22)
=73 (29—1—11F2tzp+n"!Jg(")'ZBL(?G) S

en se limitant au terme en a®. Le résultat est identique pour un ellip-
soide aplati. :
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Le déplacement isotopique engendré par la déformation différente de
deux isotopes sera done ; : ‘

57— 4 Wal Z2  dng 6o -+ DR, (35)29 720 8(a)

@ Tkt @ T dn et uyMMag 1) Ao
: ¢ 2 (23)
___E_; dng
—ni dn %

en désignant par G, la constante de déplacement isotopique dii 4 la

déformalion.
En comparant (23) et {17}, on voit que :

Ce _ 3 8le?) ;
m—;-(??i‘s)-A-T{-- (24)
La constante G, sera posilive ou négative suivant que la déformation «

croft ou décroit lorsqu’on passe d’un isotope 4 un autre.
St I'effet de volume normal et l'effet de déformation suffisent & expli-
quer les déplacements isotopiques observés, on doit avoir :

Cexp=Cw + C,. (25)
Remargue. — Dans la littérature actuelle, on ntilise souvent
d’autres paramétres de déformation que «, & savoir :
1) un paraméire généralement désigné pare, §, ou %Equi est lellip-
a
ticité. On a :

_3,.
P »

_-—_-g\/ggfv 1,06 &,
[1]

D'autre part, le moment quadrupolaire intrinstque d'un noyau est
donné par les expressions équivalentes suivantes :

2} un paramétre P :

]

[lz 9 5 " 3 @
s—=-Arie—-Zrla — L. Zr
570 570 Vow 0,3,

en se limitunt au lerme du premier degré du parameétre de daforma-
tion. : : :

¥ . . .
Le rapporbei: peut done s'exprimer en fonclion de Qq. 1! vient :
. I\
€. 5 293 s(on) |

il S TN

Les valeurs de Q, peuvent se déduire des moments quadrupolaires
des noyaux de masse impaire, des probabilités de transition électrique
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quadrupolaire entre deux membres d'une bande rotationnelle nucléaire,
des énergies de rotation des premjers étals excités du noyau et enfin
des sections efficaces d’excilation coulombienne. Les résultats obtenus
par ces diverses méthodes sont loin d’étre concordants, mais ils nous
permetiront néanmoing une compargison avec les déplacements isoto-
piques ohservés.

1I-3,1. -EBvaluation de la constante de deplacement sofopique
ewpemmentale — D’aprés (16) ¢

SToxp{ns)

Cexp = -Z_' drn
;:3 ‘dn
. Z
L’expression = - ‘i”" est immédiatement caluu]able pour un électron
ﬂ
-3

optigue s, si I'analyse du spectre est suffisamment avancée.

Au cas ot I'élément étudié comporte un isotope impair dont le fac-
teur d'intervalle magnélique a,. a été mesuré, on a d'aprés la formule
de Goudsmit-Fermi-Segré :

_ 8 1 2L, dn w
Gy =7 .Rm.gz. —5 E . —" FA gL 2 — 8 ---s)T
ot T est le spin de I'isotope, p. est son moment magnétique exprimé en
magnétons nucléaires et I/, Z), § et = sont respectivement une cor-
rection relativiste, la correction de Breit-Crawlord-Schawlow et la cor-
reclion de Bohr-Weisskopf. En posant :

__ 8 R N - — ek
G=z =2 Z.F(/, Z)(1 =801 —9 L,

il vient :
Z.:‘r dﬂn
aﬂﬂ — G' E m

et la constante de déplacement isotopique prend la forme :

Corp = 1ox0'n) G (16a)

ans

Il est assez fréquent que le moment magnétique d’un isotope soit
connu avees une irés grande précision et que le facteur d’intervalle a,,

. puisse &lre mesuré correctement, alors que 1'état actu‘el de la classifica-

tion du specire ne permette pas le calcul direct de 11 est évidem-

ment avantageux dans ce cas d’employer l'e‘cpresswn (IGa) pour caleu-
ler la constante de déplacement isotopique..
L'expression (16a) est applicable au cas d’un glectron s ou de deux
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électrons s non dquivalents. La constance du rapport §T°;—p("s) sera véri-
ns

fide dans le cas du mercure.

Ies difficultés commencent avec l'évaluation de 8T,z (ns).

En effet, ce que I'expérience permet de mesurer, ¢'est le déplacement
isotopique dans les raies spectrales, c’est-a-dire la différence des dépla-
cements isotopiques dans les termes. Si l'on néglige la contribution de
Veflet de masse, ce qui est justifié & partir des terres rares, les dépla-
cements isotopiques mesurés dans les raies représentent les déplace-
ments isotopiques relatifs dans les termes spectraux, mais on ne peut
rien en déduire sur leurs déplacements absolus, car les termes spec-
traux ont tous un déplacement isotopique.

On en est donc réduit & prendre un « terme de référence » auguel on
attribue un déplacement isotopique nul. En principe, dans les spectres
4 un électron optique, le terme de référence est la limite des séries, et,
en pratique, c’est un terme élevé. La raison de ce choix est la sui-
vanle :

Si I'on considére, par exemple, le terme 15% ... 5c/*%6s 23, du premier
spectre d'étincelle du mercure, son déplacement isotopigue ne provient
pas seulement de électron s, mais aussi des électrons ns* des couches
saturées et des électrons p,p, tandis que les électrons pyps, d, f; qui ne
pénétrent pas dans le noyau, sont sans effet sur le déplacement isotopi-
que. Le déplacement isotopique de la configuration 1s?...5d'" ne
différe de celui de la configuration 14* ... 5d'%6s que par la contribu~
tion de l'électron §s et on peut en dire autant de foutes les configura-
tions 152 . . . 5d'%n! pour { >> 0. Les transitions 6s — np(n 2> G) devraient
donc toutes avoir un méme déplacement isotopique 8T,y qu'on peut
identifier & 8T,, puisque lorsqu’on fait la différence, le grand déplace-
ment isotopique du ceeur 157 . .. 5d'?, qui est commun & {ous lestermes,
s’élimine.

Dans les speclres complexes, qui ont plusieurs limites de séries, le
choix d’un terme de référence est neitement plus arbitraire.

11-3,2. Effets d'écran. — L'identification de 8§Tqyp(ns) avec 8T;, qui
vient d’&tre faite, n’est pas entiérement justifide. Elle suppose en effet
qu'il 0’y a pas d'effets d’écran. Brix et Kopfermann (22) ont mis en
évidence ces effets en comparant les déplacements isotopiques des plus
importantes configurations électroniques de Hg [ et Hg 11, le terme de
référence 6tant I'état fondamental de Hg 1[I, 54, Iis ont ainsi
constalé que le déplacement isolopique de la configuration 6s* n’était
que 1,6 fois celui de la configuration 6s, par suite de Veffet d’écran
mutuel des deux électrons s. Par contre, la comparaison des déplace-
ments isotopiques des configurations 5d'°6sbp et 5d°6s6p montre que
Vabsence d'un électron 5d augmente le déplacement isotopique de
Iéleciron Gs de 25 p. 100 environ, Comme un électron ¢ me fournit
aucune contribution au déplacement isotopique, il ne peut s'agir que
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d’un effet d’écran dit an fait que, selon les caleuls de Hartree, les orbi-
tes 54 sont en graude partie intérieures aux orbiles §s. On trouve de
méme que l'effet d'écran d’un électron Gp est d’enviren 10 p. 100.

Les spectres du mercure et du plomb, qui sont bien classés, permet-
tent une détermination relativement aisée de ces effets d’éeran des
électrons opliques. Je me suis donc proposé d’étendre celte évaluation
des effets d’écran 4 de nouvelles configurations élecironiques et comme
ces effets d’écran sont 4 peu prés idemiques pour le mercure et pour le
plomb, il parait légitime d’appliquer les résultats obtenus pour ces
deux éléments au cas des spectres complexes tels que ceux du néodyme
et de 'osmium.

Durant les cing derniéres années, I’étude des déplacements jsotopi-
ques a été activement poussée dans le domaine des éléments lourds, en
part.lcuher par Kopfermann et ses collaborateurs qui se sont intéressés
& un certain nombre d’éléments compms enire le ruthénium (67) et
Piridiam (ror). Tous les résultats ainsi accumulés semblent justifier la
généralisation des effets d’écran évalués & partir du mercure et du
plomb.

Une conséquence intéressante de cet état de choses est, qu'une fois
connu le déplacement isotopique de quelques configurations électroni-
ques, on peut prévoir celul d’autres configurations et, par suite, celui
de transilions qui impliguent eces configurations, 4 condition évidem-
ment qu'il 0’y ait pas de mélanges de configurations qui perturbent les
déplacements isotopiques, ce qui est malheureusement souvent le cas’
dans les spectres complexes.

Le déplacement isotopique peut donc contribuer utilement 4 la
classification des spectres en indiguant entre quelles configurations
électroniques une transition s’efleclue, et compléter ainsi 'effet Zeeman
qui détermine les nombres quantiques internes des termes intéressés
par cette transition.

Ce procédé de détermination des configurations électroniques a été
utilisé pour la premiére fois par S:hiiler et Westmeyer (100} qui ont
identifié le terme 4d®5s® "Dy du spectre d'étincelle du cadmivm grice
au déplacement isotopique anormalement grand de la raie 4416 A.
Brix (19) a appliqué la méme méihode & Ia classifieation du spectre
d'are du samarium ot McNally (86) I'a utilisée pour améliorer la clas-
sification du spectre d’étincelle de Puranium. Gréce au déplacement
isotopique, un cerfain nombre d’erreurs de classification ont déja pu
6tre corrigées dans les spectres complexes. On verra plus loin comment
Peffet isofopique a permis d’améliorer Ia eclassification des spectres
d’arc du néodyme et de 'osmium.

Si I'expérience permet d’évaluer les effets d'écran des électrons opti-
ques les uns sur les autres, on est par contre asses désarmeé pour esti-
mer leurs effets sur les élecirons internes.

En posant §T.,—38T;, on a négligé 'effet d’écran de I’électron &
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sur les couches internes. Si 8T, et 8T., sont respeclivement les dépla-
cements isotopiques de la limite de la série, en 'absence et en présence
d’électron s. on a, en toute rigueur :

8T opp = (8T, + 8T,) — 8T,

avec :
_ o 8T, < 8T,
Oo peut poser formellement :
8T, —&T,, = a8,
etona:
8Texp == 8T:{1 — a)=B3T.. (27)

Crawford et Schawlow (36) et Humbach (52) {53) ont tenté d’éva-
luer 3 par des procédés différents et leurs résultats, dans le cas de
I'électron 65 du mercure, ne sont pas concordants (0,84 et 0.98). Jus-
qu’a nouvel ordre, il paratt done plus sage d'éerire comme le funt Brix
et Kopfermann, la constante du déplacement isotopique expérimentale
sous la forme :

Ty 35T,
?chpz 3 cil = 2' ud . (28}
Za  dny  Zy  dna
"i dn ,,:rs! dn

Il esl. veaisemblable que la valeur de 3 differe peu de 1'uniis.

CHAPITRE II
Méthodes expérimentales.

1. Spectrométre Fabry-Perot photoélectrique. — La mise au point
de cet appareil imaginé par Jacquinot et Dufour (5g) est le fruit d’'un
long travail déquipe. Il a été déerit en détail au eours du Colloque
Internalional de Speciroscopie Interférentielle de Bellevue (g).

Les enregistrements de raies oblenus avec cet appareil sonl linéaires
en longueur d’onde et en intensité, ce qui facilile grandement [es
mesures.

. Sources de Iumiére. — Sauf duans le casdumercureon j'al employé
différentes sortes de Jampes, j'ai toujours utilisé un tube a cathode
crense, du type Schiiler (voir schéma), refroidi 4 I'azote liquide. La
lopgueur de ce mémoire élant limiide, les particularités de celle lampe
seront décriles ailleurs (13).
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Pour chague raie étudiée, jo me suis efforcé d'utiliser la plus faible

intedsité possible (1,5 4 30 mA), afin de réduire I'seffet Doppler.

Pom pe_+—

FPi:élne
Cu

—Picéine

I —— Niveau de ['azote liquide
Tube de Constantan {dpaisseur 110 mm.)

| Pyrex

I—w..—--—-—-————-«--—-—‘f-ﬂ-cﬂ'-w T e |

NN

Canalisgtion pourta
circulation du'gez

NN

CONONAY

Anode an Al

Brasurre & 'argent
Alittes ce refroldissement
Cu

Pat cathedique en Al en forme detroncdectne
Ressort & boudin
Soudure 3 I'tain

Calotte en Cu, servant 2u démontage
dela Cathode

Ce tube est représenté schémati juement ci-dessus.

La partie inférieurs du tube est un cylindre en cuivre massif, fixé
par une brasure au tube de constantan et muni d'ailettes pour faciliter

- Annales de Physigue, 1958,

63
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le refroidissement. Le pot cathodique, en aluminium, est appuyé dans
son logement conique par un ressort. Une minee coupelle en cuivre,
soudée 4 I'étain, ferme la cathode. Six canaux verticaux, permetient la
circulation du gaz jusqu'au fond de la cathode et assurent son refroi-
dissement. '

Un anneau de garde en aluminium, de méme diamétre intérieur que
le pot cathodique, protége la partie en cnivre de la pulvérisation.

Les éléments étudids n’étant pas rares, il était possible de charger la
lampe avec des quantités de matiére de I'ordre du déelgramme, ce qui
permettait un fonctionnement prolongé, de l'ordre d'une centaine
d’heures.

J'al employé presque uniquement le néon comme gaz porteur de la
décharge, un simple pidge & charbon activé suffisant & le purifier en
quelques minutes, sans qu’il soit nécessaire de faire circuler le gaz.

La lampe était alimentée avec un redresseur dont la figure 6 donne
le schéma de principe. La tension & vide, réglable au moyen de 'auto-
transformateur A, est de l'ordre de 1500 V. La tricde 304 TL joue le
rdle d'une trés grande résistance réglable, destinée & contréler le cou-
rant dans la lampe, ce qui se fait par commutation de résislances R,
ol Ry et, pour le réglage fin, au moyen du polentioméire P, On peut
ainsi régler trés facilement l'intensité entre o,1 et 50 mA. En fonction-
nement, la tension aux bornes de la lampe est de l'ordre de 250 V; la
trés grande chute de tension dans la triode assure un fonctionnement
stable de la lampe, malgré les variations possibles de ses caractéristi-
ques. En outre, les variations de la tension du secteur sont éliminées
par le transformateur régulaleur de tension qui préedde I'appareil.

CHAPITRE IIL

Résulfatis.

Les renseignements fournis par 'étude des déplacements isotopiques
sont de plusieurs sortes :

1° A partir des positions relatives des composanies isotopiques d'une
raie, on obtient les déplacements isotopiques relatifs avec une précision
qui n’est limitée que par la précision des mesures.

2° De [a valeur du déplacement entre deux isotopes A et A +- 2 pour
une configuration électronique donnée, on peut déduire la valeur
de (8T, si 'on connatt les effets d’écran mutuels des électrons optiques
de cette configuration. Le calcul de la constante de déplacement isoto-
pique expérimentale exige en outre la connaissance: de I'expression :

a1 dny
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fow du facteur d'intervalle magnétique. g; d'un: isotope impain). Pour
toutes: ces raisons,. dans le cas des: spectres cemplexes; Ja valeur
de. BCerp e peut.&tre connue qu’avee une précision limitde:. _

30 Comme je l'ai déja indiqué, 'effet de. déplacement isotapique: peut
servir & la. classification des:spectres.. :

4o L'effet de déplacement. isotopique: pent étre: utilisé & la détermina-
tion ctes abondances relatives des isotopes d'un élément. Dans tous les
cag: ol le- déplacement. isotopigue: est assez grand pour permelire:une
résolution suffisante: des compesantes: isetopiques; i peul concurrencer
avantageusement.le spectrographe de masse,

C'est en vue d'une application de ce genre que le travail sur lo
néodyme a 6té entrepris : il s'agissait de déterminer sile procédé de
séparation du néodyme, du moyen d'échangeurs d'ions produisait un
entichissement sélectif' de certains isotopes.

Pour I'obtention de remseignements sur la structure des noyaux,. ce
sout les élémenis ayant un grand nombre d'isotopes qui présentent le
plus d'intérét puisqu’ils permettent de suivre, & Z constant, la variation
de la déformation du noyau produite par I'addition de neutrons. Cest la
raison du choix du plomb (4 isotopes stables), de 'osmium (6 isotopes),
du mercure et du néodyme (7 isotopes), enfin du cadmium (8 isotopes).

En ce qui concerne les. déplacements isotopiques relatifs, certains
résullats étaient déja connus (Ph, Hg, Nd) et mes mesurss n'ont Fait
gu'améliorer leur précision, en augmentant le nombre des données
expérimentales permettant de les calculer (En principe, il suffit d'une
seule raie judicieusement choisie, pour obtenir ce genre de renseigne-
ments).

- Dans les cas du cadmiom et de l'osmium, on ne possédait que des
résultats incomplets ou erronés.

Quant aux constantes de déplacement isotopique expérimentales,
seules celles du mercure et du plomb étaient connues.

De tous les spectres étudiés, c’est celui du mercure qui est le plus
simple.

REMARQUES GENERALES SUR LA PRESENTATION DES RESULTATS. — Sauf
dans le cas du mercure ol certains enregistrements de raies ont 414 faits
en utilisanl 41a fois une cathode creuse & mercure naturel et une lampe
& isotope 198, tous les éléments étudiés étafent 4 I'état naturel. Comme
chacun d’enx comportait un ou deux isotopes impairs, dans toutes les
raies étudides, on avait la superposition de D'effet isotopique et de la
stracture hyperfine. Que ce soit pour calculer le cenire de gravité de
chaque isotope impair ou pour s’assurer qu'aucune composante impaire
ne fausse I'observation d’une composante: paire, il est indispensable- de
conuaitre complétement la structure de Iz raie. Rares sont les cas ot
cette. condition est remplie et ou U'on peut &tre sir des: déplacements
isotopiques refatifs mesnrés.. :

S
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La méconnaissance de ce principe est la cause de nombreux résultats
erronés publiés dans la littérature, méme récente, et il faut &tre trés
prudent avant dé conclire 4 une anomalie des déplacements isotopiques
rvelatifs dans une raie donnée. C A

S1 trés peu de raies seulement se prélent & la mesure précise des
déplacements isotopiques relatifs, la situation est plus-favorable en ce
qui concerne I'étude de la variation du déplacement isotopique, de
terme & terme. Il suffit en effet de s'intéresser aux deux isotopes pairs
les plus abondants dans le mélange naturel (leurs masses différent
toujours de deux unités), ce qui simplifie notablement les mesures.

D’une fagon générale, la présentation des résultals sera la suivante :

10 Structure mesurde et schémas de niveaux hyperfins des raies sélec-
tionnées pour le calcul des déplacements isotopiques relatifs. Pour les
isotopes impairs, outre la position des centres de gravité, jindiquerai
la valeur des facteurs d'intervalle magnsétique A et de couplage quadru-
polaire B déduits de 1'application & plusieurs niveaux hyperfins de la
formule de Casimir (30) :

We=W, + A:,E-I- g, HAGE LD =N b 1)

alja — 1)Jt2d — 1)
ou : C=FF+1)—[I4 10—+ 1.

29 Pour les autres raies, je me contenterai d’indiquer le déplacement
mesuré entre isotopes pairs et je ne donnerai les structures que dans le
cas de raies étudides pour la premiére fois ou mal interprétées dans le
passé,

30 Aprés avoir choisi un terme de référence pour les déplacements
isotopiques, les résultats concernant chaque terme spectral seront
groupés dans un tableau analogue & la compilation donnée par Brix et
Kopfermann (23} dans le Landolt-Bornstein.

CHAPITRE 1V

Mercure.

Les abondances relatives des isotopes du mercure sont d’aprés
Nier (88) :

TasLeEau I

Isotopes . . . . .| 196 168 100 200 201 202

Abondances relatives T, 0,146 | 10,02 | 16,84 | 2313 | 13,22 29,50
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Je n’ai étudié que des raies du specire d’arc. La description des
sources utilisées et les structures d’un certain nombre de raies ont déjh
été publides (10) (12) et je ne rappellerai ici que les résultats intéressant
le déplacement isotopique.

1. Déplacements isotopiques relatifs. — Le tableau III contient les

raies sélectionnées pour le caleul des déplacements isotopiques relatifs
en raison de la précision avec laquelle elles ont été mesurées. Les dis-

Tasreay III

Longueur ,
d’onde A Classification 196 198 190 200 201 202 204
4 047 |6s6p 3Pg—és7s 33,. — 26,5|— 22,7| o | 86 | 2004 | (588)
4 078 {6s6p 3Pa, — 6578 18y, | — 28,3 — 24,2 o 85 | 314 | (63)
4 358 |6s6p 3P4 — Gsys 354, — 40,2| = 27,0 — 23,7| © 9,0 30,0 6o
5 461 |6sbp 3P2 — 6s7s 58, — 28,0|— 25,0/ © 0,1 31,0 61,_0
13 295 |6s7s 33, — 3d%6s%6p 3py| — 128,3| — 1154, 0 | 42,9 | 43,1 | 286

tances & la composante de l'isotope 200 des autres composantes paires
ou du centre de gravilé des composantes palres sont évaluées en milli-
kaysers. La position de l'isotope ig8 n’a é1é mesurée qu’une seule fois 5

et 1’1sotope 204 n’a été complétement résolu que dans la raie 5461 A

‘étudiée par Chantrel avec un double étalon et une cathode creuse

refrmdle 4 'hydrogéne liquide. Dans deux autres' cas, 4358 A et
15295 A, cet isotope est partlellement masqué par une autre compo-
sante et dans les rdies 4 047 Aeth 078 A les posulom indiquées ne sont
que des évaluations. Il en est de méme, dans le cas de‘la raie 15 295 A,
pour la position du centre de gravité de 'isotope 201, dont la structure
est incomplétement résolus.

En prenant comme unité le deplacement 1sotop1que (200-202) dans
chagque raie, on obtient les déplacements 1solop1ques relatifs indiqués
au tableau IV.

On voit que, d’une raie & 'autre, les positions relatives des isotopes
pairs se conservent, tandis que celles des isotopes impairs fluctuent
légérement en raison de I'accumulation des erreurs.de mesure.

‘La position relative trés anormale de l'isotope 196 (— 1,64 au leu
de — 2), mesurée uniquement dans la raie 4358, avait déja été signa-
lée par Murakawa (79) et par Bitter, Davis, Richter et Young (7). Les

U
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‘TasLeav IV

196 198 - 199 200 201 202 204

4 047 ' | =200 | —047 N 0,29 1 {2}

4 078 — 0,00 | —O0,77 o 0,27 I [2)

4 358 — 1,64 | — 0,00 | — 0,70 o 0,30 I 2,0
5 461 — 0,90, | — 0,807 ol 0,29 I 1,97

15 295 — 0,897 | — 0,804 o 0,30 I 2,0
Valeur moyenne., | — 1,6 — 0,00 | — 0,79 o 29 1 2,0 |
4: 0,05 |- == 0,01 =+ 0,09 4+ 002 | 2 0,01 | &+ 0,037

déplacements isotopiques relatifs déduits-des mesures -de ces auteurs
sont les suivants :

TasrLeaw V

Longueur :
Auteurs 'd&(;nlge [200-202)| 1¢6 197 18 199 | 200| 201 |202| 204
raie étudife

Murakawa .|Hg IT, 6 150 32 — I,44 — 084 | —0,65 | o io49| T |20
» JHg I, 5 461] 3L - | — 0,89 o 1 (1,99
» Hg I, 6 123| 213,1 |-— 0,88, o T 1,08
" J|Hg T, 4 797| 604 — ;013 o I |I;99
Bitterwetal.|Hg I, 2 537 171 —1,7I| —1,43| —o0,92 | ~0,795| © | ? I |2,03

~Lie tableau 'V montre que les déplacements ssotopiques mesurés par

Murakawa pour la raie 6 150 -différent nettement de ceux qu'il a mesu-
rés pour d’autres raies. Quant & la mesure de Bitter et de ses collabo-
rateurs, elle appelle au moins deux réserves : :

1) la distance {200-202) n’est que de 171 mK, alors que Schiler et
Keyston (g8) et Lennuier et Cojan {71) ont trouvé respectivement 178
et 178,7 mK; A

2) la séparation du terme *P} pour Uisotope 199 n’est quede 719 mK
alors -que ‘Schiiler et Schmidt (gg) ont trouvé 739,83 mK et que nos
mesures {12) donnent 737,8 mK.

Ces divergences peuvent s’expliquer par une erreur d’étalonnage du
« balayage magnétique », de I'ordre de 3 p. 100, ce qui est justement
Ja limite de précision admise par Bitter et ses collaborateurs.
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. 3T . . . .~ e
La constance du rapport — justifie donc-la valeur de X estimée et
pout obtenir les déplacements isotopiques.des termes de Hg I rapportés
& 5dto, il suffit d’ajouter 260 aux nombres du tableau IX. '
L’examen du tableau ainsi corrigé montre que :

1) Dans une méme confignration, tous les termes ont sensiblement
le méme déplacement isotopique : :

2) 8T(6s%) =4kho = 1,593 T(6s) ce qui mesure 'effet d’écran mutuel
des deux -8lectrons Bs. ' o :

3) L’addition 4 un 8leclron 65 d*ur €leciron 7s augmente le déplace-
ment isotopique de 5 p. roo ; celle d’un électron 6p diminue le dépla-
cement isotopique de 6 p. 100, pour les termes du triplet et nele modifie
pas pour le singulet. o

#) Dans les configurations 6s6d, 6s7d, 658p, le déplacement 1s0to-
pique mesuré estpratiquement 8T(6s).

5) Lies termes 6s7p “PY et 6sgp P} ont un déplacement isotopique
anormalement grand,-dfi & la proximité de termes identiques apparte-
nant & la-configuration 5d°6s%*6p.

Cette configuration est.également représentée dans le tablean IX par
le terme ‘D) qui n’a pas de terme perturbateur possible, cequi explique
pourquoiila le plus grand déplacement isotopique observé dans le spectre
de Hg I: 499 mK. Si l'on fait d’une part la somme des déplacements
isotopiques des termes qui se perturbent et d’autre part la somme de
3T(d%%p DY) et de 3T(Hs), qui estle déplacement isotopique d’un terme
non perturbé, on a : _

E3T(*PY) ~ 43% + 3ho =174,
S8T(1P%) == 410 4 332=142,
§T(1DY) 4 3T(6s) = 4gg + 276 =1775.

On voit que I'effet des perturbations de configurations revient a un
partage des déplacements isotopiques entre ces configurations.

IV. Remarque sur la différence -de déplacement isotopique enire. le
triplet et le singulet de la configuration 6s6p. — Aprés avoir montré
quil ne pouvait pas s’agir d’un cfet spécilique de masse, Brix (20) a
proposé 'explication suivante, fondée sur des calculs de Hartree pour
les spectresd’arc du magnésium et du calcium : la densité de charge
de I’électron s au voisinage du noyau serait plus élevée dans le cas de
6tat sp PO que dans celuide ’état sp *P°. En outre, il n’a pas exclu la
possibilité de la perturbation du terme d!%sp *P} par le terme
d%s2p 1P, mais celle-ci est probablement négligeable, par suite de la
distance énorme des deux termes (24 744 K).

Nous verrons-que dans le spectre d’arc du plomb, la situation est

SR I Sl
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exactement inversée. Le déplacement isotopique du terme 6p7s Py est
de 15 mK inférieur & celui du terme 6p7s *P9. : _

~ ‘Comme dans les deux cas le singulet se trouve au-dessus du triplet
dans le schéma de niveaux et que son déplacement isotopique est jus-
tement celui des configurations voisines, 6s8p dans Hg I (6s7p P! n'a
pas été observé) et 6p8s dans Pb I; il est vraisemblable de conclure que
ces deux phénoménes sont liés.

V. Relations entre les déplacements isotopiques des principales
configurations des spectres du mercure. — Pour la comparaison des
effets d’écran dans les spectres. du mercure et du plomb et leur généra-
lisation au cas des spectres complexes, il est intéressant d’établir un
certain nombre de relations entre les déplacements isotopiques des
configurations rappelés ci-dessous : ‘

6T (5d!%6s?) =440,
3T(5d1%s7s)=291,
3T(5d"%6s6p*P®) = 260,
8T (5d%6s%6p) =4gyg.

S ST(5d!06s) = BST, = 276,
ST(5d/%6s?) = 558,

He
( 3T(5d%6s6p) ~ 3ho.

ol

I Hg 1I

Soient : m 'effet d’écran mutue! de deux électrons 6s,
Veffet d’écran d'un électron 6p,
r I'effet d’écran d’'un électron Hd.

Ona:
8T(63Y) 440 — 1,59,
=R, T ags
__STibs6p) 260 /
= TR, T 9%

___ST(5a6s6p)  abo

f'—-m:qa:O?ﬁ

On a de plus :
ST(5d0 's75) 291 -
wn b0
ST(5d96s?)  hho
ST(6d%ss) 558 —— 79~ 7

8T15a%s6p) hgo -
STds) — 58— 0190~ ¢

et, enfin, des relations trés utiles dans les spectres complexes ;

dTiba’6s?) 558
38T, 276 2
3T(5d%sbp)  3ho
R8T 256 :
8T 5d%s?) — 8T 5u%6sbp). 558 — 340
B8Ts — ag6 ©:79-
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Tasreau XII

Longueur d’onde 204 200 207 208
4 058 — 0,889 o 0,376 1
4 168 — 0,90 o 0,370 B ¢
5 201 — 0,887 0. 0,372 I
4 245 — 0,88 o] 0,377 1
5 I12 — 0,89 o 0,370 - 1
5 372 — 0,89 o 0,382 I
Valeur moyenne .| — 0,39 ) 0,375 1,000
+ oor1 4 0,007 + 0,005

Les raies séleclionnées correspondant  six types de transitions diffé-
rents, on peut conclure & la constance des déplacements isotopiques
relalifs.

Les autres raies mesurées confirment, avec de légéres modifications,
les vésultats compilés par Brix et Kopfermann (23) et ceux publiés

Pb1n 4340R(6p2 15,-6p7d°0]) 1
206 208} ' Bp7d D5 1605

T N T
: b 6p? 'So 705 16,10
| l uz

?‘3 o & 8¢

1 m

£.g. 207 =211 mK

Fig. 5. — Structure hyperfine et schéma de niveaux
de la raie 4340 A de Pb 1.

depuis par'Murakawa (77, 78, 83). Les raies d’arc qui doivent &ire
_interprélées de facon notablement différente sont les suivantes :

1) Raie 4 340 A (60 1Sy — Gp7d D] (voir fig. 5),
2) Raie b ogo A.

La classification de cette raie (6p7s *P? — b6pgp *P)) a été donnée par
Gieseler et Grotrian (47) et sa structure hyperfine a été mesurée par
Schiiler et Jones {g5) qui ont trouvé :

(206-208) ~ — 13 mK.
Ac(Bpgp *Py)=— 1556 mK.

Ces ré.sultats semblent avoir été déduits de Pétude ae la raie 5oo07 A

dnnales de Phyéique. 1958. _ ' 68
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(6p7s 3Py — Gpgp *P,) car, en réalité, poar 50go A, on observe trois
raies A, B et C, dont les structures hyperfines s’étendent sur 3 500 mK.
Des enregistrement effectués avec cing épaisseurs d’étalon, comprises
entre-2,085 mm et 13,990 mm, ont permis de déterminer complétement
les structures hyperfines des raies A et B et didentifier B avec la raie
étudiée par Schiiler et Jones. A, qui est trois fois plus intense que B,
doit étre classée : (6p7s *P¢ —6pgp *P;). Ouant a C, qui est un peu
plus faible que B, son origine n’a pas été élucidée.

La figure 6 montre un enregistrement effectué avec une épaisseur

Pbl.5090-A
[=10mA
e=3960 mm
AT=12626mk

' ! t {
o CB ¥ & a A c

Fig. 6. — Enregistrement du multiplet 5090 A du spectre d’arc.

d’étalon de 3,960 mm ; la igure 7 indique la structure totale obsep-

vée ; chaque structure partielle ayant I'isotope 208 comme origine, enfin
la figure 8 donne le schéma de niveaux correspondant aux raies A et B.
La position anormale des centres de gravité de I'isotope 207 pour ces
deux raies indiquent la répulsion mutuelle des deux niveaux F =3/2,
due au fait que la séparation de structure hyperfine des niveaux 8P,
et °Py (~ 200 mK) est du méme ordre de grandeur que leur distance
(2 022 mK). Ce phénoméne a déji été observé pour le mercure dans les
configurations 6s6d par Schiiler et Jones (g6) et 6s7d par Blaise et
Chantrel (12) et pour l'indium dans la configuration 5slf* SF® par
Jackson (57). Il permet d’expliquer la position anormale du centre de

gravité de I'isotope 207 dans la raie 5 0oy A (fig. 9).
3) Raie 4062 A (6p® *Dy — 6pbd DY) (classification douteuse).

Si le déplacement isotopique observé (206-208) =61,7 mK corres-
pond bien & une transition 6p% — 6p6d, les intensités mesurées ne peu-
vent s'interpréter que par une transition J =1 — J=1 avec une des
possibilités extrémes indiquées figure 10. La classification: de: cette raie
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PbIl A 6386 A {6s? 6d D3,-6s75F2Fsy)  Pbl A5005 A(6p?'S0-6pTs DY)

208 208
205 | 206 o
| | i
SR B B RS B PR
P o8 2 B° & o 8% T
) 1
. c.g. 207=3316 £.g.207 = 2539
6s25f %3, 32 T T S 13/2 — T
o b 2 | —
13_3“25 199 a b
2 . 10 705
62640y, , _ 80 | 5 1S) 1
Fig. 11b. — Structures hyperfines et schémas de niveaux des raies 5 003 A
de Pb I et 4386 A de Pb II.
TasrLeav XIII
Pb 1
A Classification 204~206 206~207 206-208
4 020 6p* Dy — Opbd 3Fa. 22,8 61,2
4 038 6p* 3Py, — Bp7s 3P?. 71,7 30,25 80,6
4062 |(6p® 1D, — 6p6d *DY). ? 61,7
4 168 6p* D, — 6pbd 3Dg. 54,3 22,2 60,2
4- 340 6p? 18, — 6prd ""D?. 21,1 56,4
4 618 6p® P, —6p* 15, ~ ) ~ o
5 003 6pt 18, — 6p7s IP?. 60,8 ' 25,4 66,1
5 o007 6p7s *Py — 6pop °Py. — 22 ~ — 18
, 6p7s *Py — 6p9p *Pa + 5 =76
5 990 spd 2
6p7s *Py — Gpop *Py. — 22 ~ — 18
5 107 6p7s.3P2 == 6pop Pp. — b ~ — 20
5 201 6p® 18, — 6p8s sp?, 62,0 26,0 -~ 69,9
5 313 6p* *P, — 6p® 'S¢ o "~ 0
5 806 6p7s *Py — 6p8p *Py. — 97 — 26,1
6 coz bpys 3P2 — 6p8p *P,. ~ — 26
6 o1z 6p7s 3P2 — 6p8p *Py. — 10 — 25
6 o059 6p7s 3P} — 6p8p P, — 10,3 — 26

tion identique pour 4386 A. Les enregistremenis de la figure 110,
effectués avec une épaisseur d’étalon de 13,990 mm, montrent claire-
ment la différence de structure des deux raies.
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Les tableaux XIJII et X1V indiquent les déplacements isotopiques
observés dans toutes les raies ‘mesurées des spectres d’arc et d’étin-

Pb ITl-3 183

celle.
TaBrLeau XIV
Pb 11
l(j) Classification 204-200 206-207 206-208
4 133 6s% 7p ngfg — 6s% g8 *Sysa. ~— g — 19
- 4 196 Bs 6p* D2 — 65 11p 2Pg/2. 343
4 242 68 6d *Dzpa — 0s* 5f -2Fg/“2. 203
4 245 6s® 6d Dsp2 — 6s* 5f 3F3,2. 178 76,6 203,3
4 204 652 5 2T — 6s* gg °G. ~ °
4 353 6s6p® 2Dsjz — 6s® 8f* nglg. 128,2 346,5
4 386 652 6d *Dsj2 — 652 sf 21?‘;,2._ 78,3 332 37,0
4 455 6s% 8p 293,2 — 65% 16d 2Djja. Q
4 579 652 5/ F7;, — 65 8 *G. °
4 788 6s 6p® *Dysz — 6s* 10p -2-132,2. 346 7
5 .043 6s® 7p ZP?IQ — 6s% 7d  *Dgyye. ~— 6 ~ — 16
5 049 6s 6p® *Dsjz— 6s% 6f *Fyp. ~ 133 1~ 350
5 oj1 6s 5/ Ty —6st 73 G ~ o
5 075 Gs? 5f WGy —6s* 7z G ~ o
5 112 6s 6p* *Dsjz— 6s* 7f *Fyp. 308 1281 346,5
5 164 6s 6p% 4P1j2 — 652 7p 2Py, 414,3
5 367 6s Gp® 4Psj2 — 6s* 5f 2FG;. 283
5 372 6s Gp* 4Psjz — 65% 5f Fyp. 252 108,3 283,4
5 472 6s° 8p *PY;s — 6s 13d *Ds)a. ~ o
5 545 6s° 7p *Pyjz — 652 7d D, — 22 — 50,3
3 o9 65 75 *Stj2 — 65 7p 2ng2- — 430 — 20,0 — 33:9
* 6 082 6s* 5f °Fiy — 6s% 65 G ~ o
6 bbo 6s? 78 Sy — 652 p 2.Pf J2e ~ — 19 — g2
3 786 (*) 6s 6p® “P3jz — 65 sf 2Fg s, 387.3 269 431,7
5d 6s 7538, — 5d? 6s* 61310?;. 375

{*) Les résultats indiqués pour A 3 786 A sont ceux-de Murakawa et Suwa (83).

I[-2. DEPLACEMENTS ISOTOPIQUES DANS LES TERMES DU SPEGTRE D’ARG. —
L’examen du tableau XIII montre que c’est la configuration 6p? qui a
le plus petit déplacement isotopique. Dans cette configuration, les
déplacements isotopiques variables d'un terme & 'autre ont été estimés
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7o N .
d?l 2:21;1:111 o Désignation T — | 206208
Ag A
5q 821 6s* 6p® 3P, : — —— 2
52 oc4 . |08 6py *Pp — IIg — 703 I
49 173 - |6s® 6p* ®P,. 25,2 86,1 4
38 3653 68% 652 1D, 5T 20,4 o
30 354 62° 6p 15 — — 4
24 863 6s% 6pys 2P — — 85
24 536 |6s® Gpys OPY. 439:3 202, 85
14 380 65% 6p6d 3D 258 103,2 60
13 761 6s* 6p6d 3]?2. — 130 — 52 ~ 5g
1| 13 734 6s® 6p6d 3DJ (?). 62
H 13 404 6s% 6p6d 3T, 242 60,2 61
11 635 |65 6pys 3P _ 163 65,2 87
1t 13 136 6s® 6p8s 3P2. _ 300,5 200,3 74
10 382 6s® bpys 1P?. — 14,0 — 9,3 70
8.037 Gs? 6p8p P, - - 59
7 9ob 6s* 6p8p P — 155 — 102 59
7879 (¥) |68° Gp8p *Py. 59
7 321 6s% 6p7d sp?d, i — 152 — T00 6o
4 961 |68% 6pgp “Pq. — — ~ 65
4 896 6s® 6pop 2P, (*¥). — 181 (— 120) ~ 67
4 804 (*) |6s® 6pop’ 3Pa (**) 196,5 (79) 67
{*} Termes nouveaux.
{¥%) Termes perturbés.
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A Vaide des résultats publiés par «d’autres -auteurs pour les raies mltra-
violettes. Il en est de méme pour les termes 6p7s *P] et 6p6d *F]. Pour
tous les auires termes, les résultats sent dedults des raies mesu-
rées.

TarrLEay XV

11-3. DEPLACEMENTS ISOTOPIQUES DANS LES TERMES DU PREMIER SPEGTRE
D ETINCELLE. :

Le tableau XVI montre que-tous les termes des configurations 6s%n f
&t 6s?ng ont le méme c'léplacement isotopique, c’est-d-dire celui de la
configuration 6s*, limite des séries. Rapporté au lerme 6s6p® “Pyp; ce
déplacement isotopique est de 432 mK. D’autre part, les termes impairs
2P0 gt 20 ne -se perturbent pas puisque leurs valeurs de J sont- diffé-
rentes. ‘Ceci est confirmé par la régularité des nombres quantiques
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effectifs des termes de ces séries [Earls ot Sawyer (3g)]. Comme la raje
simple 5472 A montre que le terme 6s28p PY, a déja le déplacement
1sotopique attribué & 6s%, on peut admettre qu’il en est de méme pour
le terme 6s%7p *P},. Les déplacements isotopiques des autres termes se
déduisent de proche en proche.

TasrLeay XVI

. 207
Jalour | nation | | a6z
Az A
63 332 €s 6p* 4Pyy2. I 590 © I 590 . 17
€1 795 6s? 78 By 351 : 35T t 480
55 119 |6s 6p* ‘P 959 ' 47955 o
52 270 6s® 6d 2Dsja. 722,06 : 240,09 228
5t 503 6s® 6d Dy, 38,0 19,0 345
47 338 6s 6p* P32 056,1 ' 4780 | 148
46 784 (68% 7p P 8o ' 8o 434
43071 |68% 7p %P 26 ‘ 13 432
38 160 6s 6p® 2Dus2. — 340 —  I74,5 8z
32 271 6s 6p* *Dsya. 1 120,3 . 3734 85
32 o063 (¥) |6s* Bs I3y ~ 100 ~ 100 ~ 432
28 729 6s* 3 2F3‘,.;_. ~ ) o 432
28 714 6s® 5f 21?2,?_. ~ o o 432
26 959 6s% 7d  Dgy2. ~ ) o 418
26 166 6s® 8p 2]?(1)/2. ~ o ) 432
25 939  [6s* 7d *Dsp. 225 75 372
25 005 6s* 8p. nglﬂ' ~ o _ o 432
19 897 6s* gs 28y 198 193 413
17 849 (%) |6s* 84 2Dgsja. — 250 — 150 264
16 046 (*) |6s 6p? 2Si/m ~ T 800 1 8oo 49
16 574 (*) |65 6p® P30, ~ — 360 — 180 207
. |65 np *PY n = 0. ~ o o 432
6s* nd D, n = 9. ~ o o 432
6s* nf, 6s*nz, n 6. ~ o 0 432
{¥) Résultats déduits des mesures de Rose (92).

~ 1l-4. Drscussion pes REsULTATS. — Le tableau XV montre que tous
les termes d’une méme configuration ont sensiblement le méme dépla-
cement isotopigne. Il y a une seule exception, déja signalée, & propos
du mercure, le singulet 6p7s 'P?, dont le déplacement isotopique cor-
respond davantage & celui de la configuration 6s8s, & l'intérieur de

laquelle il se trouve dans le schéma de niveaux, qu'a celui du triplet
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6p7s. Tous les termes étudiés de Pb 1 sont construits sur les termes
fondamentaux de Pb 1I, 6s26p 2P?, et l'addition du dernier électron s,
p ou d, produit des variations du déplacement isotopique analogues &
celles observées dans le cas du mercure. Par rapport & la configuration

6s26p% Ona :

3T(6s26p7s *P?) =85 mK, §T(6s26p7s P} = 70 mK,
§T(6s*n8s) = 75 mK,
ST (6s:6p6d) = 3T(6s*6p7d) = 8T(65°6p8p) ~ 60 mK,
§T(6s*6pgp) ~ 65 mK.

A partir des configurations 6pbd, 6p7d et 6p8p (en ne tenant pas
compte de la configuration 6pgp, pour laquelle les résultats sont un
peu incertains, en raison des difficultés expérimentales), on peut
admellre que :

§T(6s26p) — 8T(6526p%) == 6o mK,

ce qui mesure l'effet d’écran produit sur la conliguration 6s*6p par
addition d’un second éleciron 6p. Avant de poursuivre la discussion
de cet effet d’écran, il est nécessaire de discuter les déplacements isoto-
piques mesurés dans le spectre d’étincelle.

Du tableau XVI, il ressort clairement qu'en faisant ahstraction du
grand nombre de termes qui ont le déplacement §T(6s%) =432 mK,
tous les autres termes ont des déplacements isotopiques différents les
uns des autres, méme lorsqu’ils appartiennent 4 une méme configura-.
tion. Tous ces termes sont pairs et Jones (60) a été le premier & signa-
ler que les perturbations mutuelles des termes 6s6p® *P et 6s26d *D,
reconnaissables & l'irrégularité de leurs nombres quantiques effectifs,
entrainaient le partage de leurs déplacements isotopiques. En fait, les

erturbations s'étendent & tous les termes de méme J des configurations
6s6p* et bs?nd. '

On a en effet :

3T (6562 *Paja) + 8T(Bs*6d>Dyys) 4+ 8T(6s6p® 2Dy)5) + 6T(6527d2D3,2)
: =0 4+ 345 4+ 82 + 418 =2845 mK.

Pour J =15/2, on a de méme :
148 4- 228 4- 85 + 372 =2833 mK;
alors que pour des termes non perturbés, on devrait avoir :
o 1 432 4 o 4 432 =864 mK.

 On voit combien le « partage » des déplacements isotopiques est
effectif, bien que les configurations intéressées s'étendent sur pres

de 30 000 K.
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Pour les termes J:=—=1/2, on a de méme :
8T(6§6p2 4'P.1/2) -~ 8T(68273 2S::[/2‘) =17 - 486: 503,

-¢e qui conduit & admetire celte dernitre valeur pour §T{Bs%7s).

Enfin la perturbation du terme 6s%gs 2S, ;2 pour le terme 6s6p2 S, ,
explique le déplacement anormalement faible du premier, alors que la
somme de leurs déplacements, 413 ho =462 mK, représenterait
mieux le déplacement de la configuration Bs%gs.

Ces exemples montrent.que dans les spectres complexes ou l'on peut
seulement mesurer les déplacements isotopiques d’un nombre restreint
«de termes, il convient d’étre trés prudent lorsqu'on attribue un ‘dépla-
«cement isotopique & une configuration.

I-5. BErrers D’ECRAN DES BLECTRONS OPTIQUES. — Que ce soit dans le
spectre de Pb I ou dans celui de Pb 11, les déplacements isotopiques
mesurés ne permettent pas d’évaluer immédiatement lo déplacement
8T(54'°6s). Heureusement, il est possible de déduire 8T(6s) du déplace-
ment mesuré dans la raie 4183 A (9d'%8s7s 28, — 5d%s26p 10%) de
Pb I (cf. tableau XIV), pour laquelle (206-208) = 375 mK.

En effet, d’aprés Hume et Crawford (54), le terme %S, n’est pas per-
turbé et le terme 10§ est celui qui a le plus grand déplacement isoto-
pique ohservé dans le spectre de Pb III. On peut denc considérer le
déplacement isotopique du terme 10%.comme celui de la configuration
5d°6s%6p et poser :

ST(5d*6s%6p) — 3T(5d*6s7s) = 375.
On pent essayer d'évaluer BT, par comparaisen avec lo ‘mercune on =

8T(5a6s*6p) — BT(5d'96s7s) . h9g —=2g91 .

o5T = =0,747.

Il eﬁ résulte pourle plomb :

. S 375 -
BOT, == 8T x(65) = 577k7 =502 mK.

Ceci confirme le résultat obtenu par un procédé différent par Hume
et Grawford [8T(6s) ~ 0,50 K] et par suite la valeur de la constante de
déplacement isotopique expérimentale qui en a été-déduite par Brix et
Kopfermann (22) :

BCoxp= 315 == 35 mK

Pour rapporter & la configuration de base 5d1° les déplacements iso-
topiques mesurés dans Pb II et dans Pb I, il serait utile de ‘connaltre
8T(5d"%6s?) et 3T(5d'%6s*6p), cette derniére valeur pouvant, en principe,
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dtre déduite des déplacements isotopiques des termes fondamentaux de
Pb 1I. Malheureusement ceux-ci sont beaucoup frop profonds (6o ooo et
4o 000 K au-dessous du premier terme mesuré) et ne donnent lien &
aucupe transition accessible & l'expérience. '

On peut employer un procédé suggéré par Brix (!) qui suppose que
Veffet d’écran ¢ de ’électron 6p est le méme quelle que soit la configu-
ration envisagée, ce qui est justifié, 4 4 p. 100 prés, par les résultats
obtenus pour le mercure {g==0,94 ou g =0,90, suivani la configura-
tion considérée). On a les relations suivantes :

8T, = ST(6s) =Hoo, .

8T(6s26p) — ST(6s26p*) = 6o dans Ph I,
et :

8T(6s?) — 8T (6s6p®) =432 dans Pb II.

2
En posant, comme pour le mercure :’:T—,I;(t—-f;;)).z.m, et avec 'hypothése
adoptée :
BT(6s*Bp)  WT(6s*6p?)  ST(66p?) . ST{(Bsbp)
ST\6s?) — 5T(6s%p) — 5T(6s6p) — oI(6s) 17

on obtient :
g o
mq — mgq® = ;—==0,120,

432
m — 2'2%: 0,86[}.

D'ot g =0;g2 et m =1,71 et par suile :
8T(6s%) = 1,71 X 8T(6s) =855 mK.

Dans ces conditions, le déplacement isotopique par rapportd 5d*° du
terme de référence de Pb II devient : |

ST (6s6p%) =855 — 432 =423 mK,

De la méme manibre, le terme de référence de Pb I aura pour dépla-
cement isotopique :

3T(6s26p%) = 0,92 X 855 =24 mK,

et les déplacemients isotopiques de tous les autres termes des tableaux XV
et XVI s’en déduiront aisément. On trouve par exemple :

BT (65275 2S1j2) =909

{ou 926, si Pon tient compte de la perturbation par 6s6p® *Pyp).

(1) Communication personnelle.
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Dot : :
‘ 8T {6s27s)

ST(6s — 1,06 (ou 1,07).

L’addition d'un électron 7s & une configuration produit un accrois-
sement du déplacement isotopique ana]orrue au cas du mercure
(6 p. 100).

Enfin, dans Pb III, on peut estimer & ¢35 mK' le déplacement isoto-
pique du terme 5d*6s6p 10) rapporté & 5d!°. Si I'on pose :

8I(54:965%6p) N o
5T\5a%s%p) — | == effet d’écran d’un électron 5d,

avec :
0T(5d'%6s%6p) =g . 8T(5d!°6s?) = 0,92 X 855 =787,
on a:
87
r -—-;%5_0 8.

I’ordre de grandeur des phénoménes est le méme pour les deux él4-
ments et il semble donc justifié d’extrapoler aux autres éléments lourds

. ces résultats, malgré la fagon purement empirique dont ils ont été

obtenus.

TasLeav XVII

Comparaison des effets d'écran des électrons Gs, 6p et 5d
dans les cas du mercure ef du plomb.

g Pb

m. . . .. 1,50 I,71
{ ©,90 !

T 0,04 [ o9

ro.o. ... 0,76 0,84

CHAPITRE VI

Osmium, Néodjme, Cadmium,

Les résultats de 'étude du déplacement isotopique dans les spectres
de Os I et de Nd I et Nd Il sont en cours de publication (13) et je
n’indiquerai ici que les résultats concernant les déplacements isotopiques
relalifs.
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. Osmium. — Le tableau XVIII donne la composition isotopique
de'Posmium naturel, d’aprés Nier (87), et les déplacements isotopiques
relatifs mesurés. R

i

Tasreau XVIII.

Iéotope . .| 192 190 189 188 |87 186 184
Abondance na- ‘
turelle. 40,90 26,38 16,14 13,27| 1,043 I,586| 0,018
Position relative
des isotopes . o 1,00 1,79 2,15 . P 2,5 ?
+ o014+ o024+ 0,02 - 0,1

Le tableau XIX indique les déplacements isotopiques observés
pour le couple d’isotopes 1go-192 dans différentes ~configurations élec-
troniques. ' an -

TapLeauv XIX

Configurations 3T {en mX)}
5d® 6s% 156 & 161
5d? 6s. 84 4 9f
5d° 6s7s. 117
5d¢ 6sbp. 86 a 11z
5d? 6p. o

Pour le méme couple 19o-192, la constante de déplacement isotopique
expérimentale est :

BCexp = 130 = 20 mK.

Enfin la valeur 3/2 du spin de I'isotope 189 a été confirmée, mais il
a été impossible de déterminer le spin de I'isotope 187.

1. Néodyme., — Le tableau XX donne la composition isotopique du
néodyme naturel d’aprés White, Gollins et Rourke (104) et les dépla-

cements isotopiques relatifs mesurés, en prenant pour unité le dépla-

’[‘3'1[‘6), pour permettre la comparaison des déplace-

ment isotopique (
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ments isotopiques relatifs du néodyme (Z=060) et du samarium

(Z=02), ee dermier wayant pas d’isotope stable pessédant 84 neu-
trons. ' ' -

- Tapreav XX

fEIsotope L. 142 143 144 {145 | 146 | 148 150

:';Abondance na- 1]
turelle. . .| 27,3 12,32 23,3 8,20 1,10 567 5,56 |1

| Position relative L
des isotopes . o ? 1,03 ? - 2,00 3,08 4,61 |}
+ o002 + o2 £ o005/t ox6

Kl

Le tableau XXI indique les déplacements isotopiques observés pour
le couple d’ 1sotopes 1h2-14, pour différentes rales. calaclellstxques du
spectre d'arc et le type de transition qui en a été déduit.

Tapreav XXI

Longueur d’onde ST (142-144) | Transition
49245 — 30,3 4;: 6 — 4?.6266135
4% 08°  — 47 508"
Nd I¢5 6759 + 27 4ft 5d6s — 4ft 6s6p.
4-926,7 — 72 4f* 5d6s ~—— 4f* 5d6p.
4 996,T — II3 4ft 65 —4f* 5d6p.
4 463,0 50 4f* 6s  — 4f* 6p.
Nd 11 g 4 030,5 o 4ft 68— 4f% 5dGs.
IlI. Cadmium. — 1ll-1. InTRODUCTION. — L’étude du deplacement

1sot0p1que dans les éléments au voisinage du nombre magique

= 5o présente un intérét évident en raison du grand nombre d’iso-
topes stables de ces éléments (10 pour l’étain, 8 pour le cad-
mium).

Le tableau XXII donne les abondances naturelles du cadmium d’aprés
Leland et Nier (70).

On sait depuls les célebres travaux de Michelson que dans les Taies
d’are du cadmium les isotopes pairs sont pratiquement confondus.
Heureusement, en 1933, Schuler. et Westmeyer (roo) déecouvrirent une



SUR LE DEPLACEMENT 1SOTOPIQUE. DANS LES SPECTRES ATOMIQUES 1065

Tasreay XXII

106 108 I10. iTI Iz | g T4 16 ff

1,215 0,875 12,39 12,75 24,2 12,26 | 28,86 | 7,58

i

raie d’étincelle, 4416 A, que son déplacement isotepique important. fit.
classer (4d'%p Py, — hel¥5s% 2Dy),) et ils purent mesurer les sépara-
tions des trois.isatopes. les plus abendants. '

Ces deux séparations purent étre mesurées. en 1950 sur la raie de.
résonance de Cdl, 326 ¢ A, par Brix et Steudel: (24} quis uiilisézent la:
méthode des jets-atomiques en absorption de Jackson et Kuhm. Les:
{r1a-114)

(110-119) TAESULES SUT les raies 4,416 A

rapports des séparations isotopiques

et 3 261 A étaient respectivement 0,94 et 0,88, I'écart entre: ces. deux
valeurs étant de 'ordre des erreurs expérimentales.

~ Vers 1954, cing laboratoires entreprirent, indépendamment les uns
des autres, I’étude de la raie 4416 A ; il en résulta Ruit publications,
dont la premiére fut, par la suite, annulée par son auteur (106). Tandis
que le cadmium naturel était utilisé par Murakawa (79) (81) et par moi-
méme: (8) en cathode creuse et par Cloud (34) en jet atomique, Wood-
ward et Speck (ro7) dune part, Kuhn (50, 6g) et ses collaborateurs
d’autre part, employaient, en cathode creuse; des isotopes enri-
chis. '

TasLeay XXIII

106 108 110 11t I Irz° || 113 114 116
Schuler et
Westmeyer . © 54 105
Murakawa. .| — 106 — 56 o 3 55 50 Tog 147
Kuhn et al. . o 53,3 I0L,2 135,60
‘ = Lsg + 5|4+ 5l
Woodward et -
Speck . .| —1I2,2 | — 51,2 o 7.3 53,1 62,0 99,9 135,7
Blaise . . .|—r1070| — 535 o 53 53,0 56,3 100,1 136,3 ||:
+ I 4+ 2 + 3 = T | £ 3 + r |£ * b
Murakawa. .;— 106 — 35 o 5 53 66 101 136
4+ =z + 3 = 3 + 5 = T
Cloud . . .|-——1I3,2| — 52,1 o 53,5 58,4 1340 ||
Kuhn et Rams- ' B
den . . .{—108,4| —524 | © 5.3 52,3 50,7 | 101,1 . 1358 |¢
+ 06| £ of =05 | o4 £ L5 | o6+ 06

[ T a—
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Le tableau XXIII donne, dans I’ ordre chronolomque, les resultats
obtenus par les différents chercheurs. L isotope 110 est pris comme ori-
glne de la struclure ; seule est indiquée la position du centre de gra-
vité de chacun des isotopes impairs; enfin les limites d’erreurs indi-
quées sont celles données par les auteurs.

C’est évidemment pour les isotopes impairs, qui ont chacun trois
composantes d’intensités 1elat1ves 14, g et 1, que les résultats varient
le plus et comme leurs structures hyperfines s'étendent sur le domaine
108-114, cela rend beaucoup plus difficile la détermination des posi-
tions des composantes paires. On s’explique moins bien les larges
écarts entre les différentes déterminations de la séparation (106-116).

Grace 4 'emploi d’isolopes enrichis et au soin méticuleux avec lequel
ils ont mesuré les déplacements isotopiques de chaque couple d’1sotopes
séparément, Kuhn et Ramsden ont accru notablement la précision des
mesures. Bien qu’il 0’y ait aucun désaccord entre nos résultats, dans les
llmltes d’erreurs indiquées, il est évident que ce sont ceux.de Kuhn et
Ramsden qui doivent étre conmderes comme mettant un point {mal A
cette longue controverse.

, . |
11I-2  DfPLAGEMENTS 1s0TOPIQUES RELATIFS. — Dans le cas du cad~
mium, il faut tenir compte de I'effet de masse normal qui agit dans le

méme sens que I'effet de volume pour la raie 4 416 A. Lé caleul dopne
en effet : (110~-112) ===2,0 mK. Il est malheureusement impossible
d’évaluer la contribution de 'effet de masse spécifique. En déduisant
Ieffet de masse normal des résultats mesurés par Kuhn et Ramsden et
en prenant comme unité le déplacement isotopique (x10-1 12) on
obtient : :

TaBLeau XXIV

Isotope . 106 108, |110| 1II 112 113 114 | 116
Déplacement isoto- ‘ :
pique corrigé. —104,2 | = 50,3 | © 43 50,3 56,7 97,2 130,0
Déplacement isoto- |
pique relatif. — 207} — IL,00| © 0,00 1,00 I,13 1,03 2,58
+ o3| £ o,:oz + 0,03 | £ o001 + 004 L+ 0,03 0,04
11i-3. CONSTANTE DE DEPLAGEMENT 1SOTOPIQUE EXPERIMENTALE. — Si

on admet que le terme 4d1%p *PY, a pratiquement le déplacement
isotopique de la configuration l;d“‘ limite des séries, on peut poser
3T(4c%s? 2D;ps) = B0,3 mK pour le couple d’isotopes (110-112).
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Si Yon fait en outre I'hypothése qué les effets d’écran des électrons
id et Bs dans le cas du cadmium sont analogues aux effets d’écran des’
électrons 5d et 6s dans le cas du mercure on a la relation :

ST(4d%s?)  ST(5d%s)
BT(6s) — BL(s) >

02.

:D'ou : :
BIT(bs) = 24,9 mK,

et en introduisant dans U'expression (28) les valeurs tirées du spectre de

‘ dng ‘ Za dna___ ’ .
Cd II @ ny(3s) =1,794, 5 -==1,155 et = ?;_0,800, on obtient fina-
lement :
BCexp =31 mK

On peut également tirer la valeur de 3T(5s) de la séparation (r10-
112)=— 16,0 mK mesuréde par Brix et Steudel (24) pour la
raie 3261 A de Gd I (4d**5s® 1S, — 4d!%3s5p *PY). Par analogie avec le

. 3T(Bs? — ST((s6 . ) ‘
mercure ot - sg“w’i‘)( ) = 0,65, on obtient : BT (5s)=24,6 mK, en

bon accord avec la premiére évaluation. Il semble donc que la valeur
de C.yp puisse &tre considérée comme correcie 4 mieux de 10 p. 100
preés.

CHAPITRE VII
Déplacement ‘isbtopique ot déformation des noyaux.

I. Iniroduction. — Les déplacements isotopiques relatifs mesurés

‘dans les cing éléments étudiés montrent que les différents isotopes pairs

sont loin d’étre approximativement équidistants comme I'exige la théo-
rie de I'effet de volume. I hypothése, émise pour la premitre fois par
Brix et Kopfermann (21), sélon laquelle une contribution importante au

‘déplacement isotopique doit étre fournie par la déformation variable

des noyaux, a été exposée au premief chapitre. En supposant additifs
les déplacements isotopiques dus a l'effet de volume et & la déformation

des noyaux, on peut écrire :
BCexp =+ %.
Cw — - G’

Annales. de Physique, 1958. _ 69
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1 G ; "y 1 z : .
ou 0_0:1 est 1ié au parameétre de déformation e, ou au moment quadrupo-
X :

laire intrinséque Q,, par des relations de la forme :

Ca 8oy - 5(Q%)
Cn =k 55 BN =K -

Si la déformation « croit lorsqu’on passe d’un isotope de masse A &
un isotope de masse A -+ 2, on observera donc un déplacement isoto-
pique supérieur & celui calculé & partir de I'effet de volume. Ainsi se

trouvent expliquées la grande valeur de fCexp pour N=go et les ano-
Gth
malies du déplacement isotopique au voisinage des nombres maglques

N=5o0 et N—126.

Dés 1953, Wllets Hill et Ford (105) ont pu indiquer I'allure de la
BCexp

Cih
sur la déformation des noyaux. Depuis cette époque, les travaux de
I'Ecole de Copenhague sur le modéle collectif ont conduit un nombre
de plus en plus grand d’expérimentateurs & éludier les phénoménes
dont on peut déduire des informations sur la déformation des noyaux :

energles des premiers états nucléaires excilés et durées de vie des
niveaux de rotation, probabilités réduiles des transitions quadrupolaires
electrlques B(E2) des noyaux excités par des particules chargdes et
sections efficaces d’excitation électromagnétique (phénoménes d’excita-
tion coulombienne). La déformation des noyaux de masse impaire peut
également se déduire des sections eflicaces d’excitation coulombienne

courbe de 7 en fonction de N, & 'aide des données alors disponibles

~ et des moments quadrapolaires calculés & partir de la structure hyper-

fine. L'ensemble des résultats obtenus par ces diverses méthodes a été
récemment publié par Heydenburg et Temmer (48) et par Alder, Bohr,
Huus, Mottelson et Winther (1).

De leur cété, les spectroscopistes ne restaient pas inaclifs et de nou-
velles déterminations de constantes de déplacements isotopiques ou de
déplacements isotopiques relatifs, en s’ajoutant & celles qui font 1’objet
de ce travail, permettent de compléter les données expérimentales
publiées par Kopfermann (6/4) en 1956. Je me limiterai cependant aux
éléments compris entre les nombres magiques 82 et 126, parce que,
d’une part c’est & cette région, et aux transuraniens, que s’appliquent
les théories du modéle collectif, et que, d’autre part, Kuhn et Rams-
den (69) se sont chargés d’analyser toutes les informations données par
les déplacements isotopiquesdu cadmium et de ’étain sur les déforma-
tions des noyaux entre N =58 et N =174.

£G ' . 2
II. Valeurs de Pcﬁp pour 82 Z N £ 126. — Les résultats récemment
publiés concernent les éléments suivants :
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1) GADOLINIVN (Z = 64). — Les deplacements 1sotop1ques 1elatlfs
ont été mesurés par Murakawa (80) sur du gadolinium naturel et par
Kopfermann, Kriiger et Steudel (65) et-par Speck (102) a laide d’iso-

topes enrichis. Les valeurs de pG 1nd1quées dans le tableau XXV
sont celles de Kopfermann et al.

YrrerBIUM (Z = 70). — IV apres Krebs et Nelkowski (68) :

2Cexp (170-172) =110 2= 10 MK ; PCexp (171~ 173)_112+6mK
8Coxp (172-174) = g9+ 8 mK ; BCexp (174-176) = g4 =8 mK.

BCexp
} Cth

xEu

| " Pb
ol T /g,_y/

Er___ Yb Hf  Ret~_Ds
———— ‘\“—-—.. . et
./W\\\" Ir P
] H L 1 —t 1 oy
82 90 100 10 120 126
Fig. 12. — Variation en fonction du nombre de neutrons N du rapport

B GexpC/in pour des paires d’isotopes ayant N—1 et N4-1 neutrons. Les
noyaux & Z impair sont indiqués par une croix.

3) Harniun (Z = 172). — Finckh et Steudel (42) indiquent :
ECexp (178-180) = 114 2= 13 mK.

4) Tunestine (Z = 74). — Le déplacement relatif de Visotope
rare 180a été mesuré par Murakawa (82) sur du tungsténe naturel et
par Barr et Jenkins (5) & 'aide d’isotopes enrichis. Les valeurs trou-

{180-182) . ,
vées pour [182-184) SOLt réspectivement 0.73 et 0,63.

5) Ersrom (Z = 68). — D’aprés Murakawa et Suwa (85), les dépla-

. . . 66-168 (164-166]
cements isotopiques relatifs sont{iﬁs 170) 0,92 et (fﬁg i7o =0,38.

Annales de Physique, 1958. , . 6y¥
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Faute d’une connaissance suffisante du spectre de I'erbium, il est
1mpossable de calculer $Cexp. On peut admetire prowsmrement que

BCe

pour le couple de neutrons 100-102, la valeur de Cth P est 1a méme pour

I'erbium et pour Pytterbium.

6) Ruswium (Z = 75). — La nouvelle détermination par Klinken-
berg (61) du potentiel d’ionisation de Re I conduit & augmenter légé-
rement la valeur de pCexp calculée par Brix et Kopfermann (22). On a
maintenant : BCesp (185-187) = 157 4= 4o mK. :

Les valeurs de Cin sont déduites de celles de Humbach (52), en pre-
nant comme rayon du noyau : 7o =1,2.10~%, A'¥¢m. Le tableau XXV

BCexp

Cth

et la figure 12 donnent les valeurs de pour tous les couples d’iso-

topes étudiés.

TasLeau XXV

Nd | Sm |[Eu | Gd | Er | Ybh Hf| W { Re | Os | Ir | Pt | Hg | T1 | Pb
N.N\Z! 6o | 62 | 63 |64 | 68 |70 {720 74 [ 75 {76 | 77 | 78 | 80 | 81 | 82
82 | 1,46](x,30)
84 | 1,37/ (1,30}
86 | 1,53| 1,48
88 |°2,16| 2,16 | 2,04| 2,33 -
go 1,18 0,99
92 0,79
94 79 .
96 {0,40) g
98 {0s43) |
100 {0,46)! 0,46
102 0,42
104 1 0,39
106 - |e42] 0,26
108 0,38
II0 0,34} 0,49| 0,50
112 0,43
114 0,371 0,35
116 1 0,301 0,44
118 0,41] 0,54
122 0,60
I20 0,00] 0,58|0,54
124 0,61
126 1,06
128

1ll. Discussion des résultats. — 1) Le fait le plus remarquable est le

BCexp

parallélisme des variations de == en fonction de N pour les éléments

voisins. Méme les éléments & Z impair, & exception de I'europium,
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ont des valeurs de ﬁ_G_ﬁ_ extrémement voisines de celles des elements
A Z pair, pour les mémes nombres de neutrons. :

2) La continuité de la courbe BCexp/Cu pelmet de prévoir une ano-
malie de déplacement isotopique dans le cas du dysprosium : on doit
trouver {160-163) > 1.

{162-164)

3) Les différentes estimations des moments quadrupolaires intrinsé-
ques et des paramétres de déformation indiquent que la déformation
des noyaux est maximum pour N—gﬁ Le changement de signe
de G,/Cy qui en résulte conduit & la méme conclusion qu’au para-

graphe précédent.

4) On devrait avoir Egﬁ:—‘-p— 1. Si l'on admet que G, ~o pour

C Coxp 3 xr:
== 50,96 et 126, il semble qu'on ait plutot : CZN pcfh"p — 7 - Wilets,

Hill et Ford (105) expliquent ce fait par la compressibilité de la matiére
nucléaire, d’ott il résulte que I'addition de neutrons & un noyau entraine
un accroissement de son rayon, moins rapide que ne le prévoit la loi
en A3,

5) Les valeurs de Q, indiquées par Alder et al. (1) permettent en
général de calculer I'ordre de grandeur de C,/Cyy,. Pour les isotopes 186
et 188 de I'osmium par exemple, on trouve G /Cy =~ 0,30, alors que
la valeur expérimentale est — 0,25, Malheureusement I’accord n’est pas
toujours aussi bon et dans I’état actuel des choses, I'étude des déplace-
ments isotopiques relatifs reste le plus siir moyen de mesurer la varia-
tion du carré du paramétre de déformation en fonction de N. Pour trois
isotopes pairs ayant des déformations ay, @y, a3, on a en effet :

2 2
Ctg-—-m‘)
BCra—3  1TE
e e B &

1+k

6) Au voisinage des nombres magiques, c’est-a-dire dans les régions
de faibles déformations des noyaux, les calculs du modéle collectif ne
sont plus valables et le déplacement isotopique et les moments quadru-
polaires des isotopes impairs peuvent seuls fournir des indicalions sur
la déformation des noyaux.

7) Dans la mesure ot le modéle des couches de Mayer et Jensen (72)
est encore valable dans la région des noyaux fortement déformdés
(150 <C A < 188), V'ordre de remplissage des couches par les paires suc-
cessives de neutrons semble &tre le suivant : 5/%s. Ghgm, 5f52 Tiimyes
hpays et 4pyjs. Seul Pordre des couches S35 Lispz et pap2 variant selon les
auteurs, on peut justifier 'ordre admis iei par les arguments suivants :
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a) Le début de remplissage d’une couche doit faire varier brusque-
ment la déformation moyenne des noyaux et correspondre par consé-
quent 3 des maxima ou des minima de la courbe BCe,/Cin. On -observe

un minimum net pour N=1006 et un maximum moins accentué pour
N = 122. T

b) Les faibles varlatlons des deplacements 1sotop1ques relatifs dans le

mercure et dans le plomb 1nd1quent que les derniéres couches remplies
sont des couches p- : :

1V. « Odd-even staggering ». — Dans tous les éléments lourds, on
constate que le centre de gravité d’un isotope impair, au lieu d’étre
équidistant des isotopes pairs voisins est déplacé vers I'isotope léger.

Breit, Arfken et Clendenin (18) ont tenté d’expliquer cet effet par
la polarisation nucléaire qui serait plus grande pour les noyaux de
masse impaire que pour ceux de masse paire, ce qui est confirmé par le
fait que les niveaux nucléaires excités .des isotopes impairs sont plus
proches de I'état fondamental que ceux des isolopes pairs.

Une autre explication a été proposée par Wilets, Hill et Ford (105) et
par Bodmer (14). Selon ces auteurs, les isotopes impairs seraient en
moyenne moins déformés que les isotopes pairs voisins, ce qui cond ui-
rait 4 un déplacement de 'isotope impair dans le sens observé.

L'importance du phenoméne est variable avec les isotopes considérés.
En prenant comme unité la séparation des isotopes palrs qui encadrent

I'isotope 1 1mpalr considéré, les effets palr-lmpmr mesurés au cours de ce
travall sont les sulvants :

TaBrEau XXVI

. (A, A + 1)
Eléments Isotopes Staggering : (_A, A+ 2)
Plomb . . . . . . 206, 207, 208 0,375
200, 201, 202 0,2¢
Mercure. % 198, 199, 200 0,1z
Osmium. | 188, 189, 190 0,31
. 112, 113, 114 0,14
Cadmium } 110, 11X, II2 0,00
L

Les « staggering » observés s’expliquent trés bien & l’aide du modéle
de Mayer et Jensen.

Dans le cas du plomb, les isotopes 207 et 208 Lorrespondent au rem-
plissage de la méme couche de neutrons, 4pyss. Il en est de méme dans
le cas du mercure pour les isotopes 201 et 202, qui correspondent tous
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deux au remplissage de la couche 4p3p, d’oti, dans les deux cas, un
« staggering » peu prononcé. Par contre, pour l'isotope 199, le dernier
neutron se trouve dans la couche 4p,, tandis que |'isotope 200 corres-
pond & la fin du remplissage de la couche 7¢332. Il en résulte un « stag-
gering » trés accentué. La méme explication est valable pour les grands
« staggerings » constatés dans le cadmium, le dernier neutron des -
isotopes impairs se irouvant dans la couche 3sip, tandis que les
isotopes pairs correspondent & la fin du remplissage de la couche 4ds
et au début du remplissage de la couche 6/,32. Dansle cas de osmium,
§i toutefois le modele des couches est encore valable, les isotopes pairs
éorrespondent au remplissage de la couche 7iy, tandis que le dernier
neutron de I'isotope 189 se trouve dans la couche 4pys.

On peut donc conclure que l'effet de « staggering » est plus grand
lorsque les isotopes pairs et Visotope impair ne correspondent pas au
remplissage des mémes couches. Comme ce cas se produit dés qu'on
s’¢loigne des nombres magiques, il revient au méme de dire que I’effet
de « staggering » croit avec la déformation des noyaux.

CONCLUSION

Jai entrepris ce travail sur les déplacements isotopiques avec 'inten-
tion d’étudier des éléments pour lesquels on n’avait que des résultats
trés fragmentaires (Cd, Nd et Os) ou pour lesquels les résultats publiés
antérieurement n’étaient pas concordants (Hg et Pb).

Des faits importants ont été mis en évidence :

1) Les positions relatives des isotopes sont identiques dans toutes les
raies mesurées d’un méme élément et les variations d’une raie & I'autre
signalées par divers auteurs doivent &tre imputées & des erreurs de
mesure. 7

2) Tous les termes spectraux d’une méme configuration électronique
montrent des déplacements isotopiques analogues en I'absence de per-
turbation par des termes d’autres configurations. L’effet de telles per-
turbations a été étudié en détail dans le cas du plomb et du mercure.

Les résulta'ts obtenus ont permis :

1) d’améliorer la classification desspectres de Pb I, Os I et Nd I;

2) d’obtenir des précisions sur I'édification des couches de neutrons
entre les nombres magiques 82 et 126;

3} de proposer une interprétation de I'importance du phénomeéne de
« ood-even staggering » variable suivant les isotopes considérés.

Les recherches sur le déplacement isotopique ont en outre permis de .
confirmer la valeur 3/2 du spin de l'isotope 189 de l'osmium. Cette
valeur est incompatible avec le modéle de Mayer et Jensen qui prévoit
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un spin 1/2. Elle est, par contre, explicable par le modéle des noyaux
fortement déformés de Nilsson (74, 8g).

Les mesures effectuées au cours de ce travail ont exigé la mise au
point de nombreux détails du spectrophotométre photoélectrique Fabry-
Perot 'enregistreur, ainsi que d’une lampe & cathode creuse refroidie &
I"azote ou & I’hydrogéne liquide. Un grand nombre de raies spectrales
ont été enregistrées avec un pouvoir de résolution efiecmf de l'ordre
de 1 000 000.

(Travail exécuté au Laboratoire Aimé Cotron,
Centre National de la Recherche Scientifigue,
Bellevue (S.-et-0.)
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