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INTRODUCTION

L'étude du déplacement isotopique dans les spectres optiques des €léments, au
voisinage des nombres magiques, présente un intérét évident en raison du grand
nombre d'isotopes stables de certains éléments, mais 1'effet est difficile & mesurer
en raison de sa petitesse et de la complexité de la structure des raies, die 3 la pré-
sence simultanée des composantes isotopiques des isotopes pairs et éventuellement
des composantes hyperfines des isotopes impairs. Dans le cas du Baryum nous avons
7 isotopes stables, 5 isotopes pairs et deux isotopes impairs ( de spin nucléaire I=

3/2 ), dont les abondances en % sont :

138 137 136 135 134 132 130
71,7 11,3 7,8 6,6 2,4 0,1 0,1

L'isotope: 138 a le nombre de neutron magique N=82,

La raie de résonnance du Ba I (A= 5536° ; 6s% g -6sbp 191 ) a été

0
analysée par plusieurs auteurs :

- KOPFERMANN et WESSEL 4 (1948,1951), utilisaient d'abord un jet atomique
en absorption de collimation 10 : 1 et ensuite un jet atomique en émission, excité par
fluorescence, Dans les deux cas la résolution était insuffisante pour mettre en évidence
le‘s;xcomposantes isotopiques et hyperfines de la raie; seules une composante intense et
une aile, située du cb6té des grands nombres d'onde et s'étendant approximativement
jusqu'a + 25 mK (1 mK = 10-3cm—1) ont été observé, En supposant les structures
hyperfines dues aux isotopes impairs négligeables ( pas plus grand que 1 ou 2 mK),
la composante principale était attribuée 3 l'isotope 138 et 1'aile 3 1'ensemble des 4

autres isotopes pairs, ayant des déplacements isotopiques, relatifs & 138, respective -

ment de 7,12,18 et 21 mK en raison du nombre de masse dééroissant,



ARROE 2 (1950) utilisait une cathode creuse refroidie 3 l'azote liquide, contenant
des isotopes enrichis. Les longueurs d'onde de la raie émise par les différents isotopes
enrichis étaient comparées & l'aide d'un spectrographe Fabry-Pérot. Les déplacements
isotopiques obtenus différent totalement de ceux indigqués par KOPFERMANN et
WESSEL, ils sont

138 137 136 135 134
0 +5,2 +2,2 +7,4 . +4,4 mK

- JACKSON 3 (1957), utilisant un triple jet atomique en absorption, de collimation

28 :1 , observait des composantes a

0,0 +3,8 +9,9 +18,4 mK
avec des rapPorts d'intensité

20 : 4,5 : 2,5 :1

Il concluait que la large structure observée pourrait &tre due 2 des structures hyper-

fines, non négligeables, des isotopes impairs,

- MACK 4 (1958), tentait de réconcilier ces résultats contradictoires en admettant
que la structure hyperfine du niveau 1p1 est inversée mais que le rapport des intensités -
est normal. La structure alors calculé'e, mentrait une composante forte 3 3mK ( attri-
buée a l'isotope 136 ) et une composante -3mK. Mais ces deux composantes ne figurent

pas dans la structure observée par JACKSON.




- JACKSON 5 (1958), par des observations faites avec des jets atomiques placés
a l'extérieur dun Fabry-Pérot plan, et aussi & l'extérieur d'un Fabry-Perot sphérique,
et & l'intérieur d'un Fabry-Pérot sphérique, confirmait entidrement la structure de la raie

analysée dans le travail antérieur en 1957,

Ainsi la structure de la raie de résonnance était bien connue, mais l'attribution des
composantes aux différents isotopes était incertaine. L'indétermination ne peut &tre levée
avec certitude qu'en faisant des mesures de déplacements isotopiques avec des isotopes
enrichis et des structures hyperfines des isctopes impairs. Pour les mesures de déplace-
ments isotopiques nous avions pris soin d'éviter les erreurs systémiques dies au mélange
insuffisant des composantes, car il apparait d'apres la structure observée de la raie que les
composantes hyperfines peuvent s'étendre jusqu'a + 20 mK (ce qui est du méme ordre que
la largeur Doppler de la raie émise par une cathode creuse refroidie 3 1'azote liquide).
L'analyse des structures hyperfines par la technique développée en 1958 par JACKSON,
devait permettre par ailleurs de déterminer les valeurs des moments quadripolaires des

isotopes impairs qui n'étaient pas connus.
S

Par la suite, il nous a paru intéressant d'étudier les déplacements isotopiques de deux
autres transitions du spectre d'arc du Baryum
2 1 2 1 1 )

° i 1 )
A= 3072 A ( 6s S, - 657p P ) et A= 3501 A (bs S,- 54 6p B

Le

. . ~ . . . 2 1
choix de ces deux raies est d@ au fait qu'elles aboutissent au méme niveau (6s S )

0
que celui de la raie de résonnance et que parmi les raies qui remplissent cette condition
elles sont les plus intenses; elles ont en outre l'avantage d'une faible structure hyperfine,

M P 1 ) . N . 2~
pour le niveau supérieur ( P ) dans le cas des isotopes impairs, Cette étude nous a
1

fourni des renseignements sur le déplacement isotopique relatif.



Enfin un calcul de 1l'effet de masse spécifique de la raie de résonnance a été fait,

permettant de déduire les valeurs des effets de volume dans les raies étudiées.

Pendant le déroulement de ce travail, étaient publiés : les déplacements isotopiques
(a2 l'exception des isotopes 132 et 130 ) de la raie A= 5536 ‘A par RAZUMOVSKI et
TCHAIKA 6 (1962); les structures hyperfines du niveau 6sép 3P1 , de 13552 et
137Ba, par ZuPUTLITZ 7 (1963) ; les déplacements isotopiques (% l'exception des
isotopes 132 et 130 ) de la raie 5536 :Z&, des'raies de résonanae du Ba II (X=4934 A
6s P ;)\ = 4554 A 6s ZS -6 Zp ), les structures des raies 5536 A et
P

/2 1/2 3/2
3072 A du Ba I, des raies 4934 A et 4554 A du Ba II, par KELLY et TOMCHUK

8 (1964); enfin la valeur de la constante de structure hyperfine magnétique du niveau

1 13
6s 6p, P , 7Ba par LURIO 9 (1964),

1

Les résultats de RAZUMOVSKI et CHAIKA sont en excellent accord avec les ndtres
. . 136 134 . . . . 137 135
pour les isotopes pairs ( Ba et Ba), mais pour les isotopes impairs ( Ba et
< . . 13
Ba) leurs résultats sont systématiquement plus bas que les nétres (-2mK pour 7Ba et

3 . . .
=0, 8mK pour Ba). Ceci est, peut &tre, dd 2 un mélange insuffisant des composantes

(voir page 47).

Les résultats de KELLY et TOMCHUK, et de LURIO sont en bon accord avec les

ndtres, les confirmant ainsi entierement,

Les valeurs des moments quadrupolaires déduites de nos mesures de structures hyper-

135}2’>a, différent de celles déduites des

fines du niveau lp; , pour les isotopes 13 Ba et
mesures de Zu PU'lfLITZ, par un écart nettement en dehors du domaine d'erreur calculé
d'apres les erreurs expérimentales des mesures des intervalles hyperfins, Il est probable
que cette différence est due 2 une approximation contenue dans le calcul du moment quadri-

polaire ( voir chapitre VI),




Dans ce qui suit nous allons exposer successivement :

- Au chapitre I : les expressions mathématiques des effets de volume et de masse dans

le déplacement isotopique, proposées par les théories habituelles,

- Au chapitre II : l'application de ces expressions au cas particulier du Baryum,

- Au chapitre III : les méthodes expérimentales utilisées pour déterminer les déplace-
ments isctopiques de tous les isotopes stables du Baryum, l'analyse des structures hyper-

fines des isotopes impairs de la raie de résonance du Ba I, et les résultats obtenus,

- Au chapitre IV : une discussion sur les déplacements isotopiques obtenus en utilisant

les valeurs calculées des effets de volume et de masse exposées au chapitre II ,

- Au chapitre V : les procédés de calcul des moments quadripolaires des isotopes

impairs,

Enfin nous rappelons dans la conclusion les résultats obtenus,



CHAPITRE 1

I) - INTRODUCTION :

1) - Passage du déplacement isctopique d'une raie au

déplacement isotopique d'un niveau,

Dans ce chapitre nous cherchons 4 exposer les méthodes préposées pour calculer le

déplacement isotopique dans les spectres atomiques,

Le déplacement isotopique observé dans une raie du spectre est par définition, la
différence de longueur d'onde ou de nombre d'onde de la raie quand on passe d'un isotope,

de 'atome , & un autre,

Plus précisément considérons deux isotopes d'un atome donné, de masses M et M',

que nous appellerons par la suite isotope M et isotope M',

Supposons que l'isotope M passe du niveau de départ (1) d'énergie E, (M) au ni-

veau d'arrivée (2) d'énergie EZ (M), le nombre d'onde de la raie, o (M), sera :

o (M) = [E (M) - E,(M) ] ke

pour l'isotocpe M', passant du niveau (1), d'énergie E. (M') auniveau (2), d'énergie

1

EZ {M'} nous avons

o (M) = 1‘ M) - E?_(M');\ e

par définition le déplacemeunt isotepigue, (M,M"), de la raie (1 2) est
Ac (M) =olm)-o () = TEM-EM)] - [EM)-E,(0)] /he
nous supposerons que o (M) est le nombre d'onde de l'isotope le plus léger (M) et

o (M') celui de l'autre isotope (M'); cela ne veut pas dire - que l'on a forcément

o (M) <o (M)




Calculer le déplacement isotopique, Ao~ (M,M!), dans une raie revient donc 3 évaluer

chacun des termes mis entre crochet.

-~

Or ces deux termes, [}:l (M) -E, (M’)] et [EZ (M) - E, (M‘)J , sont de méme
nature. Ainsi le calcul du déplacement isotopique dans une raie se ramene donc au calcul
de la différence entre deux termes analogues, chacun étant une différence d'énergie [E (M)
- E (M?):} dans chacun des niveaux 1 et 2, Dans un but de généralisation nous supprime-
rons les indices 1 et 2 et nous exposerons dans le paragraphe suivant le calcul de cette

différence d'énergie.

2) - Passage du déplacement isotopique d'un niveau au

déplacement absolu de ce niveau : Calcul de [E (M) - E (M')]

Pour calculer cette différence, comparons E (M) et E (M') 2 une énergie de référenc
Eo(oo) ; on définit E (00) comme 1'énergie d'un atome, placé dans le méme état que les iso-
topes M et M', & noyau infiniment lourd et assimilé 3 une charge ponctuelle :

o

soit : E (M) = E (e0) + §E (M)

Pour se fixer les idées donnons nous un exemple, soit 1'isotope 138 du Ba corres-
pondant a U'état suivant :
Adt AR2pt BE3p'IdT AdApAd° Sabpt 64 (*.)
E_o(oo):i«c ~ ~456.40?cwfi
Cette valeur est calculée par la méthode HARTREE-FOCK (voir page 30 )

SE(M)«E(OO) nous la considérons comme une énergie de perturbation et nous la calculerons
par la méthode des perturbations; par définition 8E (M) sera le déplacement absolu du

niveau,



Pour 1l'isotope M', nous avons de méme

]

E (M) = E (=) + §E (M")

et notre différence [E (M) - E (M‘)] devient

EE (M) - E (M')J =8E (M) -8E (M) = ASE (M, M)

ASE -1
dans notre exemple : ~Z 77 — 200cm pour M= 138 et M'= 136,

e

ASE (M,M') sera, par définition; le déplacement isotopique du niveau.

Pour 3 isotopes de masse M, M', M'" nous définirons encore le déplacement

isotopique relatif du niveau, comme étant le rapport

AS E (M,M')
ASE (M,M")

La fig. (1) et le tableau (1) résume ces définitions

(4)

Pour un niveau

atome de masse
infinie a noyau

1 isotope de -
masse M

2 isotopes de
masse M & M'

3 isotopes de
masse M, M', M"

ponctuel
° ‘ ASE (M, M)
1
Energie de Déplacement Déplacement Déplacement
référence absolu du isotopique du isotopique rela-
niveau niveau tif du niveau




Le calcul des grandeaurs ainsi définies revient d'abord 3 celui de § E (M ue nous
g

allons aborder,

3) - Calcul du déplacement absolu d'un niveau : calcul de 8§ E { M)

- Effet de masse,

- Effet de volume,

Dans tout ce gui suit nous négligerons les interactions magnétiques,
Pour calculer 8E (M), par la méthode des perturbations, il nous faut expliciter la forme

de l'hamiltonien perturbateur,

P N
Soit H_ 1'hamiltonien dans le cas d'un atome 3 noyau infiniment lourd et assimilé &
une charge ponctuelle et HM 1'hamiltonien dans le cas d'un isotope de masse M, Ces

hamiltoniens sont des sommes de plusieurs termes correspondant 2 des énergies; pour

°

Hy et HM nous avons ainsi respectivement :

(énergie cinétique) + énergie d'interaction) + (énergie

électrons électrons
+ noyau - électrons
d'interaction), o

électrons (pour H_)
- noyau

. . g 4 P . . - / .
(énergie cinétique) + (énergie d'interaction), (énergie
é

noyau lectrons
+é&lectrons ) -électrons

/
d'interaction),
électrons (pour HM)

- noyau

Quand on passe de H; a H,_, la partie (2) de l'hamiltonien ne change pas, d'ol

M

H =Hy; - H_:O(énergie cinétique) + A (Energie d'interaction) /1
noyau . electron

+ électrons - novau



Au ler ordre; énergie perturbatrice sera

SECM) = /7 an $7dT

(o)
‘{I étant la fonction de 1'atome, & noyau infinimert lourd et assimilé & une charge ponctuelle,

SEO(M} =f [}(O)* {A Energle c;tnehque)m an ]\P{Q)Gl‘t

vefedrons

j (}V(O) [A Emevgte c(.mte\’a(,)uov\)“o?tvohj () AT

Qge

d'ol

(z,1)

la lere intégrale correspond a l'effet de masse et la 2&¢me 2 l'effet de volume. Nous
allons voir dans ce qui suit successivement les méthodes proposées pour calculer chacun

de ces termes,

REMARQUES,

Lie calcul que nous allons exposer

1°) utilise les fonctions d'onde non relativistes (sauf indication contraire)

2°) ne tient pas compte de l'interaction de configuration.

II. - EFFET DE MASSE,

A, - Déplacement absolu du niveau

1) - Expression mathématiques des effets de masse

La partie de 1'hamiltonien correspondant a 1'énergie cinétique, dans le cas d'un atome

a noyau infiniment lourd, est :

N 2
=4

pour un atome a N é&lectrons, chacun de masse m,

e . .
FA: quantité de mouvement du ie¢me électron par rapport au noyau,




et lorsgue le nOy&n a une masse finie M, en négligeant 1'énergie de translation de
N
'atome : Z ‘9 2 /M\ Z gg
AzA T J

ol t,l est la mas=se réduite (A: MM/(M+M>

H

AH = 2 ¢ ZN. F + M Z Fi i

au premier ordre
° o) % o
~(M3=fgp() AH 7 dT
T

A H peut se mettre sous la forme

AH = B + K

ou : AN, o
B-aM ZFA et K- M Z F F3

A=A 'L>,J
Pour un niveau (S L) nous définirons les 2 effets de masse comme suit
— © o
B- (Q@L ! B ,V%'s,_ ) est 'efiet de masse normal ou effet de Bohr
— o ]
K= (‘l’sl_ Ki KIJSL) est l'effet de masse spécifique

2} - Calcul des effetz de masse :

/

a) Effet de Bohr

Pour l'évaluation de B on montre que (40), au ler ordre

m
B = - "M““Esn_

E_, étant 1'énergie du niveau S, L de l'atome

a novau infiniment lourd.



b) Effet de masse spécifigue

<

Pour 1'évaluation de K il faut connaftre ‘LIJSL_ et calculer 1'intégrale corres-
o
pondante, En fait 'S_Z'SL ne peut &tre calculé de facon rigoureuse ; en pratique, on
<
calcule une fonction d'onde approchée és:_ par la méthode de HARTREE-FOCK

dont nous rappellerons plus loin le principe. Supposons é:,_ calculée :
K= M7 (d | 22 Pefi [45)
On montre (40) que 1'élément de matrice de l'opérateur peut se mettre sous la
forme Qm%") iqgl_oﬁ ’fig_ est un ensemble d'intégrales effectuées sur 1es fonctions d'onde
mono-électroniques,

K« (W/M> ’é‘st.

}4 eut &tre négatif ou positif,
., P g P

0 e —
Ainsi 5 = B+K peut étre aussi nul, négatif ou positif,

3) - Méthode de HARTREE-FOCK (41)

a) .- Atomes & sous-couches compldtes,

o]
Dans l'approximation du champ central, la fonction d'onde é de l'atome est
donnée par un déterminant de Slater : o \VAU) .- \H(N)

% B «iJNu)~—~\\/N(N)

Les %) sont des fonctions d'onde mono-électroniques du type de champ central,
A

“(J«(O = —4,;" P(me,m) yﬁ;w‘\ (ﬁ‘;%‘) S(GIIW‘SJ

Les P (nl, r ) obeissent aux conditions :

P (o) = o ; P (v)=o0 guand )

=] o4 "
J fz(r) dr = 1 et / P, Y>_P(‘M’(,T.> dr = o
o (=) )
La méthode de HARTREE-FOCK est basée sur le principe de la méthode de varia-

tion. La fonction d'onde iﬁg cherchée est celle qui rend minimum l'expression
L3 )
o JH
E - ‘/ %
/‘%—07‘ ngﬁ(,t




Autrement dit, la fonction d'onde étant déterminée, toute variationAPj de P(%X’vj>

entraine AE' =0

Avec la forme de fonction d'onde choisie l'expression de E' est une combinaison
linéaire d'intégrales de Slater F et G . Le principe de variation conduit alors a
1'équation de FOCK sous la forme particulidre aux atomes a sous couches complétes

UIARE F\F{i: 2% (1)

ot F est I'hamiltonien de HARTREE-FOCK et 8&' 1'énergie orbitale de la sous-

couche i

L'hamiltonien F dépend en fait de toutes les fonctions d'onde radiale de l'atome.
L'ensemble des équations du type (1) est donc un systéme d'équations intégro-diffé-

rentielles couplées,

Dans le livre de SLATER (43) nous trouvons un exemple pour la configuration
2 2

s~ 2s

La résolution de ces équations intégro-différentielles peut-&tre faite par la méthode
numérigque (HARTREE) ou analytique (NESBET) Des programmes sur calculatrices
électroniques ont été réalisés par divers auteurs, nous avons pu en particulier utiliser

ceux de R. K. NESBET (analytique, /4 ) et de Ch FROESE ( numérique, A5 )

b) - Atomes possédant des sous-couches incompletes,

Un seul déterminant ne suffit pas en général., L'expression de E' est encore une

~

combinaison d'intégrales de SLATER, mais l'opérateur de HARTREE-FOCK, F, a "
une expression plus compliquée ( 46 ). Pour le calcul sur machine électronique il faut

Y

-~ rd 3 A » » pe °
en général consentir a des approximations supplémentaires (//]‘;’)



¢) - Raffinement de la méthode HARTREE-FOCK,

Dans la méthode de HARTREE-FOCK, la seule approximation est finalement celle du
départ, qui suppose pour l'atome une fonction d'onde du type champ central, 1'hamiltonien
est par contre pris en compte exactement, Une correction & l'approximation initiale, est
I 'étude de l'interaction de configuration (1/@) prenant pour fonction d'onde une combinai-

son de déterminants de SLATER de configurations différentes,

B.) - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DU NIVEAU

Nous avons vu que peur un niveau (S, L)

§E. (M) = B+K

SL
on  B= -1 Eg et K=y ke,
Par définition, le déplacement isotopique, AgEgL (M,M') vaut
) B ! = 5 - 9 .’\
AgESQJM,M ) = & 5, (M) @ESL (M)
d'ou

soient & o ’
ESL = - / ESL/ /QJC /Z{;’L: b KL/

Deux cas peuvent se présenter

o o
1°) };S/L:-— /Eﬁl—/ et | /J%SL:v//éS’L/
Dans notre convention M {M' , ie ler terme di & l'effet de masse de Bohr est positif,

le 2eme terme d a l'effet de masse spécifique est négatif, Dans ce cas donc les deux effets
de masse scnt de sens contraire, et AgES/L(Mi M’) est soit nul, soit négatif, soit

positif,







III, - EFFET DE VOLUME,

A, Déplacement absolu d'un niveau,

1) - Passage du déplacement absolu d'un niveau pour un atome a N électrons,

au déplacement absolu pour un €électron,

a) Noyau non déformé,

Nous avons a calculer la variation de 1'énergie potentielle des électrons dans le champ

nucléaire entre le cas du noyau ponctuel et celui du noyau a extension finie.

Nous négligerons les interactions d'origine non électrostatique,

l'interaction électrons-noyau est alors équivalente a l'interaction électrons-protons.

Considérons alors un atome 3 N électrons, chacun de charge (-e) autour d'un noyau

-~

4 Z protons, chacun de charge (+e)

Par rapport & un systeéme d'axes donnés (fig. 3.), nous avens
1: distance du idme électron 2 l'origine
i g
‘(1‘-_: distance du igme proton a l'origine

V' : distance entre le i&me proton et le itme électron
Ix

Les variables angulaires nécessaires pour compléter la définition des positions de

l'électron et de proton sont celles utilisées classiquement (%) L(>>

Pour un noyau, assimilé 3 une charge ponctuelle, 3 l'énergie potentielle des électrons

dans le champ nucléaire correspond le terme




1
[
-

1

N
«;‘—ﬂ-"’: -5 Ze
A=A YL

(_ID : fonction d'onde des protons

A5 : le Y volume nucléaire "

Li'hamiltonien perturbateur sera :

AH - Zr(ﬁjq’” W*)

TETEE [ £ g} o

A:A

ol © est la fonction d'onde totale de l'atome ; dans 1‘approx1mat10n de Borp- Oppenheimer,
® est un produit d'une fonction d'onde de protons | (_P ) et d'une fonction d'onde des élec-
trons { T%* ), nous pouvons alers séparer les paramatres électroniques et nucléaires,
Ainsi, si la fonction d'onde est du type déterminant de SLATER ( voir page2) construit

sur les fonctions d'ondée mono-électroniques NX)"‘ , noug aurons

EEO: ‘Zi— EEC; o2 f\}/‘/{ )

s g A
ou’ < - K T e
V/f" B (”— (P P > T
. =0 e <

E;, sera le déplacement absolu pour un électron.

Selon les théories habituelles £’£ est supposé nul partout sauf dans le volume nucléaire
ol il a la valeur
o

< . "
o E. devient

e ;l% [\/(v{).%._‘%_] ), AT

o
Supposons l'intégration sur les variables angulaires effectuées, nous réécrivons o)
g i

de sort

(0]
o
&
[

sous forme plus classique.
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sels | [V EE ooy rar
,0(}(> <

Comme les vitesses des électrons sont grandes au voisinage du noyau, on fait un

calcul plus précis de SE; en remplacant

A
[4] e [ (D800
olt iﬁd (Y,{> ot %LOQ) sont les parties radiales de la fonction d'onde relativiste de

1'électron i, calculées pour un champ central,

Finalement :

bE] - [V(n-% Z;fl] i b )+ b (v ﬂ o
(9(7‘ ¢

La quantité [% (}éb )/ ] n'est non nulle en VY= o que pour les électrons s

etFl/Z ; ces électrons seront donc les seuls pour lesquels EE; sera appréciable,

Calcul du déplacement absoclu pour un électron.

J.E. ROSENTHAL et G. BREIT (484 ont donné l'expression de 6E: prenant

" les hypotheses suivantes :

1°) ¥ est une sphere de rayon
N+ 1 [rA\"NT Ze*
2° Vv [ - (.‘i_ :}
) Vir)= R L

n=2 correspond 3 une distribution de charge uniforme 3 l'intérieur de la sphére, n =-1

correspond & un noyau assimilé 2 une charge ponctuelle

Pour un électron s

(Lo PE - AT ag \!JL 4+P (mat) yif e
e = [T (iﬁ)«—z{}vy’ (z()%M«k’l) (iQM)




R censtante de Rydberg 2
2oy rayon de la premigre orbite de Bohr de I'hydrogene ;a__ = /9;‘ >
( H 4 M "me

i
Pour un élactron g:

2, ~4
, cp® . - n f YR
(I'5> OE/Q - Ci f,,)) ,(ij—;i(o :iﬂ-'i)(.ZP’-H) %[(/&”{) “ ] - ({~ ).%

& : séparation de str actuwe fine Co responcante au 1 particulier
i < Y
Ve (200 )

’{ﬂb: - - - ar leg & 4
+ 1, 2, +2, 3., pour les états PI/Z , P'. ; D3/2 , D

b) - Cas du noyau déformé,

BRIX et KOPFERMANN (49 ), WILETS (20 ), HILL et FORD (20), BODMER

PP

(M)ZZ) ont calculé V'effet isotopique da a la déformation du noyau dans le cas d'un noyau

gui aurait la forme d'une ellipsoide de révolution d'axe Oz,

La loi de variation du rayon vecteur, b‘(-@) (fig 4 ) d'un point de la surface

o) = [ p (g eete- )]

v estle rayon de la sphare de méme volume ( au 28me ordre pres en 7% )

Dans ls cag d'un ellipscide zallongé suivant 'axe de révolution, de demi-axes a et b

_Z,S(lJr%}; b = =g (1 —f’/ﬁ,), ({ f’}o)

[+}]
!



[+]

Dans ces hypotheses, ( SE )@ étant le complément de déplacement absolu d'un
s

électron s apporté par la déformation du noyau et (SE )r étant le déplacement dd a
S 1]

un noyau sphérique, nous avons (18b):

A
(625 )p/GE )y = fczf+35 #

B. - Déplacement isotopique d'un niveau,

1) - Passage du déplacement isotopique d'un électron au déplacement

isotopigue pour un niveau,

Soient bE SL (M) et SE SL. (M') les déplacements absolus d'un niveau (S L) pour

deux isotopes M et M' , Le déplacement isotopique du niveau ( SL ) sera :
o ; o _ © / ]
ASES (M) = 8E (M)-SE (M)

d ~
chacun des S E SL, étant

N
-2 [8EL],

d'ou

N o
ASEZ, (M,M) =2 [AsE, (M,M)].

[ASE(M M')] étant le déplacement isotopique pour un électron i, égal a

© o [asEL (M), = [SE; (M)~ SEL (M)],

2) - Calcul du déplacement isotopique pour un electron (s)

a) Noyau non déformeé,

En utilisant la valeur du déplacement absolu pour un électron s , nous avons

o N . ATR, +0) (mat) y e
[asE M) = == @40 920(‘(/;?:“"*0 Tpet) (Z) [l




Ce déplacement isotopique n'est calculable qu'en se donnant une loi de variation du rayor
nucléaire en fonction du nombre de masse, la loi la plus simple est :

- 1.2 1/3 La~t3,

LT

Pour une distributicen de charge uniforme, et en utilisant la relation

¢

= - , la relation précédente devient alors :
we dm

a _ o N Zi dwg 4R (D“M) ’if ~
[ABESL(M M) ] 4T3 dm %(ip«\—A)('lf""?")T(ZD"") M }

On définit la constante de déplacement isotopique pour un électron s

e S ar, (o41) L pMom’
= %(i€+43(~{>f3) TH2pr0) IR %

dans notre convention (M < M!')
Cp.<O ot [ASE, (M, M’)]g<o |

les valeurs numériques de C}{;‘ sont données par HUMBACH (23) pour les

valeurs de Z de 30 a 99 et une valeur correspondante de M, en supposant que M-M'

=2 et que ro, = 1,4 M 1/3 10-13cm

D'autres valeurs sont données par BRIX et KOPFERMANN ( 24) ( et IONESCO

-1
PALLAS ) (27) en supposant M-M!' = 2 et r, = 1,2 M1/3 10 3crn°

b). - Noyau déformsé,

Dans le cas de l'ellipsofde que nous venons de considérer, pour un électron (s) le

déplacement isctopique est ( 30 )

. [p2Eg (M m)] = 22 it““

Cigo = Cpp + Ce [“ (£p+3). M. —é—] i

N : nombre de neutrons
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pour F‘)il

| [Asazl__(mjm’)} 2o v Cyp, {M% M Mfﬂ

4 m2 Aon

REMARQUE.,

Qo étant le moment quadripelaire intrina®gue du noyau

- ' (O
(b)) .S ﬁf) w 2@
C}e‘ 24 “{;4’. LN

Q étant le moment quadripolaire mesuré par les méthodes optiques.

C.) - Raffinement du calcul du déplacement isctopigue pour un électron (S)

Le calcul du déplacement isotopique exposé utilise les fonctions d'onde calculées
pour un champ nucléaire coulombien (noyau assimilé & une charge ponctuelle); or le
champ nucléaire effectif est moins attractif que le champ coulombien, il en résulte que
la densité de charge de 1'électron au noyau, et par conséquent le déplacement isotopique,

sont surestimés,

CRAWFORD et SCHAWLOW (25} ont calculé le facteur correctif pour un champ

nucléaire du type puits de potentiel et pour Z = 81 ; ce facteur est alors de 1l'ordre de

1/2,

Pour un champ nucléaire quelcongue le facteur correctif ne peut-8tre calculé par la
méthode des perturbations, car son calcul nécessite la connaissance explicite des fonc-
tions d'ondé, qui ne sont pas calculables , Une méthode die 2 K.E, BROCH (26) per-
met de tourner cette difficulté, IONESCO-FPALLAS (27) utilisant cette méthode a cal-

culé le déplacement isctopique pour un €lectron s, en tenant compte des effets suivants :




1°) eifet de distorsion des fonctions d'onde

2°) effet dd 4 ce que 1'électron est 1ié au noyau (négligé dans le calcul

de BREIT et ROSENTHAL)

3°) effet de surface dd & la forme particuliere de la distribution des
charges { distribution uniforme cu non )

4°) effet JOHNSON - TELLER

5°) effet de déformation

le déplacement isotopique pour un électron s est alors

[ASE(MM)] =25 4 o ny . ¢y,
Q (n) : facteur tenant compte de la correction (2) ; en général Q (n) N 1

Cice = C,Q,&I:S,‘ +(%>M %—%Q;SL]

»

S1 et S, étant peu différents de O,76.

Finalement -
f/ .
N Ze Ame 3y 0
(L4) {ASE(M,M)L_.E. AM“‘C"&'[/’*ZMW} 0.76

Nous rapprochons cette formule de celle de BREIT et des autres auteurs cités :

(1s) [AsE(MM)] =2 e o\, [4+2mdE] ; p2a

¢) Déplacement isotopigque d'une traunsition,

Le déplacement isotopique de chacun des niveaux est négatif dans notre convention.
Mais la différence des déplacements isotopiques de chacun des niveaux de la transition,
peut &tre négative cu positive, Pour un niveau l'effet de volume est de sens contraire 3

l'effet de Bohr mais pour une transition cette conclusion n'est pas toujours valable,

" ODD-EVEN STAGGERING"




Expérimentalement on chserve que 12 position de la composante de l'isctope impair
au lieu d'étre 8quidistante de celles des deux isotopes pairs qui l'encadrent, se trouve

en général systématiguement plus proche de l'isctope pair le moins lourd; c'est cet effet

qui est désigné sous le nom " odd even staggering ''; & notre connaissance cet effet n'a

pas encore recu d'explication

D) - Effets d'écran des électrons optiques entre eux,

D'apres ce que nous avons vu, le déplacement isotopique d'un niveau de 1l'atome est
la somme des déplacements isotopiques dds & chacun des électrons du cortege électronique
( électrons du coeur et électrons de valence), Le calcul du déplacement isctopique pour
une raie nécessite ainsi ceux des déplacements isotopiques de chacun des électrons figu-
rant dans le cortege électronique des niveaux de la transition. Il ne peut donc &tre fait
que si nous connaissons les fonctions d'onde mono-électroniques relativistes de tous les

électrons du corteége électronique. En fait nous ne dispcsons pas de ces données,

Une premigére approximation consiste 3 supposer que pour les deux niveaux intéressés
le déplacement absolu du coeur est le m&me, Dans ces conditions le probleme se rameéne av
calcul des déplacements isotopiques des électrons optiques pour chacun des niveaux de la
transition. Mé&me dans ces conditions nous ne pouvons pas résoudre le probleme, car nous
ne savons calculer que le déplacement isotopique d'un seul électron situé dans un champ

central,

Une deuxizme approximation serait de considérer que le déplacement isotopique d'un

ensemble d'électrons est égal 3 la somme des déplacements isotopiques mono-électronique
g

L'expérience montre que cette hypothése ne correspond pas exactement a la vérité on
traduit ce fait par la notion de constante d'écran (28), Pour la définir on choisit un niveau

de référence auquel on attribue un déplacement isotopique nul,




BRIX (29) KOPFERMANN (30), BLAISE (31), ont donné les valeurs expéri-
mentales des constantes d'écran dans les atomes de mercure, Plomb, Néodyme, Osmium,
Ytterbium, Europium, et Gadolinium pour les électrons s,p,d :

0 [ASE(M,M')]SL ~ 16

[AasE (M, M)], i

[ABE(PN?N31SP ‘o
[A8E (M, M)]

QP:

Lo LABE(M, M)] gy
[ASE(M,WHS

ABSE (M,M') étant ici le déplacement isotopique calculé par rapport au niveau de

référence choisi,



CHAPITRE II.

APPLICATION AU CAS DU BARYUM

I) Caractérisriques du Baryum.

1) - Caractéristiques électroniques.

Le cortege électronique du Baryum comprend 56 électrons que nous divisons en

deux groupes

- les 54 électrons du " coeur (e eer
Nt «ZﬁiéPé BA"‘SPEBAAD 44&4’[9 447 545p
- les 2 électrons de valence dont nous considérons les états suivants :
64 (1S.)
6abp (V7 P)

2) - Caractéristiques nucléaires, (cf page 1)

II) - Effet de Bohr.

La différence dans les nombres d'ondes d'ine raie donnée par deux isotopes a

cause de l'effet Bohr est

A“:g = M(M"MMZ) T
M\M'Z.

Le tableau suivant donne les valeurs de l'effet de Bohr dans les raies des spectres I

du Baryum ( pour M; = 136 ; I\/[2 = 138) qui nous intéressent :




Nom de la Transition lengueur Nombre d'onde Effet de Bohr
d'onde en A en K en mK
652 (1so)-6s6p('P, ) 5535,48 18,060 ,26 - 1,0,
6s%(1s_)-6s7p(1Py) 3071,58 32,547,08 - 1,8
2,1 1
6s( S,)-5d6p( Pl) 3051,11 28.554,26 - 1,66

III) - Effet de masse spécifique.

1) - Niveaux en couplage LS.

Nous avons a calculer

— ~4 —
K=m ($[ZZ 77 [$)
(>)
Nous regardons p comme un opérateur tensoriel de rang 1 et nous utilisons la

relation (32)
(o g ) = g (W13 D7)
ou r. /’G[RO&'I r) (% _5_(;1/_'_ {/JZ.{-/{;;Z (LA ) ﬂ(%é} V)]Vldr

3 P P . o~ 1 .
Cette relation montre que les éléments de matrice de l'opérateur p( ) sont proportion-

nels a ceux de l'opérateur C(l), les C( ) étant les opérateurs tensoriels de rang k utili-

sés dans le calcul de l'interaction Coulombienne Q entre électrons ( 33) :



Ceci nous dispense de chercher les coefficients angulaires 'des éléments de matrice
de l'opérateur K qui sont identiques 2 ceux des intégrales de SLATER de rang 1 déja

calculés pour l'interaction coulombienne.

La condition de non-nullité des éléments de matrice de & est donc donnée dans

Coudon et Shortley (p. 176): ,
L= Ly

REMARQUE :

1. - Lorsqu'on prend comme unité de longueur le rayon de la lere orbite de Bohr

(a,;) l'intégrale F devient (40)

¥ :(‘A/al-l—> T(’I/L[’Q’, nt > )e/ ' |
ou Tl l) = /”_[_R(MW,Y) (% ;’f‘;“ d g""()fz“w (Q’“O) Q(%@,rﬂv

. . [¢] y . ~ - . ”
2. - L'expression de la partie de K relative a l'interaction d'un électron d'une

H)

couche incomplete avec les électrons d'une couche complete est indépendante du terme -
¥SL de l'atome (33) Le tableau suivant donne les coefficients angulaires de 32 qui

nous intéressent :

COUCHE INCOMPLETE

covewe | U 1
COMPLETE ® P d

52 0 1/3 0
""""" P
U o | s | o
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nous aurons donc

(D
w

Entre deux couches complet:

.2 26 410
52 0 2 0
p® 2 0 4
alo 0 4 0

Pour la partie de K relative & l'interaction entre couches incomplétes
les coefficients angulaires sont tabulés dans un grand nombre de cas (33). Nous donnons

ci-apres les expressions de K pour les niveaux qui nous intéressent dans le cas du

Baryum,
. > 4
6s* 'S,

K;-.?,% % Z .23'2(%‘0,%5) -+ f_i_&‘!—ﬂ’z(ﬂal,m'f;)}

=4 W=zA
53

63 6 ? P ]
S 3np, L)L (£ T T zéﬁwﬁ}

- 5
m
Ke-z o 3 3 5 23 (npyn's). 22,4:(MMF>]+[
. h=2 W=t 3 _n=3 W= 1 " hz2
Le olgr\e + correspondant a P et le signe - a P

intervenant dans les in‘:égrales J est

R(wlv)= Awd,r) /v

de HARTREE-FOCK, la fonction d'onde

3.- La fonction R,
Nous rappelons que dans la méthede d

\l ( ) = -- fk@ &”)/V§ y«”w(\%’ LQ) g(""; m5>

2) - Niveaux perturbés,
1

monc-&lectronique s'écrit

a), Cas de 6:>2( O)

Perturbation par an (ISO)




Les interactions de configurations les plus importanies pour corriger la valeur de

1 1
K seront celles de npz ("P) et npn'p ( P), (34 )

Ici encore les calculs des éléments non diagonaux de Q et de K sont simultanés :
e A £oAe ) Y
(63 ‘So IQ ,%f o —"\E%'_‘“Gt (’V&,PIGS>
(s 'S | K M&S);z& N 5t
( ) l l o M Roo \{g T (%F‘, és)

finalement :

K{LEa ) = eod® K (629 + A K(mp) =+ 4 m ‘ 4 TH
en supposant que :

\l)([egz]\ ool \}) (éﬁ "S) 4 drnd * t "99)

Perturbatioh par np, n P’ SO

Le méme processus de calcul s'applique
(478, & | mpp )= & & (ppae)
A (I - : ) / '
(4 S»\ Clprp S)= e h R [ T ) TOp L)
\T([&ﬂ> = ™ K (64%) + At TZ(MPiM}r>

+ A—\/‘ R, 4wt tat U(Mf, be) J(MF, )

b). Cas de 6sb6p (1’JP)

Comme dans le cas précédent, nous nous sommes intéressés seulement a la perturba-

1.3y,

(dp "2 @ lap "2 )-_vZ [—45_— Rg’(df,gf‘)fr %—-94 (p, PS)]

L'élément non diagonal de l'interaction coulombienne est donné par G, RACAH (35 ):

tion par dp (

: 1 3
Le signe ( +) correspondant & P et le signe (-) a P

On en déduit l'expression corrigée pour K




REMARQUE.

Nes calculs traitent des interactions entre configurations ' non spectroscopigues '
c'est-a-dire des configurations bdties sur les fonctions d'onde calculées par la méthode
- . 2,1 1,3 . .
de HARTREE-FOCK pcur les niveaux 6z ( SG) et 6s6p (" "TP) ; de ce fait, par exemple,

. 1 ny . . .
le niveau 5d 6p ("P) calculé ne correspond en rien au niveau spectroscopique 5d bp

3) - Application numérique,

a), Calcul des fonctions d'onde par la méthode de HARTREE-FOCK.,

Les fonctions d'onde analytiques de Ba I ont été calculées par

MM. C. MOSER, J. BAUCHE, M. KLAPISCH.,

avec le programme de R, K, NESBET sur la calculatrice I.B.M. 704 du Centre Blaise-
Pascal {C.N,R.S.).

Dans la méthode analytigque les fonctions d'onde radiales monoélectronigques sont

données par les cornbinaisons linéaires

Hp. .Y
Rk, 0) = 2 ¢y Np v e Z’Q‘

olt N1 est la constante de normalisation de la fonction de base roe )
i
et €1 le coefficient déterminé par la méthode HARTREE-FOCK,
*
Le tableau (2) donne la liste des (Nl , Z1 ) commun aux calculs sur
2,1 1,3, i I, .
6s | SG} et 6s 6p ( 'TP), Le tableau 73 )1 donne la liste des ¢ . , . Outre les valeurs des

nl,i
le programme de NESBET donne aussi l'ensemble des intégrales de SLATER néces-

o

“nl,i

saire pour le calcul de l'interaction de configuration.

x Les tableaux 2,3,4,5, 6 de ce paragraphe sont donnés en annexe qui peut &tre cbtenu au

Laberatoire Aimé COTTON - C.N.R.S. (Bellevue).




b).

Calcul des intégrales J

Les intégrales J

sur la calculatrice UNIV

w
Le tableau (4 ) donne les valeurs des intégrales

c).

7

3 aveg

AC 1107

le programme 007

la Faculté des Sciences,

T

Calcul de l'interaction de configuration,

X x
Les tableaux (§ ) et (&) donnent les valeurs de sin

figurations 652 (180) avec npz (180}; et 632{18

G> avec npn'p {

1P)

fait par J. BAUCEE

pour les interactions de con-

1,1
P( so)o

1 1
L'application numérique, pour l'interaction de 6sbp (1P) avec 5dép ( P), donne une

valeur entizrement négligeable dans nos approximations, puisque

1

pour 3P et P

Nature de 1la
transition.

REMARQUE.

Résultats,

en A

Nous rappelons que dans un aniveau

K :—-Q%QM, [ fﬁ(j)l

Nombre dlonde,
K

en

sin €= 0,004 et

0,003

Effet de
spécifique en mK

masse




il nous semble intéressant de donner ci-apres les différentes valeurs de f (J) pour les

1,3

niveaux 682(18652 6s6p ('"P) en faisant apparaftre la part die au ' coeur ' et celle dde

aux £lectrons de valence,

Elecirons du " coeur " + 2666,546732
Electrons de valence + 0,552606
Correction de a la perturbation. : - 0,025788
£ (5) : 2667,073550
1

6sbp | Pl)
Electrons du ' coeur " + 2666,719253
Electrons de valence + 0,384000
Correction die 2 la perturbation : - 0,000246
f (7} , 2667,103499

bs6p (°P)

Electrons du ''coeur Y : + 2666,707038
Electrons de valence + 0,406078
Correction die a la perturbation. : - 0,000246
£(7) 2667,113362

Neus voyons que d'une configuration a 1l'autre, la contribution des électrons du

" coeur "' n'est pas la méme.

IV) - Effet de Volumse,

Les déplacements isotopiques des électrons p3/2, d5/2 sont entierement négli-

geables devant celui de 'électrons P12 (36).
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Le déplacement absolu de 1'électron pl/2 par rapport 2a celui de 1'électron s

peut &tre calculé d'apres les relations (I,2) et (I,3)

2 ~‘:' 1 a4
85("%?&) 3 i( A~ 10> %[4.,'2_(7(2“]/7: A (A—ZD(Q)L} g

SE(us)  A+p (42 dongfdon ) 2 Rog
dans le cas du Baryum 1L : 4
N -
Z - 5¢ e’: (A-ZQD(1>; 6,9.2 Mi: 49}9 Z, %‘:}_24 Y= 46600/\4

il vient

YE (me) T

Déplacement isotopique d'un électron ns

EECPR) o /1o

Nous avons d'apres (I4) et (I5); c'est-a-dire ' au ler ordre ', et au 2° ordre
‘ L 3 0p”
ATE(we) = o fe . O [ 2 (a3 M‘é]
ot = o T S g (e MR
: @ .
we) ¥ Za | dw [ 1+ 2 m b
ATE (me) & e dm Sl | 45 M) o€

D'apres 1'équation (Tb) nous avons

@ 9 T
fﬁb\)%) M. g(& N - VS w‘?

o N T 24 A VN
Q = T+ A . LI+3 R
© I 2T-4
Dans le cas du Baryum3 nous prendrons pour 1'électron 6s:
% . T dmg . . M= 3¢ T= 3
nEAL G 2 2z Cupz Ak =135 I=%
' ™ / ' ‘ ~13 13
138 - ) S 5 .
R = 0,4. 5% it ) BPQ = 0,3 A7 Tow, KAl lo M=ELlon
Ce qui donne ' '
3 5p* -
< N & 7 .
TJ('AP+5> M—?ﬁ—\&—: - A% - Cr= A%, ¢ mk

D'ou les valeurs des effets de volume pour l'électron 6s au ler et au 2° ordre

ler ordre : — 46,4 m k
2° ordre : - /M_,} ™k
( Le signe - vient du fait que, dans nos conventions, la différence (M-M') qui intervient

dans le calcul des effets de volume est négative (M <_ M'),




CHAPITRE 111,

DISPOSITIFS EXPERIMENTAUX ET RESULTATS,

INTRODUCTION,

Mesurer le déplacement isotopique d'une raie c'est déterminer la différence de

longueur d'onde, ou de nombre d'onde, de la raie quand on passe d'un isotope & un autre,

Le probleéme est donc la comparaison des longueurs d'onde de plusieurs isotopes d'un
€lément, le Baryum, qui a cing isotopes pairs et deux isotopes impairs ( la longueur
d'onde d'un isctope impair est celle du centre de gravité de ses composantes hyperfines ),
Lorsque dans une raie donnée, les composantes isotopiques et hyperfines peuvent &tre ré-
solues et identifiées, ce probleéme de comparaison de longueurs d'onde, ou de nombre
d'ende, est relativement simple. Mais tel n'est pas le cas des raies du Baryum qui présen-
tent une structure complexe, dont la largeur est comparable 3 celle des raies émises par
une cathode creuse, Pour séparer toutes les composantes, un pouvoir de résolution de

°

l'ordre de 3, 108 serait nécessaire pour la raie de résonnance & 5536 A (il est probable
que la largeur naturelle de cette raie est de 2 x 1O~4 ;X et en ce cas la limite du pouvoir
de résolution gui peut 8tre réalisé est 2,7,10?‘); pour les autres raies'un pouvoir de ré-
sclution du m&me ordre ou méme supérieur serait nécessaire, mais méme avec cette ré-
solution, il serait impossible d'identifier avec certitude chacune des composantes isoto-
pigues, a cause des composantes hyperfines des isotopes impairs,. Ainsi le probleéme ne
peut &tre résolu qu'en utilisant des isotopes enrichis afin d'éliminer les composantes para-
sites ; la comparaison des longueurs d'onde des différents isotopes peut alors &tre faite,

soit par spectrographie soit par spectrométrie,

Dans ce chapitre nous exposerons d'abord la méthode spectrographique, en émission,

et ensuite la méthode spectroméirique, en absorption.



I) Méthode Spectrographigue.

N

1) Les isctepes enrichis,

Les mélanges enrichis de tous les isotopes siables du Baryum ont été obtenus du

1 ; 1 1
Laboratoire d'OAK-RIDGE; les isctopes envichis en 38}3 2, 1378&, 36Ba, 34Ba, ont

sy

été aussi obtenus de HARWELL et utilisé dans la détermination du déplacement isoto-
o
pique de la raie 5536 A . La guantité moyenne d'isotope enrichi utilisé est a chaque fois

de l'ordre de 5mg. Le tableau (7)) donne les différents pourcentages d'enrichissement

.

des isotopes utilisés. Afin d'améliorer la précision des résultats nous avons €galement

1’ 2
30 loéBa

utilisé les isctopes Ba, et 34 des enrichissements donnés au tableau (8 )

2) La source,

La figure (5) montre le schéma de la cathode creuse, La cathode est formée par
un tube, de diambetre intérieur 32,5mm, de longueur 100mm, dont la partie inférieure
est fermée par une piece circulaire portant un logement en son milieu, Dans ce logement
vient s'emboiter la cavité cathodigue, de diameire intérieur 5mm, de profondeur 12mm;
son extrémité ouverte comporte un pas de vis qui est utiligé pour la mise en place dans

la cathode creuse d'une petite quantité d'isctope,

Un tube de verre iscle la partie cathodique de l'ancde. La distance entre l'extrémité

inférieure de 1'anode et la surface plane de la cathode est de 30mm. Le tube latéral T

i)

¥

conduit & une 2&me cathode creuse identique A la l2re. Au milieude T est raccordé un
pitge & charbon activé et un tube portant un joint hémi-sphérique permettant ainegi de re-
lier la cathode creuse & un banc de pompage. Pour garder 1'étanchéité de la cathodeccreuse

tous les joints sont picéinés,




Y

Une fois remplie du gaz porteur, néon ou argon, la cathode creuse est retirée du
banc de pompage et mise en place., L'une des deux cathodes contenant l'isotope 138 du

Baryum, et l'autre, un des autres isctopes, lors des comparaisons de longueurs d'onde

des poses alternées étaient faites, La lentille Ll étantfixe, le passage de laceathode creuse
contenant Ba 3 celle contenant l'autre isotope se fait simplement en placant celle-ci
sur le m&me support fixe, opération facile les cathodes étant scellées et détachées du banc

de pompage,

-

‘expérience montre que la cathode creuse ainsi faite, une fois bien dégazée, peut
opérer pendant des heures sur plusiecurs semaines lorsque le gaz porteur, le néon, a une
pression de 2mm de Hg, est purifié par le charbon actif refroidi a 1'azote liquide, Lorsque
le gaz porteur est l'argon, 2 une pression de lmm ( comme c'est le cas pour la raie 3501

o

A) le charbon ne peut pas &tre refroidi & 1'azote liquide, car il absorberait presque entidre-
ment 1'argon; la cathode peut encore fonctionner, dans les conditions de l'expérience pen-
dant 24 heures, le spectre obtenu étant libre de toute bande dfie 2 des impuretés, Lorsque
les bandes commencent & apparaftre la différence de potentiel anode-cathode commence a
croftre; la valeur initiale étant approximativerment de 150 volts, lorsque la différence de
potentiel augmente de 10 volts, l'argon est changé, La partie cathodique est refroidie a
I'eau et non a l'azote liquide, Un refroisissement a 1'azote liquide aurait diminué la largeur
des raies d'approximativement 40% mais en ce cas il y aurait le danger des erreurs systé-

matiques dlies 3 un mélange insuffisant des composantes hyperfines des isctopes impairs

(voir page 4—7 ).

3) Spectrographe et montage optique.

L'appareillage spectroscopique avait & travailler sur 3 raies, une dans le visible &

5536 A et deux dans le proche ultraviolet 2 3501 A et 3072 A

La figure ( € ) représente le schéma du montage utilisé, La scource (S) est une ca-

P P s 2 L ° -7 -
thode creuse, déja décrite; la lentille (T 1) de distance focale 15cm forme une image de
‘ £

o2 N T1Ee g . L . ~ .
la cavité a l'infini; la lentille ("2 ) de distance focale 50cm prcjette sur la fente d'un spec-

L
trographe 1'image agrandie, dans le rapport 2 = 50, de la cavité cathodique et suparposéce
L 15
1



a cette image le systdme d'anneaux donné par 'interférometre FABRY PERQT. Pour

diminuer les causes dlerreurs dies A une illumination non uniforme des lames de 1llinter-

=

férometre, un diaphragme D, ramene la surface utilizée de la lame a un cercle de lcm

de diametre,

o

Pour la raie 5536 A 1'étalen était formé de duex lames légerement aluminée:

-

, 8é-

b
i3

X

parées par une cale en silice fondue de 50,075mm d'épaisseur, donnant un intervalle entre
ordre de 99,85 mK et une limite de résolution instrumentale de 40 mK (la largeur de la
raie émise par la source, dans les conditions de l'expérience étant approximativement de

32 mK),

C =]
Pour les raies 2 3501 A et 3072 A, les lames aluminées étaient séparées par une
cale en solice fondue de 30,035mm d'épaisseur donnant un intervalle entre ordre de 166,47m!
et une limite de résolution instrumentale de 40 mK { la largeur des raies émises par la

source, dans les conditions de l'expérience étant approximativement de 45 mK}.

Ces limites de résclution, étant approximativement égales aux largeurs Doppler des
raies du Baryum, permettaient d'une part d'obtenir une grande lumincsité sans élargissemen
excessif, d'autre part un mélange satisfaisant des composantes hyperfinee des isotopes im-

o
pairs gui s'étendent sur un intervalle de 20 mK, pour la raie 5536 A, et un intervalle de 20

a 30 mK pour les raies ultraviolettes (8 ).

le temps de pose était de 1 A 6 minutes pour des courants de 20 & 40 mA, Pour les rale
ultraﬁiolettes un spectrographe plus dispersif que celui employé pour 1'étude de la raie de vé
[+
sonance a été utilisé car la raie du Baryuwm 3072 A était génée par les rales du fer & 3068
«Q <
et 3074 ;’; et les raies du néon a 3064 et 3077 A: la rais du Baryum & 3501 A était, elle,
génée par la raie du fer a 3500,57 ;\ et celle du néon 3501,22 ;\_, clest & cause de catte devw
niere que le néon a été remplacé par l'argon, comme gaz porteur dans la cathode creuse pouw

1'étude de la raie 3501 A,




A) MESURES DES DIFFERENCES DE DIAMETRE D'ANNEAUX DE FABRY-PEROT

DONNES PAR LES ISOTOPES ENRICHIS ET CALCUL DES DEPLACEMENTS
ISOTOPIQUES.

1) - Procédés de mesures,

La méthode utilisée pour obtenir des interférogrammes consiste 3 faire des photogra-
phies alternées du systzme d'anneaux produits par la cathode creuse contenant du Baryum
138
enrichi en Ba et par la cathode creuse contenant du Baryum enrichi en un des autres

isotopes, a des intervalles de temps égaux,

Les interférogrammes obtenues sont nfesurées avec un micrometre comparateur. Pour
la raie de résonance les diametre de la 2&me 2 la 7&me franges étaient mesurés; pour les
raies ultraviolettes les diameétres de la 32me 3 la 62me franges étaient mesurées, La mesur
d'un diametrs revient & deux pointés du centre de gravité de la frange. Chacun des diambetres
était mesuré 3 fois, par deux personnes. Pour la raie de résonance la valeur moyenne des
différences de diametres pour chague paire d'isotopes était faite sur plus de 800 mesures,

Pour les raies ultraviolettes la moyenne obtenue pour chaque paire d'isotopes était faite

sur plus de 300 mesures,

2) - Conversion des différences de diametres d'anneaux de F.P, en

nombre dfonde,

Sur chagque plaque des interférogrammes alternés, dds & l'isotope 138 que nous notons

A et un autre isctope que nous notons B, permettent de comparer les diametres dA et

dB des systémes d'anneaux d'interférence correspondant. Pour avoeir la différence de lon-

gueur d'onde (}%A -XB) ou de nombre d'onde (C)'A - U, ), il faut convertir les différences de

diametres en nombre dlonde.,

Considérons le systéme d'anneau A, projeté sur la fente du spectrographe,
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Soit Pc l'ordre dlinterférence au centre, P un nombre entier et & I'excédent
)
fractionnaire, Nous avons

Ze:PO)\ =P + &) A

A A

Lie premier anneau brillant correspond 2 1 tel que

1

4
W A _ _
2e cos i, = e ( ’i«_é), QPO €>>\ﬁ
Le nigme anneau brillant correspond 2 in tel que :
/~, . )
2¢ cas i, M Le Q’l“ —'D‘ = ( ?o”%",y\""‘>)\A
Si f est la distance focale de la lentille qui projette le systédme d'anneau A sur
la fente du spectrographe, les diametres des ler et nidme anneaux sont respectivement :

= 1 = &
d =2f i  =2f ,,;

Ao = 28 4, ~£_Fm

(TA étant 1e nombre d'onde et AG lintervalle entre ordre, ( Ag= /I/Q,Zg_‘

< .
A 4,(\@& 2e A O(M _ A L 2(grman) Ag-
Oa
d'ou A
TI. A M' 0{ - 6’(
ou ( B g,(l"— ( ) W ’1

X 2
&= G\A/X‘F wk/fvwm
En fait nous avons déterminé le coefficient de conversion d'une maniere indirecte qui

évite la nécessité de déterminer avec précision la valeur de f et le rapport entre la lon-

gueur de la fente d'entrée du spectro-graphe et celle de son image sur la plague photographi

que,

En effet, il suffit de connafire les valeurs mesurées des diametres d et d dans un
n m
systeme d'anneaux, pour en déduire a, d'apres (II,1).
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o= A&S’ A
Nous avons trouvé ainsi pour les raies étudiées

10,3 mK/mmZ

o
i

A= 5 536 A
A= 3 501 A
XN= 3 072 A

a = 14,4 mK/mmZ
a = 17,3 mK/mm?2

3) - Calcul des différences de nombre d'onde des raies des isotopes

enrichis a partir des valeurs mesurées des diametres d'anneaux, de

Fabry-Perot,

Dans chaque plaque une série d'interférogrammes alternés était faite; prenons par
13
38Ba et 6Ba), nous

exemple le cas de ' 138" et " 136" (mélanges enrichis en

avons ainsi :

I3 ™M - Mmo138 M - MI36M ...,

1A 138 1" -

Nous pouvons numéroter les interférogrammes de 1 a n.

1 - 2 - 3 - 4 ieieieen

Dans chaque interférogramme plusieurs diametres (4 ou 6) sont mesurés,

nous avons ainsi

dans l'interférogramme 1 correspondant & ' 138 "
it 138 1" 1 138 1 1" 138 11" e e e s e
4 4 94
1 2 3
dans l'interférogramme 2 correspondant a " 136 "
1A 1 1" 1" 1Al 1A 1]
36 dz 136 dz 136 dz .......... S
1 2 3



138 " (dans les interférogrammes 1 et 3]

La valeur moyenne du igme diametre de "
était comparée 2 celle du idme diamdtre de ' 136 ' (dans l'interférogramme 2); c'est-a-

Pt 136 1
d,

" " n 1" 2o it ’
138 " i ( 138" . 138 j /Z
! 31 comparée a “3

1,3, .
i i

dire

D'apres ce qui précede, la différence de diametre exprimé en nombre d'onde est

2 2
IR CYART 1nmi3gn
S Oz o {( d2i> —_ ( d1 ,31\)J

Pour calculer l'erreur probable commise sur 5 nous opérons de la maniére sui-
les différences de nombre d'onde mesurées,

vante, soient qu , Sf\s—’zpv - Sgy"“
entre 2 isotopes, l'erreur quadratique ou erreur efficace est

A Cg«} - g(gtri— Strm\)l 73




ol gi‘f’m est la moyenne arithmétique des ST4 ) 8\’5‘7’~ -~ %ﬁf‘h

I"'erreur probable sur N mesures est alors

& = Ai‘@”/f\jyz'

X
Le tableau { 9 ) donne les valeurs des diam?tres tirées d'une plaque de 23 inter-
férogrammes des mélanges ' 136 ' et ' 138" pour la raie 5536 A numéroté de 1
4 23, Nous en déduirons les o8, . . _. %WW‘ de la manidre exposée 2 la page (41), en-
suite g‘ts‘m puis Al d'ou &
X

L.e tableau (/0 ) donne un calcul analogue pour les diametres tirés d'une plaque

i=)

de 13 interférogrammes, pour la raie 3501 A, et les mélanges "' 136 ' et " 138 ',

Dans 1'étude de la raie 5536 A, pour chaque paire d'isotopes enrichis (138" -
137 My 138 - MI36M 5 .......), 7 séries de 23 interférogrammes chacune ont
été faites, ainsi pour chaque comparaison entre " 138 " et un des autres isotopes enri-

chis nous avons 7 tableaux du genre du tableau (9 ) et nous en avons déduit l'erreur

probable sur la valeur finale de 0T
Pour les raies 3501 A et 3072 A, respectivement 14 séries de 7 interférogrammes
chacune et 9 séries de 13 interférogrammes chacune ont été faites, et nous en avons dé-

duit comme pour la raie 5536 A, l'erreur probable & sur la valeur finale de &7

4) - Calcul du déplacement isotopique.

Pour obtenir le déplacement isotopique 3 partir des différences de nombre d'onde des
échantillons enrichis, & , il faut multiplier ces derniers par un facteur de conversion
dépendant des différents pourcentages d'enrichissement des isotopes présents dans le mé-
lange. En effet, les mesures de déplacement isotopique reviennent a faire des pointés de
centre de gravité d'une raie complexe, di 2 la présence similtanée de plusieurs isotopes,

car en général les isotopes ne sont pas enrichis de 100 %, Ainsi la position du centre de

X) Ces tableaux sont donnés en annexe,
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gravité de la raie complexe ne coincide pas avec la position de l'isctope, (pour ies iso-
topes impairs, la position de 1'isotope étant celle du centre de gravité de la structure hy-

perfine),

Considérons le cas du déplacement isotopique 138-136. Supposcns 1'isctope 138 en-
richi & 100 %, la composition du " 136 ' étant la suivante :

138 137 136 135 134 132 130

26,1 15,5 52,0 5,9 0,6 - -

Les mesures donnent So, en mK, comme différence entre la position de la raie de
138Ba et la position du centre de gravité des raies des isotopes contenus dans le mélange
enrichi en136Ba° Soient [1371 [136} [}351 et E341 les déplacements isotopiques
entre 137, 136, 135 et 137 et 138, Chacun de ces déplacements étant plus petit que la

largeur de raie, nous avons (fig 7 )

15,5 . 52,0 [136] . 5.9 [ ] 0,6 [ )
o5~ 137 100 100 135] + 750 134] =
connaissant ]il?;?] ; [135;[ et [1 34} nous pouvons déduire [136J
Pour chaque différence de nombre d'onde & entre la position de l'isotope 138

et celle du centre de gravité de la raie complexe correspondant & un des 6 autres isotopes
nous avons une équation de ce genre. Finalement nous avons un systéme linaire de 6 équa-
tions & 6 inconnues 3 résoudre. Nous avons résolu le systdéme par approximation successive
le calcul est facilité par le fait que le ' 138 ' est presque pur et que le ' 137 ' est

presque uniquement composé de 138 et 137.

Ce procédé d'approximation successives donne aussi la différence de nombre d'ondes
2

entre la raie Ba, supposée enrichie 3 100 % , et celle de ' 138" ; cette différence est

simplement ajoutée aux déplacements isotopiques calculés a partir des équations ci-dessus.




.B'/ - LES CAUSES D'ERREUR,

Deux sortes d'erreurs peuvent intervenir dans la détermination des déplace-
ments isotopiques : les erreurs statistigues de pointé des centres de gravité, qui peuvent
8tre réduites par un grand nombre de mesures, et les erreurs systématiques qui sont
contenues dans les interférogrammes ou dans les facteurs de conversion ( ces.derniéres

sont dues aux erreurs dans les analyses des pourcentages d'enrichissement des isotopes).

1 - Les erreurs de mesures,

Les déplacements isotopiques calculés, relativement a 138, sont finalement :

137 = C ”137”&5’(138, 137) :
C

1136 "55(138,136)

136

ol les coefficients C C etc,.. dépendent des pourcentages d'enrichisse-

B RCIAL ? 11136!3
ment et des déplacements isotopiques de tous les isotopes figurant dans le mélange corres-

pondant,

Ces déplacements isotopiques calculés sont en gros deux fois les différences de nombre
d'onde 8w correspondants, puisgue la plupart des isotopes ne sont pas enrichis & 100 %,
mais approximativement & 50 % ; par suite, & une erreur donnée dans les mesures de dif-
férences de nombre donde entre deux isotopes correspond une erreur deux fois plus
grande, en l&re approximation, dans le déplacement isotopique. Le calcul de cette erreur
dcit en fait tenir compte aussi des erreurs commises sur les valeurs calculées des dépla-
cements isctopiques des autres isotopes; de ce fait & une erreur probable, & commise
sur &g correspond, en général, une erreur prcobable de ££.100 , ol y est le pocurcentage

dienrichissement de l'isctope., Y



A ~

En outre il faut ajouter a ces erreurs, celles diles 2 l'inexactitude possible des
erreurs d'enrichissement. Dans le cas le plus favorable, avec un enrichissement appro-
chant 100 %, une erreu# de 1 %, par exemple dans l'analyse donne lieu & une erreur si-
milaire dans le déplacement isctopigque, mais avec des envichissermentz plus faibles l'er-
reur augmente en conséguence, approximativement en raison inverse du pourcentage -
d'enrichissement; la derni®re colonne du tableau (7 ) donne, de cette fagon, l'erreur
approximative introduite dans le déplacerment isotopique correszpondant par une erreur de 1%

dans l'analyse, Comme la plus grande différence entre les analyses de OAK-RIDGE et
SACLAY, ocu HARWALI, et SACLAY, est moins de 1%, il est improbabls qlie l'inexac-
titude dans le déplacement isoteopigue dfie aux erreurs d'analyse puisse dépasser les valeurs

indiquées dans la derniére colonne du tableau (7}

Le tableau (%) donne, & la lere ligne, la valeur moyenne des mesures de différence
oo, 138 . . . .
de nombre d'onde, Su {relative & Ba); a la 2&8me ligne, le déplacement isctopique
(D.I) calculé, d'apres la valeur moyenne des pourcentages d'enrichissement obtenues de

SACLAY et OAK-RIDGE, et SACLAY et HARWELL, par la méthode des approximations

successives, Les chiffres indigués entre parenthése 2 la 32me ligne donne l'erreur probable,

"cl'est la somme des erreurs probables dies aux mesures st aux analyses,

Nous donnons dans le tableau (Jb), les valeurs du déplacement isotopiques obtenus par

spectrométrie en abscrption (méthode qui sera exposée au chapitre V)

2) - Les erreurs systématiques,

A

Bien que de telles erreurs ne peuvent 8tre totalement connues nous exposons ci-apreés

les quelgques causes d'erreurs systématigues qui nous semblent possible

A).- Source.

Nous citons l'autc-absorption et le mélange insuffisant des composantes




a). -: Auto-absorption.

L'effet d'auto-absorption ne peut créer de déplacement systématique dans le pointé

du centre de gravité de la raie que dans le cas des raies asymétriques.

Cet effet est relativement plus important dans le cas des isotopes impairs car : dans
le cas des isotopes pairs les composantes correspondantes ne sont écartées que de distances
petites (de 1'ordre de 5 mK ) par rapport 2 la largeur DOPPLER de la raie (30mK pour la
raie 5536 ;%. et 45mK pour les raies ultraviolettes), alors que dans le.cas des isotopes im-
pairs, a cause de la structure hyperfine et du grand déplacement isotopique, les composantes
correspondantes sont écartées jusqu'a 20mK ce qui est du méme ordre que la largeur
DOPPLER dans la raie 5536 .Zx . Mais dans le cas de l'isotope 137Ba, le déplacement isoto-
pique obtenu, pour cette transition ( A = 5.536 2\ ), a partir d'une série d'interféro-
grammes faite avec un courant de 12 milliamperes dans la cathode creuse, ne différe pas

de fagon significative de celui obtenu & partir d'une série d'interférogrammes faite a 40 milli

amperes.

1 . . .
Pour l'isotope 35Ba, la mé&me expérience donne pour le déplacement isotopique 8,4

mK avec un courant de 12 milliamperes et 8,6 mK avec un courant de 40 milliamperes,
Dans:le paragraphe II concernant la détermination du déplacement isotopique par spec-
trométrie en absorption nous verrons une autre justification du fait que l'auto-absorption est

faible dans les conditions de l'expérience,

b} - Mélange insuffisant des composantes,

Du fait que 1'échelle sur la plagque photographique n'est pas linfaire en nombre d'onde
et que la densité de noircissement de la plagque n'est pas linéaire en fonction de l'intensité
lumineuse incidente, le pointé du centre de gravité d'une raie complexe (formée de compo-

santes non résolues) est fonction de la largeur enregistrée de la raie,




Ceci est montré par C.V..JACKSON (37) dans le cas des raies rouges du Néon,

Nous rappelons brievement les résultats de 'auteur :

. . 20 22
I.e Néon naturel a deux isotopes Ne et Ne, avec le rapport d'abondance 10/1,
Dans la région étudiée les deux composantes, de longueur d'onde A 20 et)‘zz , sont séparés
de 23 mA (m A : millitgme d'un amgstr&m). Lorsque la limite de résolution {instrumen

tale) est insuffisante pour résoudre les deux composantes, nous avons une raie complexe (un
doublet non résclu) dont le centre de gravité ( cdg ) est a 0\20 -2,1) m.cA en absence de
toute auto-absorption (Fig.8 ). Avec des limites de résolution (instrumentale) croissante :
70 m;x , 45 m.oA et 34 mj% les mesures de la position du cdg du doublet non résolu

donnent respectivement ()\ 2,6) mA ; ()\ -1,8) mA et ()\ -0,7) mA ; 3ala

20 20 20

limite, lorsque les deux composantes sont résolues, les mesures donnent évidemment A 50 °

Ainsi avec une limite de résolution trop forte, la position mesurée du cdg est systématigue-
ment déplacée vers la composante intense,

Les raies émises par les isotopes impairs 137]3a et 135Ba ont trois composantes
hyperfines, & respectivement et approximativement, 2,9 et 18,5 mK et 4, 10,5 et 18 mK
avec les rapports d'intensité 3,2 et 1 ., Elles peuvent étre regardées comme des doublets,
dis & une composante intense (formée par les deux composantes d'intensité relative 3 et
2) d'int ensité relative 5 et une raie plus faible d'intensité relative 1 ; les 2 composantes
étant séparées par 14 mK dans le cas de l'isotope 137Ba et 12 mK dans le cas de l'iso-

135

tope Ba.

Avec une limite de résclution de 25 mK les conditions dans le cas des rales du Baryuw

o

‘sont analogues 3 celles des raies du Néon avec une limite de résolution entre 40 ot 50 mA,

dans ce cas la composante faible ne participera qu'a 50% de sa contribution totale au centre
.z . . < o . . . . 138
de gravité de la raie complexe; ceci créera une diminution du déplacement isotopigue Ba

1 135
137Ba SSBa 3

de l'ordre de 1 1/2 mK, et - Ba de l'ordre de 0,7 mK.

Si ces corrections sont appliquées aux valeurs de déplacement isotopigue données au ta




bleau ( ¢ ), de RAZUMOVSKI et CHAIKA ( qui ont utilisé une cathode creuse refroidie

a 1'azote liquide donrant une largeur de raie de 25 mK, qui n'était pas augmentée de facon si
gnificative par la largeur instrumentale), les valeurs obtenues ne different des ndtres gue paxr
un écart plus petit que l'erreur probable estimée (Dans notre cas la largeur combinée de la
raie et instrumentale £tait de l'crdre de 50 mK, le-mélange était effectivement complet et
iln'y 2 pas de correction). A la fin du tableau (9¢) nous donnons les valeurs de déplacement

isotopiques mesurées lorsque les composantes sont résolues (paragraphe II).

B) - Interférometre.

b). - : Effet d'un changement de pression.

Dans la premigre partie de ce travail ( le déplacement isotopique de la raie de résoz-

o
nance a 5536 A ), llinterférometre n'était pas enfermé dans une cloche, tandis que dans
o

la deuxieme partie ( le déplacement isotopique des raies 3501 A et 3072 A ) llinterfé-

ro meétre était enfermé-dans une cloche étanche.

Un changement de pression de lmm de Hg produit une variation d'indice de 1'air (n)

d'ou il résulte une variation ixs‘“du nombre d'onde T de la raie :

L - m- A = 3.%8. AD”}
T F60
Lorsque les poses n'étaient faites que dans les conditions favorables { baromsatre len-

tement variable, c'est-a-dire que le changement de pression ne dépassait pas 1 mm de Hg

il

en 2 ou 3 heures ) la variation du nombre d'onde entre 2 poses successives, (d'une durée
moyenne de 4 minutes chacune), d'un méme isotope, n'était que de l'ordre de 0,2 mK, ce
qui est nettement moins que l'erreur statistique de mesure d'une seule pose ( O,5 a 1,0mK)

Une variation linéaire de la pression n'a pas d'effet sur le déplacement isotopique puisque la

. o . . . . 138
comparaison de longueur d'onde se fait par interférogrammes alternés ( par exemple Ba

1 2
SéBa 138B

a ) et que le premier et le dernier interférogrammes correspondént au mé

me isctope.
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bj, - ¢ Eifet d'un changement de température,

Pour que l'exactitude des mesures de différences de longueur d'onde ne soit pas af-
fectée par les effets de changerments de température dans 'interférombdtre, la variation
apparente des nombres d'ondes entre plusienrs poses dans une série devrait 8tre inférieure
a 'erreur statistiq;ué de mesures des interférogrammes de la série. Pour une seule mesure

° -4
A { g¥ 18.060cm

AY

Ut
o~

I'erreur efficace est approximativement de 1mK pour la raie 533

} et d'environ 50 % plus grande pour les raies ultraviolettes { g-x 35,000 cm_l)o Dans
chaque interférogramme une moyenne est faite sur les mesures de 6 ou 4 diametres de
franges, et donc de détemmination de différences de nombre d'onde. Ainsi les erreurs pro-
‘bables correspondantes sont respectivement 0,4 et 06 mK. Il est alors nécessaire que les

variations apparentes de nombre d'onde dles aux changements de températures ne dépassen

pas 0,2 ou 0,3 mK dans l'intervalle de 2 poses.

Dans le cas d'une cale en silice fondue et de 1'étalon enfermé dans une cloche, un chan
gement de nombre d'onde de 0,2 mK est produit par un changement de température d'appro-
ximativement 0,02° a ag-= 20,000 crn‘1 et de 0,01° a ™= 35,000 cxn_lo Sila
température est contr6lée par un thermostat celui-ci devrait avoir une stabilité d'au moins
G,02° ou 0,01° : un thermostat avec une stabilité de 1'ordre de 0. 05 ne serait pas satis-

faisant, car il entraine un déplacement de l'ordre de 1mK  entre deux poses successives,

Une variation linéaire de la température en fonction du tempe n'introduit pas d'erreur
systématigue (comme pour le cas de la pression). L'influence d'une variation non linéaire

peut &tre examinée de deux facons

- la plus grande variation de température observée dans la cloche, ol 1'étalen est en-
fermée, est de 0,1° par heure et il semble improbable que la non-linéarité dépasse 1/10

du chiffre donné,

- une variation de la ternpérature se traduit par un changement apparent des nombres
d'onde des isotopes et par conséquent des diametres des franges correspondant, Pour étudier
I"influence d'une variation non linéaire, prenons 10 séries d'interférogrammes, de la raie

=]
3501 A ; chacun comprenant 14 interférogrammes, prises dans llordre suivant




1 1 ¢
g 138y, L 1365, D88, 136,
Dans une série nous avons 14 poses, prises dans l'ordre { 136 - 138 - 136} et
notées : 1 - 2 - 3 - 4 ...

Dans chacune de ces poses, quatre diam®tres sont mesurés; l'erreur efficace pour la me-
sure d'un diametre étant de 1,6 mK ( nous rappelons que cette erreur est calcuiée pour le
carré du diamstre. qui est convertible en mK; mais par la suite nous continuons & parler
des erreurs sur la mesure d'un diametre), L'erreur probable sur la mesure du diamstre mo
yen (moyenne arithmétique des 4 diametres) d'une pose est ainsi de l'ordre de 0,8 mK,
Nous avons alors 14 diam&tres moyens [ dps dien °dl4)’ la mesure de chacun étant af-
fectée d'une erreur probable de 0,8 mK. Afin de réduire encore les erreurs de mesure,

nous considérons le diametre moyen de deux poses successives

d d d d
d = . - . :
1,2 __.._1._;___%_ ’ d3,4 3 5 * 4 ’ °°°°d13,14 . Finalement nous
avons 7 diametres moyens (dl 2 d2$3 e d13’14 ), la mesure de chacun étant affec-
tée d'une erreur probable de 0,6 mK ; la durée d'une pose moyenne, correspondant 3

chacun de ces diametres, étant de 5 minutes,

Le tableau ({4) donne les valeurs des 7 diam&tres moyens et leur carré. la figure (9)
donne une représentation graphique des carrés des 7 valeurs de diametre en fonction du
temps ; 1'échelie & droite donne la conversion des mmz, portés sur l'axe des ordonnées,
en mK. La droite tracée sur le graphique représente une loi de variation linéaire moyenne.
La colonne 3 du tableau (4{) donne les valeurs des carrés des diamdtres correspondants 2
cette loi, la cclonne 4 donne les différences en valeurs algébriques, des chiffres de la co-
lonne 2 et ceux correspondants de la colonne 3, la colonne 5 donne ces différences en mkK;

la cclonne 6 les variations de températures correspondant & ces différences en mK,

La valeur mcyenne de 1'écart & une variation linéaire pour les 10 séries, de 14 inter-
férogrammes chacune, est de 0,3 mK; l'écart maximum étant 0,8 mK, Si ces valeurs sont
comparées & l'erreur probable de mesures: 0,6 mK, il est évident que les erreurs statisti-
ques de mesures ne sont pas affectées de facon significatives par la non-linéarité de la va-

riation de la température, Comme une variation linéaire de la température ne crée pas



dlerreur systématigue dans nos mesures, nous concluerons qu'il n'y aura vien & gagner &

i

thermostater la cloche ol 1'étalon est enfermé,

W) - Méthode spectrométrique en absorption .,

Les déplacements isotopiques des isotopes impairs déterminés par la méthode précédente

sont relativement imprécises a cause des structures hyperfines des isotcopes impairs

La résolution des structures hyperfines des isotopes impairs, permettra de mieux
pointer les centres de gravité de ces structures et amélicrer ainsi les valeurs des dépla-
o
cements isotopigues correspondants. Cette résclution a été obtenue pour la raie 632(150)—
o
6s6p (lPl), X = 5536 A par spectrométrie en abscrption. L'analyses des structures
hyperfines ainsi résolues permettra par ailleurs de calculer les constantes de structure

137
B

1
hyperfine magnifique (A) et quadripolaire (B) du niveau Pl’ pour les isotopes a

135
et Ba.
La résolution compleéte de la structure de la raie, émise par le Baryum naturel; aurait
néceszité la séparation de composantes distances de 0,5 mK ( ce qui est approximative-
ment la largeur naturelle de la raie) et s'étendant sur un intervalle total de 20 mK; ce-
pendant il n'est pas nécessaire de résoudre un probleme aussi ardu car l'emploi des isctopes
enrichis offre la possibilité d'observer directement les structures hyperfines : le Baryum
C o 37 135 . . . . . . s 11
enrichi en Ba et Ba ne contient gu'une faible proportion des autres isotopes 3 ex-
. .13 . . . . . .
cepiion de Ba. Dans ce cas la limite de résolution nécessgaire pour séparer les compo-
sante n'est plus que de 2 mK au lieu de 0,5 mK; le probleéme de la résolution dans la sourc
pourra &tre résolu par l'emploi du jet atomigue, mais alors il faut consentir 3 utiliser des

uantités d'isoteopes enrichis relativement importantes de 1'ordre de guelgues grammes),
i g

Heureusement, avec la technigue récemment développée par JACKSON (5), d'utilisation

by

d'un jet atomique en absorption 2 l'intériesur d'un Fabry-Perct sphérique (F.P.S), ob le coe

ficient d'absorption efficace est F fois le ceefficient d'absorption normal, F étant la




finesse réflectrice des lames de l'interférometre, la guantité d'isotopes enrichis néces-
saire est ramenée 2 une centaine de milligrammes, Nous avons alors pu obtenir les quan-

tités d'isotopes enrichis d'OAK-RIDGE et avec la technigue précédente, observer de fortes

absorptions, de l'ordre de 20 %, & des collimations du jet atomique de 24 :1, 34 : 1 et
55 : 1, pendant plusieurs heures, permettant ainsi d'enregistrer plus d'une cingquantaine

dlordres nécessaires pour faire l'analyse des structures hyperfines.

La mé&me technique a été ensuite utilisée pour déterminer le déplacement isotopique

138 1 1 1 °
Ba - 36Ba et 38Ba - 34}3&, de la m&me raie (>\: 5536 A ).
Finalement donc nbus avons pu déterminer les facteurs A et B des isotopes
135 137 \ 2 . .
Ba et Ba et les déplacements isotopiques.

1 13 134
38Ba _ 137Ba : SBa } 136Ba : 138}33. ) 135Ba : 138Ba . Ba



A - STRUCTURES HYPERFINES CALCULEES DE LA RAIE A= 5536 A DES ISOTOPES

IMPAIRS,
La structure hyperfine de la raie est dfie uniguement au niveau supérieur bs 6p

1 . . . . 1 .

P1 car le niveau inférieur étant un singulet SO ne peut pas avoir de structure hyper-
2

fine, Les deux isctopes impairs ont tous les deux le m&me moment angulaire : I = 3/2 ;
de sorte que pour ces deux isotopes nous avons des structures hyperfines analogues, formée
de 3 composantes hyperfines correspondant aux transitions : F = 1/2 a F = 3/2 ;

F=3/23F =3/2; F =25/231F = 3/2,

Les positions des composantes hyperfines requises pour donner a la fois ies valesurs
des rapports des constantes de structure hyperfine magnifique, A (137)/ A (135), dé-
terminées par HAY {4€) et WALCHLI et ROWLAND (47) , des constantes de structure
hyperfine quadripolaire, déterminées par WILLIAMS et Mc GRATH {47), la structure de
la raie observée par JACKSON (5), et les valeurs des déplacements isctopiques, sont
données dans le tableau (/%) en admettant que le niveau bs 6p (1P1) a une structure

hyperiine inversée le sous niveau hyperfin correspondant 3 F = 5/2 est le plus profond
Yy VF ( '

et un rapport normal d'intensité pour les composantes hyperfines 3 : 2 @ 1 Les posi-
- , . . 138
tions calculées sont relatives a celle de 1'isotope Ba . Nous rappelons au méme tableau

(12) 1la structure observée de la raie; la structure calculés de la raie, donnée en haut du

tableau est en accord avec celle cbservée, aux erreurs probables de cette derniere pres,

B. - DETERMINATION EXPERIMENTALE DES STRUCTURES HYPERFINES DES

ISOTOPES IMPAIRS.

1) - Préparation du Baryum métalligue,

Avant de pouvoir commencer l'expérience il fallait procéder 2a la conversion des caz-
bonates et nitrates de Baryum ( formes sous lesquelles sont livrées les isotopes enrichig)

en Baryurm métallique., Cette préparation, devant atteindre un rendement élevée, a été obte-
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nue par électrolyse, avec un rendement d'approximativement 90% . Elle se déroulait en

trois opérations :

- le carbonate de Baryum était transformé en une solution saturée de chlo-

rure de baryum,.

- 1'électrolyse de cette solution dans un tube en U avec une anode en
platine et une cathode en mercure, donnait un amalgame de Baryum et de Mercure, qui
était versé dans un petit réserveir en acier inoxydable.

- l'amalgame était distillé, sous vide, afin d!enlever le mercure,

Finalement le réservoir ne contenant plus que du Baryum métallique était mis dans

le tube du jet atomique, celui-ci étant ensuite placé dans le montage optique.

et) Electrolyse,

Pour 200 mg de carbonate de Baryum, la quantité de mercure utilisée était appro-
ximativement de 30g; la quantité d'acide chlorhydrigue, & une force de concentration de

2,5 N, était de 900 mm3

L'acide chlorhydrique était introduit dans un bras du tube en U par une seringue
et ensuite tres lentement, avec une petite cuillére, le carbonate de Baryum, sous la
forme d'une poudre fine. L'électrolyse commencait alors 2 un courant de 120 mA, con-
tr6lé par un milliampéremetre et une résistance variable, sous 110 volts. Dans le cas
idéal, lorsque tout le Baryum métallique est déposé dans le Mercure, la résistance de
1'électrolyte aurait dd devenir trzs grande, la solution étant convertie en eau pure, mais,
en réalité, le Baryum réagissait avec l'eau ( pour donner l'hydrogeéne et l'hydroxide de Ba-
ryum) et la résistance de 1'électrolyte tendait vers une limite; ainsi pendant 1'électrolyse,
le courant étant maintenu constant, la différence de potentiel entre les électrodes, contrd-
lée par un'voltmetre, montait de 8 volts 2 30 volts approximativement, et se stabilisait a

cette valeur., Pendant l'opération 1'électrolyte était refroidi par un courant d'air afin de
i



limiter la réaction entre l'amalgame et 1'eau ( ou la solution }, L'évacuation des bulles
qui se formaient entre le mercure et le verre, prés de la surface du mercure, était assu-

rée en tapant doucement sur le tube avec une petite tige en verre,

Une fois 1'électrolyse terminée . 1'élecirolyte était récupéré avec une seringue et mis
de cété dans un tube & essai pour la récupération du chlorure de Baryum ( de l'ordre de

20 mg); ainsi le rendement de 1'électrolyse était de 90%.

L'amalgame resté dans le tube en U était lavé a l'eau (introduite et enlevée avec
une seringue), la surface du mercure séchée au papier filtre, ensuite 'amalgame était ver-
sé dans un petit réservoir en acier inoxydable, de diametre 10mm et de longueur 40 mm,

gui était alors introduit dans l'appareil de distillation du mercure sous vide,

b) Distillation du Mercure,

L'appareil est schématisé sur la fig (A40). La partie inférieure du long tube ( T )
est en silice car il est nécessaire de chauffer I'amalgame a une température au-dessus de
celle du point de fusion du pyrex. Le piston (p) empéchait le passage du mercure en haut du
tube, et la résistance chauffante (r)la condensation du mercure sur les parois avant le tube
latéral ( les dépdts de mercure sur les parois du tube latéral (t) étaient enlevés avec la
flamme d'un bec de Bunsen); un courant d'air refroidissait constamment le joint. Le tube
latéral (t) conduisait & un pitge refroidi & l'azote liguide, l'appareil de distillation était re-
lié & un banc & vide ol se trouvait un second pitge refroidi a 1'azote liquide. Afin d'éviter
une ébullition” brutale du mercure l'augmentation de la température était limitée a environ
50 ou 100 degré centigrade par heure, jusgu'h la température finale (500°C), cette tempé-
rature était ensuite maintenue pendant deux heures; une précaution supplémentaire était pris
contre tout éventuel rejet brutal de l'amalgame hors du réservoir (b) celui-ci était prolongé
par un cylindre (a) de 50mm de long, emboité sur lui, Apres deux heures de chauffage a
500°C il n'y avait plus de dépst de mercure sur les parois du tube latéral, l'amalgame était

apparemment libre de mercure et le chauffage était coupé,
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Afin de minimiser le temps d'exposition du Baryura métallique & 1'air, juste avant
expérience le tube est coupé un peu au-dessus du jeint quartz-pyrex, le réservoir sorti
et mis dans le tube du jet atomique { opération gui ne demandait que guelques secondes)
dont la partie inférieure était préalablement remplie d'argen liguide, permettant ainsi au

Baryum de séjourner dans une atmosphére d'argon pendant le temps nécessaire pour fixer
g

le tube du jet atomique 2 la chambre d'absorption,

c). Récupération du Baryum,

Une fois l'expérience faite, 1'isotope enrichi contenu dans le tube du jet atomique
était récupéré avec un rendement de 80% approximativement. Le Baryum métallique et
son oxyde produit par exposition 3 l'air, contenus dans le tube du jet atomique étaient dis-
sous en chlorure de Baryum avec une solution de 900 mm3 d'acide chlorhydrique ( a
une force 2,5 N) mélangée 3 10 cm3 d'eau. Cette solution était alors ajoutée 2 celle con-
tenue dans le tube 2 essai ol le reste de 1'électrolyte avait été recueilli, la solution de
chlorure de baryum était alors précipité par une solution saturée de carbonate d'ammo-
nium (un volume similaire d'ammoniaque était rajouté pour assurer que la réaction
donnerait du carbonate de baryum, sans bicarbonate de baryum qui est nettement plus
soluble), Le précipité de carbonate de baryum se dépcosait rapidement, et le liquide qui
surnageait au-dessus du dépdt £tait enlevé avec une seringue, de sorte que le volume de
ligquide initial (20 cm3) était réduit & moins de 1 cm3 . Pour enlever le restant de chlo-
rure d'ammonium le précipité restant était agité avec 20 cm3 d'eau distillée et laissé en-
suite déposer. Ce procédé était répété deux fois, de sorte que le résidu de chlorure d'am-
monpium était réduit 3 moins de 1/10 de milligramme, L'eau était alors évaporée lentement
du précipité, par chauffage lent jusqu'd 300°C ce qui éliminait aussi les traces de carbonate
d'ammonium, Le carbonate de baryum ainsi séché était enlevé du tube 3 essai, son poids

était, en moyenne, 80% du poids du carbonate de baryum utilisé au début de 1'électrolyse,



2) - Spectrometre et montage optigue,

Le montage optigue était le m@me gue celui utilisé par JACKSON (5 ) dans un tra-
vail antérieur sur le technique du Fabry Perot sphérigue avec jet atomique interne., Nous en

rappelons sormmmairement les caractéristiques sur la fig “4) . La source S est une cathode

reuse, décrite plus loin, produisant la raie d'émission (X: 5536 A ) servant comme

k

-~
K

fond pour l'absorption. La lentille L forme une image, de m&me grandeur, de la cavité ca-
thodigue au milieu de I'interférometre Fabry Perot sphérique, placé dans une enceinte é-
tanche relide & un banc 3 vide, Cette image était & une distance de 70 cm de la lentille L

de distance focale 50cm, alors que la distance entre L_ et I'image formée sur la fente

2
ait trois fois plus grande ( cet arrangement a été choisi pour satis-

P

d'un spectrographe ét
faire les conditions de dispersicn et d'cuverture angulaire du spectrographe); permettant

ainsi d'utiliser une ouverture de 2 mm pour le Fabry Perot sphérigue de 6 cm de rayon et

de 3 wmum pour le Fabry Perot sphérique de 10 cm.

Dans le cas du Fabry Perot sphérique de bcm, l'ouverture utilisée était de lmm per-

mettant l'emploi d'un jet de collimation 40: 1 sans perte sérieuse de résolution due a 1'élar

gissement de la raie d'absorption par l'effet Doppler,

Dans le cas du Fabry Perot sphérique de 10cm, l'ouverture utilizée était ausei de

lrm permettant d'utiliser un jet de collimation 35

[44]

Les Fabry Perot sphérigues utilisés ont 6cm et 10 cm de rayon de courburs, donnant

Q
o
5
<
o
w

des intervalles entre ordre respectifs de 41,2 mK et 25,8 mK. Les lames sont po
de 9 couches diélectr igues donnant un pouveir réflecteur de 0,97 et une finesse de 57 ( =i

les surfaces éiaient parfaites), A I'ocuverture utilisée, de I'ordre de lmm, la Ifinesse enre-
gistrée est de 30. La cale fig (#) est un cylindre en duralumin de longueur approximative

ment inféricure de 0,08 rmam 3 celle requise pour réaliser le rayon de courbuve exact, La

@

-
[0
[0}

istance chauffante F , approximativement de 2 ochms permet de chauffer la cale pour

N

assurer le balayage: une variation de longusur de 10 W permet de balayer 70 ordres a

i
Ut
(1)
o
3
:]> ]
>

u début avec un courant de 60 mA un ordre est balayé en 2 minutes; & mesure




que les ordres défilaient, la durée du temps de balayage augmentait ( car le taux de va-
riation de la température diminue) et il fallait augmenter progressivement le courant pour
maintenir le m&me temps de balayage par ordre, A la limite, c'est-a-dire au bout d'une

cinguantaine d'ordre, le courant était de G0 mA

3) - le tube du jet atomique.

La figure (#3) montre le schéma du tube (T) du jet atomique faite en quartz. Pour pou-
voir raccorder rapidement le tube du jet atomique a la chambre d'absorption l'extrémité ou-
verte du tube est prolongée par un jointhémisphérique ( Sl ) La chemise (C) permet de re-
froidir le tube a l'azote liquide : en effet dans des expériences préliminaires, utilisant le
baryum métallique préparé 2 partir du carbonate de baryum par électrolyse, il était impos-
sible d'obtenir l'absorption produite par le jet atomique dans un tube en silice refroidi a l'air
alors que dans les mémes conditions, avec une quantité similaire de Baryum métallique coms=
mercial, une forte absorption était obtenue, Cet échec a été attribué a la présence d'un rési-
du de mercure, existant dans le Baryum préparé par la méthode électrolytique, qui, n'étant
pas condensé sur les parois latérales du tube, du jet atomique, refroidie & l'air, restait a
1'état de vapeur et bloguait le jet produit par les atomes de Baryum. Cette difficulté a été
résolue par le refroidissement du tube du jet atomique & 1'azote liquide : 1l'absorption obtenue
avec le Baryum, préparé par électrolyse comme exposé précédemment, était alors du méme

ordre que celle produite par le Baryum métallique commercial,

Le tube principal en silice a un diamegtre intérieur de 12 mm, 1'épaisseur de la silice
étant de 1mm, sa longueur est déterminée par la collomation, par exemple pour une collima-

tion de 35 : 1, la longueur était de 300 mun,

Le tube t2 était en acier inoxydable de longueur 60mm et de diametre intérieur 10mm
il*tallait de la partie inférieure du joint & la cale de ll'interférometre, entrant dans le tube
vertical traversant cette cale. Son but est d'augmenter éventuellement la collimation et aussi

d'éviter un déplacement de l'interférometre.



t est une pitce auxiliaire en lziton destinée 2 raccovder le joint hémisphérigue Sl

au tube du jet atomigue, 1'étanchéité est assurée par la picéine.
4) - La source,

La fig. (44) donne le schéma de la cathede creuse. La cathode avec la cavité qui re-
coit le Baryum est d'une seule pi2ce en acier doux. Le tube principal a un diamstre intérieur
de 3 cm et une long.ueur de 15 cm. La cavité cathodique (cv) a un diametre de 5 mm et
une profondeur de 15 mm, A llintérieur de la cathode vient s'emboiter un tube en silice fon-
due, reposant sur la base de la cathode., L'anode est un cylindre creux en aluminium s'em-
boitant exactement & 1'intérieur du tube en silice fondu. La cathode creuse refroidie a l'eau
fonctionnait avec 200 mg de Baryum métallique dans la cavité cathodique, et le Néon, comme
gaz porteur, a une pression de 3 mm de Mercure. Elle était d'abord dégazée a des courants
de 150 3 200 mA, Quand le spectre était libre de toute bande parasite le Néon était pompé,
le charbon dégazé et le tube rempli & nouveau de Néon, Le courant utilisé pendant les expé-
riences était de 80 & 100 mA; le tube a fonctionné, sur une période de 6 mois, avec un to-
tal de plus de 100 heures, sans qu'on ait eu besoin de changer le néon, Avec des courants
de 80 & 100 mA dans la cathode creuse, la raie de résonnance du Baryum >p3?ésentait un élar
gissement par auto-absorption et aussi un élargissement dii aux composantes hyperfines non
résolues, la largeur & mi-hauteur était approximativement 45 mK alors que la largeur Dopple
serait seulement de 20 mK, Cet élargissement a 1l'avantage que la largeur du fond continu
donné par la raie d'émission est suffisante pour inclure les composantes hyperfines des iso-
topes impairs & 18 mK, dans la partie plate et non sur le bord de la raie, sans cela il y aurai
eu un déplacement des composantes hyperfines 2 18 mK, apparemment rejetées loin de la coxn
posante principale (ce déplacement est de l'ordre de 0,3 mK, dans le plus mauvais cas, avec
la plus faible collimation du jet atomique et la raie d'émission presque libre d'autc-abscrptio
Cependant cet élargissement a le désavantage de produire un recouvrement d'crdre si Vinter-
valle spectral libre de 1'interférometre est plus petit que la largeur de raie, Dans ce travail
deux Fabry Perot sphériques ont été utilisés avec des épaizseurs de 6 et 10 cm et des inter
valles spectraux libres respectifs de 42 et 25 mK; en conséquence il y avait un recouvremen

diordre relativement peu important avec le Fabry Perot sphérique de 6 cm et plus sérieux
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avec le Fabry Perct de 10 cm, Ce reccuvrement d'ordre a deux effets ;: premidrement 1'in-
tensité apparente de I'absorption du jet atomique est diminuée, par suite de la présence de
lumisre d'une autre longueur d'onde que celle de la raie d'absorption, deuxidmement : il

peut créer un petit déplacement du maximum de la raie d'absorption d& & ce que l'absorption
apparente est plus fortement diminuée d'un c6té de la raie que de l'autre, ceci arrive quand
la position de la raie d'absorption correspand au bord de la raie d'émission (dans l'ordre sui-

N

vant ) ol l'intensité change rapidement avec la longueur d'onde,

Pour calculer cet effet de recouvrement d'ordre, il est nécessaire d'avoir une connais-
sance approximative du contour de la raie d'émission., Celui-ci peut &tre calculé a partir de
la largeur Doppler normale, de 1'épaisseur optique de la vapeur émissive et de la structure
de la raie, en admettant que le milieu émetteur est homogene. Le contour de la raie, dans
les conditions d'emploi de cathode creuse, est celui d'une raie & maximum tres plat, sans
renversement, émise par un milieu homogeéne, 1 étant 1'épaisseur du milieu absorbant et
k le coefficient d'absorption, La forme de la raie a été calculée pour deux valeurs de ki,
kl =4 et kil =8, pour la composante due 2 l'isotope 138 et avec des valeurs de k propor-
tionnelles a 1'intensité pour les autres compesantes. Ces courbes sont montrées sur la fig
(15), en méme temps que 1'effet de recouvrement d'ordres adjacents, dans le cas du Fabry-
Perot sphérigue de 6 cm, Avec K = 8 il y 2 un faible minimum 3 environ 5 mK ( la posi-
tion de la composante diie & l'isotope 138 est 0 mK) avec kl =4 il y a un faible maximum
a cette position. Ces courbes sont en bon accord avec celles enregistrées expérimentalement
aux limites supérieure et inférieure de l'intervalle des courants dans la cathode creuse; des
enregistrements ont aussi été faits a des courants intermédiaires, ol il n'y a ni minimum,

ni maximum,

Il est apparent d'apr2s ces courbes que les composantes & 0 et 4 mK sont dans une
région ol l'effet de recouvrement d'ordre est négligeable et ol l'intensité du fond d'absorption
ne change pas rapidement, Mais dans le cas de la composante 2 18 mK, avec ki =4, le fond

. . " di -1 . . ‘ '
d'absorption a une pente positive —— = 0,05 mK approximativement, le recouvrement
des

par l'aile de l'crdre suivant a approximativement la m&me pente, mais négative; dans ce cas

le déplacement calculé ( déplacement dépendant du contour et de 1'intensité de la raie d'absor




ption et de la pente du fond d'absorption et du recouvrerment d'ordre) est approximative -
ment 0,lmK 2 la foie pour le fond d'absorption seul, et pour le recouvremsent d'ordre,
mais comme 'un a une perte négative ef 1'autve une perte positive, le déplacement résul-
tant est zéro, Dans le cas de la composante a 9 mK, il y a aussi une pente dans 'intensité
du fond d'absorption, mais cette pente est faible { moins de 0,02 mK'_l ) 12 composante

2 9 mK étant approximativement deux fois plus forte que celle 3 18 mK, le déplacen

correspondant est moins de ©¢,05 mK.

La fig (4€) montre 'effet de recouvrement dierdre dans le cas du Fabry Perct sphéri

1

que de 10 ¢cm, Le contour de la raie est calculé seulement pour 1'épaisseur optigue la plus
d

I

grande, car avec cet interférometre seul le plus haut courant était utilisé dans la catho
creuse { les deux Fabry Perot sphérique étant utilisés avec la m&me ouverture de 1 mm ,
le plus lumineux était plus faible avec le Fabry Perot sphérigue de 10 cm). La me de la
courbe calculée est en bon accord avec celle obtenue expérimentalement, avec un minima a
approximativement 2 mK ( relative 3a la composante de 138 ). Les composantes 2a 0,4

et 10 mK sont dans la partie du fond d'absorption ol llintensité est constante ; mais pour
teutes les composantes, les recouvrements d'ordre, 2 la fois de l'ordre supérieur et de I'or-
drerinférieur, ont une pente ; heureusement ces pentes sont de signe contraire et l'effet vé-
sultant tend & devenir nul. Dans tous les cas la différence des deux pentes est approximati-
vement de {+ 0,03 mK—l) pour la composante & 0 mK et de { - 0,03 mK ) pour les autres.
Avec la collimnation de 55 : 1 utilisée pour le Fabry Perot sphérigue de 10 cm, et une abso
ption relativement moyenne ou faible. Le déplacernent correspondant est de l'ordre de 0,03

Y ~

0,03 mK, il peut alors étre négligé, Dans le cas de la composante a 18 mK l'effet du recou-

Pe

vrement d'ordre est pratiquement nul car il est dans le maximum plat de 'ordre inférieur

et le minimum plat de 1'ordre supérieur,
les courbes des figures {45) et (7€) zont en bon avcord avec celles obtenues,

5) - Observation des Structures hyperfines des isotopes impairs,

D

Les premiéres observations de l'absorption produite par le Baryurm enrichi en iscotop




135 et 137 ont été€ faites avec un Fabry Perot sphérigque de 6 cm, donnant un intervalle entre
ordre de 41,2 mK; la collimation du jet atomique était de 24 : 1; les analyses des isotopes

enrichis sont donnés par le tableau ( 7 )

Dans chaque cas la guantité de métal utilisée était celle donnée par 150 mg de carbo-
nate de Baryum, Le jet atomique fonctionnait alers pendant deux heures avec une bonne absor
ption; la température du four était montée graduellement de 700°C a2 1000°C 3 mesure que le
métal était distillé et se déposait dans la partie froide du réservoir ou perdu par évaporation

dans le tube du jet atomnique.

- L'absorption produite par un jet atomique de collimation 34 : 1, placé a l'intérieur
d'un Fabry Perot sphérique de 10 cm donnant un intervalle entre ordre de 25,8 mK, a
été aussi observée avec des isotopes enrichis en 137, 135, 136 et 134, Ces deux derniers
sont aussi enrichis en 138 déusorte qu'il était possible de mesurer directement les déplace-
ments isotopiques 138-136 et 138-134, les composantes diies & chacun de ces isotopes étant
bien résolues, Avec cette grande collimation, une absorption également forte a été obtenue,
mais la durée de l'absorption était environ la moitié de celle obtenue avec la petite collima-
tion, pour l& méme quantité de Baryum.

1

A) - STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU Pl de L'ISOTOPE 135,

a) FABRY PEROT Sphérique de 6 cm et collimation du jet atomique de 24:1

La structure de la raie du Baryum enrichi en isctope 135 est montrée sur la fig

(l7) ; c'est une partie - (6 ordres) d'un long enregistrement. Il y a trois composantes résolues
A, B et C attribuées au 135Ba et une aile, a , du cbté des petits nombres d'onde de la
composante A, qui est attribuée 2a l'isotcpe 138. Cette attribution est en accerd avec les
intensités 13,4 pour 138 et 34, 22 et 11 pour 135 et c'est la seule possible (voir page

53). La seule alternative compatible avec les abondances relatives des isotopes est d'attri-
buer C a 138 et a a 135; mais ceci donnerait un déplacement isctopique 138-137
négatif { de sens contraire au déplacement isotepique observé) et en plus il faudrait attribuer

-

aux composantes hyperfines de 135 les rapports d'intensité 1 : 3:2,
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Les composantes B, C ont été mesurées, relativement 3 la composante A, dans

68 ordres; mais la composante a, gul apparaiseait peu résolue cu comme une épaule,

n'a été mesurée que dans 30 ordves, Les résultats de ces mesures sont normalizés de

telle facon que la composante dle 2 l'isotope 138 2 la valeur 0 mK et ils sont donnés
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dans le tableau (/3) . A ces valeurs il faut ajouter une correction due 2 la présenc
tope 137 (5,6%) ayant des composantes 3 2,1 ; 8,8 ;18,5 mK; la premizre de ces compo-
santes tombe entre la raie de 138 et la premigre composante de 135, elle a donc peu d'effet
mais les deux derniéres recouvrent les composantes de 135 a 10,3 et 17,7 mK . Pour
compenser ceci, la premiere doit &ire augmentée de 0,1 mK tandis que la dernigére doit
8tre diminuée de 0,1 mk. D'autre part l'isotope 136, (12%), ayant un déplacement isc-

topique de 4,2 mK, déplace la composante de 135 & 3,7 mK vers les grands nombres

d'onde et la valeur 3,7 mK doit &tre réduite de 0,1 mK.

b) - Fabry-Perot sphérique de 10 cm et collimation du ‘et atomique de 34 : 1

La structure observée avec un Fabry Perot sphérique de 10 cm et un jet atomigque de
collimation 34 : 1 est mocntrée sur la fig (/8), avec six ordres, Clest une partie d'un enre-
gistrement dans lequel les trois composantes les plus intenses étaient mesurées sur 22 ordre
et la composante plus faible C sur 14 ordres. La résolution de la composante a, die 2
I'isotope 138, est maintenant compléte, en un pic bien séparé de celui de la composante A

due a l'isotope 135. Les mesures étaient faites relativement 2 la composante A; les résul-

i

tats normalisés de facon gque la composante dte a l'isotope 138 4 la valeur zéro, sont donné
dans le tableau (/4). Ces résultats doivent étre corrigés en tenant compte de la présence des
isctopaes 137 et 136 comme ceux faits avec le Fabry Perot sphérigque de 6 crm. L'intensité
en absorption des composantes A, B et C est en bon accord avec celle requise par le rap-
portnormal d'intensité 3 : 2 : 1, en admettant gue le niveau 6s 6p 11?1 a une struc-
ture hyperfine inversée,

c} - Résultats,

Le tableau {45) est un résumé des mesures de la structure observée avec un Fabyry-

Perct sphérique de 6 cm et de 10 cm; les corrections reguises pour compenser la pré-
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sence des isotopes 137 et 136 ont été appliguées. Les mesures étaient faites relativement
a la composante A de l'isotope 135, mais ils ont été normalisés de sorte que la position
de la composante due a l'isotope 138 scit prise pour origine, La déviation moyenne et le
nombre de mesures impligue une erreur probable entre 0,1 et O,2 mK. Une comparaison
des résultats obtenus avec deux interférometres différents montre qu'ils sont compatibles si

une erreur de 0,2 mK est admise,

. ) . 135 138 “ s .
Le déplacement isctopique entre Ba et = Ba peut &tre calculé 3a partir de

e - » l - P
ces résultats, en admettant que la structure hyperfine du niveau P1 est inversé et que
les compoesantschyperfins ont le rapport normal d'intensité 3 : 2 : 1, La valeur calculée
ainsi pour le déplacement isotopique est de 8,1 mK, avec une erreur probable de 0,3 mK,

‘ \ 13
B. - STRUCTURE HYPERFINE DU NIVEAU lpl de 1'ISOTOPE 7Ba

a) - Fabry-Perot sphérique de 6 cm et jet atomique de collimation 24 : 1

La structure donnée par l'absorption du Baryum enrichi en isotopes 138 et 137 est mon-
trée dans la fig (1J), sur huit ordres. Seulement trois composantes apparaissent, mais le
premier d'entre eux A, est beaucoup plus intense gque les deux autres, b et c; cette

différence peut &tre vue plus clairement dans les ordres de droite de la série, ol l'absor-

. . . " . o 138
ption est plus faible. A partir de la composition des isotopes enrichis ( Ba, 53,5%;
137 o . . 2
Ba, 43,7% )il est évident que la composante intense A doit étre un mélange de la plus
: . 137 . 138
forte composante hyperfine de “'Ba et de la composante simple de Ba,

La structure de la raie est montrée sur la fig (£0)., La séparation entre la composante

138 : 137 . .

A de Ba et la composante a’de Ba est prise égale 2 2,1 mK ( comme il a été

observé dans la structure avec une Fabry Perot sphérique de 10 cm et le mé&me isotope en-
richi, avec un jet atomicue de collimation 34 : 1 et 55 : 1, placé 2 l'intérieur de l'interfé-

rome&tre, comme nous le verrons plus loin; et aussi avec du Baryum naturel avec le m&me
interférometre et un jet atomique & passage multiple de collimation 35 : 1 placé a l'exté-

-
rieur de llinterféromdtre ( JACKSON’). Cette hypothese permet de trouver les positions des



. . . 137 .
deux composantes hyperfines plus faibles du Ba, relatives a celle de la composante

. . 138
simple de Ba, a partir des mesures des raies d'abscrption, de la manikre indiguée
sur la fig (€0) ., Les traits verticaux représentent les positions de la composante A, de

138 . ) 137
Ba et des treois composantes hyperfines de Ba, leurs longueurs sont proportionnel-

les aux intensités respectives, basées sur l'abondance des isctopes et le rapport d'intensi-

té a:b:c = 3 : 2 : 1, Les fleches indiquent les positions mesurées :
I :la compcsante la plus forte, mélange non résolu de A
13 1:
(de 8Ba) etde a ( de 37Ba )
. 137

II :la composante hyperfine b de Ba
7 . 137
IIT : la composante hyperfine ¢ de Ba
La séparation entre A et a est égale & X ; la distance entre le poipt I, centre

de gravité de ces deux composantes, et la position de la composante A est égale a x ,

~

ou

x = X(zz/(zz+54)

avec la valeur précédente, X = 2,1 mK, nous avons x = 0,6 mK.

La séparation entre A et b est alors obtenue en ajoutant 0,6 mK 3 la distance me-
surée entre I II; la séparation entre A et c est naturellement donnée en ajoutant 0,6 m
a la distance entre I et IIl, ou en ajoutant la séparation entre A et b & la distance III
et II,

Cette fagcon de calculer la position relative de A est seulement précise si l'absorption
n'est pas trop forte; si l'absorption est tres forte la positive de I est déplacée vers celle de
la composante a de 1378a, car l'intensité relative de celle-ci croit et la valeur de x
tend vers X/2, c'est-i-dire 1,0 mK, au lieu de 0,6 mK. Pour éviter l'erreur systématique

diez a cet effet, la distance entre I et II était mesurée dans les ordres ol l'absorption

était faible et la composante ¢ outres faible ou absente, La distance entre II et III étai
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mesurée dans d'autres ordres ol l'absorption était forte, Quand on augmentait 1'absorption,
la distance entre II et III restait inchangée alors que celle entre I et II décroissait de
8,3 ( faibleizabsorptien ) & 7,9 mK, comme prévu. Dans la détermination de la va-

leur de la distance entre II et I seules les mesures & faible absorption étaient utilisées,
Les résultats des mesures de plus de 40 distances de II - I et III - I donnaient
les valeurs indiquées au tableau (46) Les positions des composantes A, a, b et c corres-

pondant a ces valeurs sont données dans le méme tableau.

b.) - Fabry - Perot sphérique et jet atomique de collimation 34 : 1

On a fait un grand nombre de mesures des structures données par l'absorption au moyen

d'un jet atomique de collimation 34 : 1, placé & l'intérieur d'un Fabry Perot sphérique de

. 137 N . .
10 cm. Dans ces enregistrements la composante de Ba, a 2 mK, apparaissait-ou comm

juste résolue ou comme une épaule mesurable. Umerpartie d'un enregistrement faite & faible

absorption est reproduit sur la fig ({4). La densité du jet décroit de gauche 2 droite sur la

137]3a est seulement visible dans les

1
137Ba de A de 38Ba est

figure; l'absorption des composantes b et c de
premiers ordres; mais la résolution de la composante a de
meilleure & plus basse densité, C'est la raison pour laquelle une partie de l'enregistrement
a été faite a basse densité du jet atomique pour déterminer la séparation entre A et a, et
une autre partie a été faite a plus haute densité pour mesurer les positions des composantes

b et c. Les moyennes de ces mesures relatives 3 A donnaient les valeurs données dans

le tableau (16),

c) - Fabry Perot Sphérique de 10 cm et jet atomique de collimation 55 : 1

L'absorption donnée par un ‘et de collimation 55 : 1, 2 l'intérieur d'un Fabry Perot
sphérique de 10 cm, avait été aussi observée. Mais dans ce cas, méme 2 la plus forte in-
tensité du jet obtenue, la composante c n'était pas suffisamment forte pour &tre mesurée.

Les moyennes des valeurs obtenues pour les positions des composantes A, a et b sont

donnés sur le tableau (16).




d} - Résultats,
o . . " , 138 137
Un résumé des mesures des positions deg composantes de Ba et Ba est

donné darns le tableau (/17). Dans ce cas iln'y a pas de correction pour compenser la pré-
. . 135
sence des composantes des autres isotopes. La proportion de Ba est seulement 0,3%,
» 137 o ) . |
et le recouvrement des composantes de Ba causerait un déplacement de meins de 0,01mk
136

La composante zimple 3 4,1 mK due 3 la présence de 2,4% de Ba, nfaurait pas d'effe

w @

dans le cas des mesures faites avec le Fabry Perot sphérique de 10 cm car elle ne serait
pas mélangée; dans le cas des mesures faites avec le Fabry Perot sphérique de 6cm, elle

. . . 38 137 ,
serait mélangée avec la composante A de Ba et la composante a de Ba, cecicau-
serait un déplacement de cette composante de 0,12 mK vers les nombres d'ondes plus granc
cette correction 2 été inclue en additionnant 0,1 mK aux mesures des composantes b et c

de 13?Ba,

- . 135
Cormme dans le cas des mesures des positions des composantes hyperfines de Ba,

l'erreur probable dans les valeurs moyennes est de 0,2 mK,

p . . 138 137 A £3.s
Le déplacement isotopique entre Ba et Ba, peut 8tre déduit de ces mesures
4 . 1 o . <
en admettant que le niveau Pl a une structure hyperfine inversée et que les composantes
hyperfines ont le rapport normal d'intensité 3 : 2 : 1, Le déplacement isctopique calculé

est alorzs de 7,0 mK avec une erreur probable de 0,3 mK,

. 136 134
C. ) - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DE Ba et = Ba.
Liopération du jet atomique avec des quantités relativement faibles d'isotopes enri-
. . . 135 137 et s e
chis, dans les mesures des structures hyperfines de Ba et ° 'Ba était si satisfaisant

qu'il semblait souhaitable d'utiliser la mdme méthode pour mesurer le déplacement icotopige
. 138 . . 136 134 . .

relative a Ba, des composantes simples de Ba et Ba., Ceci donnerait une con-

firmation des résultats ocbtenus et exposés précédemment; et il y aurait deux avantages im-

portants:




- le résultat serait plus précis,

- il serait indépendant de la composition des isotopes enrichis, ce qui est une source

- re P

l'erreur significative dans le travail exposé précédemment.

i

I1 était apparent que les meilleurs ré&sultats seraient obtenus en prenant les isotopes

. 4. 136 134, " s L. .

>nrichis en Ba et Ba et en leur additionnant une quantité appropriée d'isotope en-
.4 138 . . . . <

*ichi en Ba pour donner un mélange contenant en quantités approximativement égales

4 138
136Ba ou 138B 13

. 138 .
l'isotopes Ba a et Ba ; en ce cas les raies de Ba et

les autres isotopes seraient de mé&me intensité. Dans ces conditions la quantité de matidre
‘equise pour produire une bonne absorption est réduite au minimum; elle sera, par exemple
le l'ordre de 6 fois moindre que celle nécessaire pour observer la composante hyperfine &ibl

det 13 7B

a Les analyses des isotopes enrichis sont données au tableau (7) En calculant la
juantité de 138Ba qui doit étre ajoutée il faut tenir compte de l'effet de la composante forte
le 135Ba (2 3,5 mK) 2 la fois pour l'isotope enrichi en 136Ba et pour celui enrichi de
"34Ba, car cette composante recouvre les raies de ces isotopes situées 2 4,2 et 4,6 mK, et
1'est pas résolue., Ce recouvrement crée un déplacement aisément calculable car les sépara-
ions sont si petites que le mélange est complet et 1'intensité relative des composantes du mé-
ange est connue. En prenant les valeurs des déplacements isotopiques déterminées précédem-

13
nent, le déplacement est égal 2 0,18 mK pousx 134ZBa et 0,04 mK pour 6Ba, et en co1

séquence les séparations mesurées doivent &tre augmentées de cette quantité,

Une autre correction doit &tre appliquée, due au recouvrement des ailes des ordres ad--

acents, qui cause un rapprochement des composantes. Ce déplacement ne peut 8tre facilement

< . o o0z . 134 .
‘alculé, mais l'ordre de grandeur de l'effet a été trouvé, pour Ba, en faisant une courbs

combinée, obtenue en additionnant deux.courbe s dlabsorpiion séparées de 4,5 mK, ayant le

re

)rofil connu des raies données par le jet atomique placé a l'intérieur d'un Fabry Perot sphé-

‘ique de 10 cm, la correction qui doit 8tre appliguée est ainsi de l'ordre de + 0,08 mK.

. . 137 o -
Un déplacement similaire est causé par la composante forte de Ba (a 2.1 mr’{}

. 1 134 136 P
située approximativement entre les raies de 381%51‘ et ~ Ba ou Ba. Cet effet est négli-
134

134 . . os
yeable pour Ba ( l'intensité de cette composante n'est que le vingtidme de celle de Ba),
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136 136

pour “Ba { l'intensité de cette composante est le sixizdme de celle de Ba) le dépla-

cement correspondant est de 0,2 mK .,

. . ., 135 .
Les corrections combinées pour l'effet de la composante forte de Ba, pour le

recouvrement des ailes des ordres adjacents, et pour l'effet de la composante forte de

137 ..
Ba sont ainsi de

0,26 mK pour 134Ba

0,25 mK pour 136Ba

0,18 + 0,08

i

0,04 + 0,20

Ces valeurs doivent étre ajoutées aux séparations mesurées.

Opération du jet atomique,

. . 136 134 s .
Les isctopes enrichis en Ba et en Ba étaient obtenues sous forme de ni-

trates, en quantités correspondants a 30 mg de métal, Les nitrates étaient convertis en

carbonates, et ensuite en chlorure pour 1'électrolyse. Avant 1'électrolyse une quantité ap-

.z 138 e . . PR . 136
propriée de carbonate de Ba était ajouté pour égaliser les proportions de Ba et
134

Ba

Le jet atomique opérait, 2 1'intérieur d'un Fabry Perot sphérique de 10 cm, avec une

collimation de 30 : 1 - Dans les deux cas une bonne absorption était maintenue pendant

deux heures, Une partie de l'enregistrement est montré sur la fig (Z1).

. 137 . . . )
L'effet de la composante de Ba, a 2,1 mK, peut &tre vu trées clairement par une

augmentation de 1l'absorption entre deux maxima, qui se traduit par le fait que le creux entre

Ik
136Ba 138 34

deux maxima est moins bien défini dans le cas de - Ba que dans celui de = "Ba

138Ba

Y

2 . . 134 138
Déplacement isotopique de Ba - Ba

Les mezures faites sur 30 ordres donnaient une valeur moyenne de la séparation entre deux

maxima de 4:,33 mK et une déviation moyenne de 0,15 mK. A cette valeur il faut ajouter
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la correction, exposée plus haut, de 0,26 mK.

< . . 134 138
Le déplacement isotopique entre Ba et Ba est alors 4,6 mK avec une
erreur probable de + 0,1 mK, Ceci est en bon accord avec la valeur trouvée précédem-
ment ( voir page 45 ).

e - . 1 -y
Déplacement isotopique de 3éBa - 138Ba0

Les mesures faites sur 45 ordres donnaient une valeur moyenne de la séparation

entre deux maxima de 3,8, mK avec une déviation moyenne de 0,18 mK. A cette valeur

6

il faut ajouter la correction, exposée plus haut, de 0,2_ mK, ILe déplacement bsotopique

5
136 1
entre Ba et 38Ba est alors 4,1 mK, L'erreur probable est i¢i de + 0,2 mK;
3 -
elle est plus grande que dans le cas de 34Ba, due a une plus grande correction venant de

l'effet de recouvrement des ailes., Cette valeur est en bon accord avec celle trouvée précé-

demment ( voir page 45).
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CHAPITRE IV,

DISCUSSIONS DES RESULTATS

1}. - Rappel des résultats.

D'apres 1'équation ( 1,1) { page 10) le déplacement isotopigue dans un niveau est
une somme desg effets de volume et de masse. Le d.ép‘lacement isotopique dans une raie,
Ay, M,),
d'arrivée de la transition, est donc encore une somme des effets de volume et de masse

gui est la différence de déplacement isotopiques des niveaux de départ et

dansg la raie. Ainei nous pouvons écrire pour une raie

M) - AV +AG

ol AV est l'effet de volume dans la raie.

AG est 1'effet de masse dans la raie

Nous rappelons queAG est la somme de deux effets, 1'effet de Bohr (AB ) et
l'effet de masse spécifique (AK ) ; le premier de ces effets est aisément calculable (
nous avons donné A la page 26, les valeurs de l'effet de Bohr dans quelques transitions des
spectres du Ba I z. = - ,.)et on peut, suivant le type de transition, l'ajouter ou le retran-
cher des valeurs de déplacement isotopique mesurées, nous supposerons dans ce gui suit qu

cette opération est effectuée

[p1 _AB] = AV +AK

ot
°

ou : D. est le déplacement isotopigque observé

o}
w
s
™
=t
Q
3
Al

Nous deonnons au tableau (48) les valeurs de [D.L AN ‘] peur ies trar

étudiées,

L'effet de masse spécifique, dans une transition donnée et entre deux isctopes M. e
- . 1

MZ est ( voir page 12 )




AR=m M - Mz&

lMZ

dans nos conventions Ml < MZ

( & ) est calculable 3 partir des fonctions d'ondes monoélectroniques (voir page 28) et
ne dépend que de la transition.

R - ~ - ! » o, 2 ]-
Nous avons donné a la page 31, la valeur de AK pour’la transition 6s ( °S

1 ° —
6s6p ( P ) AN=5536 A : AK = - 0,2 mK pour M, = 134 et M, = 135,

o)

L'effet de volume AV ne peut &tre calculé que pour des atomes 2 un seul électron,
pour les atomes a plusieurs électrons on introduit la notion d'effet d'écran des électrons
optiques entre eux (voir page 23) ; cependant selon les théories habituelles on admet que

AV se met toujours sous la forme d'un produit de deux facteurs:

AV = av

ou : a ne dépend que des configurations électroniques impliquées dans la transition.

V  ne dépend que des propriétés nucléaires des isotopes choisis,

finalement nous avons denc, pour une transitien ( T.) et plusieurs isotopes Ml , Mz oo
; L ) A
(1) Lox-4B] =4 V(M) — (Yom, ) Fx
s preamf e VM) Uk, sten
oll nous avons supposé que le rapngrt —% est inclus dans &
Dans le but de simplifier l'exposé par la suite, nous avons pris (M, - M ) =-1

1 2

2) - Impossibilité de calculer l'effet de masse spécifique et 1'effet de volume 2 partir des

résultats.

Le tableau ( 49 ) donne les différentes valeurs de [D,I. - A]_E] . A partir de
ces valeurs nous pouveons former 6 équations mais nous avons 8 inconnues { a_, k et les
L

6 fonctions V ), On pourra penser qu'avec plusieurs transitions, le probléme pourrait &tre

)

résolu, mais il n'en est rien ; en effet considérons une seccnde transition ( TII
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}:DI" Afé];M =4 V(M4Mz) "‘(MI:MJ liiL

I [or-aB] oo V(mm)- L4

MM,
2773 9. :
*"/Q'C_m.;

Dans le cas du Baryum nous avons maintenant 12 équations et 10 inconnues (kI’kII

I

& o, A, et les 6 fonctions V ); mais il n'est pas possible de déterminer les valeurs de
ces 10 inconnues car nous avons des systémes non linéaires ; a et V intervenant dans un

produit et ainsi toutes les valeurs de (a) et de (V) telles que le produit (aV) ait la valeur
requise seront aussi solution. Lorsqu'on regarde le produit (aV) comme une seule incon-

nue on aura un systéme a 12 équations et 14 inconnues ce qui donne une infinité de solution.

Si nous considérons une troisiéme transition, nous avons 6 équations en plus mais

nous aveons ajouté 7 inconnues, 3 savoir les 6 produits *

Ainsi quelque soit le nombre de transitions considérées et quelque soit le nombre
d'isotopes, nous ne pouvons déterminer & partir des résultats expérimentaux les différents

produits a ) v ( Mo, M )) et k.,

Lorsgue les systémes (T, & T_) ou (T. & T sont compatibles, en connaissant la

I I1 I III)
valeur de l'effet de masse spécifique dans (TI) on peut en déduire celle de (TII) et de

(T...) Pour vérifier la compatibilité des systémes T. & T (ou ‘TI & T on peut uti-

111 I II III)
liser soit la méthode graphique ( F)75) soit le calcul d'un invariant ( F,77 ). Afin de

simplifier 1'écriture dans ce qui suit nous écrivons
[DI-AB] = A(MM,)
M M

2
d) - Méthode graphique.

et (T & )

Considérons, dans le cas du Baryum, les deux systémes (TI & T I TIII

II)







~J
i

En multipliant

. . 57
éguation {2) YaLY — S— = i
Leguation (4) par 137 138 0,985
'équation (3) par 135,136
! e =90 1
‘ 137,138 91
"éguation (4) par 130.132 - 0,908

Nous avons finalement

438> /f57 138 (

0,985 A (/156 4575 an (o 985 A_ (437, '38>J 4;/ = (q - IL)

f

1

4 .
6, 90 a[ZAE (430, 432) -
T

[0/908(% A, (129 45@) N 4547; 28 (% bt )

Dans une représentaticon de

AI(/{B]/ 45B> 2n ,Fomc,lciow de AI (437} 458)
0,985 Ay (136,137 ) 4 ’ v AL (436, 157 )] 0985

5,908 [:_’: A C430M32)] " " " UZ Ay (/130/43@] .6, 908

Nous deveons obtenir rigoureusement une droite, les ordonnées 2 l'origine étant les mé&mes.

Nous avons fait le calcul avec le systéme (T. & TH} il est évident gue ce calcul est vala-
1 1]

b > systeme (T
le pour le systeme (T, & TIII)

e

Le tableau ci-dessous derne les valeurs A (M. , MZ) ~du tableau { 19) multipliées

Y‘)

sus,

g ci-des

N

par les facteurs correctifs correspondants, indigu




paires d'isotopes AI(MI’ MZ) AII(Ml ; MZ) AIH (Ml’ MZ)
137 - 138 7752 7,40 7,82
136 - 137 - 2,33 —2,23 - 2,42
135 - 136 4.3 5,3 5,4
9 1 8

1 -1 - -

34 35 2,82 2,59 5,40
2 132 - 134) 1,3 0,4 1,8
2 ) ! 72 71
l— (130 132) 0,9 1,3 1,8
2 ) 73 T2 75

La figure (£3) donne la représentation graphique. Nous voyons que nous obte -

nons effectivement une droite aux erreurs expérimentales pres dans le cas du syst&me
). Dans ce dernier cas l'anomalie obser-

( T, & T ) mais non dans celui de (TI & T
vée peut étre attribuée au déplacement ( 130 - 138), comme nous pouvons le voir d'apras
le graphique suivant :
(138) 136) (134) (132) (130)
(137) a55) i -
% A1y7 , e I >
(438) (136 ) (134)(152) “30) 15 v
(137 7 i35
- . 0 (135) ‘ T . ( MQ\!
} v ] ~a ) !
(130y  (136) (152) 15
(138) ) (34 t57) 155 )
3 fl . ,  lm
] v 45‘ /O...




Les dispositions relatives des isotopes dans les 3 transitions sont analogues aux

-

erreurs expérimentales prees, sauf en ce qui concerne l'isotope 130, L'écart entre la

position de l'isotope 130 dans la transition TTII et sa position dans les transitions
BN

( TI et } estde 7,5 mK; ce qui est bien en dehors des erreurs expérimentales.

T .
11
Avec la mé&me cathode creuse nous avions repris 1'étude du déplacement isotopique
(134 , 138) dans les transitions { T, ) et ( TII) , les résultats obtenus étaient en
L
excellent accord avec ceux obtenus antérieurement. La position ' anormale " de l'isotope

130 , ainsi confirmée, n'est pas explicable par les théories habituelles, néanmoins malgré

les précautions prises une erreur systématique n'est pas exclu & priori.

REMARQUE.

Dans la représentation graphique utilisée par KING l'approximation suivante est
fai‘te’ (38)
1 o~ 1 v Y 1
137 2 138 136, 137 130.132

Pour des petits déplacements isotopiques, de l'ordre de guelques mK cette approxima-

tion est justifiée, Mais dans le cas du Samarium, cette approximation n'est pas justifiée,

i{)) Calcul de l'invariant { 3ﬂ)

Dans une transition et avec 4 isctopes de masse Ml s MZ , I\/13, M4’ 1'invariant est :
M&“ MZ,

A(Mg, Mg) - —m 8 (M, M)
AMy, M) - DM Ay, My)

May. My
Nous considérons les isctopes suivants dans le cas du Baryum :

1=

1 - 138, 136, 132, 130




N
o0
1

et nous calculerons l'invariant pour les transitions T, et TIII dans ces deux cas :
A32 . 436 )
1) T- A(456,458) MRETSNET [Z-A(/{BL,A&'é)]
T A(436,438) _ 430 3L [ A(4Z0,432) ]
13¢. 138
122 . 136 [iA 132 43@)]
) . AUPe® - emgls Al
T a(136,438) - _A3L. 134 ¢ A(452,454>:\
126, (28 ~
Dans le ler cas nous avons aingii
2 1 1
- bs <
(TI) bs So 6s 6p P, : 0,6, L1 £ 1,38
(T_.) 652 s —5d6plP : 0,2. £ 1 £ 0,5
I 0 1 ’ S A -~ T2
Dans le 2° cas, nous avons ainsi
(T)  6s” 's, - 6sép 'P 0,7, <1 £ 1,8
I 0 1 T8~ =~ 0700
(T.) 6s° 's . sdep 'P 0,9, £1 £ 4,4
II1 0 g 1 ! ~ 2

L'invariant dans le ler cas, ol nous avons pris les isotopes ( 138, 136, 132, 130)

calculés pour ( TI ) et (T ) ne sont pas compatibles : tandis que dans le second cas,

IIT
ol nous avions pris ( 138, 136, 132, 134 ) ils sont compatibles,

Dans la représentation graphique ci-dessus, cette incompatibilité se traduira par le

fait que les 3 points correspondant aux intervalles ( 138, 136); (132 , 136) et

1
2
(130, 132) ne sont pas sur une droite, tandis que dans le second cas, ol il y a compatabi-

lité, les 3 points correspondant aux intervalles ( 138, 136 ) ; 1 (132, 136 ) et (132,

. 2
134) sont sur une droite

La différence entre ces 2 vérifications est que l'invariant donne une quantité ne dé-
pendant que des propriétés nucléaires tandis que la représentation graphique donne le rap.

a .
port 11 ; correspondant 2 la pente de la droite,
1




3) - Effet de masse spécifique dans la transition bs (180) -6s ?p(lPl) :
A= 3872 A, 3 partir de celui dane la transition.
2 .. 1 . °
65 (s, - 6s 6p {P), A= 553 &

D'apres le graphique de la fig (£3), puisque la droite moyenne de pente 1 IT/alzl),

passe par l'origine, nous avons :

o (ke ) = (e ) -

Ainsi les effets de masse spécifique des transitions I, A= 5536 A et II,

L]
/\* 3072 A, sont approximativement égaux, Comme nous avons :

AKI =-0,2mk pour M = = 1345 M, = 135

nous en déduisons

Ak, =-02 mbk

L'imprécision avec laguelle est donnée la valeur (- 0,2 mK) de l'effet de n= sse

2 évaluer cette incertitude

spécifique calculé est difficile & estimer. Nous sommes réduits 2

sur d'autres exemples de calcul menés avec la méme méthodg, ( 40 ). Les valeurs expéri-

mentales sont en général reproduites & mieux de 20 % pres, pour les cas de Hélium, Néon,

Nickel, ( 40 ). Nous admettrons une incertitude de 100 % pour les valeurs indiquées, en

raison du nombre de masse plus élevé du Baryum,

Il sera intéressant de calculer directement la valeur de AKTI mais les possibilités

actuelles du calculateur utilisé€ ne nous permettent pas de le faire,

1
4) - Effets de volume dans les transitions 2 ( 80) - bs bp | Pl)°

M= 5536 A et bs (SG) - bs Tp (1P1) A= 3072 A




Ces valeurs sont obtenues, tableau (o), simplement en ajoutant les effets de masse
spécifiques précédents aux valeurs de iD.;L - A E] du tableau (@) Les erreurs
probables indiquées sont celles du tableau (lﬁ), plus l'incertitude estimée ( + 0,2 mK)
des valeurs des effets de masse spécifiques, D'apres le tableau (Jo ) les effets de volume
dans les deux transitions considérés sont égaux, aux erreurs probables pres., Comme ces
1

SO), il en résulte que les effets de vo-

)et 6s Tp (1P1) sont équivalents. Un argument en

deux transitions ont m&me niveau d'arrivée, 632 (
lume des niveaux de départ 6s 6p (lPl
faveur de ceci nous est fourni par les résultats obtenus dans le cas du Mercure (31); en effet
d'apres l'auteur

a) déplacement isotopique mesuré de 6s 6p (lP ) W

1 Sm—

déplacement isotopique de 6s

b) déplacement isotopique mesuré de 6s 8p M

déplacement isotopique de 6s
en admettant que l'effet de masse spécifique soit négligeable.

Nous avons ainsi dans ce cas :

effet de volume 6s 6p (lPl) o effet de volume de 6s 8p X effet

de volume de 6s.

2 1
5) - Effet d'écran des deux électrons 6s, 6bs | SO), entre eux

En admettant que 1'effet de volume de 1'électron 6p est négligeable (voir page 33)
et que l'effet d'écran d'un électron 6s sur l'autre est 1,6 (31), nous avons au tableau (Z4a
les valeurs de l'effet de volume pour 1'électron 6s. Ce tableau légerement différent du ta-

bleau (o) est fait avec les conditions suivantes :

- &8V (6s 6p) N~ 8V {(6s 7p)



- les écarts entre les D,I. calculés et les D,I, observés pour la raie
3072 A, notés &£(D.I. 3072), peuvent &tre deux fois plus grands que ceux de la raie 5536

A, notés g (D.I. 5536 A) on voit que ces écarts sont bien en dedans des erreurs ex-

périmentales,

Nous rapprochons ces résultats de ceux de KELLY et TOMCHUK ( 8 ), donnés au

méme tableau (4b) sur les raies

4934 A

,_...
~
S
1
o~
e}
—
N
g
f—
~.
N
pa—
>
11

bs (281/2) - bp (PQ/Z) ;

>
t

4554 A

La premigre ligne donne les valeurs mesurées, la troisieme ligne ces mé&mes va-
leurs corrigées de l'effet de Bohr; d'apres les auteurs l'effet de masse spécifique dans ces

raies serait faible,

Par comparaison des parties a et b dutableau (44 ) il est probable que l'effet

d'écran d'un électron s sur l'autre dans le cas du Baryum est effectivement proche de 1, 6(

A premidre vue, les différences entre les valeurs de 1'effet de volume de 1'électron
6s ( 8V 65 ) o‘tztenues des mesures des D.I. dans les raies 5536 ..;x et 3072 ;X du
Ba I, et 4934 A et 4554 ;k du Ba II, sernblent &tre trop grandes dans les cas des iso-
topes impairs, 137 et 135, mais il est possible que les erreurs expérimentales des mesu

res des D,I, dans les raies de Ba II sont un peu plus grandes qu'elles n'ont été estimées, 2

cause de la structure hyperfine qui est tres grande. Pour les isotopes pairs, 136 et 134, le:

bs

différences de &V , des tableaux () et (YUh), ne dépassent pas les erreurs expérimen:

tales estimées,

6) - Ccnstante de déplacement isotopique de 1'électron 6s

Cette constante est donnée par la formule ( voir page 21 )
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c Zf dng
G (Caer Q) = ABE(M,, Ma) 1 == —p=
up ne

C‘l’i\,: Constante de déplacement isotopique calculée pour un modele nucléaire de

symétrie sphérique

C,: Constante de déformation

o,
AsE (Ml’ MZ) effet de volume de 1'électron 6s
z = 1  pour l'atome neutre.
n_ = nombre quantique principal effectif = 1,6 15 (44 ) dna - 1 (42)

dn

Avec ces valeurs, nous avons au tableau (£2) les valeurs de C”rpour différentes
paires d'isotopes. Au mé&me tableau nous donnons la valeur de CW‘ , donnée 2a la page
33, la valeur de Cc( le couple ( 137-135) a été calculée 2 la page 33 3 partir des va-

leurs des moments quadripolaires,

Il y a un net désaccord entre les valeurs expérimentales et théoriques, ceci pourrait

venir d'un effet autre que celui de déformation considéré,

7) - Positions relatives des isotopes.

KOPFERMANN (43) a noté que lorsque le déplacement isotopique relatif reste cons-
tant pour un grand nombre de transition de types différents on peut alors en déduire que 1'ef-
fet de masse spécifique peut &tre rnégligeable. Inversement lorsque le déplacement isotopique
relatif varie d'un type de transition 3 l'autre il y a lieu de tenir compte d'un effet de masse
spécifique. C'est ainsi que KING (38) interpréte les différentes valeurs obtenues pour le dé-

placement isotopique relatif, par STRINGANOV et coll, dans le cas du Samarium mais cette



explication demanderait 1'existence d'un effet de masse spécifique de l'ordre de 12 mK,
Des conclusions similaires ont été obtenues récemment par GERSTENKORN, HELBERT
et CHABBAL (39) dans l'interprétation des variations du déplacement isotopique relatif
dans le cas du Néodyme. Comme les calculs de l'effet de masse spécifique n'ont pas été
effectués dans le cas du Samarium et du Néodyme on ne peut pas actuellement faire de
comparaison entre théorie et expérience, Ceci est regrettable car il est susceptible de
fournir la raison pour laquelle les effets de masse spécifique dans le cas du Baryum sont

d'un ordre de grandeur inférieur 3 ceux du Samarium et du Néodyme,

IL.e phénomene de ODD~EVENIETAGGERING observé est particuliérement impor-
tant dans le cas du Ba. Il aurait pu étre expliqué comme un effet apparent si 1'on admet

un effet de masse suffisamment important, tableau (<€3) et fig (24 ), ainsi par exemple

pour un effet de masse total ( Bohr + spécifigue ) de - 3 mKpour AM= 1, la posi-
tion de 1l'isotope 137 est bien 2 l'intérieur de l'intervalle ( 136 - 138 ) et pour un
effet de masse total de - 5mK celle de l'isotope 135 est bien a l'intérieur de l'intervalle

(134-136), Mais cette hypothese n'est pas confirmée par la valeur calculée de cet effet, de

l'ordre de - 0,7 mK pour AM = 1

Par contre la disposition relative des isotopes pairs est régulitre ( sauf pour l'iso-

1

tope 130 dans la transition 682( S - 5d 6p (lPl))o Cette position anormale de

o)
l'isotope 130 est a rapprocher de celle de l'isotope 136 dans le cas du Cérium.
Dans le cas du Cérium ( Z = 58 ) nous avons les isotopes stables suivants :
M 142 140 138 136

N 84 82 80 78
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Pour la transition A = 4845 A la disposition suivante était observée (44) :
7o
9
(142) (136) (138) o (mk)
(140)
. " " 136
L'erreur probable sur la position de 138 est + 3 mK., ILa position du Ce est

"anormale ',

Les nombres de neutrons pour les différents noyaux des isotopes pairs du Baryum sont :
M 138 136 134 132 130

N 82 80 78 76 74

Comme dans le cas du C&€rium le déplacement isotopique 142 - 140 est particulierement

i ; . . . 138 140
important, par analogie, on pourra supposer que le déplacement isotopique Ba Be

138
serait aussi important (relativement aux D.I, observés), la mesure du D.I. Ba
140 . c

Ba sera ainsitres intéressante.



CHATPITRE VI,

1
LES MOMENTS QUADRIPOLAIRES DES ISOTOPES 13513.':1 et 37Ba

1) Valeurs des constantes de structure hyperfine magnétique (A ) et quadripolaire (B

i

1
La structure hyperfine du niveau 6s6p P

L dérivée des mesures, est représenté

sur la figure (£5),

Nous voyons que la distorsion des int ervalles, due 2 la présence des moments quadri

polaires, est particulizrement grande ( la ligne horizontale, en pointillé, représenterait la

position du sous-niveau F = —;—~ si les moments quadripolaires étaient nuls et si les
largeurs de structure hyperfine étaient les mémes). En absence d'un moment quadripolaire
le rapport des intervalles ( g R 23 ) et( 23 , 21 ) serait 1,67 : 1 alors
qu'il est de 0,88 : 1 pour 135Ba et 0,67 : 1 pour Ba : la composante centrale

135
de la structure hyperfine est donc déplacée approximativement de 15 % ( pour Ba )
et 20 % ( pour 7Ba ) de la largeur totale de la structure, ceci est un cas favorable
pour déterminer les valeurs des facteurs de couplage quadripolaire B. Les valeurs de ces

facteurs sont donnés par la formule de CASIMIR " ( 4§)

To T e ke BER (K1) - £ 1(zen) T(740)]
ety

K=z F(Fr1) - 1‘(14‘;43—'3‘(’3’.{,4)

d'ou nous déduisons les écarts des niveaux hyperfins

5 3 _ 5 5
(2,2) S—. A + 4 B
3 1 3 9
; - A -2
(2 5 ) 2 4 B

ol A est le facteur de couplage magnétique,
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Du fait que les sous-niveaux hyperfins sont inversés, les intervalles (—253—- ) -—;— ) et
3 1
(-2— y ) ont des valeurs négatives, et les valeurs de A et B déduites des valeurs
des intervalies indiquées sur la figure (Z5) sont
A(137 ) = -3,6 % 0,1 mK . B (137) = 1,9 T 0,1 mK
+ +
A (135 ) = - 3,2 - 0,1 mK ; B (135) = 1,1 - 0;1 mK

Les erreurs probables des valeurs de A et B ont été calculées en prenant

+
pour erreur probable de mesure des intervalles - 0,2 mK,

Les rapports des facteurs A et B des deux isotopes sont

+

= 1,63

A (137) + B (137)
A (T35) 0.1

= 1,10 - ©,03 et m

en bon accord avec les valeurs trouvées par les méthodes de résonance magnétique nucléaire

A (137) Q (137)
- 4-6 . = = = 4
A (135) 1,118 (#4) Q (135) 1,531 (47)
La valeur de A (137 ) = - 3,6 i 0,1l mK (oud (137) = - 108,3 * 3,0 MC/sec)

a été confirmée par la suite par ALLEN LURIO (9 ) qui, utilisant la technique du croi-

+
sement des niveaux, a trouvé A (137) = 113,2 - 1,0 Mc/Sec.

2) Valeurs des moments quadripolaires,

135 137
a) - les valeurs des moments quadripolaires Q , des isotopes Ba et Ba

peuvent &tre calculées & partir des facteurs B correspondant. En effet, d'apres

KOPFERMANN (48)

Q=12 pe 2, Hy B
SR+ WTCC,S,) W
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Z, = 51 , charge nucléaire effective sur 1'électron b6p du Baryum,

Hﬂ R Rr , et S : les corrections relativiste, ayant les valeurs respectives
e T

1,066 ;1,118 et 1,202,

B : facteur de couplage quadripolaire
e : charge de 1'électron
. . 1 3
Cl et C‘2 coefficients de couplage des niveaux 6s 6bp P1 et 6s 6p P1 en

couplage jj

&W : séparation des niveaux bs 6p (BPO) et b6s 6p (3P2)
En utilisant les valeurs indiquées précédemment pour B (135) et B (137) nous

avons trouvé

Q (13533,) = 0,13 C 107 owf
1 - 2
Q| 37Ba) = 0,21 . 10 24 cm
+ -24 2 P .
avec une erreur probable de - 0,01 10 cm . Cette erreur probable est basée uni-

guement sur les erreurs probables des valeurs expérimentales de A et B, L'erreur pro-
venant de l'incertitude avec laquelle Z}i est connue, et la dérivation de <4/Y3}4e SW, est

probablement beaucoup plus grande,

b) - En mé&me temps que le déroulement de I'expérience que nous avons décrit au cha-
. ~ P . 3 3 pd P e
pitre précédent, la structure hyperfine du niveau 6és 6p ( Pl) a été observée par Zu

PUTLITZ (7) , en utilisant la méthode de double résonance magnétique nucléaire.

Les facteurs A et B correspondants sont




Y-S

A B
135B“ 34,25 - 0,803 mK
137 38,35 - 1,387 mK

+
Les valeurs de B sont exactes & - 0,01 mK
Les valeurs de Q déduites des valeurs de B sont

- 24 cm

2
1 -2
o (**7"ma) = 0,28 x 10 %8 em

Ba) = 0,18 X 10

La structure hyperfine du niveau 6s 6p ( 3P1) a été observée antérieurement par
KALITEEVSKI, FRADKIN et CHAIKA (41]), en mesurant les structures hyperfines des

raies : 4599,7 A ( 6p° 150 - bsbp 3P1 ) et 4573,9 A (6p° 3PO - 6s 6p 3p1.

du spectre d'arc du Baryum, par voie optique,

Les différences entre les valeurs données par ces auteurs et celles de Zu PUTLITZ

sont dles aux inexactitudes des mesures des intervalles hyperfins faites par KALITEEVSKI

et Cole. .,
c) - Les valeurs des moments quadrupolaires calculées & partir du niveau P1
. 3 I Pe
ou de celui de P sont différentes et le désaccord entre ces valeurs sont en dehors

1
des limites des erreurs expérimentales. Ce désaccord peut, peut &tre, s'expliquer par le

fait que l'approximation utilisée dans les calculs ( m&me valeur de ap pour 1'électron
3

1
6p dans Pl et P1 ) n'est pas correcte.

1 3 .
d) - Un calcul de la structure hyperfine des niveaux P1 et P1 de 6sbp,

en tenant compte de la présence de la configuration 5dép a été fait (5°) . Cependant €=

calcul ne permet pas d'expliquer le désaccord  cité,



REMARQUE,

s configurations de neutrons dans les sous-couches , entre les couches complstes,

(N =50) et (N = 82) sonties suivantes pour les isotopes impairs, d'apregs le modeie en

couches :
4ds/z 5g7/2 351/2 éhu/z 3d3/2
135B& 6 8 2 12 1
lB?Ba 6 8 2 i2 3

D'tapres le modele de Rainwater le moment quadrupolaire de 137'Ba doit 8tre positif, le
nombre d'occupation (3) est plus grand que 2j + 1 /2 =2, tandis que celui de 135Ba
doit &tre négatif, le nombre d'occupation (1) est plus petit que 2j + 1 /2 = 2, Ceci est
en contradiction avec l'expérience. Zu PUTLITZ a alors proposé 1és configurations

suivantes pour ces deux isotopes :

4 5 3 6 3

d5 /2 87/2 1/2 hi1/2 d3/2
1355, 6 8 2 10 3
137, 6 8 2 12 3

pour obtenir les signes positifs des mements quadripolaires, On peut aussi obtenir un
spin nucléaire 3/2 et des moments quadrupolaires positifs avec le schéma proposé par
KLINKENBERG (51) sur la base des ré8ultits expérimentaux, pour les noyaux pair-
impair ou N > 50 :
5 4 6 4 3
d r
€7/2 d5/2 h1/2 3/2 ®1/2
1375, 8 6 12 3 2

135Ba 8 6 12 3




L'étude du déplacement isotopique mené par deux méthodes différentes, associé
a un calcul de l'effet spécifique dans la raie de réscnance, nous a permis de déduire les
valeurs des constantes de déplacement isotopique pour 1'électron 6s, pour des noyaux
ayant de 74 a 82 neutrons. Ces constantes de déplacement isotopigues ne peuvent s'ex-
pliquer par les théories habituelles qu'en admettant des déformations des noyaux impli-
qués, relativement grandes, en contradiction avec 1'idée généralement admise que pres

du nombre magique de neutrons N = 82, les déformations sont faibles,

La méthode spectrométrique en absorption a permis d'une part d'améliorer la
précision des mesures de déplacements isotopiques, d'autre part, en résoluant les struc-
tures hyperfines des isotopes impairs, de calculer les valeurs des moments quadripolaires
de ces isotopes & partir des valeurs des constantes €lectriques de structure hyperfine du

. 1 .
niveau 6s 6p P1 . Comme dans le cas de 1'Ytterbium (52) ou du Mercure (31) les

P b 3 1 3 : 4
valeurs des moments quadripolaires calculées 3 partir de P1 ou P1 sont différentes,

Cette différence, probablement due % une approximation de calcul, a donné lieu & un raffine-
ment de calcul théorique des moments quadripolaires (53).

Nous voudrions conclure sur 1'intérét que présente 1'étude du déplacement isotopique
138 140 . . . <
Ba _ Ba ( ce dernier ayant une durée de vie de 12 , 8 jours). Cette étude permettra
de traverser le nombre de neutronsmagique N = 82 et de relier le cas du Baryum 3

celui du Cérium, Finalement les travaux sur les D.I. des éldments suivants :

Xenon (N = 74, 76, 78, 80, 82, 84 ; Z = 54 )
Baryum (N = 74, 76, 78, 80, 82, 84 ; Z = 56 )
Cerium ( N = 78, 80, 82, 84 ; Z = 58 )

devront permettre de préciser les caractéristiques des noyaux aux alentours du nombre de

neutron magique N = 82,
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Erreur

138 137 136 135 134 132 130 g
138 0.R| 98,04 1,45 0,26 0,15 0,05 0,02 0,02
S 98 ,44 1,33 0,15 0,06 | 0,02
137 0.R| 53,8 | 44,4 2,4 0,27 | 0,05 0,2
s 53,5 | 43,7 2,4 0,28 | 0,05
136 O.R 26,2 15,4 52,0 5,8 0,6 0,15
s 25,9 | 15,5 52,0 6,0 0,57
135 0.R| 13,2 5,6 12,4 67,3 1,5 0,03 0,02 | 0,2
5 13,4 5,6 12,4 67,0 1,5
134 0,R| 16,1 4,8 7,3 21,6 50,3 0,2 0,2 0,15
S 16,2 4,8 7,4 21,6 50,0
132 0.R| 14,0 6,3 5,7 6,8 4,2 42,8 0,2 0,2
8 34,5 6,3 5,7 6,8 4,2 42,3 0,3
130 0.R| 42,9 9 8,6 10,0 5,6 1,0 22,8 0,3
s 43,0 9,1 8,6 10,0 5,7 1,0 22,6
138 H 96,23 3,43 0,25 0,09 0,01
S 96,22 3,42 0,25 0,09 0,02
137 H 68,1 | 25,8 5,2 0,9 0,03 0,3
s 67,6 | 26,3 5,1 0,8 0,2 0,003 0,002
136 H 21,2 9,0 63,9 5,5 0,4 0,2
s 21,0 8,8 64,6 5,4 0,3 0,003 0,002
134 H 10,7 3,0 5,3 16,6 | 64,4 0,1
s 11,0 3,0 5,3 16,9 63,7 0,34 0,04
TABLEAU 7
ANALYSES’DES MELANGES D'ISOTOPES ENRICHIS
130 0.R| 33,9 5,72 4,70 4,86 2,34 0,21 | 48,3
136 O.R a,24] 1,77 | 92,9 1,08 | 0,1 0,05 0,05
TABLEAU 8
O.R, : OAX, RIDGE ; H : HARWYELL ; §8 : SARCLAY







Isotopes enrichis : "137"%  ™136"  "135"  "134"
OAK RIDGE
3072 A
gvhﬂk> 2,8 3,2 6,0 4,2
).I (mbk) 6,5 314 7hg 4,,

elme) (0,7 (07 (0,7 (0,7

-]
3501 A

3“’(?“‘{) 3,1 3,3 6,4 3,3

D' I (_"W\‘k) 7;0 317 8!5 2’0

€ (mte) (0,7)  (0,7)  (0,7)  (0,7)

TABLEAU 9 a

Déplacements isotopiques des raies de Ba I :

3072 & ;65 7p (1P1) - 65 (180)

3501 & saep ('p) -6s® ('s)

"“ 32 n

2,5

0

(0,7)

(0,7)

"1 30"

2,8

(0,7)



Isotopes enrichis "37" "136" 135" "134" "i3a2" "130%
OAK RIDGE

3.1 (m &) 7.6 4,4 8,4 4,7 6,4 7,9

£ (mk) (0,3) (0,3) (0,3) (0,3) (0,4) (0,5)

HARWE LL
bs (mi) 2,0 3,3, - 4,4, - -
D.1 (mk) 7,8 3,9 - 4,5 - -
e (mh) (0,5)  (0,3) - (0,2) - -

Mesures faites avec jet atomique en absorption ( ch, V)

D.I(nvé) 7,0 4,1 8,1 4,6

(0,3) (0,3) (0,3) (0,3)

TABLEAU 9a
(<]
Déplacements isotopiques de la ralie Ba I 5536 A

6s 6p ('p,) - 6s° ('s,)
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Isotope 138 137 136
JACKSON & DUONG 0 7,7 4,2
RAZUMOVSKI & CHAIKA O 5,7 4,2
par jet atomique 0] 7,0 4,1
TABLEAU 9C

135

8,4

7,6

134 132 130

4,6 7,4 7,8 mK
4,7 - - mK
4,6 - = mK’

Comparaison des mesures de déplacements isotopiques de la raie du

Ba I 5536 A
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e E , m&, s | 2,2 4,4 9:5 4815
el ket | (@) U5 (38 Y (08
T wmk o 2,2 3,9 9,5 18,3
abSe#Vem S /
o antensits (46) (¢2) (&) - (2) (4)

"1) POSITIONS CALCULEBS (RELATIVE A 'S9Ba), DES COMPOSANTES HYPERFINES BE '3'pa
BT '%Ba, A PARTIR DE LA STRUCTURE DE LA RAIE (OBSERVEE PAR JACKSON') BT DES
VALEURS DES D.I., D.I(137)= 7,2mK, D.I.(135)= 8,4mK

F
F %
% l
F5mk 95 mb
i .
S
6Fmba, 6,8 wok.
% ) A )
(3) @) @B @u) (Intensités rgfa,’cwes)
%, '
136 137
Ba Ba
2) SCHEMA DES NIVEAUX HYPERFINS DE LA RAIE Bal, 656p(1P1)- 632(130).)\ =5536 A
D'APRES (1)
TBa 2,2 9,0 185 mb
%% Ba 3,8 10,6 B0 wmh

§ ’

‘ L]
3) STRUCTURE OBSERVEE DE LA RAIE Bal 5536 A EMISE PAR LE BARYUHM WATUREL ET
STRUCTURE CALCULEE DES MESURES EXPERIMENTALES DES FIGURES HYPERFINES ET DES

D.I, DES ISOTOPES ENRICHIS T ABLE AU 12




TABLEAU 13
F. P, § de 6 cm
138 135 135 135

0 3,7 10,3 17,7 mK

TABLEAU 14

F, P. § de 10 com
138 135 135 135

0 3,6 10,0 18,3 mX






1385, 1355, (8) 1355, (B) 13554 (c)

F.P. 8, de 6 cm

Séparations (mK) 0 3,6 10,4 17,5
nombre de mesures 30 - : 68 30
déviation moyenne (mK) 0,4 - 0,5 0,6

F,P, S, de 10 cm

Séparations (mK) 0 3,5 10,1 18,2
nombre de mesures 22 - 22 14

déviation moyenne (mK) 0,3 - 0,3 0,4
Poyenne des F.P, S de 0 3,5 10,2 17,8

6cm et 10 cm (mK)
T ABLE AU 15

Résumé des mesures des positions des composantes hyperfines de la raie

Ba 5536 Z de 135Ba



F,P. S, de 6 cm

distances

positions des
composantes

F.P, 8 de 10 cm

18:3 mK

jet de collimation 34:1

18,7 mK

jet de collimation 55:1




F.P. 8 de 6 cm
Séparation (mK)

nombre de mesures

déviation moyenne(mK)

F.P, S de 10 cm
{collimation 34:1)
séparations (mK)
nombre de mesures

déviation moyenne (mK)

F.P. 8 de 10 cm
(collimation 55;1)
séparations (mK)
nombre de mesures

déviation moyenne (mK)

moyenne des mesures
avec leg F,P,8, de
6 et 10 cm

RESUME DES MESURES DES POSITIONS DES
2
_RAIE Ba I 5536 4, de '/Ba

1388a

(o]

TABLEAU

®

137Ba(a)

17

(2,1)

2,1
18
0,3

2,2
15
0,3

2,1

8,5
23
0,5

8,5
19
0,5

8,7

137Ba(c)
18,4

44

18,7
14
0,4

18,5

COMPOSANTES HYPERFINES DE LA



Paires d'isotopes 137 =138 136 - 138 135 - 138 134 =138 132 - 138 130 - 138
(1) 6s’('s,) - 6 6p ("p,) , A= 55364
D. I (mk) 7,0 4,1 8,1 7,6 6,3 7,2
Erreur probable +0,3 + 0,3 + 0,3 + 0,3 + 0,5 + 0,5
[p.1 - 85 | 7455 5,15 9,6 6,7, 9,54 11,54
(11) mmmﬁmov - 63 7p ﬁ}v , A= 3072 A
D.I. (wmk) 6,5 3,3 7,8 4,1 3,0 3,8
Erreur probable +0,7 + o..n + 0,7 + 0,7 + 0,7 + o.q
?Loo m\w..u\,ﬂ 7.4, 5,74 10,6 749, 8,8, 1,7,
(111) 6s°("s;) - sa 6p ('p,) , A =3501 &
D, I. ?exv 7,40 3,7 8,5 2,0 4,1 - .N..\
Erreur probable +0,7 + 0,7 + 0,7 + 0,7 + 0,7 + 0,7
[px. ,pﬂ 7.8, 503 1,0, 5,34 9,2, 4,2,

TABLEAU 18
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Paires d'isotopes 137 - 138 136 - 138 135 =138 134 - 138 .| 132 - 138 130 - 138
(1) 682 ﬁmov - 63 6 ﬁﬁv i A= 5536 A «
| [p.1- 85 ] (wi) 7,5 5,2 9,7 6,8 9,5 11,6
AR - 0,2 - 0,4 - 0,6 - 0,8 -1,2 -1,6
T
Effet de volume 7,7 5,6 10,3 7,6 10,7 13,10
Erreur probable + 0,5 + 0,5 + 0,5 + 0,7 + 0,7 + 0,7
(11) mumﬁmov - 6s 7p A:Jv i A= 3072 &
.T. I - %.N (k) 7,4 5,2 10,7 7,9 8,8 11,2
AL _ 0,2 - 0,4 - 0,6 - 0,8 - 1,2 -1,6
I
Effet de volume 7.6 5.6 11,3 8,7 10,9 12,9
Erreur probable + 0,9 + 0,9 + 0,9 + 0,9 + 0,9 + 0,9

TABLEAU

20




,faives A'(se-&q{:eg : 137-138 | 136-138 ¢ 135-138} 134-138:{ 132-138 { 130=-138
| BV (ss3chzops)| 7,7 5,6 10,6 7,9 10,6 13,3
LA?ME) | SS36R =0,7 =1,5 -2,2 -3,0 ~4,6 -6,3
e(d.T,5536) (0) (0) (0,3) | €0,3) | (-0,3) | (-0,2)
(A +4R) ;D%,_g =1,1 -2,2 -3,4 -4,5 -6,9 -9,3
e(d.1,232) | (1) | ©1) | (0,8 070 | (07 (ov,.a)
}3\/69\ 13 Pos | s 13| 'ys 22
TABLEAU 21 a
€s {%S%gg) - 6p (293/2} . M= 4934 A
paires d'ikotopes | 137-138 | 136-138 | 135-138 | 134-138 | 132-138 { 130-138
>.T 945 7,8 13,4 8,5
eyreur probable +1,0 +1,3
[D-I~A§] 10,1 9,0 15,2 10,9
| 6s (?s?;%} - 6p (3?3/2) . A =4554 A
) ).T 8,4 7,8 12,6 8,5
erreur probabjég #1,1 + 1,3
| [B-I» A'é] " 9,0 9,1 14,6 11,1 |
. TABLBAU 21D -




Couples d'Isotopes 136 - 138 134 - 136 ] 132 - 134 130 - 132 135 « 137

bmmmzfimv -9,3 ~3,3 =5,1 - 4,3

O \%@j, (l(l..
expérimental mlm\m -18

o
C, -76 -76 - 76 -76
H

m\% expérimental + 37 : + 62 + 54 + 59 + 58
m.K (Calculé page 33) + 18

C.T. U
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