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ETUDE DU DEPLACEMENT ISOTOPIQUE
DE L’'URANIUM (235-239)

CONTRIBUTION A LA CLASSIFICATION
DES SPECTRES D’ARC ET D’ETINCELLE DE L’'URANIUM

Micutre DIRINGER

INTRODUCTION

FLa speciroscopie des éléments des deux fomilles des
terres rarves et des actinides offre actuellemeni un domaine
de recherches trés étendu : les problémes de classification
y sont nombreuz, el il existe plusieurs éléments pour
lesquels aucune transition n'est encore inlerprétée. Cesi
done dans celle voie que s’orientent les recherches ; déjd,
au laboratoire méme, des progrés récents ont été apportés
¢ la classification du thulium (9) et du plu-
tontum (3) (6) (27), Vétude de ce dernier élément dtant
encore actuellement en cours. '

Parmi les éléments de la famille de Uactinium (Z > 89),
Uurantum fail partie de ceux dont la classification est,
semble-1-il, la plus avancée : C. E. Moore (42) a, en effel,
présenté au Congrés International de Speciroscopie de
Moscou, en 1958, un mémoire dans lequel elle donne pour
Uensemble des actintdes, le nombre de raies classées dans
les différents spectres par rapporl au nombre de raies
observées ; le pourceniage pour le spectre d’are de Uura-
nium est relativement élevé (2 000 sur 9 000). Cependant,
trois ans plus tard, au Congrés Internaitonal de Speciro-
scopte d’ Argonne, D. W. Steinhaus (56) estimaut, en tenant

Thése s, -pimiNGER, tgbg (p.)

comple de toutes les rates, y compris les plus faibles, que
leur nombre moyen par angsirém élail voisin de trente,
soit prés de vingl-sept fois supdrieur @ celui indiqué par
C. E. Moore : cette simple remarque suffit pour constaler
que méme en lenant compte des différents spectres dont
la différenciation n'est & ailleurs pas toujours chose facile,
el en se Limilant de plus aus raies assez inlenses, le
nombre de transiiions & inlerpréler reste trés important,
Il en résulie que sur Uensemble des niveaus, beaucoup
sont encore & trouver ; de plus, pour ceux déja donnés, se
pose le probléme de leur identification : sans doute, pour
les configurations impaires, les premiers niveausw de
plusieurs multiplels sont-ils identifiés sans ambiguilé,
ausst bien dans le spectre d’arc que dans le spectre d’éiin-
celle, mais il n’en reste pas moins qu'aucun multiplet
r'est complet, et que bon nombre d’enire eux ne sonl méme
pas amorcés ; en ce qui concerne les configurations paires,
rien n'est encore proposé.

Les principales méthodes de classification des specires
ont déji éid appliquées & luranium, particllement du
moins, que ce soit ln recherche systématique des différences

I




2 MicuiLe DIRINGER

constanies enire nombres donde des transitions, les
classes de température, Uétude du spectre d’absorption,
Ueffet Zeeman, le déplacement isctopique... Les quelques
résultats obtenus relatifs au déplacement isotopique
montrent, comme on le verra au chaptire II, une incompa-
tibtlité certatne entre les valeurs atiribuées aux deux confi-
gurations impaires les plus profondes du spectre d'arc ;
nous nous sommes donc proposée de reprendre cet aspect
de Lz question en uttlisant le spectrométre Fabry-Perot
photodlectrique qui permet d’atteindre des pouvoirs de réso-
tution élevés. Les mesures ont 6i¢ effectuées avec des échan-
tillons d'ozyde d'uranium enrichi en isotope 235, ces
échantillons nous ayant 66 obligeamment fournis par
le Commissariat & I'Energie Atomigue.

Par In suite, nous avons pu utiliser les déplacements
isolopiques mesurés sur plusieurs milliers de transitions
par J. Blaise pendant son séjour auw Laboratoire National
d'Argonne. L'ensemble de ces résultats o permis dentre-

prendre une extension systématique de la classification
des spectres I et II de Duranium, utilisant ainsi pour la
premiére fois, @ grande échelle, le déplacement isotopique
& des fins de classification pure.

Le travail se répartit de la fagon suivante : aprés avoir
rappelé dans le premier chapitre les résultats de la théorie
du déplacement isotopigue, on montre de fagon générale
comment tls sappliquent auz problémes de classification.
On résume ensuite dans le chapitre 11 Uensemble des tra-
vaur antérieurs fraitant du déplacement isotopique dans
les spectres I et 11 de Uuranium. Les chapitres 111 et TV
sont relatifs & la méthode expérimentale utilisée et aua
résultats obtenus, Les chapitres V et VI sont consacrés
& la classification respective des spectres d'arc et d’étin-
celle. Dans le dernier chapitre enfin, on essaie, & partir
des résultats précédents, d’dvaluer Uordre de grandeur de
la constante de déplacement isotopique expérimentale
caractéristique du couple #351J-238(J,

CHAPITRE PREMIER

THEORIE DU DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DES ELEMENTS LOURDS

Le déplacement isotopique et ses applications, étude
de la déformation des noyaux, classification des spectres,
mesure des abondances isotopiques, ont fait 1'ocbjet
d’études systématiques. Nous allons en rappeler les
résultats théoriques essentiels, puis, une fois les conclu-
sions dégagées, voir plus en détail comment ils s’applhi-
quent & la classification des spectres complexes, but
de ce travail.

I.1. Effet de masse

On le signalera pour mémoire seulement, car il est
négligeable pour les éléments lourds.

— Effet de masse simple. — L’entrainement du noyau
de masse finie M par I'électron optique autour de leur
centre de gravité commun conduit & remplacer la

mM
m-+M

dans lexpression de la constante de Rydberg qui

devient :
M m
mt 3~ Re ( i)

entrainant un dep]acement des niveaux spectraux
différents pour chaque isotope, le niveau correspon-
dant i I'tsotope le plus lourd étant le plus profond. Ce
qui conduit pour une transition de nombre d’onde o &
la séparation suivante entre les deux isotopes :

M, - M,
MM, T m, T AA,
A1

A, —
=549 X 10745 o

masse m de I'électron par sa masse réduite p =

RM == Roo

Ac=m

avec M = Am, olt m, est la masse du proton et A le
nombre de masses (protons -+ neutrons) de l'isotope
considéré,

— Effet spécifique de masse. — Dans le cas des atomes
4 plusieurs électrons, et seulement pour les niveaux
spectraux dont les nombres quantiques orbitaux diffe-
rent d'une unité, un effet supplémentaire dii au cou-
plage de ces électrons (Hugues et Eckart [20]) s'ajoute
ou se retranche de I'effet de masse simple. L’expérience
permet de dire que I'ensemble des deux effets, inverse-
ment proportionnel au carré de la masse atomique
devient négligeable & partir des terres rares (A = 140).

1.2. Eléments lourds

On observe dans ce cas un eflet de déplacement iso-
toplque pour les seules transitions dont un niveau au
moins appartient 4 une configuration comportant un ou
deux électrons s (ou & un moindre degré, un électron p, ;).
C'est en general le niveau correspondant 4 l'isotope le
plus léger qui est Ie plus profond. La théorie du déplace-
ment isotopique des éléments lourds a fait l'objet
d’études systématiques ce sont les travaux de
G. Racah [45], de G. Breit [12], de J. E. Rosenthal et
G. Breit [47] et surtout, le traité de H. Kopfermann sur
les moments nucléaires [38], ainsi que 'exposé de S. Gers-
tenkorn [27]; nous allons en rappeler les résultats
essentiels.

[.z.1. Effet de volume : cas d’un électron s.
Le noyau des éléments lourds n’est plus assimilable &
un point de charge Ze, qui créerait & toute distance r
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le potentiel %; il s'agit d’'un volume fini, qu'on peut
considérer, en premiére approximation, comme une
sphére incompressible, de rayon r, pour l'isctope A,
et ry -+ 8ry pour l'isotope A + 3A.

En supposant la charge répartie uniformément dans
tout le volume du noyau, le potentiel en un point inté-
rieur au noyau est donné par :

-1

D’un isotope a l'autre, il existe en un point r < ry la
différence de potentiel :

7 )2
sotr) = 3 5 [ (£) ] o (2)
i rﬂ 0
o [ X1 4

1" extérieur

T
{
1
1
1
{
1
| / du noyau
1

[}

isatope
lour,

isotope léger

ey

F1G. . — Allure de la variation du polentiel nucléaire
pour deus isolopes supposés sphériques.

entrainant I'énecrgie perturbatrice 3W (ns), qui a pour
un électron ns la forme suivante :

3Weins) = [ eoulr)elrlamridr (3)
o

ope(r), densité de charge de P’électron s & I'endroit du
noyau est donnée d’aprés Racah [45] par :

2(p + 1)¢5{0) (zZ)zo—z
e SLLANNY it . r2o—2
(T(zp + 1}}2

I" fonction factorielle.

;(0) densité de probabilité non relativiste de I'électron s
a 'endroit du noyau.

coulr) = ¢ = (@)

« ¢tant la constante de structure fine, p = '\/I — a2/2,
¢y rayon de la 1€ orbite de Bohr.

En portant (2} et (4) dans (3), il vient, aprés intégra-
tion :
2. 1
W, (ns) — 4m(p + 1)

(2p+ 1)(2zp+3)
I 2
(TeeFop RO

U (0) est évalué a l'aide de la formule de Goudsmit-
Fermi-Segré :

St (2_4)2"_2 20 Brq (5)

tty To

. L4 dn*
o) = 57

L
wag 7 dn

(6)

ol Z, est la charge nucléaire effective agissant sur un

électron 4 grande distance du moyau et n* le nombre

quantique principal effectif de la configuration élec-

tronique ; on obtient finalement pour le déplacement du
. SWolns

niveau §T,(ns) = +§) en portant dans (3) I'expres-

sion de 3(0) et en tenant compte de I'identité

I e?
Rootg =2 -
2T 2 2he

la valeur suivante : -

. o 12Ra(p + 1)
OLolns) = e T T (2o + 3) [Tizo + 17
) (2Zr0)29 81, Zi dn*

N A
expression dans laquelle on remplace % par :71’ SIA, le
0

rayon du noyau variant comme la racine cubique de sa
masse. 8T (ns) peut alors étre considéré comme le pro-

Zi  dn*
duit de deux facteurs dont le premier o g, e
dépend que du terme spectral considéré, et Vautre C,
ne dépend que du noyau, C, étant défini par :

SA
Cv (Z, Fo, K)
__ Ralpty) (2
S et )+ 3)[Mze + 1) \ ey ) A
8T, (ns) se met en effet sous la forme :
g Za dn* ., BA
3Teins) = [n“’ . dn}-cp (L, oy —X) (8)

C’est 1a un résultat simple qui sera utilisé par la suite :
pour un couple d’isotopes donnés, le déplacement isoto-
g2
dn*
: I3 T
pique ne dépend que du fasteur PLERI
I.z.2. Cas dun électron nl avec { # o. — Dans le
cas d'une configuration comportant, non plus un élee-
iron s, mais un électron p, d ou f, Breit [13] donne pour
8T,(nl) la relation suivante, faisant intervenir la sépa-
ration du doublet de structure fine 3 :

L okk—p) 3 (2N
STU(HI)_—]I.C [F(zp'—|—1)]2 (zpf_|_1) (29f+3) ( a )
s [0 1)r— LRl — y — (2 — g2l 31§

avee p'=*\/]f2_— Lo? et b = ;{—I,m2,+2 ... pour
des électrons pyy, Paja, dapp ... S. Gerstenkorn [27]
a calculé pour les différentes valeurs de k le rap-

8Ty(ni) N .
port To(ns) avec &t = 4 I, ¢’est-d-dire pour un élec-
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tron p,,, le déplacement isotopique est de 'ordre de 5 &
10 p. 100 de celui qui serait dit & un électron ns.
Pour les autres valeurs de %, Peflet devient tout 4 fait
négligeable, celui dii 4 un électron pyy, étant déja plus de
mille fois plus petit que celui déi a4 un électron p,p, ;
cette décroissance, rapide quand k augmente, s’explique

par le facteur WI?T]” qui intervient dans I’expres.
sion de 8T (nl).
En résumé, pour ! 5 0, les seuls électrons & considé-

rer sont les électrons p;, et dans une assez faible mesure.

1.2.3. Effet isotopique dfi & la déformation du
noyau. — Revenons au eas d’un électron ns. L’expé-
rience montre que la relation (8) n’explique pas la tota-
lité des déplacements observés : I'hypothése qu’elle
suppose, c'est-i-dire, des noyaux sphériques ne diffé-
rant gque par leurs rayons d’un isotope 4 'autre, est donc
insuflisante. Il s’ajoute & Veffet de volume simple
8T,(ns) un eflet 3T (ns) dit & la déformation du noyau
d’un isotope a I'autre.

Nous reprendrons les caleuls de P. Brix et H. Kopfer-
mann [16] qui ont assimilé le noyau 4 un ellipsoide de
révolution uniformément chargé et de méme volume
que la sphére de rayon 7. Solent @ et b les demi-axes de
Iellipsoide ; « étant un paramétre caractérisant la défor-
mation du noyau, on pose & = ry(1 -+ o), ol & est > 0
pour un cllipsoide allongé suivant I'axe de révolution ;
Iégalité des volumes de la sphére et de ellipsoide qui
se traduit par r) = % entraine b = ro{1 + AR |
s'agit d'évaluer la différence Ag(r) enire le potentiel
de la sphére et celul de 'ellipsoide, ¢’est-d-dire entre le
potentiel du noyau sphérique et celui du noyau déformsé.

Pour r < b, le calcul conduit & un résultat qui n’est
Ze
o
on peut donc admettre que Ag(r) est représenté avec
une bonne approximation par :

2

fonction que du seul carré de la déformation : % o,

3L o o r=g

Rl our rsgr

10 1y p T=oT=Te
0 pour r > rg.

La variation d’énergie de liaison AW, est lide & Ag(r)
par:
AVWo = [ ool Aplrigmdr
0
soit
127 p4-1
AWy =~ .
T 5 Tzt ry[Tlee+ 1)
27

2 o
-$5(0) - Ze? - | — S

0

le résultat étant identique pour un ellipsoide aplati.

A partir de AW,, un ecalcul analogue au précédent
conduit au déplacement isotopique 3T, engendré par
la déformation différente selon I'isotope :

S PR k.
alne) = ¢ o 1) Tze + 1F

2hr\% 7y dn*
‘Reo (TP) - 8{e?)- (9)

.
n*?  dn

de la méme fagon apparait une constante de déplacement
isotopique di 4 la déformation du noyau Cj :

6 STRNC A .

Co=- R , .
s TP e+n)[Tle 1)\ 4
C, étant > 0 ou < 0, sulvant que la déformation croit
ou décroit d’un isotope a l'autre.
51 leffet du volume et I'effet de déformation sulfisent
& expliquer le déplacement isotopique observé, on doit

avolr 8T(ns) = 8T, 4 8T :

2y dn* Z; dn*
¥T{ns) = (Cy + Co) 55 - T= = Car 55 - - | (10)

la constante C,, = C, -+ €, ne dépend que du noyau.

I.2.4. Effet d’écran des électrons optiques entre
eux. — [l a été tenu compte, jusqu'd présent, des
électrons qul ont, seuls, un effet isotopique direct. Mais
pour un atome ayant plusieurs électrons optiques, et
¢’est le cas des spectres complexes, il faut considérer
I'effet d’écran que ces différents électrons exercent les
uns sur les autres, cet effet venant généralement dimi-
nuer le déplacement 8T(ns) caleculé précédemment,

On posera done de fagon formelle :

ST expins) = k&1 (ns)

ot 8T, p(ns), déplacement isotopique mesuré expéri-
mentalement, est généralement plus petit que 8T(ns).

L’effet d’écran a été mis en évidence pour la premiére
fois par P. Brix et H. Kopfermann [17] sur le spectre
du mercure : ils ont montré que la présence de deux élec-
trons 6s multipliait par 1,6 au lieu de 2 le déplacement
isotopique relatif au seul électron 6s; de méme, la
présence d’un électron 6p ou 54 diminue le déplace-
ment isotopique de PFélectron s de respectivement
10 p. 100 ou 25 p. 100, et il est probable que celle d'un
électron f le diminue encore plus; nous utiliserons les
rapports suivants : :

m, effet d’écran mutuel de deux électrons ns :

_ 8T(ns?)
m —_ST(RS) H
p, eflet d’écran d’un électron np :
_ 3T (rsbp)
P="§T(ns) °

r, effet d'écran d’un électron (n — 1)d :

_ 3T[(r — 1)d~nsnp]
"= 8T{(n — 1)d"tnenp)”
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On a observé la constance de ces effets d’écran dans les

spectres bien classés du mercure et du plomb tout
d’abord, puis pour un certain nombre d’éléments, dont
Ieuropium, le gadolinium, I’ytterbium (P. Brix [15]),
le néodyme, I'osmium (J. Blaise [4]), les valeurs de m,
p et r étant trés proches de :

p = 0,93
1l semble légitime d’étendre ordre de grandeur de ces
résultats (n = 6} aux spectres des éléments lourds,

comme Uont fait F. S. Tomkins et M. Fred pour I'amé-
ricium [25]. Nous les utiliserons pour 'uranium.

m= 1,0 r = 0,8.

I.2.5. Effet d’écran des électrons optiques sur
les couches saturées. — Les électrons s et p,, des
couches saturées contribuent également au déplacement
isotopique, mais cct effet, étant le méme pour tous les
termes spectraux, s'élimine. Ils n’interviennent qu'indi-
rectement, par l'eflet d’écran des électrons optiques
sur ces couches saturées ; M. F. Crawford et A. L. Schaw-
low [20] d’une part, W. Humbach [30] [32] d’autre part,
ont tenté d’en évaluer lordre de grandeur; Jeurs
résultats divergent assez nettement. Il semble, d’aprés
P. Brix et H. Kopfermann [17] qu’il est justifié de consi-
dérer cet effet comme pratiquement négligeable, au
moins en premiére approximation.

[.2.6. Choix d’un niveau de référence. —
Compte tenu des effets d’écran, on a exprimé le dépla-
cement isotopique d’un niveau : or, expérimentalement,
les mesures se font sur des transitions, c’est-a-dire sur
les différences entre deux niveaux. Pour atteindre le
déplacement isotopique des niveaux & partir de celut
des transitions, on est conduit, comme l'ont moniré
H. Kopfermann [38] et J. Blaise {4], & faire choix d’un
niveau de référence, anquel on pourra attribuer un
déplacement isotopique nul : ce sera, en général, un
niveau a n ou ! élevés, échappant, dans la mesure du
possible, aux interactions de configurations et ne compor-
tant ni électron s, ni électron pyy. Un tel choix est
difficile dans un spectre complexe et il n’est tout & fait
délinitif que lorsque la connaissance du spectre est déja
fort avancée.

I.3. Application du déplacement isotopique
a la classification des spectres

Le but de ce travail étant la classification des spectres
de luranium # partir des résultals expérimentaux
apportés par le déplacement isotopique, on va voir
comment celui-ci s’applique A la recherche des différents
niveaux,

Reprenons les relations 10 et 11 :

I Z:  dn*

8T exp(ns) = k8T (ns) = [kCans]* = T {12)

Comme on I'a déja mis en évidence, le déplacement
isotopique d’un niveau est le produit de deux facteurs :

— kC,, constante du déplacement isotopique expé-

rimentale, ne dépendant que du noyau de l'isotope
considéré, 4 Yexclusion de I’état d’ionisation de Iatome
et de la configuration électronique du niveau considéré.
Les mesures de k(.5 et, par 13, I'étude de la déforma-

tion des noyaux, ont fait 'objet des travaux de plu-
sieurs auteurs : citons H. Kopfermann [38], P. Brix [15],
J. Blaise [4], A. Steudel [23], W. von Siemens [53],
H. G. Kuhn et ses coll. {40] pour différents éléments.
Zi dn*

= dn facteur sur lequel est basée la recherche
des niveaux spectraux. 7, est la charge nucléairve eflec-
tive agissant sur un électron 4 yrande distance du noyau
(1 pour I'atome neutre, 2 pour I'atome une fois ionisé,
gtc.) et n* le nombre quantique principal effectif du
niveau considéré. Avant de rappeler Pexpression de n”,
il est nécessaire de revenir sur les deux définitions pos-
sibles des niveaux dont le spectroscopiste dispose :

— la premiére définition prend pour origine unique
des énergies celle du niveau fondamental, le plus pro-
fond : le nombre d’onde d’une tiransition s'obtient
par simple différence entre les éncrgies des deux niveaux
quelle fait intervenir; c'est la définition employée
Ie plus souvent et la seule qui soit utile tant que I'étude
du spectre n'est pas trés avancée ;

—la seconde définition considére séparément les
différentes séries de niveaux construites & partir des
configurations électroniques, et rapporte a lintérieur
de chaque série I'énergic d’un niveau a la limite propre
de cette série. Soit 0 le niveau ainsi défini, A l'intérieur
d'une méme séric, on a pour deux niveaux quelcongues
Ietz:T,+ 6, ="T,+ 0,

Cette seconde définition est couramment utilisée
dans les diagrammes de Grotrian ; c’est avec elle que
les valeurs des énergies sont représentées a Vintérieur
de chaque série par une formule de Rydberg-Ritz : on a
la relation suivante entre 6 et n* :

.
7a

n*?

0=Re

n* différant du nombre quantique principal r par le
défaut quantique n — n*, lui-méme fonction du niveau :

B
n*=n—all)+ E{g—}
ol o et B sont sensiblement constants pour une série
donnée.

La recherche des niveaux spectraux A partir du dépla-
cement isotopique est basée sur le fait que »”, et par

2 *
_2
n*% dn’
constants pour une configuration électronique donnée ;

restent trés sensiblement

suite, le facteur
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c’est 14 une constatation empirique qui se trouve bien
vérifiée, comme on va le voir tout d’abord sur ’exemple
du palladium étudié par A. G. Shenstone [52].

Chaque configuration 4d®ns du spectre d’arc Pd I
comprend les niveaux 2D, et 1D, ; "Dy, étant cons-
truits sur 4d° *Dyp, et Dy, 1D, sur 4d° 2Dy 3 les deux
limites 4d® 2Dy, et 4d° *Dyy; du spectre Pd I sont
distantes de 3 530 K; on a reporté dans le tableau I
pour les trois cas 4d°5s, 4d%s et 4d®7s les valeurs des
niveaux en T et 0, ainsi que les valeurs correspondantes
de n* calculées par Shenstone.

les positions des niveaux élevés 4d?8s 3D, et 4d%gs 2D,
positions qui ont été vérifices expérimentalement par
la suite.

Dans le cas des éléments lourds, nous avons fait un
calcul analogue (tableau II} pour les configurations
6s°6pns du spectre d’are du plomb ; les deux limites sur
lesquelles ils sont construits sont 6s%6p EP:IE et 65%0p 2P§,2
de PbII, distants de 14081 K. Les positions de
6526p8s 1P et 6526pgs 'PY ne sont pas connues. Les valeurs

relatives 4 ¥P) sont systématiquement un peu plus faibles,

Tanrgav 1

Palladium
4rt¥5s 4el96s AutIys

3 T = 6504,11 T = 43 304,z T = 58 064,1

3 0 = 6o 671,89 n* = 1,3446 9 = 18 431,8 n* = 24504 0= 91719 | n* = 3,958r
an T = 775499 T = 49 019,35 T = 58138,3

2 = 50 481,01 n* = 1,3579 6 = 182165 n* = 2,4537 8= 90977 n* = 3,4721
apy T = 10 003,04 T = 52 336,3 T = 61 602,8

1 0 == 6o 681,06 n* = 1,3445 & = 184387 n* = 24395 | B= gi17z,2 n* = 3,4581
1, T = 11 721,99 T = 52 487,7 T = 61 638,6

2 0 = 59 053,23 n* = 1,3629 0 = 18 287,2 n* = 2,4490 0= 1364 | n* = 34649

“TasrLrav 11
Plomb
6s6p7s 6526p8s 6s%6pgs

0 T = 34 050,90 T = 48 720,16 T = 53 475,42
*Fy 0= 2486110 | n* = 21000 O0=1109482 | n*=3,71394 || 0="634555 [ n* = 41583
a0 T = 35 287,24 T = 48 686,87 T = g3 511,24
Py 0= 2453370 | n* = 21148 0=11134,13 | n* = 3,1449 0= 063009,70 | n* = 4,1703
ap? T = 48 188,67 T = 62 620,9 T = 67 481,6

2 0 = 2571233 n* = 2,0000 0= 11 280,1 n* = 3,1184 0= 64102 nt = 4,1344

o |1 T == 29430,57
R 0 = 24 461,43 n* = 2,118¢

A lintérieur de chaque configuration, qu'on considére
Pune ou l'autre des deux séries, les valeurs de 6 ne subis-
sent que de petites fluctuations et celles de n* qui
varient comme 0-% sont sensiblement constantes; le
défaut quantique est légérement plus grand pour les

- [ a I -
niveaux les plus bas, cecl étant dii au facteur § qui
intervient dans Pexpression de Rydberg-Ritz, les
valeurs de n* calculées pour les configurations 4d%8s
et 4d°0s ont ensuite permis & Schenstone de prévoir

mais on observe la encore la constance de n*. Ces deux
exemples se rapportent 4 des configurations simples ;
il est cependant légitime d’en généraliser les résultats,
car I'expérience le confirme pour les spectres connus.
En résumé, pour tous les niveaux d’une méme confi-

-

- n . -
guration, n* et an D€ varlent pratiquement pas.
2
La dn* .
PR e

entraine le résultat suivant, tout i fait fondamental.

Il en est donc de méme du facteur
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Pour un couple d'isotopes donné, le déplacement iso-
topique d'un niveau quelconque ne dépend que de sa
configuration électronique cest-g-dire que tous les
niveaur de méme configuration ont le méme déplucement
isotopique. Par suite, si on peut melire en évidence la
différence de déplacement isotopique entre deuz niveaus
de configuration électronique différente, on disposera
d'une constante caractéristique du couple de ces configu-
rations.

On peut remarquer qu'il n’a pas été tenu compte des
mélanges de configurations, dont I'effet est de perturber
les déplacements isotopiques; nous en rencontrerons
plusieurs exemples dans la suite.

Revenons aux résultats précédents : en tenant compte
des effets d’éeran, pour lesquels il a été montré qu’une
généralisation & partir des spectres du mercure et du
plomb était tout & fait justifiée, ils permettent, ayant
déja déterminé les déplacements isotopiques de quel-
ques configurations, de prévoir celui d’autres confi-
gurations et de les identifier, venant ainsi compléter
les données des principales méthodes de classification
des spectres : recherche systématique des différences
constantes entre nombres d’ondes des transitions,
classification des raies par leur classe de température,
spectre d’absorption, étude des structures hyperfines
‘des isotopes impairs, effet Zeeman... La premiére uti-
lisation de ce rapport étroit entre déplacement isoto-
pique et configuration électronique a été faite par
Schiiler et Westmeyer [48] qui ont identifié le niveau
4d%5s? du spectre d'étincelle du cadmium gréce au
grand déplacement isotopique de la raie 4416 A,
ensuite un travail de P. Brix [14] sur le samarium el
sur lequel nous reviendrons. Blaise [4] également a pu
amdéliorer la classification du spectre de 'osmiuim ; citons
enfin le travail de Gerstenkorn [27] sur le pluto-
nium.

Le déplacement isotopique est un moyen de contréle
tout particuliérement intéressant pour vérifier les clas-
sifications proposées, dans les spectres dont I'étude est
assez peu avancée : Fred et Tomkins [24] l'ont utilisé
‘pour I'analyse de I’américium, et sur T'uranium, un tel
contréle nous a permis de partir sur une base solide-
ment établie pour une progression ultérieure de la clas-
sification. Enfin, les résultats précédents permettent
une recherche systématique des niveaux spectraux,
pourvu que les déplacements isotopiques d’un nombre
important de transitions non classées aient été mesurés :
cette recherche constitue une bonne partie du présent
travail,

a o

A-B

A2

ric. 2. — Recharche des niveaux
de déplacement isolopique -connu.

Le probléme se pose de la fagon suivante : on a d’une
part quelques niveaux profonds, bien identifiés A,
B, C ... (fig. 2} classant un certain nombre de raies
(pour fixer les idées, nous les supposerons impairs et de
méme configuration électronique, donc ayant le méme

‘déplacement isotopique) et d’autre part, les déplace-

ments isotopiques de iransitions non classées. On va
chercher A mettre en évidence les niveaux pairs X se
combinant avee A, B, C ... : de tels niveaux donnent
avec A, B, C, compte tenu des valeurs de J, les transi-
tions A — X, B— X, C— X ..., qui, d’aprés ce qui
précéde, présentent le méme déplacement isotopique ;
on va donc chercher dans une famille de transitions
de méme déplacement isotopique les couples de raies
dont les nombres d’onde différent de B — A, ... Si
un tel couple existe, il reste & s'assurer de la réalité
physique de X car les coincidences fortuites sont fré-
quentes dans les spectres riches en raies ; on recherche
pour cela si les autres transitions C — X, D — X ...
existent, avec le mame déplacement isotopique. Les
vérifications sont de plus en plus nombreuses et de plus
en plus faciles, au fur et & mesure que ’analyse duspectre
est plus avancée. Si les niveaux de base A, B, C appar-
tiennent a des configurations électroniques différentes,
le probléme consiste & trouver des tramsitions présen-
tant une différence convenable de déplacement iso-
topique.

Un travail de cette nature a été fait, pour la premiére
fois, par P. Brix [14] sur le samarium : il a mesuré les
déplacements isotopiques de quatre-vingts transitions,
dont beaucoup avaient déja été classées par Albert-
son ; aprés avoir partiellement modifié la classification
proposée, il a pu mettre en évidence quatre niveaux,
classant ou reclassant neuf transitions.

Les chapitres V et VI de ce travail donnent les résul-
tats que nous avons obtenus pour Puranium.
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CHAPITRE 1I

RESULTATS ANTERIEURS SUR L’URANIUM

Avant d’aborder I'étude du déplacement isotopique
dans les spectres de l'uranium, rappelons les résultats
des travaux antérieurs.

Pour le spectre d’arc, la premiére classification est due
a C, C. Kiess, C. J. Humphreys et D. D. Laun [37] :
4 partir de I'effet Zeeman des raies les mieux décompo-
sées dans le champ magnétique, ils ont déterminé
quelques niveaux impairs de basse énergie, apparte-
nant aux configurations 5/%6d7s? et 5f%6d?7s, le niveau
fondamental étant 5{%6dy7s? *L¢ ainsi qu'un bon nombre
de niveaux pairs; Schuurmans et ses coll. [5t] ont
confirmé cette analyse,

Le spectre d’étincelle a été étudié par Schuur-
mans [49] [50] [51] et Van den Bosch [10] [11], et
d’autre part, par McNally et Harrison [44]. Deux sys-
témes de niveaux soni proposés : le spectre U II A bati
sur la configuration 5f17s dont les niveaux inférieurs
pairs appartiennent & 5/47s et 5/%d, et le spectre U 1I B,
beaucoup plus riche, biti sur la configuration 5{%7s dont
les niveaux inféricurs, impairs, appartienncnt aux trois
configurations 5f7s%, 5f%6dys et $f%d2, le niveau fon-
damental étant 5f375% 313,

Plusieurs auteurs ont étudié le déplacement isotopi-
que dans ces trois spectres : Burkhart, Stukenbrocler
et Adams [18], Smith [54], Smith, Stukenbrocker et
McNally [55], Richards et Crew [46], McNally [43],
Striganov et Korostyleva [59] [60] [61].

Les derniers articles [43] et [50] sont les plus impor-
tants du point de vue de Vinterprétation des résultats,
interprétation sur laquelle il semble nécessaire de reve-
nir. En effet, dans un travail comme dans Pautre, les
auteurs ont groupé entre elles les transitions aboutissant
a tous les niveaux connus d’une méme configuration
inférieure ; puis 4 l'intérieur de chaque famille ainsi
formée, ils ont pris la moyenne des déplacements iso-
topiques mesurés : or, d’aprés les résultats rappelés
au chapitre précédent, les déplacements isotopiques de
toutes les transitions de méme configuration inférieure
ne différent que par ceux des niveaux supérieurs. Une
telle moyenne n'est donc relative qu'aux déplacements
isotopiques des niveaux supérieurs connus se eombinant
& une configuration inférieure donnée, et qu'a ceux-la
sculement ; elle dépend du nombre des niveaux mis
en évidence, ainsi que des perturbations dues aux
mélanges de configurations.

Nous avons réuni {tableau III) ces moyennes rappor-
tées aux différentes configurations fondamentales. Les
résultats, exprimés en millikaysers, sont donnés avec
la méme convention de signe : le déplacement isoto-
pique est > 0 si la fréquence de Yisotope le plus léger
est la plus petite,

TasrLeav [II

Différents spectres Rélérence [43] Référence [59]

Ui 5f“6dfs‘3 Coe — 300 mK — 400 mK
36 s . . L — 100 mK — 440 mK

{ 57 . . . — goo mi — 840 mK

UIIB % sP6dys . ., — 200 mK — 510 mK
sf%6d® . L + 200 mK + 510 mK

575, — 300 mK — 760 mK

UL A { 51464 -+ 400 ml{ + 430 mK

Dans la premiére colonne, McNally indique une varia-
tion de 200 mK entre f°ds® et f3d%s dans le spectre d'are,
alors qu’il indique 700 mK entre f%® et fids dans le
spectre d’étincelle : ces deux groupes de configurations
ne différent 'un de autre que par la présence de Pélec-
tron 6d dans le spectre d’arc, électron dont Peflet d'écran,
bien que considérable, ne semble pas pouvoir expliquer
une telle variation ; on verra plus loin que si I’écart
des déplacements isotopiques entre f3s? et f2ds dans le
spectre U II B est de 800 mK, c¢’est-a-dire de Vordre
de grandeur des 700 mK indiqués par McNally, la valeur
4 adopter entre f'ds* et f2d% dans le spectre U I est au
minimum de 550 mK au lieu de 200,

Korostyleva et Striganov (deuxiéme colonne} ont
mesuré, dans le spectre d’are, des déplacements iso-
topiques compris entre — 560 mK et + 710 mK pour
les transitions aboutissant & f3%%s : pour attribuer des
déplacements isotopiques aux deux configurations, ils
ont respectivement pris, comme McNally, la moyenne
de leurs résultats, mais cela, sans tenir compte des varia-
tions de signe, et en adoptant, pour signe moyen, celui
de la majorité des raies du groupe. Ce procédé les conduit
4 prendre pour les deux conligurations des déplacements
isotopiques sensiblement égaux de — 400 mK et
— 440 mK :

« Les valeurs moyennes des déplacements isotopiques
des raies des deux configurations électroniques de U 1
(5/°6d7s%, 5f°6d*7s) different légérement 1'une de autre »,
p- 282 de la traduction anglaise.

Un tel résultat est tout 4 fait contraire 4 la théorie
du déplacement isotopique. Dans tout le travail, du
reste, il semble que les résultats aient été généralisés
un peu vite : en particulier, se basant sur les déplace-
ments généralement plus grands dans le spectre d’étin-
celle que dans le spectre d’arc, ils ont systématiquement
attribué toute transition de déplacement isotopique
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supérieur & — 560 mI au spectre d’étincelle, or nous
verrons que des valeurs beaucoup plus grandes appar-
tiennent au speetre d’arc. '

Il n’a done pas semblé superflu de reprendre I'étude

compléte du déplacement isotopique dans les spectres
de l'uranium, en commengant par préciser les diffé-
rences de déplacements isotopiques entre les configura-
tions les plus profondes.

CHAPITRE III

METHODES EXPERIMENTALES

I1I.1. Spectrométre de Fabry-Perot
photoélectrique

Toutes les mesures ont été faites 4 I'aide d'un speeciro-
métre enregistreur Fabry-Perot photoélectrique. Ce
spectrométre, créé par P. Jacquinot et C. Dufour [32]
est concu pour I'étude des problémes spectroscopiques
A haute résolution. Nous n’en rappellerons pas le prin-
cipe, l'appareil ayant déja été décrit en détail [5].
Un peu plus tard, R. Chabbal et P. Jacquinot [19] ont
mis au point une forme plus perfectionnée, c’est I'hyper-
finométre Aimé Cotton ou Hypeae. On se contentera
de donner les caractéristiques essentielles du spectro-
métre utilisé :

— le monochromateur, précédant Pétalon, est monté
avee un réseau & 2 160 traits au millimétre, blazé dans
le premicr ordre pour 6000 A; il n’y a donc pas a
craindre, dans le spectre visible, de superpositions
d’ordres dues au réseau ;

- les lames semi-réfléchissantes des étalons sont des
lames sept couches sulfure de zine, cryolithe, réalisées
au laboratoire par les soins de S. Roizen et G. Golman,
Nous avons utilisé principalement des montures de
lames type Dufour [22] qui laissent beaucoup de sou-
plesse pour le choix de la distance entre les lames, et,
plus rarement, des montures a cales fixes, obligeam-
ment prétées par D. A. Jackson ;

— le seul récepteur utilisé est un photomultipliea-
teur R. C. A. 1 P 21 refroidi & Pazote liquide, la tension
entre dynodes variant de 80 4 100 V suivant Yintensité
des raies étudiées ; une telle cellule a permis de couvrir le
spectre visible de 3 800 A 4 6000 A

III.2. Source

On a utilisé exclusivement une cathode creuse, type
Schiler, & joint d'indium, refroidie & l’azote liguide,
Ce modéle de lampe a déja été décrit en détail [26] et
nous 1’y reviendrons pas. L'uranium, qu’il soit naturel
ou enrichi en #5U, est introduit directement dans la
cathode sous forme d’oxyde U O, en poudre. Aux faibles
courants employés, toujours inférieurs 4 50 mA pour
réduire le plus possible Vélargissement des raies dil
a l'effet Doppler, la durée de vie d’une lampe chargée
au départ de quelques milligrammes d’oxyde est de
30 4 40 heures enviromn. .

Comme gaz porteur de la décharge, ¢’est le néon qui
a été utilisé le plus souvent possible ; un simple pidge
4 charbon activé permet de le purifier en quelques
minutes et il n’est pas utile d’établir une eirculation de
gaz dans la cathode. Le réglage de la pression est assez
eritique ; une fois atteint le régime qui favorise I’émis-
sion des raies d’uranium, la lame reste stable plusieurs
heures.

Dans les quelques cas ol la coincidence entre deux
raies du néon ¢t de Puranium nous y a contrainte (sur-
tout entre 5000 A et 5 500 A), il a fallu utiliser I'argon,
mais celui-ci, plus lourd que le néen, se condense &
température plus élevée : il n’est done pas possible de le
purifier avec le pidge 4 charbon activé, d’ol la nécessité
d’avoir un vide excellent dans la lampe avant d'y
introduire le gaz ; il y a lieu, de plus, de maintenir la
cathode en communication permanente avec une réserve
d’argon de grande capaciié pour compenser la baisse
de pression due 4 la condensation dans la cathode.
Malgré ces précautions, la stabilité de la lampe reste
toujours un peu moins bonne.

IT1. 3. Abondance isotopique
des échantillons utilisés

Les deux échantillons enrichis le sont dans les rap-
ports sulvants :

20 p. 100 : 235
80 p. 100 : 238

2,5 p. 100 : 235
07,5 p- 100 : 238

les mesures d’abondance ayant été faites au laboratoire
méine, par enregistrement des raies 4 516 A et 5027 A

Outre l'uranium npaturel (contenant 0,7 p. 100
d’isotope 235) c’est surtout le premier échantillon qui
a été utilisé, essentiellement parce qu'il donne avec les
transitions qui n’ont pas de strueture hyperfine un
rapport d’intensité commode (I & 4} entre les deux
composantes.

et

I11.4. Spectre émis par la source
dans les conditions d’utilisation

La lampe n’ayant fonctionné qu'avec des intensités
de courant inférieures 4 50 mA, il n’a été observé que
des raies d’arc, 4 'exclusion de toute raie d’étincelle :
cecli s’est trouvé confirmé aprés avoir recherché

-
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systématiquement, sans succés, plusieurs raies d’étin-

celle signalées comme trds intenses par Meggers [41]

‘dont en particulier la raie 4 050,04 A d'intensité 120
les deux rales d'arc les plus proches 4042,76 A et
4 047,62 A, bien que d’intensités beaucoup plus faibles,
respectivement 75 et 45 dans la méme échelle, ont pu
&tre étudiées sans aucune dilliculté ; or cette région de
4000 A est tout particuliérement propice & de bonnes
mesures, puisqu’il n'y a pratiquement pas de raies
de néon et que la réponse du photomultiplicateur y est
maximale.

Pour le spectre d’arc, les raies faciles 4 observer sont
celles qui aboutissent aux niveaux les plus profonds,
jusqu’a 6000 K en pratique ; au-deld, seuls quelques
résultats ont pu &tre obtenus, et toujours difficilement,
avec des transitions aboutissant aux niveaux compris
entre 6000 IK et 8ooo K. Ces conditions restrie-
tives ont été imposées au début du travail pour
prolonger la durée de vie des lampes, car on ne dispo-
sait alors que de faibles quantités d’oxyde d'uranium
enrichi. Pour une premiére étude du spectre, le nombre
des transitions & étudier reste néanmoins important
et on verra au prochain paragraphe que méme ainsi,
nous avons été souvent génée au cours d’uh enregis-
trement par une autre raie d'uranium de longueur d’onde
trés voisine, Par la suite, et surtout quand il a été pos-
sible de disposer des résultats d’autres auteurs, ces
conditions de travail ont servi & différencier de fagon
certaine les speetres [ et II, et de plus, & Uintérieur du
spectre d’are, celle des transitions qui aboutissent aux
niveaux les plus profonds.

I1I.5. Difficultés expérimentales

Elles sont dues, dans la majorité des cas, aux raies
voisines des transitions étudiées. Pour les raies du gaz
porteur de la décharge, on a vu que si le réglage de la
pression dans la lampe ne permettait pas de les éliminer,
il était en général possible de changer de gaz. Dans les
cas les plus fréquents, ce sont d’autres raies d’ura-
nium, en général plus faibles, provenant d’autres tran-
sitions et dont 1l est souvent difficile de distinguer 1’iso-
tope 238 de I'isotope 235 de la transition étudiée; en
modifiant I'épaisseur de 1'étalon, on parvient 2 identifier
les isotopes qui correspondent & la méme transition.
On peut également utiliser, dans les mémes conditions,
une lampe 4 uranium naturel et superposer les deux
enregistrements, le second ne comportant pas les
composantes ®51J. Voyons plus en détail le cas des
raies 5320 A A titre d’exemple :

Les tables, et en particulier la classification de Kiess
et al. {37] indiguent 4 5 329,26 A une seule raie forte
classée fds? 5L — 1 875, pour laquelle Striganov et
Korostyleva [60] ont mesuré un déplacement isoto-
pique négatif de — 420 mK ; cette valeur est incompa-
tible avec le résultat de -+ 133 mK que nous avions
obtenu pour la raie 5 511,49 A, classée fods® SKE — 1.875,,

2388 238 A
105

F1¢, 3. — Schéma de niveaux des raies 5 329 A de U 1.

puisqu’elle fait intervenir le méme niveau supérieur
et que la configuration impaire est la méme. On a donc
repris les mesures 4 5 329 A pour mettre tout d’abord
en évidence l'existence de deux rales d’uranium,
d’'intensités sensiblement égales, au moins dans les condi-
tions d’excitation de la lampe, les deux composantes
de Iisotope 238 étant distantes de 105 mK ; aprés avoir
localisé les deux composantes de I'isotope 235, en compa-
rant un enregistrement fait avec de loxyde enrichi
4 20 p. 100 & un autre fait avee de Poxyde naturel (fig. 4),
on a retrouvé les deux résultats -+ 130 et — 420 mK,
correspondant aux deux raies A et B :

L1
A "L — I 875 + 130 mK
0
B iy — 23214 — 4z0 mK
Uranium naturel
I=18 maA
105 mK
Uranium ' l
enrichi 20%
1= 20 mA
2354 23BA 2358
2388
= B,40 s [ ALY <1875
ST ER TS b s
AG=5952mK B8 *19 -23214

r1G. 4. — Enregistrements des raies § 329 A de U 1
apec deuw abondances isolopiques différentes,
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cette derniére classification ayant été donnée ulté-
rieurement ; I'interprétation est schématisée figure 3,
la figure 4 reproduisant les enregistrements correspon-
dants,

Il en a été de méme entre autres avec la raie
5 322,78 A K — 2 305, : son étude a mis en évidence
a 140 mK la raje 5 322,82 A se classant L) — 2 258,.

CHAPITRE IV
RESULTATS EXPERIMENTAUX

IV.1. Précisions

Les enregistrementis obtenus avec le spectrométre
Fabry-Perot a balayage par variation de pression sont
linéaires en longueur d’onde ; on peut apprécier faci-
lement sur le papier de I'enregistrement la position des
raies simples et bien résolues a 1/10 mm prés, c’est-
a-dire 0,5 mK environ, pour la vitesse d’enregistrement
employée le plus souvent. Cest bien la préecision avee
laguelle on repére la position de lisotope 238. Celle
avec laquelle on détermine le centre de gravité de P'iso-
tope 235 dépend de la structure hyperfine de la transi-
tion : si celle-cl est pratiquement nulle, la précision est
la méme que pour *##U ; si au contraire, elle est assez
grande pour que pIusieurs composantes soient résolues,
on peut calculer la posmon du centre de gravité (rap
pelons que pour la raie 5915 A, les deux premleres
composantes 235, totalement resolues, ont permis par
mesure directe d’intensité, de déterminer la valeur 7/2
du spin de I'isotope 235 [8]).

Dans la majorité des cas, la structure reste non résolue
et n’entraine qu'un élargissement plus ou moins impor-
tant; elle peut enfin chevaucher sur l'isotope 238,
L’estimation du centre de gravité est done entachée
d’erreur. Comme la largeur de la structure dépend des
types de transitions et que ceux-c¢i sont en nombre
relativement limité, it est possible de classer les résul-
tais par catégorie de la fagon suivante :

Centre de gravité
déterminé &

a} La structure est pratiquement
négligeable . . . 4 1mK

b) L’élargissement reste faible ot
ne modifie pas sensiblement la
symétrie de la composante . . + 3mK

¢) L’élargissement, plus impor-
tani, entraine une dissymétrie
nette . . . : 4 6 mK

d) La strueture, tres large, reste
toutefois non résolue,

e} La structure, trés large, est
telle que trois composantes sur
les huit soient résolues, partiel-
lement au meins ; on peut alors
caleuler la position du centre de
gravité . . . . . . . + 1mK

+ 20 mK

Quelques enregisirements sont reproduits pour illus-
trer ce choix (fig. § &, ¢, d, p. 12).

IV.2. Résultats

Les résultats sont groupés dans le tableau IV. On y
donne, par ordre, la longueur d’onde de la raie, le
déplacement isotopique mesuré et la classification ;
quand celle-¢i est nouvelle, elle est repérée par un asté-
risque. Les niveaux supérieurs sont désignés par leur J
en indice & droite et les quatre premiers chiflres de la
valeur de leur énergie, pour éviter toute ambiguité.
Quelques transitions restent non classées. La conven-
tion du signe est toujours la méme : le signe est < 0 si
la fréquence de I'isotope le plus léger est la plus
grande,

Le résultat est donné sans indication de précision
pour la rale 5 406,39, les conditions expérimentales
ayant été particulierement défavorables.

IV.3. Interprétation des résultats

IV.3.1. Relations entre déplacements isotopi-
ques des configurations impaires. — Nous nous
proposons de trouver les relations existant entre les
déplacements isolopiques des configurations impaires
fniveaux inférieurs). Sur les classifications données
tableau IV, ecinguante-trois dentre elles font inter-
venir deux fois ou plus Ie méme niveau supérieur :
elles sont réunies dans un tableau & double entrée
(tableau V) (p. 15) avec leurs deplacements isotopiques ;
les niveaux inférieurs sont portés par colonne et les
niveaux supérieurs par ligne. Parmi eeux-ci, dix-huit ont
deux transitions communes, quatre en ont trois, et un,
particuliérement peuplé, en a einq. La comparaison des
déplacements isotopiques par ligne, éliminant la par-
ticipation variable du niveau supérieur, met immeédia-
tement en évidence les deux configurations éleetro-
niques impaires, entre lesquelles existe une différence
de déplacement isotopique de 550 mK :

[ 5/36d7s* & laquelle appartiennent s, *KJ, 513, *HY
*Kg, °13, °T;, 3K5 ot *Ly;
5/%d27s & laquelle appartiennent "M et M7
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Uth = 497,33 A (PL, -2092,)
238
1 = 20mA
Ul 4158,68 A (¢ - 2467,) e = 491mm
1 = 40maA Ae¢ = wi7,2mk
e = 5,i4mm
Ac = 972,2mK
235
jz:a
0. a
* e
Urh = 5088,29 A (519 - 1964,)
I = 2o mA
8 = 491mm
As = 1017,2mK

d

F16. 5. — Enregistremenis des rafes 4 156 A 4967 Aet 5088Ade D1

a} centre de gravité délerminé & . 1 mK prés

c) » » » a4 6mK »

d) » » » a4 zomK »
et permet d’établiv les relations suivantes entre les A la suite du travail publié précédemment [21], on
déplacements isotopiques (tableau VI), celul du niveau confirme donc la désignation des niveaux SK° ct 5L,
fondamental LY, X, ayant été pris comme référence : proposée par C. C. Kiess et al. [37], alors que eelul qu’ils

avaient désigné comme fid?s 'K apparlient a la confi-
guration f3ds® : c’est f3ds® 51} dont la désignation, déja
8’[‘(5Lg) ~ ST(“Kg) ~ 8T(5Lg) ~ 3'[*(5]2) = X | signalée (6)E s'est troqvée confirmée par la sui_te quand il
ST(-"Hg)': X + 20 ( a ét'é possible de dlspose‘r de plaques obligearmnment
prétées par le laboratoire Zeeman d’Amsterdam ;
ST(*Kg)= X + 15 ds? ces plaques avaient été prises par J.-C. van den Bosch
8T(513) =~ X + 20 & '
!
)

TasrLEavu VI

en vue de compléter I'étude des spectres de 'uranium
BT(EK:): X — 20 par leffet Zeeman sans qu’il ait eu la possibilité de les
ST(°Lg) =~ X + 15

exploiter lui-méme.
ST("Mg)= X — 350

[2d2s IV.3.2. Influences mutuelles des configurations.
ST("M7)~ X — 520

— A Tintérieur de chaque configuration, on observe,
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Tasreau IV

Tasreav IV (suite}

A Dép. isot. Classification A Dép. frot. Classification

3 876,13 —345¢ SLg — 2 575, 4 441,07 £ — j50¢

3 894,12 — 3b5 ¢ ELE — 2 567, 4 441,97 — 330 ¢ 5Gg — 2901,
3 026,22 — 265 ¢ 5Lg — 2 5464 4 448,33 = 340 ¢ EL‘; — 2627;
4 005,21 — 147 & 51{2 — 2558 4 453,70 + 135 ¢ 51(‘; — 2 306
4 003,70 — 430 b Ky — 2557 4 458,70 —195¢ L — 2242,
4 042,76 — 287 & -"Kg — 2 334 4 461,44 — 5I5 ¢

4 047,62 — 438 ¢ 5K: — 2531, 4 469,32 — 100 ¢ 5Lg — 2236,
4 091,64 — 183 & 5Lg -- 2 443 4 4.‘,'6.46( — 330 b 51{2 — 2 660,
4 133.50 — 370 b ng — 2418, 4 404,71 — 334 ¢ "'Kg — 2 286,
4 153,02 — 55¢ 4 516,73 — 205 a 5K: — 2275,
4 153,97 — 430 ¢ SLg - 2 406 4 545,60 — 5256 "Ly — 2 199,
4 156,66 — 375« Ky — 2 467, 4 551,98 —270¢ BKg — 2 258,
4 160,95 — 132 ¢ "‘Lg — 2 4024 4 576,64 — 194 b EKg — 2 246,
4 162,43 — 372 ¢ 5Lg — 2 7814 4 631,62 — 340 b 5143 — 2158
4 180,31 — 255 ¢ 51(2 — 2453, 4 756,81 — 343 b 51(: — 21635
4 191,04 — 290 ¢ 5Lg — 2354 4 768,66 —~ 342 b 51(2 — 2158
4 198,22 — 187 % "’K: — 2443 4 773,43 — 290 ¢ 5Lg — 2 0n4g
4 217,79 £ - 45¢ 4 777,67 — 2% SK§ - 2 154
4 222,37 — 3504 ﬁLg — 2747 4 810,90 — 174 ¢ 5Lg — 2458,
4 288,84 od "'Mg — 2958, 4 815,71 ~ 460 ¢ 5Lg — 2 456,
4 306,82 — 425 ¢ 5Lg — 2 321 au licu de
4 309,17 — 2o Kg — 2 7477 By — 3 144
4 300,68 — 170 ¢ aLg — 2359, 4 883,15 — 280 ¢ -"Lg — 2046,
4 313,13 — 510¢ 5];2 -- 2 697, 4 910,33 + 2q0d 71\1: — 2 660y
4 328,73 — 265 ¢ 5Kg — 2 3714 4 928,44 — 475 ¢ 51{3 — 2 450,
4 335,75 — 3 5Lg — 2 303; 4 933,00 — 420 ¢ GLg — 2 406,
4 355.75 — 405 b Ky — 2 357 4 944,52 ° — 380 SLg — 2 oz1,
4 362,05 — 235b 5L.g — 2291, 4 967,33 — g22d EL: — 2392
4 372,76 — 330 b ng — 2 286 5 011,42 — 360 b 51{2 — 2056,
4 383.27 — 316 b 51..: - 2 G6o, 5 027,38 — 4II a 5]43 —~1 988.,..
4 393,60 — 205 b PLg — 2 2755 5 ©53.35 € - 45¢ *Lg — 1978
4 426,94 — 280 ¢ ng — 2288, 5 063,77 — 270 ¢ 5Lg — 2 3545
4 430,08 — 185 b "K: — 2 318, 5 088,29 — 230 ¢ EL: — 1 964
4 440,74 — 515 & 5Lg — 2 63T, 5 101,01 — 300 ¢ 51{2 — z 02l

1 mK = 1078 e¢m-L.

1 mK = 10~% em™L.
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TasrLesv IV (suite)

Dép. isot.

ml{

Classificution

1513

o

i tn tn tn ot e L1 A

5
5
5
5
5
]

5,

5
5
§
5
5
5
5
5
5
5
5
5
5
5

164,14
216,92
267,40
267,46
240,63
271,99
275,93
280,38
28c, 54
283,58
286,93
297.44
300,57
308,54
315,27
322,78
322,82
329,25
329,27
336,54
341,50
382,94
406,87
406,39
410,24
431,35
496,43
500,00
511,49
557,87
564,17
610,89
620,78
621,81

T mK =1

A

+ I

o b

— goc¢

™My — 2 747
Ky — 1978,

[
4 2343
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Taereav V

L Ko L0 sHJ SKy sIg s1? ™Y SKS sL) My
fAds? Pds? fds? Pdst f5ds? 5ds fds? Pezs fodst 3ds? fud2s
X X X X X+ 15 X X425 || X—550|| X—20 ) X415 [[X— 520
1 8404 5 431,35 5 620,78 -~ — — - —
—zaze. ] —=234¢
1875 5329:25 [ 551549 - - = - N -
+ I130¢ + 133 ¢ .
1978, 5053:35 5 216,92 - - - - -
. < —~d3¢ | € —40¢ e
2 021, 4 944,52 5 I0I,0I - - - - -
—380¢ — 390 ¢
2 056, - 5 0L3,42 - 5 086,10 - e - - -
— 360 b — 3bo ¢
2 158, 4 631,02 4 768,66 5 621,51 - a - Lo
: —340b [ — 3428 | —345¢ .
2 246, - 4 576,64 - 549643 - P
— 194 b — 210 ¢ :
7 T
2 258, 4 426,94 4 551,98 5 322,82 - - . "
— 280 ¢ —z270¢ — 280 ¢ ¢ y
2275 | 439360 | 451673 - 5 41°v?{"7’ “‘"‘6% K.
— 2056 — 2054 : — 220 %7 L = T"\
1 a —+
< » -
2286, | 437276 | 2494707 - e . -
) — 3300 | ~334¢ 1 R R S _‘\
.7?;:_ ?‘v,.
2 305 4 335,73 - PR 5 322,78 - - R
! =785 e —95¢ Vy ’ : % e
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les niveaux d’énergie plus élevée, car les mélanges de
configurations sont de plus en plus & considérer au fur et
4 mesure gqu'on s'éléve dans I'échelle des énergies,
nous en verrons un exemple met au chapitre suivant
avee SKJ et "M
Revenons maintenant i
’ . . : o o o
et f2d% :les déplacements isotopiques.de "M et "M,
rapporiss & celui de 5L = X sont :

Pécart mesuré entre fids?

X — 550 pour "Mj
X — 520 pour 7M;

or, une perturbation mutuclle a toujours pour effet de

diminuer celul des niveaux qui, mon perturbé, aurait
la plus grande valeur, et inversement d’augmenter
celui gui, non perturbé, aurait la plus petite, de sorte
que les niveaux les moins perturbés appartenant & la
configuration f3d% sont ceux dont le déplacement

" isotopique est le plus petit, et par suite "M5 semble plus

perturbé que "M§, On verra au chapitre suivant que les
déplacements isotopiques des autres niveaux appar-
tenant a f3d* font adopter 600 mK au lieu de 550 pour
la différence des valeurs entre les configurations f3ds?
et fd%, ce dernier résultat étant lui-méme 4 considérer
¢omme un minimum assez proche de la valeur
réelle.

' _ CHAPITRE V

WL CLASSIFICATION DU SPECTRE IVARC

La pattie expérimentale de ce travail a permis de

déterminer avec précision les relations entre les dépla- ¢

cements isotopiques des configurations impaires, et

© en partictlier, Ta différence entre los configuraiifins fids

et fid%. Ces résultats constituent une base de ‘(i’epﬁ"t-\':

sur lag nOus POUrrons nous appuyer. pour faire
progressel la classification., to

Pour toute cetie partief/mdus avuns disposé, en plus -

de nos mesures, des déf[;]a ements isotopiques mesurés
&mf‘f‘n‘%‘mﬁe‘yﬁ{dam son s&)8ur au laboratoire natio-
‘nal d’Ai-gonne, 'tsur deux séri:s\é_e plaques prises avec
le grarig_l résean %oncave : les ‘prerﬁiéf‘ s, dans le visible,
par J. K. Brody dvec une cathode cretse, et les secondes
dans linfra-rouge, par, M. Fred avec un tube sans ¢lec-
trodes, eXcité par haute fréquence; les deux séries
d’expériences ayant été faites avec un mélange 50 p. 100
238 et 50 p. 100 235. L'incertitade est de I'ordre de
20 mK, elle va Jusqu’a 30 {mKpour Tas raies les plus

faibles. Le grand nombre déigls résultats permet une

B “&Lﬂé‘*ﬁystématique de- la classification, étude dans

laquelle on distinguéra deux parties : tout d’abord, un
prélongement des :esultats du chapitre précédent, puis
une recherche des niveaux, telle qu'elle a été exposée au
chapitre premier.

V.1. Suite des résultats
relatifs aux déplacements isotopiques
des niveaux impairs

V.r.1. Ky = 1068575 K et "M = 10347,30 K.
Les mesures faites ‘34 Argonne couvrent un domaine
speetral étendu, jusque dans le proche infra-rouge, et
elles ont permis d’atteindre les déplacements isotopi-
ques de niveaux élevés, en particulier *Kj et ™MJ qui
moentrent un exemple net du partage des déplacements
isotopiques observé en cas d’interaction de configura-

»

tions. Les deux niveaux sont proposés dans la classi-
fication de C. C. Kiess et al. [37], avec I'identification
probable suivante :

10 347,30 f*d%s K3
10 685,75  [3ds® SKg

On verra que ‘les déplacements 1s0topiques corres-
pondants confirment bien Iidentification SK{ pour le
second ; pour le premiier, au contraive, Pabsence systé-
matique de transitions avec les niveaux pairs J = 6
monire qu’il s’agit de J =8, ce qui est confirmé par
Iexistence de transitions avec les niveanx J = ¢ ; nous
Pavons identifié avec f2d®s ™M; pour les raisons suivantes.
Les déplacements isotopiques de 3Kj et "M} sont -mis
en ¢vidence (tableau VII) 4 Paide de quatre des niveaux
pairs proposés par Kiess et al. [37], suivant la méme
présentation que plus haut. Les niveaux impairs sont
portés horizontalement : ne figurent que ceux qui
peuvent se ecmbiner avec des niveaux pairsde J =7, §
ou 9. Les transitions sont données par leur nombre
d'onde et la longueur d’onde correspondante; les
déplacements isotopiques sont au-dessous des longueurs
d’onde, si une transition prévue n’a jamais été observée,
on donne, dans la case correspondante du tableau, le
nombre d’onde caleuié.

On déduit pour les déplacements isotopiques :

ST(IO 347,30 = "'Mg) ~ X — 300 2 les valeurs étant don-
8T(10 685,75 = sKg) ~ X — 200 ' nées a 25 mK prés.

A Pintérieur de chaque multiplet, on prévoit la posi-
tion approximative des différenis niveaux & partir de
ceux déja connus; or, autour de 10000 K, les seuls
J = 8 attendus sont "Mj et °Kj : il reste 4 les distinguer
Iun de l'autre. L’écart de déplacement isotopique
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Tapreav VII
Les nombres d’onde en italique ont été mesurés par . W. Steinhaus, voir § V.2.2.
SLY 519 sKo ™Y KD Ky ™I ™y Ky
o0o,00 3 800,81 4 275,69 6 249,00 7 326,10 7 645,60 8 18,60 10 347,30 10 685,75
20 528,88 — 16 728,07 - - 13 202,82 12 883,26 12 410,30 10 181,56 9 843,12
J= 5 976,32 7 572,06 7 759,88 8 055,61 9 818,98 1o 156,60
o~ - 175 — 170 + 365 + 150 o

23 779,24 23 779,24 19 978,42 19 503,51 17 539,24 16 453,14 16 133,64 15 660,64 . 13 431,90 13 003,49
J=7 4 204,16 3 004,01 5 125,86 5 702,85 6 076,19 6 19,52 ? 7 442,92 7 635,20

+ 170 + 120 7 ~ 3= 600 ? + 174 + 480 -+ 350
24 560,39 24 560,34 20 750,57 20 284,72 18 311,35 17 234,28 16 614,74 16 441,78 14 213,08 13 874,63
J=7 407045 4 815,71 4 928,44 5 450,56 5 800,78 5919,35 6 080,39 7 033,84 7 205,42

— 485 — 460 — 473 ? — 463 ? + 100 — 140 — 260
31 270,29 — — — — - 23 624,87 - 20 923,00 20 584,53
J=9 4 231,67 4 778509 4 856,66

— 815 . — 483 — Goo

observé n’est que de 100 mK au lieu de 550 entre fids?
et f2d% ; il y a done entre eux une trés forte interaction
qui s’explique par leur proximité, ceux-ci étant a
338,45 K Tun de l'autre, comparé 702,51 K
entre "My et °K} et 1973,31 K entre ™M) et 5K
Si par ailleurs, on fait la somme des déplacements
isotopiques, on obtient :

\

a

3T(10 347,30 ="M2} 4 8T(10 685,75 =K% —=2X — 500

soit 4 50 mK prés, X + (X — 550) vérifiant ainsi le
partage des déplacements isotopiques observé en cas
d’interaction de configurations ; 'écart restant de
50 mK, supérieur aux erreurs de mesure, s’explique par
la nécessité de tenir comptie en toute rigueur des
autres J = 8, 5L, 7L,
la plus forte cst entre 5K et "MJ. D’autre part, si Peffet
d’une perturbation est de tendre vers I'égalité de tous
les déplacements isotopiques en diminuant la valeur
de ceux des niveaux qui, non perturbés, auraient la plus
grande et en augmentant inversement celle des niveaux
qui, non perturbés, auralent la plus petite, les configu-
rattons correspondant aux désignations restent pré-
dominantes : les désignations sont donc les suivantes :

9. etc.,, mais linteraction

7M:f“d”s
SKEf3ds?

10347,30 K X — 300
10685,75 K X — 200.

V.i.2. SH{=5991,28 - K. 5G}=710388 K.
53 = 7 005,50 K. — Leur déplacement isotopique X
leur fait attribuer ia configuration fds® Il s’agit pour
deux d’entre eux de :

' jods?SH® = 5 091,28 K
f2ds?5G; =7 103,88 K

Thése w. pirixcER, 1964 {p.}

comme Pavait prévu Kiess, le troisiéme étant le niveau
fids® 315 = 7 005,50 K au lieu de f3d2s K{ [37].

V.2. Recherche de niveaux
fondée sur le déplacement isotopique

La recherche d’un niveaun se fait par U'intermédiaire
des transitions qu'il donne avec les niveaux de parité
différente dont les déplacements isotopiques sont
connus : si 'on s'appuie par exemple sur la configuration
f2ds?, on cherchera entre transitions de méme déplace-
ment isotopique eelles qui présentent une différence de
nombre d’onde égale 4 'une des différences existant
entre niveaux impairs f2ds?, dont les J different de deux
unités au plus, pour tenir compte des régles de sélection ;
en général, il ne correspond pas un niveau i tous les
couples de telles transitions, car les coincidences for-
tuites sont nombreuses ; il reste donc 4 vérifier Pexis-
tence des autres transitions que font intervenir ces
niveaux éventuels, avec, si possible, leur déplacement
isotopique. Ce dernier, qui sert de base de départ, est
utilisé ensuite comme vérification.

V.2.1. Exemple. — Considérons & titre d’exemple
la fagon dont a été trouvé le niveau 2 321, c’est-a-dire
23 212,48, ;. Les deux raies 4 306,81 A et 5 320,27 A,
de méme déplacement isotopique — 425 mK et
— 420 mK, mesurés an Fabry-Perot, présentent une
différence de nombre d'onde de 4 453,38 K, soit a
0,02 K prés, Uéeart °I} — 5Lg; il était domc pro-
bable gu’elles provenaient d’'un méme niveau supérieur.

Outre les transitions

4306,81A LY — 2321248,
5320,27 A SIS — 23 212,485

2
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on devait trouver celles qu’il donnerait avec les autres
niveaux impairs :

J =4, 5et6.

Quatre existent effectivement, avec K, sHY, 512 et 513,
et Blaise avait pu mesurer des déplacements isotopiques
de — 465 mK et — 435 mI{ pour celles aboutissant

2 SK] et SHY; la convergence des résultats est telle
qu’elle permet d’affirmer la réalité du niveau 2 321,.

V.2.2. Méthode générale de recherches. —
Dans la pratique, le premier probléme qui se pose est
de mettre en évidence les différences significatives entre
raies non classées. De plus, sur I'exemple donné au
paragraphe précédent, I'accord des nombres d’ondes et
des déplacements isotopiques est bon ; mais en général,
on rencontre dans le spectre beaucoup de coincidences
fortuites, et les cas douteux sont nombreux. Pour les
limiter au maximum, il est nécessaire de réduire les
tolérances & admettre sur les différences de nombres
d’onde, et de tenir compte du nombre de transitions
observées aboutissant 4 un niveau éventuel, nombre
variable avee la valeur de J de ce nivean.

C’est la pratique de la recherche qui a permis, d'une
part de définir ces tolérances, d’autre part de faire choix
de la méthode de caleul qui exploite au mieux les résul-
tats proposés.

Au début de ce travail, nous avons eu la possibilité
de faire faire quelques calculs sur machine IBM 650 :
il s’agissait alors d’essais, et on donnait 4 la machine,
d’une part une liste des 44 différences possibles entre
onze niveaux impairs connus de configuration f3ds?,
compte tenu des régles de sélection, et d’autre part,
un choix de transitions assez fortes et de méme dépla-
cement isotopique, le travail de la machine étant
d’extraire de la deuxidme liste les couples de transitions
entre lesquelles existe I'une des différences de la pre-
miére,

Pour tenir compte, & la fois, des petits écarts de
déplacement isotopique & I'intérieur d’une méme confi-
guration (30 mK au plus pour les niveaux considérés)
et des'incertitudes expérimentales (30 mK au maxi-
mum), il faut garder une certaine dispersion des dépla-
cements isotopiques : dans ce but, les transitions ont
€té partagées en cing groupes, une méme transition
pouvant appartenir & deux d’entre eux; ce sont les
suivants :

Déplacements iSotopigques eompris entre :

— 50et — 150 mK

— I50et — 250 »
— 250 et ~— 350 »
— 350 et — 450 »
— 450 et — 350 »

Etant admis que les nombres d’onde des transitions
sont mesurés 4 0,05 K prés, la précision demandée pour
pouvoir considérer deux différences comme égales était

de 0,1 K; en fait, 'un des groupes de transitions (il
s'agissait d'essais) a été comparé a la liste des différences
possibles, 4 0,1 K et 0,2 K prés; or, toutes les coinci-
dences supplémentaires mises en évidence 4 0,2 K pras
se sont révélées fortuites. Pour les résultats obtenus
4 0,1 K prés, un examen plus approfondi a montré que
cette tolérance était elle-méme trop grande, et que les
recherches devaient &tre conduites & 0,05 K prés; cel
écart, égal 4 la précision des mesures, ne pouvait étre
réduit davantage.

Puis, au cours de ee travail, nous avons eu commu-
nication des mesures précises de nombres d’onde,
réalisées sur les raies les plus fortes de 21000 K &
27 000 K, a4 Los Alamos, par D. W, Steinhaus [57] ;
il ne s’agit d’ailleurs encore que de résultats prélimi-
naires sur un travail de plus grande envergure, mais la
précision est telle qu’il a été possible de retoucher légére-
ment les différences de base entre niveaux impairs,
puis d’adepter 0,02 K comme écart maximum sur les
différences de nombres d’onde. C'est sur cette base que
sont donnés les niveaux mis en évidence.

Revenons sur le travail demandé & la machine
¢’est une comparaison globale de deux listes, qui pré-
sentent au moins les deux inconvénients suivants. Tout
d'abord, la nécessité de grouper entre eux les déplace-
ments isotopiques : en effet, sous peine de laisser
échapper les niveaux qui feraient intervenir deux tran-
sitions situées aux « frontiéres » de deux groupes « adja-
cents », il est nécessaire que les groupes se recouvrent
complétement, de la fagon suivante (fig. 6) ce qui revient

A

-50 -100 -150 ~ 30 -250 =300 =350 etc...

F1G. 0. — Groupements choisis
pour les déplacements isolopigues.

a doubler le temps de fonctionnement, déja long de la
machine. D’autre part, la méthede suppose a priori
que les deux transitions de départ sont assez fortes
pour figurer parmi celles qui ont été choisies, or on sait
pour des niveaux bien établis par ailleurs, que certaines
transitions sont beaucoup plus faibles les unes que les
autres ; ce dernier argument perd un peu de poids, du
fait que la comparaison se fait avec toutes les différences
possibles entre niveaux connus.

C’est pour ces deux raisons, surtout pour la premiére,
que cette recherche s’est poursuivie sans laide de la
machine, La méthode consiste alors, & partir d’une des

‘différences entre niveaux impairs, ajoutée ou retranchée

aux transitions les plus Intenses de déplacement iso-
topique quelconque, a rechercher si les nombres d’onde
ainsi caleulés correspondent 4 des transitions observées,
avec un déplacement isotopique convenable. Le travail
est un peu fastidieux, mais il donne de bons résultats,
et sur les niveaux donnés plus loin, bon nombre ont été
obtenus de cette manidre.

oy
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On pourrait envisager de reprendre le probléme a
I'aide de la machine sous une forme un peu différente ;
de nouvelles possibilités de I'IBM 7000 ont été récem-
ment mises en évidence, et un programme actuellement
au point permet d’effectuer et d’ordonner en peu de
temps toutes les différences deux 4 deux, entre un nom-
bre de transitions allant jusqu’a 250. On ne demande
done plus a Ia machine que d’effectuer puis d’ordonner
les différences sans lui donner deux listes 4 comparer,
lui évitant tout le travail d’appréciation que cetie der-
miére étape suppose. La méthode aurait de plus I'avan-
tage de mettre en évidence les points d’accumulation
des différences dec nombres d’onde, permettant de
reprendre le procédé de classification basé sur le prin-
cipe de combinaison de Ritz, en s’aidant des rensei-
gnements apportés par le déplacement isotopique.

V.2.3. Résultats. — Pour illustrer la question des
tolérances 4 admetire sur les nombres d’onde et les
déplacements isotopiques des transitions, le tableau VIII
explicite le détail des classifications pour gquelques-
uns des niveaux mis en évidence. Suivant la dispo-
sition déja utilisée, les transitions somt domnées par
leur nombre d’onde, la longueur d’onde correspon-
dante ct leur déplacement isotopique ; ceux des
nombres d’onde qui ont été mesurés par Steinhaus
sont cn italique. Les transitions dont le déplacement
isotopique n’a pas été mesuré proviennent ¢'une compi-
lation de 'ensemble des données sur Puranium faite par
Steinhaus [58]. On a remarqué qu’au-dela de 28 ooo K,
les nombres d’onde de transitions déja classées étaient
systématiquement trop grands, et que l’écart, de plus
cn plus important av fur et & mesure qulon va vers
Pultra-violet, pouvait dépasser 0,15 K; c’est ce qui
explique les écarts ohservés dans ce domaine, car
au-dessous de 28 000 I et surtout pour les transitions
étudiées par Steinhaus, on peut constater 'accord
excellent entre les nombres d’onde observés et caleulés.

V.2.4. Recherche des niveaux impairs, — Clest
le probléme le plus difficile & résoudre, car ¢’est celui qui
comporte le moins de solutiens. Cependant, la position
des premiers niveaux des multiplets apporte une aide
précieuse pour déterminer approximativement celle des
suivants ; ce qui permet de définir le domaine dans
lequel on choisira les niveaux les plus peuplés, point de
départ de la méthode de recherche exposée plus haut.
C’est le procédé employé par J. Blaise pour compléter
la classification de Kiess et al. (tableau X1); bon
nombre de ces niveaux ont été présentés au Congrés
d’Argonne [6]. Le procédé reste utilisable tant que les
positions suivent au moins approximativement la régle
des intervalles de Landé.

Parmi les niveaux profonds de la configuration fids?,
Ie seul qui avait échappé jusqu’a présent était le niveau
5Gy. Or, B. R. Judd a caleulé au terme d’une analyse
des niveaux les plus bas de certains actinides [35], la

position des niveaux 5/°647s® qui proviennent du terme 41
du ceeur 5/%; plus explicitement, ceux qui proviennent
du couplage de ¢I,;, avec le niveau 2Dy, de Iélectron d,
de I, avec *Dyyy et de %L, avec *Dyy. En supposant
que la séparation des miveaux de la couche interne 5f
reste la méme pour 5f%6d que pour 5f2, Péeart 1,415,
est connu, il est de 4 421 K. II reste 4 définir 1'énergte

de séparation 2Dy-2Dg =g {y ot {; est la constante

de couplage spin-orbite de ’électron d. Le choix de ;.
enire les deux limites I 430 et 2 200 K correspondant
respectivement & Th III (5, 6d) et Cm I (57, 6d) est
plus difficile : la séparation 2Dy, Dy, restant de 'ordre
de *Igp, 1Ly, B. R, Judd a tout d'abord choisi [35] 4
de telle fagon que les deux énergles de séparation solent
identiques. Les valeurs ainsi calculées sont reportées
dans le tableau IX (colonne 1) avee les valeurs expéri-
mentales correspondantes (colonne 2).

Tasreav IX
J I Exp. 2 3
4 7 308 59913 6772
5 6 285 5762,0 5745
& 4 330 42757 4 128
3 4119 3868,5 3 540
7 3711 3 Boo,8
4 3510 4 453,4
5 818 620,3
5 o o '
7 10 222 10 069,1 10 518
4 § 181 10 557,0 8172
6 7931 7 005,5 7 588
2 7 6oo 7 55
5 7539 7 864,1 7533
3 7 504 71039 6959

Seul le niveau J = 2, prévu & 7600 I a échappé
3 toute recherche. Un peu plus tard, Judd a bien voulu
nous communiquer [34] les résultats obtenus avec une
valeur de €; plus faible, car un travail récent de Wor-
den et al. [62] indique dans Cm I, 1610 K au lien
de 2 200 pour {;; on doit donc diminuer un peu
pour UL Clest la troisidme colonne du tableau IX.
L'accord avee Pexpérience est en moyenne amélioré ;
il était done intéressant de rechercher le niveau J = 2
autour de 7055 K. La combinaison du niveau
7 191,63 J =2 et des niveaux pairs J =2 et J=3
permet de classer les transitions suivantes (tableaun X).

Les deux premiéres transitions ont été étudiées par
Atherton et Bovey [1] : les déplacements isotopiques
sont donnés 4 4 0,1 K prés, et les nombres d’onde
a4 4 0,2 K prés pour la premiére et 4- 0,1 K prés pour
la seconde, ce qui explique les écarts observés.

Les deux mesures de déplacement isotopique sur les
transitions 11 330,18 el 24 646,14 font attribuer i 5Gj
la valeur X, les erreurs de mesure ayant été évaluées
4 4 30 mK au plus.
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TasrLEau X

. . Déplacement
"I'ransition ) isotopique
n(;r:r:);: ’ Classifieation %oba Ceale

observé .

prévu lobservé

996340 [7101,635-17 154,82, + 0,21 — 390 | — 200
10 777,06 » 17 668,733 + 0,04 + 100 | + 100
11 068,92 » 18 260,52, + 0,03 + 6o —
1T 339,18 » 18 530,864 — 0,05 — 20| — 40
11 928,15 » 19 110,772 + o0t + 225 -
12 476,75 » 19 668,445 — 0,06 a —
13 870,68 » 21 062,34 — 0,03 + 3o -
16 272,52 » 22 468,18, — 0,03 — 285 -
17 700,36 » 24 892,604 — 0,II — 375 -
17 77484 v 24966,564 — 0,09 o =—
18 463,77 » 25 655,20, + 0,11 — 4Ic -
18 602,22 » 25 793,86 — 0,01 — 220 -
1g 591,44 v 26 783,11, — 0,04 —Goo| —
20 801,84 » 27 993,433 + 0,04 + 85 -
21 ob4,60 » 28 250,255 — 0,02 — 300 | — 345
22 453,04 v 20644,63;| + 004 —-35| -
24 646,14 v 31837,74s + 0,03 — 330 | — 365

Le tableau XI {reporté en appendice} donne Pensem-
ble des niveaux impairs connus, dans I'état actuel de
la classification, avec leur énergie, leur J, leur déplace-
ment isotopique, et leur désignation. :

Les déplacements isotopiques sont donnés & 4 30 mK,
sauf pour les niveaux les plus profonds (tableau VI)
pour lesquels la précision est meilleure. Compte tenu
des plus petites valeurs obtenues, il semble raisonnable
d’adopter 600 mK pour la différence de déplacement
isolopique entre les configurations f2ds? et fid?.

A cbté du partage des déplacements isotopiques entre
SKJ et "Mj dont on a déja parié en détail, on a un second
exemple de partage entre fd% K (X — 400) et
fids* 3Gy (X — 200), leur somme étant égale & X +
(X — 600).

V.2.5. Recherche des niveaux pairs. — Le
tableau XII (reporté en appendice) denne ’ensemble des
niveaux -connus dans 'état actuel de la classification.
Comme pour les niveaux impairs, les déplacements
isotopiques sont rapportés a celui de 5/%6dys* Ly = X,
en se référant aux relations entre les déplacements
isotopiques du tableau XI (fig. 7).

218
235

Jz & XeAJOL

===
~430

238

¥
1
1
i
X
]
[}

H 3
Ly

225
F16. 7. — Déplacement isolopique des niveaur patrs
rapporté @ celui de fids? ng = X,

Parmi les niveaux proposés par C. C. Kiess, les valeurs
de J ont été modifiées plusieurs fois d'une unité (plus
rarement de deux} en s’appuyant sur Iexistence des
transitions et sur leur déplacement isotopique : de
telles modifications sont indiquées par un astérisque.
Elles se sont toutes trouvées confirmées & I'aide de
Peffet Zeeman.

8%l est pratiquement impossible, dans I'éiat actuel,
de parler d’identification pour les niveaux pairs, le
déplacement isotopique permet toutefois de donmer
quelques conclusions relatives aux configurations élec-
troniques. En effet, malgré la diversité des résultats,
on constate que les niveaux ont un déplacement iso-
topique d’autant plus grand qu’ils sont plus profonds :
la dernitre valeur plus grande que X apparait &
27 003,43, —p, ¢t la derniére valeur du méme ordre &
28 067,61,_, ; au-dels, les déplacements isotopiques
continuent 4 diminuer, le plus petit X — 950 étant
observé 4 35 032,50; 10

Bien que tous les niveaux du specire soient loin d'étre
connus, le nombre de ceux dont on dispose est suffisant
pour que ces quelques remarques gardent un sens;
elles vont permettre d’essayer de relier les déplacements
isotopiques aux configurations.

A partir de f3ds?, les configurations paires attendues
sont f3s%p, fidsp et fidp, ainsi que f%®, fids, ete., qui
n'ont pas encore été identifiées. Nous allons nous inté-
resser aux trois premiéres,

En premier lieu, f5%p qui ne différe de la configuration
fondamentale f2ds® que par le passage d’un électron 6d a
I’état 7p : Peffet d’éeran d’un électron d étant trés supé-
rieur a celui d’un éleetron p, on préveit pour f%p
un déplacement isotopique plus grand que X; et c’est
cette configuration qui est prépondérante pour les
niveaux les plus bas; elle est la plus pure pour les
niveaux de déplacement isotopique maximum, soit pour
ceux du tableau XII : 1713502,62,_, avee X - 450,
ainsi que 24 517,20,_, avec X + 240; ce dernier
est beaucoup moins profond, mais les niveaux de J
grand, moins nombreux, sont les moins perturbés.
C’est sensiblement autour de cette valeur ou légérement
plus haut, quon trouve les niveaux les plus élevés
appartenant & cette configuration.

Ensuite f*dsp : la configuration différe de f*ds* par le
passage d’un électron s & I'état p ; compte tenu de Peffet
d’écran de l'électron s d’une part, et de Iélectron p
d'autre part, le déplacement isotopique i attribuer

X .
4 f3dsp doit étre de ordre de — 3 la configuration appa-

rait déja a 14 643,88,., avec X — 390, mais elle est
dans I'ensemble au-dessus de fis*p.

Pour f*dp enfin, qui ne comporte pas d’électron s,
on prévoit un déplacement isotopique nul; c’est la
configuration la plus élevée, responsable des déplace-
ments isotopiques les plus petits, en particulier pour
35 032,50, 40 avee X — 050, mais elle apparait déja
mélée a Ja configuration fodsp 4 20 148,03,_;. La plus
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petite valeur mesurée pour f*d2p, X — 950 fait attribuer
au- déplacement isotopique X de la configuration fids®
un minimum de 950 mK; comme on doit s’attendre,
pour les niveaux plus élevés que ceux atteints, & trouver
des déplacements isotopiques encore plus petits, 950 mK
ne représentent qu'un résultat inférieur & la wvaleur
réelle du déplacement isotopique de cetie configuration.
Nous y reviendrons a la fin de ce travail,

Les résultats du tableau XII portent sur un nombre
suffisant de niveaux pour étre généralisés : ils permettent
de décider, dans la plupart des cas, de la configuration
électronique prédominante & attribuer 4 un niveau
quelconque & partir de la mesure de son déplacement
1sotopique.

CHAPITRE VI

CLASSIFICATION DU SPECTRE D’ETINCELLE

Les mémes procédés ont été appliqués au spectre
d’étincelle : on a utilis¢, en plus des mesures d’Argonne,
quelques valeurs de déplacement isotopique publides
antérieurement par dillérents auteurs [46] {50] [60] [61].

Rappelons que deux systzmes de niveaux sont pro-
posés : le spectre U II A construit sur la configuration
5f'7s, et le spectre U II B sur 5{%7s2; c’est ce dernier,
beaucoup plus important, qui sera étudié tout d’abord.

VI1.1. Etat de la classification

La classification actuelle, établie d'abord par Schuuz-
mans et van den Bosch [10] [11] [49] [50], puts reprise
et complétée par McNally et Harrison [44], comprend
vingt niveaux inférieurs et un peu plus de deux cents
niveaux supérieurs. Les niveaux inférieurs appartiennent
aux configuralions f3s?, fids et f3d2, le plus profond étant
f2s2 413 ,, ; dix-sept d’entre eux sont identifiés. Parmi les
niveaux supérieurs, un tout petit nombre seulement a pu
étre identifié par Schuurmans [49].

On a repris cette étude par les mémes procédés que
ceux utilisés pour le spectre d’arc. En opérant de proche
en proche, les énergies des niveaux impairs ont tout
d’abord été précisées : les résultats donnés plus loin
{tableau XV} différent peu de ceux de Van den Bosch [10]

sauf pour fd* "Mj,;,, pour lequel les mesures de Stein-
haus font adopter 8 394,35 K au lieu de 8 304,40 K :
ils sont au contraire, pour la plupart d’entre eux, sys-
tématiquement plus petits que ceux de McNally.

VI.2. Déplacements isotopiques
des configurations impaires

Les niveaux impairs ont été étudiés & I'aide de leurs
transitions avec un méme niveau supérieur, pair. A la
précision des mesures {£ 30 mK au plus), le déplace-
ment isotopique est le méme 4 I'intérieur de chaque
configuration, du moins pour les niveaux les plus pro-
fonds. Celui du fondamental 5f%s2, Y, étant pris comme
référence, on a établi les relations suivantes entre les
trois configurations impaires :

TasrLesv XIIT

ST(fs?) =Y
ST(f3ds} =~ Y — 800
ST(f3d*) =Y — 1 250

Sont ainsi confirmées les altributions suivantes
proposées par Van den Bosch :
0
fis?—1 1912, 125
0 0 o 0
fods — 6Lu,'z, 122, 15/2 — GKgfz, 11/2, 13,:‘2"”"5,:’2, 7,'2_617,'2, 9fs 3
0
fadz - ﬁLm,'z, 15/2

ainsi que la configuration f%ds attribuée par McNally au
niveau § 790,63 K. _

Pour les cinq niveaux restants, les conclusions sont
les suivantes : :

— 6283425, : son
Y — 1 150, lui fait attribuer la configuration f3d2 au lieu

de f°ds admise jusqu'ici : il s’agit de f%® 6L}, et non de

déplacement  isotopique,

- fds *L3yp,. Cependant le déplacement isotopique des

deux autres niveaux f*d? est de Y — 1 250, soit 100 mK
plus petit ; ce qui indique pour 6 283,42 un mélange de
configurations sans doute avec f3s, plus proche en
moyenne de f3d? que f%?%; mais les seuls niveaux pou-
vant y contribuer sont fids SLjy, et surtout fds 9K}y,
dont le déplacement isotopique serait alors plus petit
que Y — 800; comme il n’en est rien, il est probable
quil existe autour de 6300 K, un niveau J = 132,
de configuration f°ds et dont le déplacement isotopique
est voisin de Y — goo.

— 8 510,01,y ¢ le niveau ne donne que des tran-
sitions peu intenses, son énergie n'a pas pu étre précisée
par les mesures de D. W. Steinhaus. Il semble toutefois
quil appartienne a f3ds, confirmant la désignation
f3ds °13,;, proposée par MeNally.

— 8521,01, 5, : son déplacement isotopique

Y — 800 lui fait atiribuer la configuration fds; le
niveau donne des transitions assez fortes; il s’agit,
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sclon toute vraisemblance, de f2ds "K?m attendu autour
de 8 500 K.

— 9 201,77; 215z €t 12 645,67, 175 il n'est pas possi-
ble, dans I'élat actuel des données, de décider de la
configuration de ces deux niveaux qui ne donnent
qu'un tout petit nombre de transitions peu intenses.

Ces résultats sont donnés tableau XV avec I'ensemble
des piveaux impairs,

1’étude des niveaux pairs a été faite simultanément :
plus de deux cents sont actuellernent proposés, de
15 600 K & 45 500 K; jusqu’a 30000 K, Iétude est
relativement facile, les transitions se trouvant dans les
régions bien étudides ; au-deld, les conclusions ne sont
nettes que pour les niveaux donnant des transitions
trés intenses, et ce, d’autant plus qu’ils sont plus élevés,

La proportion des niveaux qui se sont révélés faux
est beancoup plus grande que dans le spectre d’are :
il semble qu'une tolérance trop large ait été admise
sur les nombres d’ondes, car les déplacements isotopiques
de hon nombre de transitions sont tout i fait incornpa-
tibles avec les classifications proposées.

On conserve environ quatre-vingts niveaux, vérifiés
par les deux critéres, nombre d’onde et déplacement
isotopique ; vingt autres sont considérés comme trés
probables : ce sont, pour la plupart d’entre eux, des
niveaux assez élevés, pour lesquels il n’y a pas de don-
nées de déplacement isotopique, et donc basés sur la
seule existence des transitioms qu'ils font intervenir.
Sur les niveaux restants, un peu plus de cinguante sont
i rejeter, une trentaine d’entre eux restent trés douteux,
et les quelques autres, trop élevés, échappent & nos
moyens de contrdle.

Le tableau X VI donnera la liste des niveaux conser-
vés avec ceux mis en évidence dans les paragraphes
suivants.

VI1.3. Résultats .

La recherche des niveaux a été faite sans aide de la
machine I B M.

VI.3.1. Comparaison avec specire UL —
Si la méthode reste la méme que pour le spectre d’arc, on
remarque en pratique quelques différences.

D’une part, un nombre plus important de transi-
tions prévues n’ont pas été observées : il s’agit sans doute
de raies faibles, la source utilisée & Argonne avantageant
légérement le spectre d’arc. D’autre part, beaucoup
de transitions aboutissant 4 la configuration f3ds ont une
structure hyperfine nette, dont est responsable I'élec-
tron s célibataire ; ce qui, en entrainant une précision
plus faible sur les mesures de déplacement isotopique
nécessite d’admettre une marge d’erreur plus grande :
cect est d’ailleurs compensé, dans beaucoup de cas, par
I'existence de trots configurations lmpaires, au lien de
deux seulement dans le spectre d’arc, led recoupements
étant plus nombreux ; mais cette derniére remarque

II .
n'est valable que pour les seuls .J Z= - puisque dans

Pétat actuel de la classification les premiéres valeurs
de J sont respectivement pour les trois configurations
impaires :

5/2  pour fids (61—1‘;,2

ofz pour s (5)

13/2 pour ffd2 (M)

Le tableau XIV explicite le détail des classifications
pour quelques-uns des niveaux mis en évidence : en
se reportant au tableau VIII, analogue pour le spectre
d’arc, on voit qu’il a fallu admettre une tolérance beau-
coup plus grande pour les déplacements isotopiques.

V1.3.2. Niveaux impairs.— Le tableau XV (reporté
en appendice) donne I'ensemble des niveaux impairs con-
nus dans Pétat actuel de la elassification, avee leur éner-
gie, leur J, leur désignation et leur déplacement isoto-
pique rapporté i celui de 5/%7s® 415, = Y. Les deux
niveaux fid? 8 161,44, et fid* 8 356,125, ont été
calculés par B. R. Judd, respectivement & 8 161 K
et 8 326 K [34] avec une marge d’erreur estimée &
-+ 20 K, & partir des niveaux de la configuration f*d%s.

VI.3.3. Niveaux pairs, — Le tableau XVI (repori¢
en appendice) donne I'ensemble des résultats obtenus.
Les déplacements isotopiques sont toujours rapportés
a celui de 573752 412,2 = Y, en se référant aux relations
entre les déplacements isotopiques du tableau XIIL

Les changements de valeur de J sont indiqués par un
astérisque. Pour les nmiveaux les plus élevés, on a utilisé
plusieurs fois les mesures de Korostyleva et Stri-
ganov [60] notées K. Enfin, quelques niveaux sont
donnés sans indication de déplacement isotopique, les
seuls nombres d’onde étant trés concordants.

L’enchevétrement des valeurs de déplacement iso-
topique est aussi important, sinon plus, que pour le
spectre d’are. Il reste net cependant, que le déplace-
ment isotopique est en moyenne d’autant plus grand
que les niveaux sont plus profonds : le dernier niveau
dont les transitions avec fids aient un déplacement
isotopique positif est 29 936,43, avec Y — 520, et
celui dont le déplacement est actuellement le plus
petit est : 38 681,86, avec Y — 1 570 d’aprés Korosty-
leva et Striganov.

Bien que le nombre des niveaux atteints soit plus
faible que pour le spectre d’are, i est en partie possible
de relier les déplacements isotopiques aux configurations
électroniques. Les configurations paires attendues sont
fsp, fidp, fids?, fid?s et [°d® ainsi que fis et f'd; la
liste de I'ensemble des niveaux appartenant & chacune
d’elles est donnée dans la thése de Schuurmans [49].

Voyons Lout d’abord f2ds® qui différe de I’état fonda-
mental par le passage d’un électron f 4 I'état d; la partie

~ principale du déplacement isotopique est due & 52 : elle
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TasLeav XIV

o [ ¢ ] ° 0 [ [ o
”9[2 6L11,'2 "Ks,'z 0[*1312 uKu,!z ”11[2 aMn[z BHslz G]‘15,'2
000,00 289,04 914,76 I 749,12 z 294,59 4 420,84 4 585.43 4 706,26 5 259,64
26 581,00 26 381,90 - 25 667,14 - - - — 21 875,68 -
J= 7/2 3 760,89 ? 4 570,00
— I 070 — 250
27 267,64 27 267,64 | 2697861 | 26352,88 | 2051833 | 2497296 | 2284678 | 22 682,21 - -
J=11/z ? 370558 3 793,57 3 917,61 4 003,20 437575 ?
— 385 ~—28; | ~—325 | ~-—2375
30 678,13 - - - - - - - — 25 418,49
J =17/2 393393
~ = 575
31 449,64 31 499,79 - 30 584,89 - - - - 26 793,38 -
J= 7/2| 317370 3 208,65 373120
— 1 080 (K) — 375
32 226,06 32 226,06 — 31 311,30 — — o - 27 519,80 —
Jd = §[2 [ou 7/2) ? ? 3632,71
— 190
32 775,19 32 795,21 - 31 860,47 - - - - 28 68,97 -
J= 7/2 3 050,20 ? ?
— 1 oge (K)
31 235,71 - - - 29 483,59 - - 26 650,28 - 25 976,06
J=15/2 J 375024 3 848,61
~ — 140
Q -0 1] -0 L] o 0 1] .0
nlv,fz °K 132 6”712 ”‘11/2 6"13{2 619/2 ﬁl"'15,".’5 GI11,'2 6[‘15,'2

5 401,50 5 526,73 5067,32 579,63 6 283,42 6 445,05 8 394.35 8 s10,01 8 521,91

26 581,90 24 180,41 - — 20 914,63 - - 20 136,86 - - -
J= 7/2 4 720,02 4 780,01 4 964,04
o
27 267,64 — 2174093 - 21477,03 | 20084,23 | 20 822,62 - 18 756,73 -
J=11f2 4 598,33 4 654,83 4 764,15 ? ?
— 475 — 255 ~+ 39
30678,13 - —_ - — — - 22 283,79 - 22 156,2
. T =17/z ‘ 44386,31 |- 4 512,13
o
31 400,64 26 og8,11 - 25 832,31 | - — 25 054,81 — - —
J= 7/ 3 830,61 3 870,02 3 990,15
— 265 ~ — 280
32 226,06 28 824,58 - 28 558,75 - - 25 781,01 - - -
J = 4/2 {ou 7/2) 3 726,87 3 764,17 ?
— 35¢ — 360
32 775,10 27 373,57 - 27 107,87 - - 26 330,18 - - -
J= 7/ 3 652,10 3 687,91 3 796,84
— 22§ — 205 — 283
31 235,71 - 25 708,98 - - 24 952,29 - 22 841,37 — 22 713,81
J = 135/2 2 ? 4 376,79 4 40Y,37
+ 450

réf. (47) -
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reste la méme, mais effet d’écran de I'électron f étant
trés supérieur & celui de ’électron d, on prévoit pour
fids®* un déplacement isotopique plus grand que celui
de f%%; c'est la configuration paire la plus basse, qui
doit donner avec f%s? des transitions dont le déplace-
ment isotopique est positif ; en fait, de telles transitions
n'ont pas été observées jusqu’d présent, mais la clas-
sification actuelle ne débute qu'a 17400 K, et les
mélanges de configurations y soent déja assez Impor-
tants puisque la plus petite valeur mesurée avec fos?
est de — 360 mK.

En conclusion, disons que f2ds? est la configuration
prépondérante pour tous les déplacements isotopiques
plus grands que Y — 600; au-deld de 30000 K,
elle n’est plus sensible. Il est probable que des mesures
de déplacement isotopique sur des raies d’étincelle,
dans l'infra-rouge, permettraient de la mettre en évi-
dence, & P'état pur, avec des niveaux trés profonds,

Au-dessus de f2ds®, apparait f3sp, dont le déplacement

isotopique, de Tordre de S v ost probablement un peu

supérieur 4 celui de fds, I'effet d’écran de I'électron p
étant plus petit que celui de I'électron d; c’est & cette
configuration que doivent appartenir les niveaux ayant
un déplacement isotopique voisin de Y — 800; l'un
d’eux apparait encore & 34 885,46,,), avec Y — g8o.

Quand & f°dp, sans électron s, son déplacement iso-
topique doit &tre pratiquement nul ; ¢’est la configura-
tion responsable des plus petites valeurs observées,
prépondérante pour les niveaux élevés, mais elle appa-

rait déja & 22 868,68 avee Y — 1 400. Le nivean
38 681,86, ., dont le déplacement isotopique Y — 1 570
a la plus petite valeur observée (K), permet de donner
1570 mK comme limite inférieure du -déplacement
isotopique Y de la configuration f%?

VI 4 Etude du spectre U II A

.Les mémes procédés ont été appliqués au spec-
tre U II A, construit sur la configuration f*s. La classi-
fication actuelle comprend 25 niveaux inférieurs pairs,
dont 7 sont identifiés, appartenant a 5fi7s et 5fi7d, le
fondamental étant 5f47s 81, et 27 niveaux supérieurs
tmpairs. :

Pour les niveaux pairs les plus élevés, a partir de
50000 I, les transitions prévues sont rarement
observées, et parmi elles, plusieurs se classent sans
ambiguité possible dans le spectre d’arc, ou dans le
spectre U I1 B, de sorte que tout ce groupe de niveaux
est trés douteux.

Pour les ¢ niveaux les plus bas, 'accord des nombres
d’onde est assez bon entre les trois premiers ; au-dela,
I'étude comparée des nombres d’onde des transitions
met en évidence des divergences supérieuvres a4 0,1 K,
ce qui est beaucoup, étant donné la précision avee
laquelle ont été faites les mesures. Néanmoins, entre les
configurations f*s et f4d, apparait i plusieurs reprises
la différence de déplacement isotopique de 700 mK,
valeur qui est bien celle prévue pour le passage d’un
électron s 4 Iétat d. On donne dans le tableau XVII

TasrLeav XVII
Spectre U II A

0 [ 0 0 0 0
u'm 619[2 cl]11,'2 419,,2 1Byg/e 2B1ape B"niz BLlsiz
s fs fs s T 1A
000,00 I 052,64 3 683,92 3 759.55 6 853,46 7 605,94 7 850,07 10 728,00
{teart o,02) {éeart 0,11) {éeart o,12) {éeart 0,12)
25 869,43 25 869,42 24 816,79 22 185,61 22 109,92 - ? 18 019,37 —
J= gJ2 — 135 . - — 140 ‘
25 935,35 25 935,35 24 882,71 ? ? — Classée 18 085,28 -
J= gj2 — 325 — 263 dans le + 350
speelre J T
26 092,28 26 092,28 25 039,65 ? Classée - ? 18 242,21 -
J= gj2 — 3oc — 243 dans le -+ 430
spectre U I
27 297,22 27 297,22 26 244,59 . 23 537,62 - - - -
J= 7/z — 155 — 120
27 721,12 27 721,19 26 668,48 — 23 961,51 P - — —
J= 1/ — 125 — 215 — 300
28 963,33 - 27 910,85 25 979,41 25 203,88 22 109,92 2126745 18 234,64
J = 11f2 — 450 — 410 — 150 — I40 o ? + 340 (R}
29 289,47 - 28 236,77 25 605,54 25 520,81 22 435,94 21 593,47 ? 18 560,79
J = 11f2 — 420 — 390 — 355 - + 275 {R)
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Pensemble des riveaux probables avec les nombres
d’onde et les déplacements isotopiques des transitions ;
les énergies des niveaux pairs sont des moyennes prises
sur les différences entre les nombres d’onde des transi-
tions ; quand ce sont des rales mesurées par Steinhaus,
on a donné l'écart observé entre les valeurs extrémes ;

seul €I, peut &tre donné avec la précision qui est
atteinte pour le spectre U II B.

Pour les niveaux impairs plus élevés que 20 289,474,
beaucoup de transitions sont absentes, et il n’y a prati-
quement pas de mesure de déplacement isotopique.

De sorte que toute conclusion est actuellement difficile.

CHAPITRE VII

CONSTANTE DE DEPLACEMENT ISOTOPIQUE 2557j-2s7)

VIL.1. Introduction

On a vu au premier chapitre (relation 12} que la
eonstante de déplacement isotopique pour un couple
de deux isotopes est le rapport entre le déplacement
isotopique 3T(ns) d’un niveau appartenant 4 une confi-

2 x
ns, et le facteur % . a;l relatif 4 cette
n n

guration ...
configuration :
3T (ns)
Cns = T
Za dn*
n*3 dn

C,s ne dépendant que du couple des noyaux 235 et 238,
on peut, en principe, faire le calcul indifféremment
avee le spectre d’arc ou avee le spectre d’étincelle.

Ce sont ici les valeurs numériques de 3T(ns) qui
interviennent, et non plus, comme dans tout ce qui
précéde, ces valeurs rapportées a celles des niveaux
fondamentaux X et Y, soit :

X pour §/%6d7s25L; dans Ul
Y pour 5f%7st “]:/2 dans U IIB

V1I.z2. Valeurs numériques
des déplacements isotopiques
des configurations impaires

Les résultats obtenus sont rappelés dans le
tableau XVIIIL

TasrLeau XV]II

Configurations & TmK
[rds® X
Ul { s X— 6oo
Iﬂsﬂ Y
U Il B {pfds Y— 8o
fou? Y —1 250

De toutes les configurations possibles dans les deux
spectres, ce sont celles qui servent de référence qui ont
un déplacement isotopique maximum : on leur attribuc
done pour minimum les valeurs les plus grandes mesu-
rées sur les transitions, ¢’est-a-dire :

pour Ul X =950 mK provenant d’un déplacement
tsotopique de — 950 mK mesuré 3 Argonne sur la
raie fLy — 35 032,59, 4 (tableau XII};

pour UIIB Y z= 1 600 mK provenant d'un dépla-
cement isotopique de — I 570 mK mesuré par Koro-
styleva et Striganov sur la raic ¢, — 38 681,86,,
(tableau XV} ;

d’ol on déduit les limites inférieures des déplacements
isotopiques pour les autres eonfigurations :

Il peut paraitre inatiendu que les déplacements
isotopiques des deux niveaux f3d® My, et M, soient
= 350 mK (celui de f° 8Ly, = Y — 450 étant méme
= 450 mK) alors qu'on prévoit pour f2d? unme valcur
pratiquement nulle : cela indique qu'ils sont fortement
perturbés par les niveaux f*ds voisins ; le déplacement
isotopique de ces derniers serait alors trop petit. Il
sera donc préférable de choisir la eonfiguration fids
du spectre d’arc pour caleuler C,,.

Effet d’écran des électrons 7s et 6d. — Les
valeurs du tableau X1X permettent de donner les effets
d’écran des électrons 7s et Gd, effets d’éeran qu'il est
intéressant de comparer & ceux mesurés par Blaise [3]
sur le plomb et le mercure pour les électrons 6s et 5d.

Rappelons les définitions 1-2-4 :

— m effel d’écran mutuel de deux édlectrons s ;

— r effet d’écran d’un électron 4 ;

pour le plomb et le mercure ;

Mgs ~ 1,50
rsd N0,76

m
— ~ 2,1
I Jes, 5d

dans le spectre U I, on a -

8T[(fd)s*] m:3Ts X
STI(Fdds] — r8Ts — X — 600

s0ilt :
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soit avec la limite inférieure g50 donnée pour X =

()=
Tjas, ed <27

L’extension des résultats obtenus pour le plomb et le
mercure conduit a :

m
X ~1200 mK avee (*) ~72.
F Jis, 6d

Pour le spectre d’étincelle, on a de méme :

OT[(f*)s®] mdTs ¥ 5
ST[(F)ds) ~ rols Y — 800
soit Y ~ I 600 mK.
Mais on peut aussi estimer directement Y en compa-
rant la configuration ffds (U 1IB)afads? (U I} : ona en
effet :

ST(fds) X _ 8
7 i A

soit Y ~ 1 500 mK avee X ~ 1 200 mK.

Un accord aussi satisfaisant pour Y & partir de deux
estimations différentes justifie extension & Puranium
des résultats des effets d’écran obtenus avec d’autres
éléments lourds.

Nous admettrons, dans P’état actuel des données :

X ~ 1200 mK Y ~ 1 600 mK.

II vient alors pour lensemble des configurations
impaires dans les deux spectres :

TabLEau XX

f3s? 1600 mK
UIIB ¢ ffds  8oo mK
4t 350mK

{ fds* 1200 mK

UL gz Goo mK

VII.3. Constante
de déplacement isotopique *U-2¢]J

Nous allons donner l'ordre de grandeur de Cns cor-
respondant & X ~ I 200 mK. Le caleul se fait & partir
de la configuration f%d% qui ne comporte qu'un seul
électron s.

2 *

Z, d
VIL.3.1. Calcul de o - d—’l pour la configu-
ration f3d®s. — Pour le spectre d’arc Z, = 1.
n*, nombre quantique principal effectif est défini par

R . . .
n* =17, T;—D ou T est ’énergie du centre de gravité

des niveaux d’une méme série de la configuration rap-
portée & la limite de cette série.

Le potentiel d'ionisation du premier spectre de I'ura-
nium est, d’aprés Bakalunia et Ionov [2], de 6,08 40,8 V
soit 40 041 K. La limite correspondante est celle de

fods °Lj, 10 & 289 K de 413,2 ; les deux niveaux connus f*d%s
construits sur f°d® °Miy, (& 43585 K de “Igf.,) sont :
™D a 6240 K
MY a 8IS K

dont le centre de gravité est 4 8005 K. La position
du centre de gravité rapportée a la limite de la série

My ost done (fig. 8) :
T = 49041 4 {4585 — 289) - 7250
SLe & SM Yy LY deg

soit T = 46 087 K.

g
__________ o 13
nt 73
- 2
49041 -—_%.F_——“f‘:— Uiy,
1D \ ao
= Vo
T
A e e e — TM‘;-
7250 mmmmmmmm— e — —¥— . .
424% 7M:

ric. 8. — Détermination de la distance du cenltre de gravité des
niveaux [3d%s ™ et "MD & la limite de leur série [%d® ®M{,,.

Avee R, = 109 737, il vient :

_ 109 737 _
\/ 26087 = 155
Par analogie avec les spectres voisins, on prendra 1,1

-

pour le défaut quantique ?n;t_ , d'on:

ales

2 i _
n*3 dn_0’30'

VII.3.2. Constante de déplacement isotopi-
que #2U-23U, — Avee 8Tns ~ 600 mK et :

Z; dn”
7 gy = 030

il vient :

Cps ~ 1 800 mK

Etant donné les approximations faites, il ne s'agit
que d’un ordre de grandeur qu'il est intéressant de
comparer au calcul théorique fait par Humbach {30]
en ne tenant compte que de I'effet de volume :

Pour deux isotopes A, A 2 et en admeotiant
ro = 1,20 1079 ¢m, le résultat est le suivani :

Cns = 970 mK
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On a fait les mesures sur les isotopes 235 et 238, de
masses A et A -} 3; pour se ramener au cas étudié
par Humbach {A, A -- 2} il y a lieu de tenir compte de
I" « odd-even staggering » suivant lequel le centre de gra-
vité d'un isotope impair n’est pas équidistant des deux
isotopes pairs qui I'encadrent : or, les déplacements
isotopiques relatifs des i‘sotopes 234, 235; 236 et 238
ont été mesurés avec précision par Fred et Tomkins [25)
sur la raie 4 244 Aetla pOSlUOI] du 235 par rapport
au 238 et au 236 est donnée par :

288]] — 285(]

EXTY T 1,6,

Le calcul de Cns & partir du déplacement isotopique,
rapporté au couple 236-238 conduit done A
Cns ~ 1 100 mK.

Valeur légérement plus grande que celle de Humbach
et qui indiquerait une déformation relativement faible
entre les isotopes 235 et 238.

RESUME ET CONCLUSIONS

Ce travail se répartit en deus grands chapitres : dépla-
cement isotopique dans les spectres de Dwranium et
application & leur classification.

Dans lo premiére partie, on a tout d’abord élabli avec
précision les différences de déplacement isotopique entre
les configurations impaires ; puis, sachant que les confi-
gurations en s® ont un déplacement isolopique maximum,
on leur a atiribué pour minimum les résultats les plus
grands mesurés sur les transitions ; d'oit on a déduit &
partir des différences définies plus hout le déplacement
isplopique des autres configurations impaires puis celui
des nivegux pairs. La méthede o Uavantage de ne pas
attribuer a priori un déplacement isotopique nul aux
configurations sans éleciron s, sachant qu'il est toujours
difficile dans un specire compleze de connaitre le degré
de pureté d’une configuration.

Dans la seconde partie relative & la classification, cent
einquante niveaus sont donnés, classant prés de huit cents
transitions : bien que le nombre des raies classées soit
encore faible par rapport & celui dont lo longueur d'onde
a éié déterminée, ces transitions représenient lo plus
grosse pariie de l’energte émise par le spectre d’arc ; dans
le spectre d'étincelle, la situation est moins ]‘avomble.

Le déplacement isotopique apparait comme un procédé
tout particuliérement indigué pour vérifier el étendre une
classification déja amorcée, car il permet de déceler I
présence d'un type donné de configuration. La méthode
comporle suffisamment de recoupements pour que le
risque de coincidences fortuites soit faible ; néanmoins,
toute classification de spectre complexe est un travail de
longue haleine pour lequel il est nécessaire de réunir le
mazimum de donndes et Uapport de leﬁet Zeeman, ou
dans quelques cas particuliers de la struclure hy Jperﬁne
est de confirmer les nombres quantiques internes des niveauz
qui, wutrement, ne sonl déterminés que par application
des régles de sélecr.ion.

Dans le spectre d’arc, on peut encore éspérer que les
déplacements isotopiques des raies non classées relative-
ment intenses permetiront dans un avenir assez proche de
metire la configuration fis® en évidence. Il reste un travail
considérable 4 faire sur le spectre U I1 B pour lequel des
mesures de déplacement wotopique dans Uultra-violet
seratent d'une aide précieuse car le manque de donndes
dans cette région géne considérablement la progression de
la classification.
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Appendice
Tasreav XL — Niveauz tmpairs U [ Tasreav X1 — Niveauz pairs U I
Niveaux Déplacemnent TR E i . isot. B 1 ao. i
isotopique mE Désignation neInges J Dé}r)nI]{SOt Energies I Deﬁ;fém'
. 7 057,16 5 X + 350 21 584,68 6 X — 340
o X Pds® “Lg IT 502,62 6 4 450 21 636,95 5 - 245
. - 11 613,96 5 + 170 21 753,04 4 - 170
620,32 X f3ds® 5K, 11 817,49 7 — 200 21 766,52 6 — 430
o 12 035,02 4 -+ 3c0 21 767,06 7 — 370
3 800,81 X fs® Bl 13 403,42 5 + 100 21 9u3,14 6 — 12§
N o ? 13 825,40 4 — zoo 2z 038,03 4 — 240
3 868,47 X [Bds® g 14 643,88 [ — 390 22 056,29 6 — 380
. v b 14839,75 | 5 — 375 22 368,45 | 7 — 160
4 275,69 X415 [hs® Plsg 15 208,22 8 — 150 22 371,15 5 — 203
. e 15 631,85 7 + 300 22 383,45 4 — 120
4 453,40 X fds® 0 3L, 15 638,38 & + 165 22 421,75 5 — 195
- o 15 720,70 5 — 2I0 22 464,28 6 — 195
5762,03 X + 20 fds® %1 16 121,05 q — 155 22 468,18 3 — 285
N 0 16 195,37 6 — 32§ 22 582,64 6 — 280
5091,28 X Pdst 5H, 16 204,02 5 + 360 22 584,58 4 -8
) e 16 505,80 6 + 180 22 633,15 7 — 140
6 249,00 X — 3550 s M, 16 9oo,39 7 — 280 2z 634,13 4 - 150
i . o 16 929,76 5 o 22 720,10 3 — 4959
7 005,50 X Pds® ’lg 17 070,47 3] — 5o 22 754,05 6 — 203
. . o 1715482 | 3 ~ 390 22 786,59 | 3 + 35
7 103,88 X fds® g 17 361,89 3 — 160 22 789,76 8 — 430
o 17 369,50 5 + 280 22 862,44 6 — 330
7 191,63 X fPds® G, 17 468,20 4 + 240 22 8go,07 3 — 14072
. o 17 803,86 4 + Io 22 918,54 7 — 235
7 326,09 X —20 Fids® 5K, 1% gob,I6 5 + 110 23 051,15 4 — 270
R e 17 968,73 3 .+ too 23 657,00 7 — 8o
7 645,62 X+ 20 fPds® Sl 8 186,00 4 o 23 069,71 & + 135
. o 18 253,85 6 — 6o 23 691,30 8 — 230
7 864,17 X fds® Hg 18 260,49 2 + bo 23 163,60 3 -~ 135
) o 18 295,78 7 — 270 23 186,92 4 — 185
§ 118,60 X - 520 FPil?s M 18 299,50 5 + 100 23 197,06 7 — 170
. o 18 406,54 § — 230 23 212,48 5 425
10 09,14 X — 25 Pds* 1, 18 530,36 3 — 20 23 325,18 5 — 265
) o 18 607,78 4 — 140 23 432,78 5 — 310
10 081,00 X — Goo [oul2s Ly 18 750,19 6 + 130 23 464,18 3 — 285
) 0 1B 794,83 | 4 — 45 23 486,68 | 5 — 470
10 208,45 X — goo [Rd?s K, 18 932,76 5 — 250 23 534,40 5 — 3Ia
. o 10 110,77 2 + 235 23 54349 7 — 270
10 347,30 X — 300 Pels ™, 19 127,22 4 + 270 23 560,62 4 — 370
. 19192,39 | 4 — 383 23 572,07 | 6 —403
10 557,00 X — 200 fdst 3Gy 19 489,04 8 + 200 23 715,28 6 265
. -0 19 55%.59 4 — 100 23 779.24 7 + 170
10 685,75 X — 200 st 3G 19 047.50 | 7 — 240 23 82535 | 4 Iy0
0 19608,44 | 3 ° 2384374 | 9 — 220
10 819,90 X — 520 s 1y 19 783,34 | 6 — 40 23 848,61 | 7 — 290
. 0 19 826,68 6 <] 23 926,74 8 — 320
10 987,58 X fPds? Sl 1g 885,51 H — 410 23 932,83 5 — 170
o 20 114,30 5 —'270 24 002,44 8 — 230
11 308,11 X fids® Bleg 20 148,03 3 — 560 24 a26,19 6 -~ 130
e 20 218,82 [ — 390 24 066,57 7 — 425
1T 457,25 X — 570 fods "L 20 311,55 5 — 210 24 082,36 5 — 83
- 20 420,51 o + 160 24 185,79 7 — 360
11 633,10 X — 6oo PPd?s K, 20 452,81 2 + 75 24 195,70 5 — 140
o 20 464,51 7 — 280 24 33577 7 -~ 330
12 826,27 X — 58 fPd2s L, 20 528,88 8 — 185 24 433,24 6 — 185
e 20 569,22 4 — 365 24 448,02 5 — 230
13 127,87 X — goo Pdis Ay 20 766,50 7 o 24 451,74 8 o]
20 803,79 3 -- 225 24 517,29 9 + 240
13 346,92 X — 370 J= 20 851,58 5 — 110 24 535,20 5 — 255
20 943,41 6 — 290 24 360,40 7 — 460
13 402,50 X — 280 J=6 21 062,34 3" + 3o 24 581,20 8 — 180
o 21 078,72 5 — 100 24 613,73 4 — 200
14 543,74 X — 530 s 7Kg 21 265,09 | 6 ° 24671,36 | 5 — 375
o 21 329,99 5 - € 24 141,23 5 — 275
15 458,43 X — goo s "Lig 21 407,38 3 + 160 20 391,53 3 — 150
N o 21 426,47 7 - 25 24 757,25 | 4 — 208
16 244,40 X — 620 Pd®s Kg 21 536,85 3 — 11C 24 892,60 3 — 375
2T 545,14 4 — 230 24 96,86 5 — 350
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Tasreav XII (suiie)

TasLeav XII (fin)

Encrgics J Dép. isot. Energies I Dép. isot.
mK K mK
24 §40,52 4 X — 215 27 goz,16 3 X — 3o
24 966,56 3 + € 27 941,22 6 — 16c
25 017,00 4* — 320 27 665,89 7 — 290
25008,61 | 5 — 340 2766970 | ¢ — 470
25 160,75 | 3 — 340 2799343 | 2 + 85
25 178,05 5 -~ 340 28 053,03 6 — 383
25 235,72 [ — & 28 067,61 5 — £
25 310,25 5 — 440 28 058,92 6 — 220
25 348,06 [ — 200 28 118,81 7 — 545
25 388,84 8 — 250 28 149,14 8 ?
25 445,68 7 — € 28 152,62 7 — 370
25 458,71 7 — 270 28 188,34 5 — 205
25 462,04 6 — 263 28 256,25 3 — 3oo
25 534,18 5 — 360 28 262,14 5 — 150
2557770 | 4 — 435 2828575 | 7 — 300
25 580,73 6 — ¥45 28 435,89 7 — 430
2562665 | 9 — 495 28444.53 | 5 — 300
25065529 | 4 — 410 |[ 72845397 | 4 — 300
25 672,44 7 — 365 28 476,14 6 — 255
2572083 | 3 — 36o 28499.83 | 4 — 415
25 771,08 5 — 510 28 503,42 5 — 370
25 789,01 8 — 3¢ 28 523,04 7 — 345
25791,58 | 6 — 345 28 543,36 | 4 — 180
25 793,86 3 — 220 |[; ? 28 562,66 5 ~ 345
25 803,82 5 — 4350 28 566,35 7 — 280
25 818,20 4 — 300 28 650,20 5 — 440
2582554 | 6 — 290 2879885 | 7 ~ 375
25 861,77 3 — 155 28 811,02 5 — 225
25918,11 8 — 440 28 840,90 5 — 310
25 938,20 6 - 270 28 860,83 6 — 300
26 103,63 6 - € 28 874,090 6 — 450
? 26 208,78 7 — 515 28 894,11 5 — 200
26 225,54 6 — 215 28 895,56 7 — 400
26 274,84 | 7 — 340 || 28p3be3 | 9 — 580
26 287,61 6 — 375 28 943,17 | 10 — 365
26 305,00 5 — 203 28 996,34 4 — 320
26 313,20 8 — 515 29 033,01 6 — 260
26 324,72 5 — 380 29 058,08 4 — 150
26 391,24 7 + 20 29 109,80 6 — 200
26 444,97 5 — 20 29 119,60 7 — 380
26 454,07 3 — 365 29 126,11 6 — 420
26 550,40 6 -~ 85 20 164,25 9 — 720
26 566,90 6 — 305 29 232,62 5 — 350
26 583,44 | 5 — 360 29236,53 | 7 — 290
26 608,45 | 7 — 315 20 250,44 | 4 — 570
26 652,08 8 - 235 29 339,28 9 — 250
26 758,85 7 — 345 20 413,25 8 — 320
26 783,11 2 — Goo 20 475,95 7 — 530
26 791,63 ] — zZog 20 503,18 6 ~ 350
26 855143 | 3 — 135 29 55881 | 6 — 545
26 920,69 5 — 330 29 610,10 4 — 350
26971,75 | 7 — 255 29 612,73 | 8 - 355
26979,25 | 8 — 510 29 644,64 | 3 — 395
26997,34 | 4 — 245 29 790,71 | 7 — ase
27072,36 | §°* — 400 29797.24 | 8* — 355
27 086,39 8 — 240 29 801,68 7 ~ 380
27 150,51 8 — 485 29 810,10 3 -~ 395
27 184,13 | 4 — 275 2g 837,61 7 — 460
27 252,33 5 — 50 29 805,51 6 — 248
27 207,24 | 5 - 300 29 909,50 | 4 = 355
27 324,50 7 — 415 29 914,23 6 — 215
27 443,29 | 5 — 360 || 2995804 | 7 — 450
2747549 | 7 —255 || 2998628 | 6 — oo
27 477,52 8 - 350 30 032,66 [ — 260
27 605,74 6 -- 320 30 107,06 4 — 3oo
27 615,76 6 — 220 30 143,12 5 — 280
27 682,19 5 — 215 30 168,95 6 — 200
27 729,20 | § — 140 3033493 | 6 - 385
27 743,91 6 — 285 30 410,52 8 — 300
27 753,10 | 4 —410 (| 3043587 | 5 — 370
27 7771.97 77 — z3¢ 30 451,38 6 - 550
27 818,46 8 -~ 340 30 490,12 7" — 375
27 820,89 4 — 300 30 504,86 7 -~ 470
27 886,96 7 — 6153 30 546,63 8 — 400

Energies 7 | Dép. isot. Energies 5 | Dép-isor.
K mI K mK

30 586,63 7 X — 215 32 331,36 8 X — 46c
30 389,63 | 5 —I30 I 3239205 | 8 — 335
30 030,03 6 — 460 32 490,61 7" — 405
642,74 | 7 — 360 || 3249568 | 6 — 560
30 687,60 6 — 410 32 604,01 5 — 4860
3075758 | 6 — 415 3261524 | 6 — 330
3o 767,04 | 8 — 485 3277425 | 8 — 480
30 832,32 g — 555 32 780,86 7 — 480
30 875,54 6 ~— 530 || 32 go8,05 z — 300
30 878,20 7 — 285 32 925,90 3 — 315
3og36b2 | 5 — 3% 3293285 | o — §10
30937,48 3 — 340 32 955,04 6 — 430
30 979,61 3 — 395 32 977.45 7 — 460
30 986,26 8 — 480 33 oo8,40 4 — 300
30992:97 | 3 — 360 3311787 | 6 — 430
30 994,8¢c 6 — 480 33 412,20 6 — 300
31 024,75 7 — 200 33 570,61 7 — 57o
3116619 | g — 485 3359590 | 9 — §30
31243.50 | 4 — 310 3363951 | & ~ 430
3127020 | g — 7835 34eq1,96 | 8 — 590
3t 27504 7 — 490 3405087 | 7 — 450
31 279,00 8 — 520 34 080,92 3 - 565
31 301,03 7 — 405 34 105,30 8 — 500
31330092 | 4 ~ 450 34 315,61 | 8 — 595
3134935 | 10 — 55¢ 34 427,07 2 — 260
31358,61 | 7 — 335 34 50076 | 7 — 470
31 367,80 9 — §bo 34 502.80 6 ?

31 442,04 9 — 610 34 644,08 8 — 5035
31 467,58 5 — 440 34 706,42 9 — 140
3148868 | 5 = 400 3471585 | 8 — 490
31 555,50 6 — 400 34 827,81 7 — 415§
31 633,02 4 — 300 34 842,87 8 — 520
31 649,64 6 - 420 34 846,85 9 — 530
31 690,94 8 — 445 34 881,87 9 — bj0
31 728,46 3 — 430 35 004,11 7 — §Io
31 744,23 5 — 290 35 032,59 1o - 9@
31 708,42 7 — 405 3504820 | 8 — 480
313371,73 | 3 — 330 3558503 | ¢ — 740
31 871,52 6 — 420 35 656,03 8 — 530
3194592 | 5 -390 [[?35879,20 | 6 — 520
31 955,92 4 — 385 35 930,00 9 — 6oo
31 970,87 7 — 420 36 172,36 9 — 500
3197431 | 8 — 255 3051962 | 9 — 520
32 016,607 1 — 5oo 37 154,72 10 — 550
32 044,09 6 — 430 37 204,602 9 — 480
32 og8,12 7 — 610 37 624,51 10 — 720
32 108,42 8 — 485 37 631,86 9 — 640
3214113 | 4 — 300 3771915 | 9 — fog
32 180,22 17 — 440 38 712,83 9 — 180
3219345 | 6 — 420 3914641 | TO — 540
32 317,77 5 — 420
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26 191,29 |13z — 1005|| 3492351 [13/2 —I270
26 285,16 |11)2 — 1060 ]|? 35 446,89 [13/2
26 415,09 |13/2 — 1 200|{|? 35 060,59 | g/2 — 1 100 (K]
26 581,00 | 7/2 — 1 070{| 36 174,90 |17/2 — 1000
26 716,67 |13/2 — 1360]|| 38 152,90 |15/2
27 126,07 | 9f2 — 1100 ||? 38 681,86 | 7[2 — 1 570 (K}
27 267,64 |11f2 — 1100 ||? 38 788,30 (112
? 27 200,25 | T(2 — 700 (|? 38 goz,29 | 7/2
27 357,25 |1If2 — gs50|| 41 317,04 |11]2 — 1 140 (K)
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