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PREMIERE PARTIE

MESURES ABSOLUES D'ABONDANCE. PAR SPECTROSCOPIE OPTIQUE

INTRODUCTION

Les principales méthodes utilisées pour la détermination des abondances
isotopiques, font appel aux propriétés des noyaux qui permettent de les
différencier les uns des autres {masse, radioactivité, spectres optiques).
Parmi toutes ces méthodes, c'est la spectroscopie de masse qui est la
méthode la plus générale, et la plus employée pour effectuer des mesures
d'abohdance. Cependant, la mise en oeuvre de cette méthode peut étre,

dans certains cas, laborieuse et le temps d'analyse long,

Le but de notre travail est d'explorer la possibilité d'effectuer des mesures
d'abondance dans le cas des isbtopes de l'uranium par voie optique, de com-
parer les performances de la spectroscopie optique, par rapport i celles
fournieg par la spectroscopie de masse, et de déterminer la précision ultime

que nous pouvons espérer atteindre dans la mesure des intensités des raies,




CHAPITRE I

EXPOSE DE LA METHODE

1 -1, Princ¢ige de la méthédde . ~ 7
Soit un élément de nombhre atomique Z comportant n isotopes de masse Ml , M2
v Mn . Considérons maintenant un échantillon comportant ces n isotopes avec les
concentrations C. , G R O

1 2 n

L'intensité d'une transition entre deux états p et q d'un atome est indépendante de

-~

la masse de cet atome. Elle est, en effet, proportionnelle a 1l'expression suivante :

[ o Ny [ [fyes ¥, 0] w o

ol k}J ¥ cZ L‘qu est 1'élément de matrice du moment dipolaire électrique entre

ces deux états, ol NP représente la population du niveau supérieur. Pour un élément
donné, on admet que parini tous les atomes excités par une décharge, les populations
des états supérieurs sont proportionnelles aux concentrations Ci de chacun des isotopes
présents dans 1'échantillon étudié, On suppose donc, que l'excitation des atomes par

la décharge est indépendante de leur masse. Cette hypothese ne peut &tre confirmée
qu's postériori par les résultats de mesure et il faut mentionner que, dans certains }

cas tres particuliers, elle peut &tre en défaut {(4).

A partir de cette hypothese, nous pouvons donc écrire :

L. L T. = L

n

=1

= _ = e, s T —— =
C=i

. Cn se réduit donc a la mesure

i
—

(1-2)

1.a détermination des concentrations C1 . Cz ,

des intensités I1 , 12 ... 1 ~relatives & chacune des transitions (entre les mé&mes
n

états p et q) dus aux différents isotopes (fig. 1). Pour que la détermination soit
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possible, il est évident que 1'intensité de chacune des composantes isotopiques doit
étre mesurable séparément, c'est-3-dire, que les différentes composantes isotopi-

ques doivent &tre résolues,

Avant d'examiner les conditions qui permettent de séparer les composantes isotopi-
ques, nous rappelons briévement dans le paragraphe ci-dessous, I'origine et 'ordre

de grandeur des déplacements isotopiques observés.

1 - 2. Déplacements isotopiques - Pouvoir de résolution nécessaire -

Le déplacement isotopigue d—: — G: observé entre deux isotopes de masse Mi

et Mj pour les éléments légers est surtout di & 1'effet de masse

M: =M, m
-0 =0 —ut—L (1 -3)
J M.M mp
R
tandis que dans les éléments lourds, c'est l'effet de volume qui prédomine (5). Pour
les éléments se trouvant au milieu du tableau périodique, les déplacements observés
sont, en général, plus faibles que pour les éléments légers ou lourds : effectivement
l'effet de masse devient négligeable et 1'effet de volume n'est pas encore appréciable.

Le tableau I donne une idée des plus grands déplacements isotopiques observés pour

certaines raies d'éléments légers et lourds.

Le pouvoir de résolution nécessaire pour séparer les composantes isotopiques, est

indiqué dans la sixiéme colonne,




b -

TABLEAU I
Lonzueurs Nombre d'ondes | Dépl t
< U © éplacemen .~

z Isotopes oMl dionde en A en cm isotop. en mK | R = s_q;:
1 1H 25 1 4 101 24.377,4 6,590 3, 600
‘z Bire 4He, 1 4 009,3 24.934,9 ~1,524 . 167600
3 6. . 7. . 1 6 707,7 14,904 ,1 - 350 427600

11 11
6 12, - 13c 1 2 478,5 40,334,8 - 156 260,000
7] 14y 4 15N 1 7 468,7 13.385,5 57 240, 000
30 | 198 2202 4 5 460 18.309,9 59 320, 000
| Hg Hg
31 203Tl -205Tl 2 5 350,5 18.684,6 60 320,000
32 206Pb '“ZOSPb 2 4 058 24.635,7 80,6 310,000
92 235U ‘238U 3 5 027 19, 885,5 -~ 411 50. 000
g | 239py  %40p, 1 6 887 14.516,1 . 184 81 000

1 -3, Difficultés rencontrées dans la mesure des intensités des composantes
isotopiques dans le cas de 1'uranium

Bien que le pouvoir de résolution néce’ssa.ire pour séparer juste les composantes
relatives aux isotopes 235 et 238 soit peu élev;é (50.000 cf, Tableau I), le pouvoir
de résolution effectif qu'il faut employer est en réalité beaucoup plus élevé, de
I'ordre de 500,000 : en effet, la mesure de 1'intensité d'une composante ne doit
pas &tre influencée par la contribution du pied de la composante voisine, Il faut
donc que la largeur des raies émises par la source et élargie ensuite par la fonction

RS BNt R 31 |
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d'appareil soit suffisamment petite, comparée aux déplacements isotopiques entre les
composantes, Toutes ces exigences seront envisagées en détail au chapitre III, Signa-
lons également, dans le cas de l'uranium, l'extréme richesse du spectre d'apreés

D.W. Steinhauss (6); il comporte une centaine de raies par Angstrom (fig. 2). Il importe
donc de s'assurer qﬁ'aucune raie étrangére & la structure isotopique analysée ne vienne
interférer avec la composante dont on mesure l'intensité. Enfin, une autre difficulté
réside dans le rapport des composantes isotopigques qui est tres élevé dans le cas des
échantillons d'uranium naturel, D'aprés Baindbridge et Nier {7), la composition iso-

topique de l'uranium naturel est égale a :

0238 = 99,28 % | C235 = 0,715 % et C2.34 = 0,0058 %
dlot C
/0, = 6_71.3._8 = 138,85 (1 - 4)
235
(ﬁ désignera dans tout ce qui suit, le rapport d'abondance ~2—§€ de l'uranium naturel)

En résumé, les difficultés sont les suivantes : il faut travailler & haute résolution, en
présence d'un spectre riche, tout en ayant un rapport signal/bruit suffisamment bon
pour mesurer ﬁp avec une précision qui soit comparable & celle fournie par un spec-
tromeétre de masse de performance moyenne. Cette précision peut &tre estimée de
l'ordre de 1 % sur le rapport d'abondance /oa .. Si jusqu'a présent la mesure des rap-
ports d'intensité entre composantes d'intensité comparable: se fait aisément (8) (9),

il n'en est pas de mé&me lorsque le rapport des intensités est cent fois plus élevé comme

dans le cas de l'uranium. C'est 12 que réside l'extréme difficulté de notre pfobléme.

Avant de dépister toutes les causes d'erreur, nous décrirons dans le chapitre suivant
I'appareillage utilisé et, en particulier, le spectrometre F.P photoélectrique sous sa
forme la plus récente (HYPEAC) (2), gréce & cet appareil, nous disposons de la

résolution nécessaire associée au flux lumineux le plus élevé possible.




CHAPITRE II

METHODES EXPERIMENTALES UTILISEES

2 -1, Source

La source principalement utilisée pour les probleémes eiigeant un grand rapport
signal/bruit et un haut pouvoir de résolution, est le tube 3 cathode creuse du type
Schiiler (10) schématisé par la figure 3. Cette source peut &tre refroidie soit avec
une circulation d'eau ou dans un bain d'azote liquide., Le changement des cathodes
est rapide afin de faciliter le travail en routine. I.'étanchéité entre la cathode et
le corps de la lampe est assurée par un joint en indium (fig. 3). Le gaz porteur
le plus employé pour la décharge est en général le néon, néanmoins, nous avons
aussi utilisé dans certains cas des mélanges de gaz, tels que (He + Ne) et -
(Ne + Ar) : une pression de l'ordre de 2 mm de néon est nécessaire pour le fonc-
tionnement du tube quand le trou cathodique a 6 mm de diameétre et 15 mm de pro-
fondeur, Pour maintenir cette pression constante, nous adjoignons au tube une
réserve de gaz d'un volume cent fois plu:s grand que celui de la source. Enfin,

un piége placé 2 proximité de la source et contenant du charbon actif baigne

dans l'azote liquide et assure la purification du gaz intervenant dans la décharge.

1'ensemble constitué par le tube & cathode creuse, le pidge et la réserve , commu-

nique avec un banc de pompage de type classique,

2 - 2. Principe du spectrometre Fabry-Perot (2)

Deux lames en silice réglées de sorte que leurs faces intérieures soient rigoureu-
sement paralieles suivies d'un objectif L. et d'un diaphragme isolateur circulaire

placé au foyer de cet objectif, centré sur la normale aux lames F.P constituent
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un ensemble capable de transmettre plusieurs bandes trés fines, une seule d'entre elles
est utile, Pour supprimer les autres bandes considérées comme parasites, on fait
précéder le F.P d'un monochromateur pouvant fournir une résolution effective égale

a % (R étant la résolution du F,P, R = = 9 et N sa finesse).

Y Ly

2 - 3. Description du spectrometre

La figure 4 représente un schéma optique du spectrometre et les différents €léments
qui le constituent, La verticalité du faisceau permet de réduire 'encombrement de
l'linstrument et rend les ensembles optiques et interférentiels horizontaux, ce qui

augmente la stabilité de 1'appareil, propriété essentielle pour notre probléme.

2-3-1. Le monochromateur.

C'est un spectrometre a réseau du type Ebert-Fastie, Le réseau comporte 1200 traits
au mm, a un angle de blaze de 36° et est utilisé dans le deuxidme ordre {la surface
rayée étant de 65 x 76 mm). Le systéme de fentes & ouverture symétrique a été amé-
lioré en associant a l'ouverture égale et simultanée des fentes un réglage permettant
d'obtenir entre les deux fentes, une différence de largeur choisie a priori et qui se

conserve, quelle que soit la largeur des fentes (fig. 5).

2 -3 -2, L'interféromsatre F.P (2)

Est constitué par deux lames réfléchissantes fixées dans une monture. Deux types de
monture ont été utilisés : le premier permet d'obtenir une épaisseur du F.P gquelconque
comprise entre 0 et 50 mm (fig. 6), le deuxitme type plus simple (fig. 7) ol les deux
lames se trouvent séparées, soit par trois cales en silice fonduedégale épaisseur 21.
)\/6- pres, planes et paralleles, adhérées par contact optigque sur les lames, soit par
une seule cale cylindriqué en invar, comportant trois touches de méme épaisseur a

A pres. L'interférombdtre ainsi obtenu est d'une treés grande stabilité dans le temps.
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2 -3 -3, Circuit de référence

Le schéma de ce circuit est représenté sur la figure 4. Une lame & faces paralleles,
aluminée sur ses bords (fig. 8), placée & la sortie du monochromateur, préleve une
fraction du flux lumineux sortant pour le renvoyer grice au systéme optique formé par
2 7 11 ’
de référence.

(m' 1 ) sur un deuxigme photomultiplicateur B', appelé cellule

2’13 3

Grice a ce dispositif, il est possible :

a)- de reconnaftre la région spectrale a la sortie du monochromateur et d'obtenir
l'enregistrement continu d'un spectre sur un tres grand intervalle et a basse réso-

lution de l'ordre de 25000,

b)- de contrdler la stabilité de la décharge lumineuse, c'est-a-dire, la constance du

flux qui éclaire l'interférometre F.P

2 -3 -4, Le récepteur

Les récepteurs utilisés sont des photomultiplicateur R.C. A, dont le type varie avec la
région spectrale étudiée. Ils sont refroidis & la température de l'azote liquide pour
rendre négligeable leur courant d'obscurité (inférieur 2 10 -15 A au niveau de la ca-
thode). Signalons que les cellules E, M.1. refroidies & une température de -60° C

possedent un courant d'obscurité non négligeable, ce qui présente des inconvénients

guand on désire intégrer le signal d'analyse.
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CHAPITRE III

MESURES EFFECTIVES DES INTENSITES

3 -1, Choix de la raie d'analyse

La raie la plus utilisée (11) pour les mesures d'abondance dans 1'Uranium est la raie
4244 j& du spectre d'étincelle (possédant I'avantage de-présenter un gré.nd déplacement
isotépique) mais elle a également comme inconvénient majeur, la présence de raies
faibles ayant la - mé&me.: lon gueur d'onde qu'une des raies d'analyse et qui viennent per- 1

turber les mesures des intensités des composantes isotopiques.

Apres avoir étudié plusieurs raies appartenant au spectre d'arc (tableau II) ainsi qu'au
spectre d'étincelle, c'est finalement la raie /\ = 5027 A du spectre d'arc, qui a
été retenue. La figure 9 montre un enregistrement de cette raie, obtenu avec un F.P

d'i. s. 1. égal & 1360 mK.

o

Cette raie correspond a la transition ( 5L6 - 19887) et le déplacement isotopique

mesuré entre les isotopes ,238U et 23'_5.U est de - 411 mK.

La figure 10 schématise le voisinage immédiat des deux composantes isotopiques homo-
logues, La raie A relative 2 i'issotope 238 a pour longueur d'onde d'apres D, W,
Steinhauss /\ 238 = 5027,3854 la raie correspondante 3 l'isotope 235 se trouve

vers les faibles longueurs d'onde (A235 = 5027,282 A ).

Vers les grandes longueurs d'onde et & 495 mK de la raie A se trouve une autre

composante B appartenant a2 l'isotope 238 et d'intensité équivalente & celle de a ,

3 -2, Mesure du rapport d'abondance

Si la méthode permettait d'atteindre la mesure absolue des abondances, on aurait

d'apres la relation (I - 2), en notant par IA et Ia les intensités mesurées des
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composantes A et a,

-

C

_la_ Cass
I Ca3s

Dans le cas étudié de l'uranium naturel, ce rapport doit donc &tre égal 3 138,85
formule (1 - 4). Or, les valeurs obtenues & partir de la mesure des intensités de

-~

A et a peuvent varier de 90 a 170 suivant les conditions ejxpérimentales.

Il est donc nécessaire de rechercher toutes les causes susceptibles de fausser les inten-
sités mesurées. La connaissance de ces causes et la détermination de leur importance

nous permettront alors de corriger les valeurs mesurées,

3 - 3, Causes d'erreurs (Mesures absolues, utilisation d'une seule source)

Définition :
Sil'on représente par I l'intensité mesurée d'une raie et par I, l'intensité vraie de

cette raile :

SI = I, - I est par définition l'erreur commise sur la mesure de I

Il est commode de considérer & I comme étant la somme de trois termes. On pose

donc :

35 I R

St =81 +81 +81 | (3 - 1)

Ces trois termes correspondent respectiverment aux erreurs introduites par la source,

par l'instrument et par le récepteur.

3 -4, Erreurs dues a la source

Parmi les erreurs introduites par la source conduisant 2 des valeurs erronées des

intensités, on peut distinguer deux types différents :




495 mK

5027,509

5027, 385

FIG.10

5027,282
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3-4-1, Erreurs introduites par la nature mé&me du spectre étudié

En principe, il n'y a aucun moyen de remédier A de telles erreurs, et nous ne pouvons
P pe, ¥ b P
qu'en tenir compte en effectuant les corrections adéquates, Ces corrections peuvent

provenir de :

a)- Présence de raies parasites' dont la fréquence coincide exactement avec les com-
posantes isofopiques.

b)- Profil différent pour chaque composante isotopique:s'il s'agit d'isotopes pairs, la
correction est immédiate (paragraphe 3 - 4 - 2,) s'il s'agit d*isotope impair possé-

dant une structure hyperfine, la mesure des intensités doit alors se faire par la mesure

des aires Z.i des composantes et non plus par la mesure de la hauteur des pics Ii

c)- Influence mutuelle des pieds des composantes isotopiques dans le cas ol la distance

séparant ces composantes est trop faible par rapport & leur largeur propre,

3-4 -2, Erreurs introduites par le mécanisme et la nature de la décharge

utilisée pour produire le spectre

a)- Influence de la température et de la pression dans la décharge. A la température et
4 la pression auxquelles nous opérons, la principale cause d'élargissement des raies

est 1'effet Doppler.

S5i l'on représente par SU'.' la largeur a mi-hauteur d'une composante de fréquence
P e P i g q

g~ . relative & un isotope pair M, ona:
i

SO’i = 0,716 @, 1076

~

Pour une composante homologue relative 2 un isotope M, la largeur a mi-hauteur
T !

Mj

surées Ii et Ij et les concentrations nous aurons la relation :

sera également proportionnelle 2 1 il en résulte qu'entre les intensités me-

(3 -3)
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b)- Présence d'autoabsorption

DIEKE et COWAN ont donné une théorie de 1'autoabsorption des raies (12) et nous
pouvons utiliser les résultats auxquels ils sont parvenus pour chercher une expres-

sion particuligre valable pour une décharge dans une cathode creuse.

Si % (A) estla fonction représentant la densité d'atomes dans la colonne des’
vapeurs atomiques, /A le coefficient d'absorption, dans un tube & cathode creuse

(fig. 11) nous obtenons :

T _ 4 4-expl-p /ax‘fcx)axJ
Io M J;x?(x)dx

La raie sur laquelie porte 1'analyse aboutissant au niveau fondamental 5L est

6

nécessairement sensible au phénomene d'autoabsorption. En effet l'expression (3 - 4)

(3 -4)

-

a une valeur qui décroft avec la croissance de /u Or /u peut s'écrire sous la forme

Mm(v)= )‘?’ 1 M. g A N oxp - 2(V-Vo) U'“Q]z (3 - 5)
M e W T 94 P9 AV,

N_. représentant le nombre d'atomes dans le niveau inférieur de la transition.
q P

Pour le niveau fondamental /1 est important et 1'autoabsorption ne peut pas &tre né-

gligée. Des mesures précises de cette autoabsorption seront discutées dans le para-

graphe (9 - 3).

c)- Corrections diverses dues au fond continu et autres anomalies possibles,

Si B1 (07) est le spectre donné par une source idéale caractérisée par des raies ayant
la largeur naturelle et non autoabsorbées et si nous tenons compte de toutes les cor-
rections que nous venons de signaler, le spectre fourni par un tube a cathode creuse

sera représenté par une fonction -Bz (@) tel que :

By(0) =[By(0) % G| £@) +b@) g
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G représente une fonction de Gauss, f (@} une fonction de l'autcabsorption formule
(3 -4) et b (¢) estle fond continu; nous pouvons admettre que cette fonction b{d)
a ia méme valeur pour les différentes composantes isotopiques . Ce fond continu
a une trés faible valeur et n'a jamais pu &tre mis en évidence. De méme les anoma-
lies observées dans les intensités des isotopes impairs dans le cas du mercure (13)

du cadmium (14) de l'indium (15) n'ont pas été décelées dans le cas de 1'uranium.

3 -5, Erreurs dues a llinstrument

3.5 -1, Le monochromateur transforme la fonction B, (@) fournie par la

2

source en une fonction B3 (@) telle que :

B, (@) = B, (¥) g Q) (3-7)

g () est la fonction de transmission du monochromateur. Dans le cas général, c'est-
a-dire ol on recherche les meilleures conditions d'utilisation du monochromateur
(flax maximum pour une résolution donnée) il est indiqué (16} de travailler avec des

fentes égales, La fonction g (T) devient alors :

g - o
9(0")‘:. -ﬂ]——?.—_g:—l+i avec G;—SG'( T < G-"T";(r (3 - 8)

80 stant la largeur de la fonction de transmission représentée par la figure 12
Cr; est le nombre d'onde gqui correspond au maximum de transmission,.

Une composante d'intensité I(r) telle que T =0T, = d0
p ad
sera mesurée comme ayant une intensité I' (@) telleque §I = I - I' = I-B-_-a-.
(3 -9)

Exemple numérique : Pour que $ 1 soit inférieur 3 1 %, il faut que fa . largeur

=]

de la bande passante du monochromateur soit supérieure & 13 A dans le cas de 1'U.

Rappelons que le profil de la fonction de transmission n'altere pas uniquement les
intensités mais fausse aussi la distance qui sépare deux composantes en déplacant

leur centre de gravité : (17] - p. 88).
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3 .5 -2, L'interférometre F.P analyse la fonction B, (¢°) et la fonction

3
finalement enregistrée ¥(0) sera donnée, suivant les notations de R, CHABBAL (17)

par :

Y (@) =B, () & W (@ (3 - 10)
W (@) étant la fonction d'appareil du spectromeétre F.P qui explore l'échelle des T
quand on fait varier la différence de marche entre deux rayons successifs,
La fonction instrumentale W (@) est aussi égale au produit de convolution des trois
fonctions '
W () = A(@) & D(T) % F (@) (3 -11)

~

A (@) estla fonction d'Airy

D (d) estla fonction défauts

F (¥) estla fonction diaphragme

L'intensité de chaque composante contenue dans B, (@) sera pertubde.;

a)- Par les pieds de la fonction d'Airy des composantes voisines, ces pieds sont plus

importants que ceux de la fonction de Gauss ayant la m&me largeur 2 mi-hauteur.

b)- Par le fond instrumental du spectrometre F,P qui a deux origines : le fond continu
dd 2 la lumiere diffusée par le réseau et le fond qui incombe au F.P lui-mé&me, fonc-
tion du pouvoir réflecteur du revétement diélectrique. Ce dernier appelé contraste, est

nettement prépondérant;

Enfin, si deux composantes n'ont pas la mé&me largeur, leur coefficient de transmission

‘G sera différent, ce qui se traduira par une variation de leurs intensités relatives.

Ce phénomene sera étudié en détail au paragraphe (6 - 2 - 2)

3 -5-3. Le récepteur

Malgré le grand rapport existant entre les intensités des deux composantes,. le récep-

teur est utilis€ dans une zone ol sa réponse en fonction du flux incident, est encore
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linéaire. Le phénomene de fatigue, qui se traduit par un affaiblissement du signal pour
un flux constant, remarqué sur la raie 5460 A du Hg ne se manifeste pas pour les

raies de 1'Uranium.

Nous pouvons donc supposer gue . IR est nul,

3 - 6. GConclusion

~

La simple:€ériamération de toutes les corrections & effectuer pour obtenir un rapport
d'abondance (voisin de celui de 1'Uranium naturel) avec une précisionde 1 % , est
suffisamment éloquente pour conclure qu'il est. impossible d'effectuer des mesures

absolues d'abondance & la précision recherchée,

Les résultats obtenus sur la reproductibilité des rapports _I_.é ou IE (moins
I I
a a

sensible a l'autoabsorption) sont loin d'&tre satisfaisants; de méme les tentatives pour
établir avec précision les coefficients de correction, se sont soldées par des échecs.
La raison principale de cet échec de mesure absolue d'abondance, incombe évidemment
au domaine des faibles concentrations en Uranium 235 { ©O,7 %) auquel nous nous

- re '
intéressons,

o 235 ,
Pour des teneurs supérieures a quelques pour cent en U les mesures deviennent
beaucoup plus précises, mais c'est un probléme commun, déji partiellement résolu
(18). Pour résoudre notre probleme de dosage aux faibles concentrations, il nous

reste cependant encore, la possibilité d'effectuer des mesures relatives,
p
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DEUXIEME PARTIE

MESURES RELATIVES D'ABONDANCE

INTRODUCTION

Nous venons d'étudier dans la premidre partie, les précisions grossigres auxquelles
nous avons abouti en cherchant 2 atteindre des mesures absolues d'abondance. Il
devient alors nécessaire, si nous désirons améliorer la précision et diminuer le
temps d'analyse, d'introduire une source auxiliaire qui servira de source étalon

et de comparer la source contenant 1'échantillon a étudier & cette source étalon.

Cette méthode de mesure relative devrait diminuer, voire annuler, toutes correc-
tions dans le cas ol les sources a comparer ont des abondances voisines. Ainsi &
partir d'une courbe d'étalonnage préalablement tracée nous pouvons, d'aprés la

mesure obtenue sur-un €chantillon, déterminer sa concentration,

Il est alors commode d'utiliser, dans ce but, un dispositif permettant d'analyser

alternativement, ces échantillons (connus et inconnus).
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CHAPITRE IV

UTILISATION DE DEUX SOURCES

4 -1, Dispositif de montage de deux sources

Les deux lampes & cathode creuse sont fixées symétriquement par rapport au
plan médian de I'HYPEAC qui est aussi le plan défini par le rayon moyen du fais-
ceau représenté sur la figure 4. Un plateau mobile autour d'un axe vertical sup-
porte deux miroirs M, et M  (fig. 13) et s'immobilise en deux positions bien

3 4
définies. Chacune de ces positions amene 1'un des centres miroirs M ou M

3 4
a l'intersection du plan médian de l'appareil avec le rayon moyen incident issu
de l'une des sources et réfléchi par 1'un des miroirs M1 ou M2
Ce procédé entrafne naturellement deux réflexions supplémentaires; il reste néan-
moins plus pratique et plus simple & réaliser que celui qui consiste & déplacer les

sources elles-mé&mes, chacune d'elles devant occuper le méme emplacement géo-

, M, , M, ne présente aucune dif-

métrique, Le réglage des miroirs M; , M 3 4

2
ficulté,

L'utilisation de ce dispositif présente un double avantage :
1°)- Les mesures sont plus rapides, donc le temps d'analyse est moins long.
2°)- Des variations lentes et aléatoires des propriétés de l'appareil peuvent &tre

éliminées en alternant les mesures pour les deux sources,

Signalons qu'en dehors de cette application, 1l'utilisation de deux ou plusieurs sources
comporte de multiples avantages dans d'autres problémes de spectroscopie tels que

le déplacement isotopique.
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4 - 2.

Etude de la reproductibilité des mesures a l'aide de deux sources (cas de
deux sources identiques)

Supposons que nous puissions définir deux sources identiques comme étant deux

sources de mé&me nature et contenant le méme &chantillon, c'est-a-dire, les mémes
abondances isotopiques,

Dans le cas de 1'Uranium naturel, nous avons

C238

c235

Désignons par /0 ;- [)' et o<

P = IA/Ia

e\
’ !

les 3 quantités mesurées, telles que

/)' = IB/Ia et

o = IA/IB

. r
Nous pouvons écrire entre ces grandeurs mesurées /0 » }0 et o
rapport d'abondance /0‘

1ets

et le

les relations données par le tableau ci-dessous, pour
les deux sources s

2

TABLEAU III

Rapports mesurés

Source 1 . Source 2
I A/Ia

=P f1 =k1fpv

P2 ~ k6

4 i !
IB/Ia. = F‘ F]_ = k{ lﬁ Fz = klz ﬁ
k k
1 /I = X k! = _1 k! = ._?:-
A'"B 1 & 2 o7




Source 1

Rayon provenant
de la source 2

-

- - et allant vers
c.sﬂﬁ.ﬂ»n%%. \@ |
,—.«mwmtlvv_ovoﬂitt-.? _. ) —I— < t m > O

Rayon provenant

_ . de la source 1 .
Source 2 O Butée

Mgy

FIG 13 MONTAGE DE DEUX SQURCES
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Entre le coefficient k (qui devraitsditout était parfait, &tre égal & 1'unité) et les

et I on a
a

~

erreurs XA et X‘a. commises sur la mesure des intensités IA

la relation :

————— ———

Ia IA

ko= 1+ 9L )/ 9t (-1

soit r le rapport des grandeurs /0 p ot FZ mesurées respectivement degag la

source 1 et la source 2.

Bien que kl et kz soient individuellement différents de 1'unité, leur rapport r
pour deux sources identiques, doit &tre €gal & 1'unité, L'écart obtenu entre les va-
leurs de r et l'unité représente la précision limite que 1'on peut atteindre pour des

mesures relatives d'abondance.

Les premitres mesures effectuées - tablean IV - par alternance des sources,

ont montré que la valeur de r é&tait comprise entre 0,95 et 1,05,

Cet écart de 5 % représente cing fois l'erreur maximum que nous nous sommes
fixés 3 priori, comme limite & ne pas dépasser. Nous avons donc entrepris 1'étude

systématique de la recherche des causes d'erreurs,

Diverses possibilités s'offrent pour classer ces causes d'erreurs. La classifi-
cation que nous proposons est la suivante : dans un premier temps (chapitre V) nous
étudierons les erreurs introduites par un défaut de stabilité instrumentale et un
mauvais alignement des sources. Puis dans un deuxitme temps (chapitre VI) et
(chapitre IX), ce sont les erreurs dues aux sources elles-mé&mes qui seront ana-
lysées, Alors que la premire classe de défauts se retrouve dans toute méthode

de mesure et se corrige assez facilement, il en est tout autrement de la deuxigdme
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catégorie des défauts ¢ e sources qu'il est bien difficile de mafiriser compladtement.

En effet, deux sources identiques, au point de vue géométrique et utilisées dans
des conditions expérimentales aussi voisines que possible (mé&me pression, méme
courant, etc ...) présentent cependant de légeres différences entre elles que 1l'on.
ne peut réduire. La répartition de brillance et la température des deux sources ne
peuvent étre rendues rigoureusement identiques., Ceci entralne des erreurs de me-
sures exposées plus loin, Mais avant d'entreprendre 1'étude en détail dans ces cha-
pitres de chacune des causes possibles d'écart entre les sources, il nous semble

utile de rappeler que le but de notre probléme est de rendre cet écart inférieur i :
1 % sur des rapports d'abondance F" voisins de 130

c'est-a-dire, qu'il nous faut éliminer toute variation d'intensité d'une des compo-.

santes 1 ou I supérieure au dix millieme de la composante {T*.r_-;.“(fig'f 9).

2, a, \ A
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CHAPITRE V

ERREURS DUES AUX DEFAUTS INSTRUMENTAUX

5 - 1. - Stabilité

Une variation des propriétés de l'instrument au cours du temps produit des
variations aléatoires des rapports r et ' , En effet, rappelons que la méthode
consiste & enregistrer successivement les trois composantes d'analyse émises res-
pectivement par les sources 1 et 2; désignons celles-ci par : ) Al’ B1 et
a, Az, ]32 . Nous allons étudier la conséquence d'une instabilité des éléments du
spectrometre sur les intensités de ces composantes sachant que les principaux phé-

nomenes qui entrafnent cette instabilité peuvent &tre d'ordre dynamique ou thermique.

Une suspension adéquate isole le spectrometre d'éventuels:. phénomenes vibra-
toires et il ne nous reste plus qu'ad étudier l'importance d'une variation thermique

quelconque sur la stabilité de l'appareil.

5-1-1, Le monochromateur

Une mauvaise stabilité du monochromateur se traduit, généralement, par un dé-

placement de sa bande passante, donc une variation de sa transparence,

Le montage du monochromateur étant du type Ebert-Fastie, la fréquence de la
radiation transmise peut s'écrire :

P

2a Sin o¢ Sin ,5 (5-1)




Y.

o< étant l'angle de la normale au réseau avec 'axe du spectrometre et ﬂ les
angles du rayon incident et du rayon diffracté avec ce méme axe (fig. 14), P repré-

sente l'ordre d'interférence et a le pas du réseau,

De la relation (5 - 1), on déduit :

¢
~ d _ d_a. " coso.( dex : coe':g dﬂ (5 - 2)
aq a sine sm/ﬁ

. da . ‘s L. :
Considérons d'abord le facteur = le mélange de résine et d'aluminium, pris
dans différentes proportions pour les répliques du réseau suivant leur mode de fabri-
cation, peut avoir unzcoefficient de dilatation de l'ordre de 5. 10_5 dans le domaine

des températures ambiantes.

Ce grand coefficient de dilatation entraihe un déplacement appréciable de la bande

passante.

Le deuxi&me terme de l'expression (5 - 2) est nul. En effet, le schéma de l'en-
trathement du réseau (fig. 15) nous montre que l'angle ¢x' reste constant au cours

d'une dilatation des bras et des points de fixation.

Quant au troisidme terme de 1'équation (5 - 2); si nous désignons par dx la
variation de longueur de MR (fig, 14). Cet accroissement dx entrafne une varia-

tion de ﬂ telle que :

a /5 ~  — dx sinf

F

en négligeant les vakiations. . dus au miroir de distance focale F.

L'expression (5 - 2) devient alors :

- d0 '=cr(9ai- cos P dx ) (5 - 3)

F
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Application numérigue

L'HYPEAC a un chassis en alliage léger (A.S. 10 G) dont le coefficient de dilatation

est de l'ordre de 20. 10“6, sachant que cos/ 2«1, on trouve :

—dT ~ 3 10° g

Dans le vert d = 20.000 crn'_1 = -dd 2 0,6 cm_1

donc une élévation de température de 1% déplace la bande passante vers les grandes
-]

longueurs d'onde de 0,15 A,

La conséquence d'un déplacement dJf sur l'intensité des composantes est &vi-

dente :

Si nous reprenons le schéma des trois composantes d'analyse et que nous placons
le profil de la bande passante du monochromateur (fig. 16) par rapport & ces compo-

santes, comme dans le paragraphe (3,5) nous pouvons écrire :

s1, = 1, &
A A5G
7
+ (0 - T
gI = I Al ( A B) distance entre A et B : q, -T_
B B 8" qT A B
40— (T - @)
= i . ' st q_
gla Ia ST distance entre A et a G:‘_ Na
Précisons que d§’ est une fonction dutemps : dd' (t)

Pour améliorer la reproductibilité des mesures en utilisant une ou plusieurs sources
et diminuer les fluctuations de la valeur de kl ou de k2 nous sommes amenés a
modifier le profil de la fonction d'appareil du monochromateur en utilisant des lar-

geurs de fentes différentes (16).
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Si oy est la largeur réduite de la fente d'entrée et u, celle de la fen{;e de sortie,
la fonction de transmission du monochromateur ne perturbe pas les intensités:Cdeier

composantes A, a, B, a condition gque :
- ——r- r
{ ! 92 l ) O—a B

Dans ce cas, méme un faible déplacement de la bande passante n'altére plus les
intensités des différentes composantes (fig, 17) & condition que le maximum de trans-

mission soit bien plat; ce point sera discuté au paragraphe {6 - 1 - 1),

5 -1 -2, L'interférométre

La radiation transmise par un F,P est donnée par 1'équation :

2 ne cosi

a - P | (5 - 4)

une variation de la température n'agira que sur la distance qui sépare les deux lames,
Avec la monture représentée par la figure (6) le déréglage était assez important, ce
qui nous a entrafné & thermostater le boitier contenant l'interférometre. Cependant,
1'utilisation de 1'étalon F.P & cales adhérées a donné de tres bons résultats au point
de vue stabilité de sorte qu'une faible variation de 1'épaisseur des cdles, entrafne un
déplacement de la grille du ¥, P, ce qui n'est nullement dangereux, mais non un déré-

glage; car cette variation est la m&me pour les trois cdles.

5 - 2. Erreurs dues aux défauts d'alignement

Une substition géométrigue incorrecte des sources {Fune & l'autre) donne deux fais-
ceaux non confondus et par conséquent ne remplissent pas I'instrument de la mé&me facgon,
1l1s vont donc utiliser des sections différentes de l'appareil dont les propriétés ne sont

pas nécessairement identiques.
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Considérons un interférometre F.P traversé par ces deux faisceaux utilisant des
sections différentes; s'il est éclairé par une radiation monochromatique, nous enregis.-
trerons deux raies dont les axes sont décalés d'une certaine quantité -& G’a

La figure (18) illustre un exemple enregistré avec la raie A de l'uranium en utili-
sant deux sources, Pendant le balayage lent dans le F', P, on passait d'une source &
l'autre. Ce décalage des axes s'interprite aisément, en effet le F.P n'étant pas par-
fait, il existe donc une légere différence entre les épaisseurs moyennes de chaque
section utilisée, Ce décalage présente de grands inconvénients, comme on le verra

au paragraphe (10 - 4 - 2) quand les signaux sont intégrés. Le fait que les deux fais-
ceaux utilisent des sections différentes entrafhe donc, d'une part, un décalage des

axes des raies enregistrées, et d'autre part, une différence entre les profils de ces

raies,
Si nous prenons l'exemple des raies d'analyse A et a , la détermination de/O
nécessite la mesure de IA et Ia , Or ce que nous mesurons en réalité (fig, 19}
c'est hA ei}l ha
I ; I
- I e, 1
hA A + Ca PA + lA
A
I .
h = I + A + + 1
a a —_— Pa a
Ca

IA/Ca et Ia./CA représentent la contribution réciproque des pieds (fig. 19)
C, et C.p étant le contraste de l'étalon (Cz n'est pas égal & C4, car les largeurs

des deux raies homologues A et a sont différentes).

Z‘IPA et EIPa sont la contribution de l'intensité des raies parasites que nous sup-

poserons nulles pour le moment,

i et ia, : l'intensité du fond pour les fréquences UA et )Ja




o
o™

l'expression de k devient :

—
@]
[

k = 1

(5 - 6)

Ia-ﬂ + ’[_nA L +LQ. Ioﬁ
IA Ioa. Ca- [oa. IA

l - ) - Pl -
Une faible variation du terme = pour deux sections différentes du F.P entrafne
- a

La
o

une erreur systématique entre k et k., d'autant plus importante que le rapport

1 2
A est grand, nous avons déja signalé cette difficulté, et que la distance 0:; - aT

Ia .-
est petite,

a

Pour assurer une substitution exacte des sources, nous avons placé en téte de l'ap-
pareil deux diaphragmes; conjugués respectivement des pupilles fondamentales de l'ins-
trument : ces pupilles sont, avec le systéme de conjugaison adopté, d'une part, les
fentes du monochromateur et le Fabry-Perot (plans conjugués JU ) d'autre part, le
réseau, les diaphragmes d'entrée et de sortie du F.P. et la cathode du photomultipli-
cateur (plans conjugue’s]‘(l); on fait coincider rigoureusement l'image de la tdche catho-

dique avec le diaphragme 7'(’ et l'image de la fenétre de sortie avec le diaphragme
T (fig. 20).




FIG. 21

Diametre de la cathode 1

Dia metre de la cathode 2










SOURCE 1

Diametre de la fenétre (20mm)

SOURCE 2

Diametre de la fenetre (20 mm)

Distribution de brillance sur la fenetre de la source

FIG. 22
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CHAPITRE VI

EFFETS DUS A LA COMBINAISON DES DEFAUTS DES SOURCES
ET DES IMPERFECTIONS DE L'INSTRUMENT

6 - 1. Effet de non uniformité de la luminance de deux sour ces

La luminahc_e n'est pas*:uniforme dans la soﬁ_rce, et de plus deux sources, ap-
paremment identiques, ont en général des distributions de luminance différentes :
ce résultat a pu &tre mis en évidence par une étude photoélectrique des sources
point par point, faite en déplagant un petit diaphragme le long d'une image de la
tache cathodique. Un exemple de carte de luminance dressée avec deux lampes &

cathodes creuses 'identiques' est donné sur la figure 21,

Ces deux cartes ont été obt_enuies en échantillonnant le plan x y formé par l'image
de la cathode. Le flux est mesuré en des points distants de d/12 sur l'axe des abcis-
ses (d étant le diametre de l'image de la cathode ) et on détermine l'ordonnée des
différentes isophotes; le passage d'une isophote & l'autre, correspond & une variation

de flux de l'ordre de 10 %.

Conclusion : 2 sources en apparence identiques, ont donc en réalité une distribu-

tion non uniforme et cette distribution n'est pas la mé&me pour les deux sources.

Une étude analogue a été menée pour 1'homogénéité de la fenétre de sortie des
lampes, conjuguée des plans TU , cette étude a été faite photographiquement et les
' courbes de luminance obtenues, sont représentées par la figure 22, Ces deux courbes
donnent la variation du flux lumineux le long d'un diametre de la fenétre; les varia-

tions locales de luminance atteignent 5 % au maximum,

En outre, les transmissions, les réflexions et les réponses des différents orga-

nes de l'instrument ne sont pas uniformes : nous avons, en effet étudié la réponse
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de la photo-cathode d'un récepteur 1 P 21, cette réponse varie d'un point & un autre. Le
réseau peut présenter des tdches, le F,P n'a pas une épaisseur constante., Deux sor-
tes de conséquences résultent alors du produit de la non uniformité de la source et

de 1'instrument,

6 -1 -1, Sur la fonction d'appareil du monochromateux

Nous avons vu au paragraphe (5 - 1 - 1} qu'une bonne reproductibilité exigeait des

largeurs de fentes inégales

wooF oy,

La source avec sa distribution de luminance non uniforme est conjuguée de la fente

d'entrée (fig. 4).

Il en résulte que le produit de convolution de la fente d'entrée par la fente de sortie
n'est plus un trapeze parfait : la petite base présente une courbure (fig. 24) et cette
courbure n'est pas identique d'une cathode & l'autre. Soit f la fldche de cette cour-

bure. Cherchons & rendre f minimum sachant que u, doit &tre différent de u

1 2’
Deux cas peuvent &tre alors envisagés :
S
2°)- u, < u,
Pour une mé&me différence absolue des largeurs , U - U, c'est le deuxigme cas

qui est le plus favorable, car d'une part, on utilise une partie plus homogene de la
source, et d'autre part, la fente de sortie étant plus large que la fente d'entrée, on
obtiendra un produit de convolution présentant un maximum de transmission constant

dans un domaine égal 2 la différence des largeurs en supposant le F,P homogene,
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L a courbure de la petite base du "trap2ze" entraine des différences entre les

s1 . %1 ot Sla., SIa
I 2 1 %2

dont int roduit une erreur systématique enire k1 et kz . Cette derniére erreur a

été corrigée en conjugant les fentes de la fen&tre de sortie de la cathode car la lu-
minance sur la fen&tre est plus homogene, Gr&ce a cefte transformation obtenue en

ajoutant i l'optique d'entrée, deux lentilles L. et L2 (fig. 20) l'identité des trapeézes

1
donnés par chacune des sources a été vériffé avec une trés bonne précision supérieure

a1 % sur le canal d'analyse,

6 -1-2, Sur la fonction d'appareil du F,P

Les diaphragmes d'entrée et de sortie du F.P sont alors conjugués des plans
dont la distribution de luminance n'est pas constante, dans ce cas 1'étalon F.P re-
coit un faisceau de rayons avec une brillance B qui n'est pas indépendante de l'inci-
dence (fig. 25). Le flux LF(G_L)] recgu par la cellule s'écrit : (17)

+tf
@ (s) =%5_f T() F(r-a,) 50
-

£, L (6L1)
< 27S (T % F)
W

oli S est la surface éclairée du F. P

T le produit de convolution de la fonction source par la fonction d'Airy;

F est la fonction qui représente le diaphragme; elle g erait rectangulaire si
la luminance sur le trou était partout constante. Dans le cas qui nous intéresse, elle
posséde un profil qui peut &&tre schématisée par la figure 25 qui n'est autre chose
que la distribution de lumihance sur les plans Tf’, limitée par les dimensions géo-

métrigues du trou,
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Dans l'hypothése d'une optique parfaite, la fonction d'appareil enregistrée étant
le produit d'une fonction T symétrique par une fonction F dissymétrique, aura un
profil dissymétrique du cdté des faibles longueurs d'onde dans le cas de la figure

25 bis, (La dissymétrie est dite vers les faibles longueurs d'onde si:
y[/\;’d)\)est plus grand que Y( A, -i-d)\) > >\o
étanf la longueur d'onde relative au maximum de la fonction Y( }t) J.

Cette dissymétrie devient.négligeable quand le trou du F, P n'utilise qu'une faible

surface centrale de la tdche cathodique,

Le systéme £0rmé des lentilles L1 et L2 doit donc réaliser une répartition
de l'étendue du faisceau fournie par la lampe & cathode creuse de sorte que la plus
petite surface centrale de la tdéche cathodique soit utilisée tout en conservant a l'image
de la fenétre de sortie un diametre qui soit de l'ordre de cinq fois la largeur de la

fente d'entrée,.

6 - 1 - 3. Profil enregistré

Supposons qu'on puisse réaliser une distribution de luminance absolument homo-
géne aussi bien sur les pupilles TC que sur les pupilles Tl'f La photo-cathode du récep-
teur étant conjuguée du diaphragme du F.P l'expression de la fonction enregistrée

devient :
Y(e)= zg——i (T & F) (6 - 2)

avec F' = FxP
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F : fonction rectangulaire du trou de sortie,

P : fonction représentant la sensibilité de la cellule,

La fonction P a été déterminée expérimentalement en éclairant la photo-cathode
par un pinceau de lumigre de faible section et de brillance constante, Le déplacement
de ce pinceau de lumikre nous a permis de tracer une courbe de réponse (fig. 26)

a flux constant. Get effet peut se traduire par une dis.sjzmétrie de la fonction enregis-
trée mais n'entrafhe pas d'erreur sur k dans le cas particu-lier d'une distribution

L)
de luminance homogene sur T et TC

Conclusion : Dans le cas réel avec deux sources dont la distribution de luminance
est différente, les réponses du récepteur seront différentes méme si les faisceaux
sont bien confondus au sens géométrique. Cette difficulté sera examinée plus en détail

dans la troisieme partie.

6 - 2. Effets dus aux largeurs des raies

8i les largeurs des raies émises par les deux sources ne sont pas égales, cela
peut entrafher des écarts entre les valeurs de kl et k2 . Deux cas se présentent

selon que les composantes dont on mesure l'intensité ont méme profil ou non,

a)- si elles ont le mé&me profil (Gaussien par e}éemple),une légere différence entre
les largeurs des raies émises par les deux sources ne devrait pas affecfer 1'égalité
des k (seule la contribution différente des pieds pourrait différer d'une source 2
l'autre et entrafnerait une correction qui serait du 22me ordre, car les pieds de la

fonction d'Airy sont plus importants que ceux de la fonction Gauss.)

b)- Cas réel : les deux composantes d'analyse A et a. ont des profils différents
et des largeurs d'une source 2 l'autre qui peuvent &tre différentes. Dans ce cas, la

grandeur
r = kl/kZ
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peut prendre une valeur différente de 1.

Plus précisément, soit ¥ (07) la fonction enregistrée de largeur y. Cette fonc-
tion est le produit de convolution de la fonction source B (&) (largeur b) par la

fonction instrumentale W (0) de largeur w

Y () = B ()% W (0)

< b .
Le coefficient de transmission ‘T dépend du rapport de 5 ' °n enregistre pour

la premiere source :

pour la deuxiéme source :

Y = B, ¥ W
AZ AZ ;
Y = B X W
a, a,
Seules les grandeurs :
Y Y Y et ¥
A Ay *1 *2

sont accessibles i la mesure directe. Or la connaissance des coefficients de trans-

mission moyens

EAI" ’CA Fca T et ?a.

exige la détermination des :

bA bA: : ba. et ba;
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6 -2 -1, Détermination des largeurs de raie

D'aprés la relation (6 - 3) nous voyons que B (§) se confond avec Y (¢°) quand
le rapport b tend vers l'infini, En fait, il suffit que le rapport b soit égal a 10
pour que la Yifférence des largeurs y et b soit négligeable; pour ‘garvenir ace
résultat, nous avons utilisé un F, P de 45 mm d'épaisseur, ceci correspond 3 un

pouvoir de résolution instrurmental de l'ordre de 4 millions.

Entre les largeurs y et b nous avons la relation :

y = b@WP

La fonction instrumentale de largeur wp pourrait &tre négligée si l'on veut com-
parer les largeurs de deux raies, mais si nous cherchons une mesure exacte de cet-

te largeur, nous devons tenir compte de w_, Il est alors nécessaire de mesurer ex-

Pa

périmentalement w Cette mesure a été effectuée par deux méthodes différentes

Pﬂ
" mais presque équivalente dont le principe consiste & découper dans une raie donnée

L 1] " . . . . -
une raie artificielle de faible largeur et de mesurer la finesse de la raie enregistrée.

. a)- Premieére méthode : on utilise un F,P plans auxiliaires de m&me épaisseur que

le ¥, P principal, c'est-a-dire 45 mm, Les deux F,P sont en série (fig. 27), le pre-
mier F,P auxiliaire, garde une épaisseur optique constante et son rdle consiste a
découper dans une raie de largeur inférieure & 55 mk, fournie par le monochromateur
la raie A par exemple, une bande passante trés fine, de largeur b' qui sera consi-
dérée comme une raie 'artificielle', C'est cette dernidre que le F, P principal ana-

lysera. La fonction Y' enregistrée sera alors :

Y! = B! W
x b

or B' = w
X

Wx étant la fonction d'Airy du F,P auxiliaire,

B' la fonction représentant la raie artificielle

d'ol Y o= w: * W

X
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On peut supposer moyennant certaines précautions que W, et Wp sont presque
identigques, ce qui nous permet de déduire WP a partir de la mesure de y'. Siy’

représente la largeur de la fonction Y', on a :

W = y!
2
or : y! mesuré™ 10 mk

d'oh : WP - 5 mk

b)- Deuxigme méthode

Elle consiste & utiliser un F,P sphérigue (F.P.S.) (19) en série avec le F.P
plan principal, le r&le qui incomberait & ce F,P.S, étant le méme que celui du

F.P plan auxiliaire de la méthode précédente.

Etant donné que la surface utilisée sur ce F.P.S. doit &tre réduite, nous l'avons
placé (fig, 28} sur la partie ol le faisceau du spectrometre devient le plus étroit,
c'est-a-dire au niveau de diaphragme de sortie du F.P plan, Soit Y" la fonction
enregistrée, S le profil d'Airy découpé par le F.P sphérique et s la largeur de

ce profil :

o -
AL S*WP

Cette relation devient en passant aux largeurs, des fonctions :

" = s AW
y @p

s est difficilement calculable; néanmoins, nous avons pu obtenir une valeur appro-
°

ximative de 5 en utilisant la raie 6328 A fournie par un laser a gaz, C'est ainsi

que nous avons trouvé pour s une largeur égale & 2 mk. A partir des valeurs

de s = 2 mk et une largeur mesurée pour y" = 7 mk, on en déduit pour w

une largeur de 5 mk qui confirme bien la valeur trouvée par la premigre méthode,
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Cette valeur de la largeur de la fonction instrumentale wp = b mk est assez
importante pour ne pas &tre négligée quand il s'agit de déterminer des largeurs

de raie de l'ordre de 15 mk.

Connaisgssant wp , 11 est aisé alors de remonter au calcul de bA
1! 2 1

et b a partir de la courbe (fig. 29) donnée par R. CHABBAL (17),

2
Mesures : Plusieurs mesures ont été effectuées sur la largeur de la raie A én:ﬁ'se
par deux sources supposées "identiques' alimentées par le mé&me courant et sous 1a.
méme pression de gaz porteur. Les résultats obtenus montrent que ces largeurs ne
sont pas identiques et sont mé&me parfois tres différentes. Ces différences peuvent

dépasser 10 % (Tableau VII,;.VIII)]

Etudions l'effet produit par une telle différence entre les largeurs de raies sur le

——

coefficient de transmission moyen ‘G en supposant que bA > bA
2 1
Nous aurons : S
b = b + b
AZ Al 1
b, b, o,
2 1
—— = [ + —_—
w w w
P P p
ce qui entrafhe : T < t
A A
2 1
Nous retrouvons une inégalité semblable entre 'C'a et -ta.
: 2 1
T, < C,
2 1
Mais : ?:A TA

1 2
— F =
Ta‘l ?'—aé
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ce qui signifie que : k| # K ou gue r # 1

6 - 2 - 2. Influence des largeurs des raies sur le rapport r

En nous placant dans les conditions réelles d'enregistrement, c'est-a-dire, avec

un F.P d'i,s.1. 1360 mk, nous avons cherché & déterminer quantitativement 1'erreur

due a une différence entre les largeurs d'une méme raie issue de deux sources. Mais

au préalable, il faut mesurer 1'élargissement de la composante a par la structure

hyperfine :

Le tableau V résume les résultats obtenus.

TABLEAU V

Intensité de courant N mesuré bA calculé v, mesuré ba calculé
100 57,5 30 85 - 59,8
60 54 26,1 81,7 56
40 52 23,5 79 53

L'élargissement d & la structure hyperfine est donc de l'ordre de 30 mk. Nous
supposerons pour la suite, que les 21 composantes constituant la structure de la raie

a conservent a cette raie un profil proche du profil Gaussien.

sur un exemple

Dans ce cas, nous pourrons étudier 1'écart k1 kZ

numérique,




Exemple numérique : Supposons gue les largeurs de Al et 2, soient respectivement

~

égales & 30 et 60 mk pour la premidre source, que Az et a_, aient des largeurs

2
égales & 33 et 63 mk avec la deuxidme source.

- Soit : w = 42,6 mk la largeur de la fonction d'appareil mesurée du F,P d'i.s. 1.
1360 mk.
bA _"f .,
—_— = 0,704 TAﬁ = 0:812‘
1
"C'Al
Source n® 1 = = 1,372
b
2,
— = 1,408 T~ = 0,592
w a
1
bAZ R .
— = 0,715 T, = 0,788
AZ
= =1,364
Source n° 2 . ’c;_
el 2
b
a,
—_— = 1,479 T = 0,577
W a

Dans ce cas particulier 1'écart entre kl et kz dd & ~une variation de la largeur de

k con
10 % d'une source & l'autre, entrafne sur le rapport r _ 1 une variation de

)

l'ordre de 1 %, Cette variation est trop grande pour &tre atceptable; c'est pourquoi

nous avons €té amenés a étudier cette question sous deux aspects, En premier lieu

on cherchera a évaluer 1'écart de kl / kz par rapport & 1'unité en fonction de la
différence des largeurs entre bA et bA ceck pour déterminer la différence maximum
entre ces largeurs gu'on puisse tollérer guand on veut atteindre une précision donnée,

En second lieu, on entreprendra une étude systématique de tous les facteurs qui
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seraient susceptibles d'introduire des écarts entre les largeurs d'une mé&me raie pro-
duite par deux décharges différentes, ainsi que 1'évaluation de l'importance de chaque

facteur,

La courbe représentfe par la figure 30 montre que l'écart k. - kl non seulement

2
croft avec la différence des largeurs entre bA et bA mais aussi avec le rapport
[ 2 1
b

1  w¢e qivi 8tait 3 prévoir. Nous avons donc avantage a travailler i basse résolu-
W
tion. Cependant, le choix de la résolution n'est pas arbitraire comme il sera précisé

au paragraphe (% - 5).

6 - 2 - 3. Facteurs influencant la largeur des raies émises par urecathode creuse

<@

Nous avons choisi pour cette étude la raie 5027 A de l'uranium et les facteurs

que nous étudierons successivement sont :

a}- intensité du courant de la décharge,

b)- pression du gaz porteur

c)- nature du bain de refroidissement

d}- nature gaz porteurs

e)- nature du matériau constituant la cathode

f)- géométrie de la cathode

a)- Une augmentation de 1'intensité du courant entraine une plus grande densité des
différentes particules intervenant dans la décharge (ions positifs, électrons, a.tomés
neutres, etc ,,.) tout en augmentant leur vitesse, c'est-2-dire, l'agitation thermique
ce qui se traduira par une élévation de la température et un accroissement de la
largeur des raies. Sur la figure 31 nous avons reporté les largeurs calculées & partir
des largeurs mesurées de la raie A lorsqu'on fait varier l'intensité du courant tout

en maintenant la pression du gaz de remplissage constante.




| 0,1 I k1 - k2
A, = 30mk
0,05+
ba, 60 mk
e w2
20 -0,017

- 0,05+

- 0,1 T

024

!

COURBE DE VARIATION DE L'ECART
k] _k2










PbymK) FIG .31

. | IL{mA)
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
b, (mK)
t Pa P

30 1
25 1
20 1
15 +
10.-

I{mA)

5 i -

0 20 30 40 S0 60 70 80 90 100




- 41 -

Nous remarquons que les deux courbes ne colncident pas partout, en particulier
pour les courants €levés. Le cas représenté sur la figure 31 est celui pour lequel
'écart trouvé entre les largeurs des deux sources est le plus important, Il faut
ajouter que les deux lampes & cathode creuse avaient des luminances qui étaient
dans le rapport 2. La plus brillante étant celle qui posside les raies les plus

larges.

La figure 31bis, représente les mé&mes sources fonctionnant dans des condi-
tions différentes des précédentes et avec des brillances comparables, 1'écart

est nettement plus faible,

b)- Variation de la largeur b, avec la pression du gaz porteur : la variation
de la largeur bA en fonction de la pression, est représentée par la figure 32.
On remarque sur la courbe,un palier, c'est-a-dire, une largeur constante lors-
que la pression varie entre 1 et 2 mum de Hg. Cette propriété s'interpré&te de
la fagon suivante : en effet, si I'on trace la caractéristique d'une lampe 3 cathode
creuse 'V = f(p) a intensité constante (V : différence de potentiel aux bornes de
la lampe et p pression de néon} on oObtient la courbe représéntée par la figure
32bis, ol I'on retrouve également un palier pour le méme intervalle de pression.
Il en résulte que lorsque la puissance dissipée dans une cathode creuse est cons-
tante, la largeur de raies reste également constante pourvu que l'on se trouve
dans un certain dormaine de pression correspondant au palier de la caractéris-
tique. Ceci montre, d'une part, que dans ce domaine de pression, la largeur des
raies est indépendante de la pression et, d'autre part, que pour déterminer ce

domaine de pression, il suffit d'établir la caractéristique de la lampe, ce qui est

beaucoup pu s aisé qu'une mesure de largeurs de raie.

Mais la pression du gaz porteur et l'intensité du courant ne sont pas des para-
metres indépendants pour le bon fonctionnement d'une lampe- 3 cathode creuse,

comme on le verra dans le paragrahphe (6 - 2 - 3d),




- 42 -

c¢)- De la nature du bain de refroidissement

Si la lampe & cathode creuse de Schiiler est trés appréciée par les spectroscopistes
et se trouve couramment utilisée, c'est parce qu'elle permet d'obtenir des raies fines
quand elle est refroidie & 1'azote liquide; or l'expérience a montré (fig., 33) qu'on a
intérét & refroidir a l'azote liguide uniquement pour des courants inbérieurs & 40 mA,
La figure 33 nous donne les courbes correspondant aux refroidissements par eau et
par azote liguide, Pour établir ces courbes, nous avons fait varier l'intensité du cou-
rant et avons ajusté la pression de néon de telle sorte que chague mesure corresponde

3 un maximum de brillance de la cathode,

d)- De la nature du gaz porteur

Le maximum de brillance d'une source se produit 2 une pression optimum p, diffé-
rente'pour chaque intensité de courant donnée I, Cette pression p, varie selon les
gaz rares utilisés dans la décharge; généralement, elle est d'autant plus élevée que

le gaz est plus léger et que l'intensité du courant est plus importante.

Nous avons utilisé I'Argon et le Néon et les résultats obtenus sur les largeurs de la
raie 5027 A de l'uranium avec ces deux gaz, sont représentés sur la fig. 33bis, les
deux courbes se confondent, ce qui nous permet de conclure que la largeur d'une

raie métallique est indépendante du gaz employé (Néon ou Argon).

e)- Du matériau constituant la cathode

Nous avons utilisé deux corps de lampes de géométrie identique, la premiere compor-
tait une cathode en uranium naturel, usinée dans la masse, la deuxigme avait une ca-
thode en cuivre au fond de laquelle nous avons serti une pastille en uranium naturel
dont le diam¥tre était de 1/100 de mm plus grand que celui du trou cathodique et

d'épaisseur 1 mm,
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Les deux sources ainsi obtenues ont un rapport de brillance & courant égal qui
est de l'ordre de 3 & 4 en faveur de la cathode en Uranium massif, Leurs caractéris-
tiques sont naturellement tres différéntes ainsi que leurs pressions optimales de
fonctionnement. La pression p, pour la cathode en Cu est de 1 mm de Hg avec une
intensité de courant de _60 mA, alors que celle de la cathode en uranium massif est

de 1,8 mm de Hg.

o
by

A priori, les largeurs de la raie 5027 A obtenues a partir de la cathode en
cuivre seront inférie-ures Vé celles enregistrées avlec la cathode en uranium, ceci &
cause de la grande conductibilité du ciiivre . Ce résultat est bien confirmé par
l‘expéfience (fig. 34). Mé&me en comparant les deux sources, non pas avec des cou-
rants égaux ou des puissances dissipées équivalentes, mais pour des brillances égales
‘nous refrouvons des raies plus fines avec la lampe en cuivre., Pour les courants élevés
(80 mA) les largeurs de raies sont encore tres différentes. Cependant, il reste dif-
ficile a interpréter les valeurs élevées de la température des raies, déduites & partir

de la largeur des raies supposée &tre due nhiquement a 1'effet Doppler,

f)--de la géométrie de la cathode

La géométrie de la cathode est un parambdtre fixé & priori., Le schéma (fig. 35)
montre la transformation de cette géométrie aprés des centaines d'heures de fonction-
nement et nous renseigne sur les zones les plus attaquées, par la pulvérisation catho-

dique.

Si cette géométrie est définie par les trois données suivantes : d, D et h
(fig. 35), l'étude de l'influence de ces trois facteurs sur la largeur des raies a donné

des résultas tres semblables qui sont groupés dans le tableau VI,
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TABLEAU VI

ﬁf“ : L,
Cathode- mm mm mm 'g A mk deI nf; r:.lit:

1 6 8 15 24,8 25

2 ‘12 13 15 21,7 31

3 6 8 30 22,6 46

. ¢ 15 15 26 35

Conclusion : L'influence de tous les facteurs mentionnés ci-dessus (6 -~ 2 - 3) ne
suffit==pas s a expliquer totalement les différences entre les largeurs des raies émi-
ses par deux sources., Cette différence de largeur peut-elle &tre attribuée & une dif-
férence réelie .de température entre les deux sources ? C'est ce qu'il reste & démon-

trer.

6 -2 -4, Température de décharge

S'il existe un équilibre total entre les différents types de particules présents
dans une décharge, on peut alors parler d'une "température de décharge' définie
comme ‘'température d'équilibre’, Or, dans un plasma faiblement ionisé tel que

celui de la décharge d'une cathode, on peut dénombrer au moins trois températures :

- 1°)- température des atomes neutres
- 2°)- température des ions

- 3°)- température des électrons
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a)- Température des atomes neutres se trouvant dans le plasma

S'il v a €quilibre thermique, entre tous les atomes neutres de la décharge, on
devrait observer la méme température tant pour les atomes métalliques que pour les
atomes du gaz porteur. C'est ce que nous avons cherché a vérifier en mesurant les
largeurs d'une raie du spectre d'arc du Néon (A = 5 330 :‘1 ) et d'une raie appartenant
également au spectre d'arc de l'uranium (A= 5329 :3; ). En supposant que les lar-
geurs de raies mesurées, ne sont dues qu'a 1'effet Doppler, il est possible de repré-
senter la variation des temﬁératures en fonction de 1l'intensité du courant (fig. 36)
la pression étant maintenue constante,

Les courbes C1 et C_ sont relatives aux températures respectivement déduites

2
de la raie de l'uranium et de la raie du néon. La cathode creuse en uranium massif est

plongée dans un bain d'azote liquide.

Entre 20 et 50 mA, les températures données par le néon et 1'uranium sont égales
(aux erreurs de mesures preés 5 %) ce qui est en accord avec notre hypothése sur

1'équilibre thermique des atomes neutres dans la décharge.
Par contre, pour I 20 mA, il semble que la température des atomes métal-
liques, soit dans nos conditions d'expériences, légérement plus basse que celle du

gaz porteur,

b)- Mesures directes de la température

Nous avons également mesuré directement la température intérieure régnant

dans la cathode en placant dans chaque cathode, la soudure chaude d'un thermocouple.

Il est ainsi possible de comparer les températures données par ce thermocouple
aux températures qu'on peut déduire des largeurs de raie en supposant que la seule

cause d'élargissement est due a l'effet Doppler.
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Dans lestableaux (VII) et (VIII}, nous avons porté les températures enregistrées
par ces deux méthodes, La figure 37 donne 1'allure générale de la variation de ces tem-
pératures en fonction du courant, Toutes les courbes de la fig. 37 ont m&me origine
0 déterminée par extrapolation., Les coordonnées de ce point 0 sont la température
du bain et une intensité non nulle de 2,5 mA, c'est-a-dire, égale au seuil & partir

duguel il est possible d'observer une décharge lumineuse,

Les variations des températures obtenues a partir des mesures Doppder suivent
fidélement, tout en n'étant pas identiques, les températures mesurées & 1l'aide du ther-
mocouple, en particulier, lorsque la température donnée par le thermocouple reste

constante; les largeurs de raies sont également constantes (fig. 37 - Source 1),

Pour établir une relation entre la température donnée par le thermocouple et
la puissance dissipée dans la cathode creuse pendant la décharge, nous avons intro-
duit, dans l'une des cathodes, une résistance chauffante dissipant par effet Joule,

la méme puissance que celle fournie par l'alimentation de la cathode-creuse.

Le tableau IX indique que les mesures relevées i 1'aide des 4 thermocouples

placés comme l'indique, la figure 38.

TABLEAU IX

TEMPERATURE (° K)

Position 1 2 3 4

Cathode a l'arrét 100 - 105 103 98

Cathode en fonc-
tionnement 568 100 560 109
P =30 Watts

Cathode avec chauf-
fage interne 560
P =30 Watts




TABLEAU VII

I p. de néon |Tension aux | Potentiométre | Température 30 mesuré W b U> caleulé Tampérature Hsﬂuawnw |
(mA) |en mm de Hy | bornes catho, mv donnée par T.C (mk) bew bew (k) Doppler jde la raie
100 2,9 214 5,100 390 33,1 0,151 | 0,910 30,1 1051 196

80 2,8 209 2,480 333 30,9 | 0,161 | 0,905 28,1 916 178

60 2,5 204 0,153 277 28,6 0,174 | 0,895 25,7 766 148

40 1,9 204 - 1,820 222 26,4 0,189 | 0,885 23,4 | 635 104

30 1,6 201 - 2,867 190 24,5 0,204 | 0,880 21,6 541 74

20 1,3 200 - 3,625 163 22,7 0,220 | 0,870 19,8 455 45
w 10 1,2 190 - 4,500 128 18 0,277 | 0,835 15,1 264 13,5
m 5 0,7 186 - 4,704 118 16,1 0,310 | 0,815 13,1 199 8,4
m 2,5| 0,5 188 - 4,790 114 13,4 0,373 | 0,775 10,4 125 2
o 0 - 4,945 107 m
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Les températures obtenues en position (3) ne dépendent que de la puissance
dissipée, qu'il y ait décharge ou chauffage, les températures résultantes en (3)
sont les mémes (fig., 39). La température mesurée par le thermocouple est donc
bien une température de rayonnement, la presque totalité de 1'énergie €lectrique
utilisée dans la cathode est dissipée en chaleur. Ce dernier point est €également
confirmé par les mesures que n;)us avons faites & l'aide d'une photopile, le rende -

‘ment lumineux d'une cathode creuse reste tr2s faible, de l'ordre de 10 -5.

11 reste encore 2 interpréter la différence entre les températures mesurées
par thermocouple et par effet Doppler. Ces dernidres températures étant toujours
supérieures a celles données par le thermocouple, il est tentant d'invoquer toutes
les causes susceptibles d'élargir les raies spectrales. La pré sente d'autoabsorp-
sion ne peut, en effet, &tre exclue puisque l'écart des températures croft lorsque
1'intensité du courant augmente, voir également paragraphe (9 - 3). Cependant,
le fait d'avoir mesuré des températures égales & partir des raies du néon ou de
l'uranium, montre que l'autoabsorption ne peut expliquer, qu'en partie, le désac-
cord, On ne peut exclure €galement un faible effet Stark, mais 12 aussi, il dewedit (22)
&tre le mé&me pour les raies du néon et de 'uranium, Finalement, il se peut éga-
lement que la température donnée par le thermocouple ne soit pas réellement

égale A celle du plasma, mais les raisons de cet état de fait nous échappent.

Rappelons que notre objectif est de chercher les conditions expérimentales
qui fournissent des raies issues de sources différentes ayant des largeurs sem-
blables. Nous venons de voir (fig, 37) que cette condition n'est pas réalisée lors-
que l'on travaille & courant €gal ou & puissance dissipée égale dans les différentes
cathodes. Néanmoins, & partir de nos mesures, nous pouvons comparer les lar-
geurs des raies fournies par les deux sources lorsque leur brillance est égale, La
figure 39bis représente ces variations dans le cas de deux sources. Comparées aux
courbes données par lac figures 37, ks différencesde la.rgeurs' émises par les dif-

férentes sources sont bien moins grandes lorsqu'on travaille a brillance égale,
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Ces différences peuvent néanmoins atteindre 4% .

c)}- Homogénéité de la température du plasma

Cette température est la mé&me dans la majeure partie du plasma pour des cou="..
rants élevés, Ceci a été vérifié en prenant sur l'image de la tdache cathodique des cer-
cles de diametre de plus en plus grand (Tableau X), Les largeurs des raies enregis-
trées Cisontt comparables et leurs intensités ont confirmé la distribution de brillance

de la figure (21J}..

TABLEAU X

Diametre du cercle

8,5 6 4 2
en mm
Largeur mesurée de
la raie en mk 33,4 33,3 33,9 33,7
Intensité de la raie 178 176 160 112

unité arbitraire

Par contre, deux sources différentes alimentées par le méme courant peuvent
avoir des températures tres différentes fig, 37, si la densité des atomes émissifs ou

leur brillance sont dans un rapport voisin de 2,

Conclusion : Sillon veyt atteindre une précision de 1 % sur les mesures, on ne
peut tolérer_ plus de 10 % de différence entre Les largeurs de raies. C'est en travail-
lant & brillance €gale que se trouve les meilleures conditions, mais c'est encore in-
suffisant, il faut rendre tous les autres param’é_tres de la décharge (courant, pression,
géométrie) aussi identiques que possible. Le moyen de réaliser au mieux ces condi-
tions fera l'objet du chapitre IX, mais il reste encore auparavant a2 examiner le rdle

des raies parasites,
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6 - 3, Raies parasites

En écrivant les relations (6 - 5) nous avons supposé pour simplifier qu'il n'y
aurait pas de raies parasites qui viendraient se placer par superposition d'ordre

sous l'une des raies de mesure A, a, B.

Or, plus un spectre est dense et plus grande est la probabilité de recouvrement

d'ordre, ce qui se traduit par :

@
ZIPi # 0 ZIPi # 0 et 21Pi =+
a A B
Les différentes quantités sous le signe Z représentant les intensités totales ou
partielles des raies parasites selon que la colncidence entre les raies d'analyse et

les raies parasites, est parfaite ou approchée,

Il semblerait que ce phénomene ne soit génant que dans le cas d'une détermination
absolue des abondances et qu'il doive &tre sans effet quand on utilise deux ou plu-
sieurs sources pour procéder 3 des mesures relatives., Or, l'lexpérience démontre
le contraire. Ces raies parasites de faible intensité (d'arc ou d'étincelles) sontttres
sensibles aux conditions de fonctionnement des lampes a cathode creuse et la relation -

suivante :

<. =i,

A = - A
=1p I
i 1
a 1 a 2

n'est certainement pas toujours vérifi€e, ce qui entrafhe des différences entre

k1 et kz . En particulier, lorsque nous avons entrepris cette étude ‘'sans prendre
de précautions spéciales dans le choix de 1'épaissedr du Fabry-Perot, une raie pa-
rasite qui sera notée (-5) venait par recouvrement d'ordre se confondre avec la

raie a relative 2 l'uranium 235, La raie (-5) appartient naturellement a l'isotope

238,
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Une étude du rapport des intensités de la raie a et de la raie (-5) a donné les

résultats qui figurent sur le tableau XI, Si l'on appelle m = la on observe que

i)
(-5)
m prend des valeurs décroissantes quand le courant augmente et que pour deux catho-

des différentes 1 et 2 les deux séries de valeurs divergent comme le montre la

figure 40,
TABLEAU XI
I en , m, 120 90 60 30
m, : la 6,493 9,23 15,04 la raie (-5)
! I 1 disparaft

(-5)
Ia B

m,= 7 6,500 8,00 12,85 la raie (-5)
(-5) 2 disparaft

Une étude analogue a été menée sur d'autres raies qui se trouvent dans le voi-
sinage immédiat des raies de mesure, la variation de leur intensité relative 2 la

raie a est représentée aussi sur la figure 40,

Nous avons, par conséquent, entrepris une étude détaillée de l'environnement
des raies de mesure, et cette analyse a été effectuée en utilisant quatre miéthodes dif-

férentes qui vont &étre successivement décrites au chapitre suivant.
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CHAPITRE VI

IDENTIFICATION DES RAIES PARASITES

7 - 1. Méthode des différentes épaisseurs du Fabry-Perot

C'est la méthode qui a été utilis€e en premier lieu, elle consiste & faire légtre-
ment varier 1'épaisseur d'un interférometre Fabry-Perot de maniere & diminuer ou
augmenter son intervalle spectral libre AO", ce qui nous permet de suivre les dépla-

cements des raies parasites par rapport aux raies de mesures.

C'est une méthode longue et peu précise dans le cas d'un spectre dense, puis-
qu'elle nécessite & chaque expérience la détermination précise de l'intervalle spec-
tral libre. Elle comporte par ailleurs, le risque de confondre deux raies parasites

ayant des intensités voisines et appartenant & des ordres différents du Fabry-Perot,

Une vingtaine d'épaisseurs différentes ont été nécessaires pour trouver ies
raies parasites les plus importantes conténues dans uae bande passante de 2, A de
large. La figure 41 montre les épaisseurs choisies et l'environnement obtenu par
cette méthode, Si une raie parasite disparait ou se déplace beaucoup pour une faible
variation d'épaisseur, on conclut qu'elle appartient & des ordres éloignés, Il est

évidemment avantageux de commencer par les faibles épaisseurs, mais on était

limité pour les grands i.s.l. par :

1°)- la 11near1te de la fu1te dans le F P qui deva.ent tres mauvaise quand on approche
de la pression atmospherlque et 1ntrodu1t une 1mprec151on sur la. position exacte de

ia raie.

2°)- l'intervalle spectral libre maximum qu'on peut explorer avec une variation de

-}

pression d'air égale a 1 atmosphére, est de l'ordre de 1,5 A pour la région de

5000 A, Les faibles variations d'épaisseur d'une expérience a llautre ont &été
P P
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rendues possibles grdce & la monture F.P représentée par la figure 6.

7 - 2. Meéthode photographique

Un essai a été tenté en utilisant un tube sans électrode et le spectrographe a
réseau installé dans le puits du laboratoire de 1'Electro-Aimant, Pour obtenir le
pouvoir de résoclution maximum, nous avons employé le prisme a double passage.
Gr¥ce & ce dispositif, le pouvoir de résolution auquel on est parvenu, était équi-
valent & celui du F.P de 3,5 mm d'épaisseur. Mais seules les raies d'intensité
égales 2 30 % de la raie a ont pu 8tre mises en évidence (figure 42.) En effet,
la plaqﬁe photographique ne peut enregistrer les raies de faibles intensités quand

il y a des raies intenses au voisinage:

Le spectrographe utilisé avait les caractéristiques suivantes : c'est un
montage Littrow avec une distance focale de 9 metres. Le réseau compte 180 t/mm

et a pour dimensions - 230 x 120 mm -, Il est ''Blazé" pour deux angles
¢ | = 24
P, =06

Son pouvoir de résolution effectif dans le 9eme ordre est de 430 000.

7 - 3. Méthode photoélectrique pas 2 pas

Cette méthode consiste & prendre une bande passante du monochromateur d0°
inférieure ou égale a la moitié de l'intervalle spectral libre du Fabry-Perot, ceci
pour éviter tout recouvrement d'ordre. Dans ce cas, si on éclaire le spectrometre
avec de la lumigre blanche, une exploration réseau avec Fabry-Perot fixe ou une
exploration F,P avec le réseau fixe donne le mé&me résultat, c'est-a-dire un spectre
dit "cannelé' qui n'est autre que la fonction "Comb'' P obtenue par un produit de

convolution
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P = THhA

T étant la fonction caractéristique du monochromateur

A la fonction d'appareil du Fabry-Perot

La distance entre deux cannelures représentent 1'i,s.1, du Fabry-Perot; c'est
le pas de la fonction. -

Pour obtenir 'environnement recherché, il suffit donc d'avancer le réseau pas a
pas, cihaque pas étant contrdlé par le spectre ''cannelé" équivaut & un déplacement
AT

2

de la bande passante égal & . Entre deux déplacements du réseau, une ex-

ploration de 1'i.s,1. du F.P donne les raies contenues dans chaque bande passante,

On peut ainsi explorer tout le spectre visible, mais ce procédé est tres long pour
€tudier un grand domaine; il n'utilise pas les avantages de luminosité du F, P et il
présente l'inconvénient de transmettre les différentes raies enregistrées avec des
intensités tres altérées. Il nous a permis néanmoins, de dénombrer dans un iﬁter—
valle de 1 Jul. de part et d'autre de la raie A une quarantaine de raies d'intensités
comprises entre 1/100 et 1£10 000 de l'intensité de la raie Principale A, les raies

plus faibles ne pouvant &tre mises en évidence & cause du fond continu instrumental

et du rapport signal/bruit.

La figure 43 représente le voisinage qui a été déterminé par cette méthode. On
retrouve les raies détectées par le spectrographé et de nombreuses autres raies
plus faibles, que seule une méthode photoélectrique pouvait mettre en évidence.

(Tableau XII),

Ce domaine spectral a été enregistré avec un pouvoir de résolution de l'ordre
de 360 000, et un F,P dont 1'i, s.i. libre était de 1414 mk, La bande passante du
monochromateur devait se déplacer A chaque pas de 0,16 .:k; ce faible déplacement
n'est pas trés critique mais nécessite un bon entrainement du réseau et une bonne

stabilité du monochromateur.




VI

7 - 4. Méthode dite du balayage Synchrone

Elle transforme le spectrometre F.P "Hypeac' en un spectrometre semi-intégral
dont la définition serait la suivante : capable d'étudier le spectre le plus général
d'émission ou d'absorption & n'importe quel pouvoir de résolution qui comporterait
un nombre guelconque de composantes dans un intervalle spectral étendu, Cette étude

. . . -1
ne peut se faire que pas & pas, la longueur d'un pas étant exprimée en cm = par

aq -qdn
n

a étant le nombre d'onde moyen de l'intervalle considéré, n l'indice du milieu
entre les lames du F,P |, Cette méthode paraft &tre équivalente & la méthode précé-
dente alors qu'en fait, elle lui est nettement supérieure et ceci pour deux raisons '

fondamentales :

a)- ici le pas est indépendant de l'intervalle spectral libre du Fabry-Perot. Il est

par ailleurs plus grand que celui de la méthode précédente.

b)- dans cette méthode la bande passante du monochromateur se déplace simulta-

nément et 3 la méme vitesse v = que la fonction de transmission du F,P; leur

dt
maximum de transmission restant en cofncidence, ce qui se traduit par l'annulation
des altérations causées par la fonction d'appareil du monochromateur sur les valeurs

des intensités des raies (cf. paragraphe 3 - 5 - 1}.
Comme les précédentes, cette méthode a confirmé l'environnement trouvé

en apportant plus de précision sur l'intensitd des différentes raies. La réalisation

de cet entrafhement sera exposé au chapitre VIII,
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TABLEAU XO

. -]
Longueurs d'ondes en A

Intensité
W.F ,MEGGERS BOVEY STEINHAUS KTIESS RICHARDS L.A.C. _
X X X 5.029,37 5.029, 394 4
| 5,029,290 6
| 5,029,175 3
5.029,140 5
5.029,062 5,029,03
5,028,844 X X X 5.028,90 5,028,907 3
X X X 5.028,78 5.028,752 7
m 5,028,714 2
! X X X 5.028,68 5,028,671 10
m ‘ 5,028,625 1,5
5.028,567 2
| 5,028,534 6
| X x X 5.028,47 5,028,470 1
x x x 5.028,65 5.028,434 1
" . 5.028,406 - 1
_ X X X 5.028, 32 5,028,310 2
| 5,028,158 | 5.028,138" 3
X x % ' 5.028,00 027,986 5
e ! .
X X X .m..o.mq_..m.u mqom.u. > 3
X X X 5.027,70 5.027,679 2
X X X ,w.ONQMmm mhuwﬁwmﬂbgw 10
x X X 5.027,53 mtoqummum. 100
5.027,38 5.027,38 5,027,385 X % x 5.027,40 5.027,385 9100
- : 5,027,280 70
5,027,160 - 5
, 5,027,035 113
5,027,00 5.027,00 5,026,993 40
5,026,923 4
. 5,026,812 2
5.028,759 5,026,770 1,5
. 5.026,713 14
_5.026452 5.028,528 X X X 5.026,54 5.026,560 48
5.028,521
5,026 ,37 5.,026,37 5,026,377 55
5.026,28 5,026,312 4
5,026,225 6
5.026, 140 25
5.026,113 25
5,028,072 X X x 5.026,06 5,026,085 16
X X X 5.026,93 5.023,972 3
5.025,741 26
‘ X X X 5.025,61 5,025,625 4
, 5.026 ,487 130
w 5,025,433 X x x 5.025,44 5.025,465 100
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7 - 5. Détermination de l'épaisseur optimum du F.P

Pour éviter que des raies parasites ayant des intensités différentes d'une
cathode & l'autre (tableau XI) viennent se confondre avec les raies de mesure, en-
trafnant des écarts systématiques entre k, et k. (de l'ordre de 5 %) nous avons

1 2
cherché a déterminer(une fois que toutes les raies du voisinage ont été inventoriées):

a}- l'épaisseur optimum 3 donner au F,P pour isoler les raies d'analyse,

b)- la largeur de la bande passante du monochromateur pour avoir le maximum

de luminosité tout en tenant compte de l'environnement.

Cette détermination de 1'épaisseur s'obtient par une méthode graphique (fig. 48)

analogue 3 celle décrite par K. W. Meissner (20).

Pour le problédme particulier de 1'uranium 2 faible teneur en 235, l'épaisseur
la plus favorable est 3,675 mm. Mé&me avec cette épaisseur, on a été obligé de tolé-
rer quelques superpositions partielles (c'est-a-dire de la raie a avec le pied d'une

raie parasite).

Ce choix de 1'épaisseur dicte les valeurs que doivent prendre les largeurs de la
fente d'entrée et de la fente de sortie pour éliminer les raies suffisamment intenses
susceptibles de fausser les mesures. Nous avons représenté sur la figure 43 la

forme et la position de la bande passante dans le spectre de l'uranium.,
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CHAPITRE VIII

REALISATION EXPERIMENTALE D'UN BALAYAGE SYNCHRONE ENTRE

LE MONOCHROMATEUR ET LE FABRY-PEROT

Introduction

Un spectromedtre F.P intégral a été réalisé par R. CHABBAL (17) avec une
chathe de 2 F,P en série qui, permetta.it. d'étudier un'spectre dans un domaine de
I'ordre de 4000 cm-l. Par contre, le dispositif qui -va étre décrit ci-dessous et
dont il a &té question au par-agraphe (7 - 4) n'est intéressant que dans le cas ol on
cherche 2 étudier un spectre (d'émission ou d'absorption) & haute résolution dans

un domaine spectral qui n'excede pas 50 & 100 cm

8 - 1. Principe du balayage synchrone

Pour réaliser un spectrometre Fabry-Perot & bande passante unique constitué

par un monochromateur et un F.P, trois conditions doivent &tre satisfaites :

..+ a)- le monochromateur est astreint & fournir une bande passante inférieure

ou égale a l'intervalle spéctral libre du F, P

b)- déplacer simultanément les bandes passantes du monochromateur et du F.P
a7’

(a't") F.P-

Ce déplacement doit avoir la mé&me vitesse pour les deux éléments (5)M

¢)- un dispositif approprié doit amener en coincidence le” maximum. de la bande

passante du monochromateur avec celui de la bande passante du F.P




FI1G. 45
Lame a faces paralléeles
x ~
g \ / £ g4 ,
/
IIIIIIIIII o — — ente dentree
— — ) 7 . A]. ]
T — S/ Rayon incident
= L |7 moyen
......r....rr. ~
-.r...l.rrr
- _ _ _ *N B - ,

Fente de sortie
'Iu

Miroir spherique







P ? Y e ——
BT T LT LAY 5 R LB WD I o e R e
'
« AN ek g o [} I N U, [ P el S W 50 LT
v
. : -
-
.
|
. ~ =r E
. b
o 'v- TP T MR LT Y WP T
4
<
- e LT AL AN v > L
e

AN \q_';'—’u'




- 57 -

Le mode d'exploration le plus simple a réaliser pour le F,P s'obtient par varia-
tion de l'expression 2nae et plus SPéci?,Iernent celle de n . Cette variation de
l'indice n est elle-mé&me reliée linéairement 3 celle de la pression & qui régne entre
les lames du F.P . La bande passante du monochromateur sera donc assujettie &

se déplacer en fonction de cette mé&me variation de pression produite par un procédé

quelcongue.

8 - 2. Réalisation du déplacement de la bande passante du monochromateur

Pour déplacer la bande passante du monochromateur, il faut faire varier la
différence de marche A= a.CSin (% -/3 ) + Sin (« +/3_)],(oi -/3) étant 1'angle
du rayon incident et de la normale au réseau, (o( + ﬁ) étant l'angle du rayon diffracté
avec la normale. Ce résultat est obtenu en donnant & 1'axe du réseau une rotation qui
change 1'angle . Il est souvent avantageui de rendre cette rotation linéaire en fonc-
tion du temps, or ceci est difficilement réalisable quand on impose a cette linéarité
d'étre définie avec une précision de 10_4; car les organes mécaniques de transforma-
tion du mouvement de rotation en mouvement de translation (fig. 15) ne peuvent préten-
dre & de pareilles précisions. Nous avons donc remplacé ce mode d'exploration non
précis(illustré par la figure 44 représentant un spectré dit “"cannelé")par un autre pro-
cédé. Gréce a la rotation d'une lame 2 faceg paralleles d'épaisseur e placée sur le
trajet du faisceau, aprés la fente d'entrée. @m fait varier 1'angle d'incidence(o‘ —/3]

(fig. 14).

En effet, une rotation ¥  de la lame déplace le rayon moyen - figure 46 - de la

guantité :
sin (§- r)

cos T

Dans le cas ol les angles utilisés sont faibles; c'est-a-dire la lame s'écartant peu de

la position perpendiculaire au rayon moyen, le déplacement sera :

dx = e,g d¥ en posant 5 = (1 -l) et D = indice de'la lame

: )
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Ce déplacement introduit une variation de l'angle d'incidence sur le réseau
et par conséquent une variation du nombre d'onde (d'apxres 1l'équation (8 - 1) qui est

dérivée de 1'éguation générale sur le réseaux (5 - 1),

On obtient par dérivation en utilisaht les notations de la figure 14,

dq— - (]"2 cos/s d{ﬁ (3_1)

k N
or d/.’v v dx
oo F

ce qui entraine

ia - .G _edcesp
Nk

oir sphérique du monochromateur,

ol F désigne la distance focale du mir

N nombre de traits du réseau par mm

k ordre dans lequel est utilisé le réseaun

Le déplacement de la bande passante du F, P obéit & la relation :

dn ' P
dO;.P S G—? (8 -2)
A, ==X aF (8 - 3)

X étant un coefficient caractéristique du gaz placé entre les lames du F. P

di représentant la variation de pression de ce gaz,

Nous obtiendrons une exploration synchrone du spectre par le F.P et le

monochromateur si les deux expressions dG"’M et dG"'F P sont égales,

c'est-a-dire si :
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) N k F \
aY = d& (GWO%?S (8 - 4)
on pose :
Nk F X - c
G"eScos/s -

C est une constante pour un <O donné,

La rotation d 4 de la lame & faces paralléles doit donc 8tre rendue proportionnelle

a la variation de pression entre les lames du F.P . Ce coefficient de proportion-
nalité C est malheureusement fonction de 0 ; mais ceci ne présente pas de grands
inconvénients pour l'exploration de faibles intervalles spectraux de l'ordre de 80 cm-1 N
Cependant, le dispositif doit prévoir la possibilité de changer le coefficient de propor-

tionnalité C quand on passe d'une région du spectre & une autre, car dans ce cas, la

AT

variation de n'est plus négligeable.

8 - 3. Description du dispositif de rotation de la lame i faces paralltles

Un empilement de capsules manométriques, comme 1'indique la figure 47 donne
a2 la tige T un mouvement de translation quand la pression varie, soit dans l'ensemble
supérieur, soit dans l'ensemble inférieur. Cette translation AT du point T est lide

au nombre de capsules et a la variation de pression.

Pour une capsule, l'allongement est donné par :

El = T (&, —TOy)

ETJI étant la pression régnant & l'intérieur de la capsule

Eu'z pression extérieure quelcongque

‘3 -un coefficient de proportionnalité

Si nous placons deux capsules en opposition, nous aurons :
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Bl o= B -E, = ?@1 -@y) - 3(“‘{' ~0)

m! =3' ({Ia'l -(:.J_I) | (8 - 5)

—

wl étant la pression & 1l'intérieur de la deuxidme capsule, nous éliminons- ainsi
les variations dues a la pression extérieure 53'2. On maintiendra donc 1l'ensemble
inférieur des capsuies 3 une pression fixe qui sera de l'ordre d'une demi-atmos-
phere, l'ensemble supémieur est relié directemeént & l'enceinte du F.P, quand la

pression varie, la tige T se déplace dans son logement en donnant au bras B un

mouvement de rotation autour de l'axe 0 (fig. 47).

Ce mouvement de rotation est en méme temp s communiqué & la lame 2 faces
aralléles, Si AT est linéaire avec la variation de pression A&J il en sera de méme
P

pour la variation d'angle,
T o .
A¥- AT (8 - 6)

La formule (9 - 8) pour la série du N, capsules de l'ensemble supérieur devient :

1
AT = N, ¥ (- = N T AW

et la formule (9 - 7) prend la forme :

NQSA&;I:AE_‘-( NkFX)
oT G‘e’&‘cos/e

AG's Ay NkF X, OT i
('3Nie Ycos (T) (8 ?)
Pour maintenir le coefficient C constant, il suffit de faire varier OT dans le mé&me
sens que¥de sorte & maintenir —9&3 = Cte, Ce résultat peut &tre obtenu en faisant

coulisser l'ensemble des capsules avec la tige T par rapport au bras OB,
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8 - 4, Vérification de la synchronisation du déplacement des bandes passantes du
monochromateur et du F. P

Cette vérification se fait par l'intermédiaire d"une source de lumiere blanche
st 407

_ _ M dt ' . P
égales le signal résultant est nécessairement constant comme le montre la figure 48,

auxiliaire, Quand les deux vitesses d'exploration (dG' sont
dt’

5i les deux vitesses sont différentes le signal est modulé et nous pouvons agir soit
sur la longueur du bras de levier OT ou sur la pression des capsules de l'ensemble

PPN - . d
inférieur pour augmenter ou diminuer la vitesse ( du monochromateur,

)

Pour amener les deux bandes passantes en colncidence nous utiliserons aussi la
mé&me source auxiliaire en agissant sur la rotation lente de 1'axe du réseau de sorte
que le maximum de sa bande passante vienne colncider avec le maximum d'un pic

d'Airy,

Conclusion. - Ce dispositif a été testé en étudiant un spectre d'absorption de l'iode
correspondant & la figure 49 et un s‘pectre d'émission, celui de 1'uranium figure 50,
Sur ceés dernitresfigures, nous voyons deux spectres : le spectre donné par la cel-
lule de référence a la sortie du monochromateur, et celui qui est obtenu avec la cel-
lule d'analyse sur lequel la résolution instrumentale était de 106. Les résultats obte-

nus & 'aide de ce dispositif, peuvent &tre considérés comme étant tres satisfaisants.

Remarque, - Par contre son utilisation dans l'ultraviolet lointain, nécessite de gran-
des variations de & , on pourrait alors utiliser le m&me dispositif mais symétrique,
clest-a-dire en employant deux lames 3 faces paralltles de mérne épaisseur, I'une
apres la fente d'entrée et l'autre avant la fente de sortie, commandées simultanément
par le mé&me systéme de capsules (fig. 51). Ce montage a l'avantage de maintenir la
symétrie et le réglage du monochromateur, le synchronisme s'obtenant dans ce cas

uniguement par variation de pression dans les capsules de l'ensemble supérieur,
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CHAFPITRE IX

EFFETS PROPRES AUX SOURCES

Nous étudierons dans ce chapitre, les effets dus unigquement aux imperfections des
sources, entrafhant un écart entre les valeurs de 14:1 et kz et cecl m&me si 1'ins-
trument est sans défaut. Ces effets sont différents de ceux exposés dans les chapi-
tres précédents oli lez défauts de 1'appareil étaient entidrement ou en partie respon-

sables de 'écart entre k1 et k2°

Nous distinguerons trois sortes d'effets propres aux sources :

1*)- Variations globales de la luminance {stabilité de la source)
2%)- Erreurs introduites par la raie B

3°*)- Autoabsorption différente entre sources,

Pour palier tous ces défauts qui entrafhent des erreurs ou qui nécessitent des cor-
rections, nous avons cherché le moyen de rendre les conditions d'excitation des

sources les plus semblables en construisant une source i cathodes creuses multi-

ples,

9 - 1, Variation globale de luminance (stabilité)

Les raies d'aﬁalyse sont enregistrées sﬁceessivement. Pour que le rapport soit
mesuré avec une précision supérieure & 1 %, il est nécessaire que la luminance glo-
bale fournie par la source reste constante & la mé&me précision pendant tout le temps
de 1'analyse. Or, une telle stabilité de la décharge est difficile 2 obténir; c'est ce
qui nous a amenés, comme il a été signalé au paragraphe (2 - 3 ~ 3) & introduire un
canal de référence (Fig. 4). Cetie méthode s'est révélée nécessaire et satisfaisante;
en effet, dans le fonctionnement des lampes & cathode creuse, on observe des varia-

tions lentes de la luminance de l'ordre de quelques pour cent par heure, trop grandes

—— b [
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pour la précision cherchée. Et d'une source a l'autre, cette variation n'a pas néces-
sairement ni le mé&me sens, ni la mé&me importance. L'une des principales causes

de cette variation de liminance est la pression du gaz porteur gui varie en fonction :

1*)- de 1'évaporation de l'azote liquide qui refroidit la source,

2°)- de la pulvérisation des atomes métalliques qui viennent se déposer sur la
paroie et jouent le r&le de pidge pour le gaz porteur dont la pression diminue ainsi
avec le nombre d'heure de fonctionnement de la lampe, Ce phénomene est d'autant
plus appréciable que le volume de la lampe est faible et que les courants de décharge

sont forts,

On pourrait espérer corriger facilement ces variations de luminance en effec-
tuant le rapport des signaux entre le canal d'analyse et le canal de référence, Mais
on peut se demander quelle est la validité d'une telle correction faite sur deux canaux

différents compte tenu de ce qui a été exposé au paragraphe (6 - 1 - 3),

Il peut arriver, lorsqu'on compare les deux sources, qu'on obtidnne sur le
canal de référence, deux signaux X et X, et sur le canal de mesure, deux si-
ghaux correspondants vy et Y, tel que :

*1 y 71 Y1 Y2

* 72 * )

Cet effet sera étudié plus en détail dans le paragraphe {11 - 4 - 1); ajoutons
cependant, qu'il est sans incidence sur le résultat final puisqu'il est identique pour
les composantes A, B et a d'une m&me source a condition, bien entendu, que la
distribution de luminance dans une lampe, ne change pas au cours du temps. Nous
avons vérifié cette derniére condition - tableau (XII) en observant la constance du

rapport % pour chacune des sources en fonction d'une variation de pression,
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TABLEAU XIII

Presgion de néon 2 1,5 1
v, /% 0,827 0,821 0,823
2 ) % o 1,087 1,088 1,081

Le canal de référance est tr2s utile pour corriger des différences entre kl

et kZ qui peuvent atteindre 2 % dans le cas ol %—EE } 0 et

dB L0 (B étant la brillance de la source 1) mais cette correction ne
d‘ el -~ - - L .
s‘erateffectuee qu'apres s'Sre assuré de la stabilité de la bande passante du mono-

chromateur,

9 - 2 Erreurs introduites par la raie B

L'idée de vouloir comparer la raie a relative & l'isotope 235 directemeént &
la raie B appartenant a 'uranium 238 en remplacement de A, était séduisante 3
priori, car nous savons que la raie A est nécessairement sujette 3 1'autoabsopption
et que pour les faibles concentrations en uranium 235 les raies a et B avaient
des intensités comparables, Cependant, cette tentative a dfi &tre définitivement aban-

donnée et ceci pour deux raisons :

1°)- nous avons découvert que la composante B était accompagnée vers les
grandes’ longueurs d'onde d'u.ne autre raie d'intensité non négligeable et qui se trouve
bt

a 0,003 A de B. Ces deux composantes ne sont pas résolues étant donné la lar-

geur de la fonction d'appareil utilisée (fig. 52).
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2%)- Une étude systématique des intensités relatives des trois composantes a,
A, B en fonction des conditions d'excitation des sources, a donné les résultats sui-

vants pour les deux sources :

Une variation du courant d'alimentation de la cathode entrafne un changement
des valeurs ,& et f '. Plus exactement, une augmentation de l'intensité du cou-
rant diminue la quantité f) ceci sera étudié en détail au paragraphe suivant sur

l'autoabsorption et augmente la valeur de F' T

De mé&me une variation de la pression du gaz porteur modifie la valeur de :

. 1 I
L _B et laisse le rapport - A inchangé. (fig, 53)
r I | i

a

Les variations de /o' avec les deux paramétres (intensité du courant et pres-
sion) ne sont pas surprenantes puisque les deux raies a et B ont des niveaux

supérieurs et inférieurs qui sont certainement différents,

La raie B doit donc &tre rejetée car elle introduit une imprécision supplé-
mentaire sur kl et kz étant donné que les deux sources ne sont pas strictement
identiques et la mesure des abondances ne pourra s'effectuer que sur les raies ho-

mologues A et a,

9 - 3. A.utoé.bsorption

Nous avons déja abordé ce probleme dans la premidre partie de ce travail et
nous avons tappelé que les raies d'analyse choisies devaient &tre sensibles & l'auto-
absowption, puisqu'elles aboutissent au niveau fondamental, Il nous reste & déter-

miner 1'importance et 'influence de ce phénomene sur 1'identité des valeurs de

k1 et k2
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9 -3 -1, La premigre méthode que nous avons utilisée a été celle de 1'étude
du profil de la raie A avec une fonction instrumentale tr2s fine. Le profil ainsi
enregistré Y ‘était alors comparé a une fonction de Gaus;fs G. Cette courbe théori-
que G a été tracée graphiciuement, point par point, en choi.sissant pour largeur .
et pour maximum d'amplitude les valeurs homologues de la fonction Y. Les deux
courbes Y et G ainsi 6bteuues se confondent exactement la précision du tracé
(fig. 510 Ce qui demorrtre que les raies émises ont un profil gauss1en Ce resultat
ne nous permet pas de conclure ni 4 I'absence totale ni 3 la présence notable d'auto-

absorption.

9 - 3 - 2, Deuxidme méthode, Si nous nous reportons aux formules (3 - 4) nous
remarquons que l'expression il-; pour les composantes A et a ne difféerent que
pa,r-la valeur de /I-l,

Or, en mainténant l'hypoth&se que la composante a a un profil proche de la
fonction de Gauss, la formule (3 - 5) montre que les deux composantes A et a
ont des coefficients d'absorpiion /u qui ne varient que pai'"la. valeur de Nq.Rap_
pelons que Nqi'eprésente la population du niveau inférigur et que nous avons admis,
par ailleurs, que le nombre d'atomes des différents iso:topes dans un état donné

est téujburé proportionnel a leur abondance.

Nous étudierons donc uniguement la variation du rapport /o des intensités
s/ Ia en fonction du nombre d'atomes intervenant dans la décharge, Cette mesure
pour &ire exacte, doit s'effectuer, soit avec un pouvoir de résolution tres élevé,

-~

soit avec une fonction d'appareil de largeur équivalente a4 celle de la fonction source
& condition de tenir compte de la variation de la transparence (paragraphe 6 - 2- 2),
Mais nous pouvons négliger ces corrections dues 3 la transparence puisque nous
nous intéressons surtout aux mesures relatives des /0 . Les mesures effectuées

ont montré gue 1'autoabsorpt1on augmentait avec le courant
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d'alimentation des cathodes ce qui est attendu, Par ailleurs, deux cathodes diffé-
rentes donnent deux courbes C‘.l et C2 (fig. 55) qui ne sont pas absolument con-
fondues, La différence des ordonnées représente l'erreur A 5‘(1) commise en passant
d'une source A l'autre, Cette erreur peut atteindre 1,5 % elle n'est donc pas né-

gligeable et il importe de la réduire en rapppwochant au maximum les conditions

dl'excitation des sources,

9 - 4, Multicathode

Avyant abandonné la raie B, 1'utilisation de la composante A exige que l'erreur
qui entache son intensité et qui est due princ:ipalement a l'autoabsorption, soit la mé&me
quelque soit la cathode. Dans tous les phénomenes étudiés et qui incombent 2 la sour-
ce, nous sommes toujours parvenus 2 la mé&me conclusion:les sources doivent avoir

les conditions d'excitation les plus '"identiques'' possibles.

C'est donc pour afheindsie 4 ce but, que nous avons construit une multi-cathode
ou les différentes sources qui la composent se trouvent placées dans les conditions
les plus semblables, La figure 56 représente le schéma de la lampe qui a été réali-

sée et qui comporte quatre cathodes placés dans la m&me enceinte,

De grandes précautions ont été, par ailleurs, prises pour donner aux sources
constituant cette nouvelle lampe la mé&me géomeétrie et des positions des anodes par
rapport aux cathodes qui soient identiques, En effet, la distribution de luminance
dans une cathode creuse dépend de la forme de l'anode ainsi que de la position de
cette dernidre par rapport & la cathode, les résultats de cette étude seront discutés

dans le paragraphe (10 - 4),
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Malgré tous les soins qui ont été apportés & la réalisation de la nouvelle lampe,

nous remarqguons encore deux phénomenes dont 1'interprétation exacte nous échappe.
quc : P 12)2

a}- les pressions optimums du gaz porteur pour les différentes socurces ne sont

pas égales tel que le montre la figure 57 et ceci pour le méme courant d'alimentation.

b)- quand on compare les caractéristiques des deux sources 1l et 2, V =1 (1)
(V étant la différence de potentiel aux bornes de la lampe et I I'intensité) et 3 pres-
sion de néon constante ,on remarque que les courbes ne cofncident pas exactement

(fig. 58},

9 - 5, Résultats obtenus avec cette source

‘Tous les défauts que nous avons rencontrés dans les Chapitres VI et IX
dus aux imperfections de la source ou aux différences entre sources supposées
"identiques' ont ét€é minimisés- grice 3 la multicathode, En effet, les résultats
obtenus sur la mesure de f montrent que les conditions dbexdififiomidessodifféden -
tes cathodes sont beaucoup plus voisines que dans les sources décrites précédem-
ment au paragraphe (4 - 2). En particulier, pour un mé&me courant et une méme -

pression, les brillances des quatre cathodes ont des valeurs comparables.

Le tableau XIV résume une série de mesures effectuées dans ces condi-

tions,

La précision sur la détermination de /a est limitée maintenant princi-
palément par le rapport signal/bruit de nos enregistrements, en particulier la

composante a dont le rapport signal/bruit n'est que dell'ordre de 20,

Pour améliorer les mesures, par intégration des signaux et pour dfmi- - -
ner le temps d'analyse, nous avons entrepris la réalisation d'un instrument ne com-
portant pas de balayage dans le temps. Le principe et la réaligation de cet instru-

ment, le quantomeatre F, P, est 1'objet de la 3&¢me partie de ce mémoire,




TABLEAU XIV

N

s Intensité R&E. MMMMMMMMW Intensité R&E. WMHHMMMMm Hu‘nmﬁmﬁm R&E. M.MMMMMMHm ] .Hluw u le o -
mesurée B de B mesurée a de a mesurée A de A Hm Hm
| 1] 189,5 |91,2 2,077 122 91,3 | 1,336 193,5 91,5 m.agqu 1,554 1,582 | 0,9237 | 0,9906
Dl o7 76 2,302 112 76,6 | 1,462 174,7 74,8 - 2,335 1,574 1,597 | 1,0006 | 0,9974
I 189,25 92,5 2,045 120,2 92,6 1,298 193,1 93,3 2,069 1,575 1,593 0,9930 | 0,9937
C 1 177 76 2,250 108,5 76,5 | 1,418 174 76,5 2,274 1,586 1,603 | 1,0025 | 1,0112
I{ 190,5 |92,6 2,057 120,25 | 93 1,293 196 93,5 |- 2,096 1,590 1,621 | 1,0146 | 1,0292 .
1| 170,75 | 75,1 2,273 110,5 76,2 | 1,450 176,7 77,3} 2,285 1,567 1,575 {0,9846 | 0,9968
I | 195,2 95,5 2,043 126,5 95,5 | 1,324 200 96,2 | 2,079 1,543 1,570 | 1,0157 } 0,9993.
11| 72,5 [ 78,8 2,189 112,3 77,9 | 1,441 178,9 79 2,264 1,519 1,571 | 1,0526 | 1,0101
I 195,7 |91,9 2,129 128,1 96,2 | 1,331 205 97 2,113 1,599 1,587 | 1,0369 | 0,9937
II|{ 175,5 | 78,7 2,229 114,2 79 1,445 183,8 79,6 | 2,309 1,542 1,597 | 0,9922 | 0,9818 |
1| 188,2 |90 2,091 120,5 88,2 | 1,366 189,1 88,2 | 2,143 1,530 1,568 | 1,0026 | 0,9836 |
II| 165,9 72,9 2,275 107 71,8 | 1,430 169,9 71,5 2,376 1,626 "1,594 | 1,0163 o,mmmm_
I 186,5 88,6 |- 2,104 " 120,5 88,8 § 1,356 190,1 89,1 2,133 1,551 1,573 { 1,0097 { 0,9831"
11§ 164,5 |72,1 2,281 106,5 71,7 | 1,485 170 71,5 | 2,377 1,536 1,600 |1,0182 }0,9993
1| 18,5 88,5 | 2,007 | 19,5 {887 1,347 191,8 | 89 | 2,155 1,564 | 1,599 |1,0083 | 1,013
11| 165,5 |71 2,330 | 107 71,2 | 1,502 171 72 | 2,375 1,551 . | . 1,581 | 1,0012 | 1,0103
1| 187,5 |89,4 2,097 | 121,5 90 1,350 195,25 | 89,8 2,174 1,553 | - 1,610 | 1,0196 | 1,0144
II{ 167 72,5 |- 2,303 107,7 71,2 } 1,512 172,9 72 2,401 1,523 | 1,587
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TROISIEME PARTIE

QUANTOMETRE F,P

Introduction

Pour effectuer des dosages isotopiques, le quantometre F.P, décrit dans ce
mémoire présenté par rapport & I'HYPEAC, deux avantages; le premier est la si-
multanéité des mesures des intensités de chacune des raies isotopiques {ce n'est
pas un appareil de balayage), le deuxitme est une plus grande luminosité. Bien que
le monochromateur du quantometre fournisse une bande passante plus étroite, ke
gain de luminosité tient au fait que le monochromateur 4 réseau de I'HYPEAC est

remplacé dans le guantomeétre par un F.P

Par contre, le domaine d{utilisation d'un quantomeétre en spectroscopie est

tres restreint comparé 2 celui de I'HYPEAC,

C'est & partir des résultats obtenus au cours de 1'étude effectuée dans la deu-

xigme partie de ce travail que nous avons entrepris la réalisation de ce quantometre.
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CHAPITRE X

QUANTOMETRE A DEUX CANAUX

10 - 1. Principe du Quantomeétre F,P

Comme tout quantometre, l'appareil va comporter autant de récepteurs que de
composantes spectrales & mesurer et il sera constitué en fait, par un certain nombre
de spectrometre F,P placés en paralleles, chacun d'eux étant eentré sur une compo-
sante déterminée, Ces spectrometres sont par ailleurs, précédés par un monochro-
mateur commun constitué par l'association d'un filtre interférentiel et d'un F, P de
féible épaisseur (fig. 58 bis), Les flux lumineux sortant de chacun des spectromstres
sont recueillis par les différents récepteurs et les signaux auxquels ils donnent nais-
sance sont envoyés a des intégrateurs, La mesure des tensions aux bornes de ces
intégrateurs peut &tre, soit enregistrée sur un millivoltmetre, soit transmise & des

appareils a lecture directe.

10 -~ 2., Description du Quantometre

Pl

L'instrument réalisé a été adapté & la mesure des abondances isotopiques de
l'ﬁmjanium naturel, probléme qui a été déja étudié sur I'HYPEAC et dont toutes les
données nous sont familidres., Les composantes d'ané,lyses appartiendront a la raie

L

5027 A du spectre d'arc et les mesures d'abondance seront évidemment des mesures

relatives qui nécessiteront 1'usage de deux ou plusieurs sources,

Cet appareil ne dose que les deux isotopes 238 et 235 de 1'uranium, Dans un
premier temps, il comporte uniquement deux canaux, la figure 59 en donne le schéma

optique.
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10 -2 -1, La source

Clest la lampe & cathode creuse dont il a été question au paragraphe(9 - 4)
ies 4 cathodes fonctionnent en parallile et contienner;t le méme échantillon, Ceci
davifat nous permettre' de vérifier 1'identité du facteur k intervenant dans la for-
mule (4 - 1) pour les différentes sources. Au dessus de chaque source est placé un
miroir M;l qui renvoie le faisceau lumineux au centre d'un miroir M2 tournant -
autour d'un axe vertical, Ce miroir MZ nous permet de sélectionner l'une quel-
conque des cathodes, Il est nécessaire que le faisceau réfléchi par ce miroir Mz
et provenant de n'importe quelle source, soit confondu avec l'axe de rotation afin

de satisfaire la condition invoquée dans le paragraphe (5 - 2), ce réglage important

se fait une fois pour toute,

10 -‘2 -2, Le mOnochromaterur

Il est constitué par l'association de deux éléments : le filtre interférentiel et

un interférometre F. P

a)- le filtre interférentiel découpe dans le spectre une bande passante dont la
largeur a mi-hauteur AA oI est de 9 }Dk et dont le maximurm de transmission est
fixé€ sur la longueur d'onde 5;030 ;‘L . Clest un filtre "Grubb Persons'; sa transpa-
rence moyenne est de 33 %. Pour centrer la bande passante sur la raie d'analyse
qui est & 5027 .OA on est conduit 2 lui donner une légére inclinaison par rapport a

la perpendiculaire au faisceau.

Ce filtre pourrait, & lui seul, servir de monochromateur dans le cas de 1'étude
d'un spectre pauvre en raie; mais il est nécessaire ici,comme on !l'a vu au chapitre
' 1

VII d'affiner sa bande passante par l'introduction d'un F.P en série, le spectre

étant excessivement dense,
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Une étudé précise de la fonction de transmission de ce filtre a été faite, elle
nous a permis de déterminer l'importance des pieds de cette fonction de transmis-
sion, surtout quand le filtre est traversé par un faisceau d'ouverture non négligeable.
Le ta.bieau XV groupe les résultats obtenus, La bande passante est aussi fonction de
la surface couverte par le faisceau, car nous avons observé que ce filtre n'est pas

parfaitement homogene,

b}- le Fabry-Perot monochromateur

-

Si le monochromateur 3 réseau présente 1'inconvénient fondamental de ne pas
fournir 1'étendue acceptable par les F, P résolvants, le monochromateur F,P pos-
seéde lui aussi un inconvénient différent; celui de transmettre des pics parasites
distants de AG—F-‘.P M® Si le pic principal a pour intensité 1000, nous voyons
sur le tableau XV c;u'il faut prendre un F,;P d'i,s,l, égala 110 ;X pour que les
premiers pics parasites aient une contribution inférieure & 1 %%g par rapport a
I'intensité utile., Or, un tel F, P aura une épaisseur de 10 microns; des cales de
cette épaisseur sont actuellement difficiles & réaliser et sa bande passante sera
trop large pour &tre admise toujours i cause de la densité du spectre de l'uranium,

Nous sommes crlonc conduits a admettre ces pics de transmission parasites,

cependant en tenant compte des données particulidres de notre problédme, nous pou-

-~ - L3 -~ -
vons réduire leur inconvénient.

C'est ainsi que nous avons été amenés i prendre des lames de F, P distantes

de 0,01 c¢m (ce qui correspond Aun A4 U—F P.M = 50 cm-l) munies d'un re-

vétement diélectrique de 7 couches,

Pour assurer la stabilité de ce F,P monochromateur, il était nécessaire

d'utiliser des cales en silice qui adh&rent optiquement aux lames du F, P




TABLEAU XV

Transmission

(Faisceau paralléle)

(Faisceau avec faible ouverture)

Transmission

, Maximunm 1000 1000
istance du sommet |Distance du sormey
en A en i.s.1. du F.p] VeTS ADO | vers A< Q vers ADOQ vers ALQ
2,45 811,8 811,8 838 838
4,90 523,5 523,5 530,8 530,8
7,35 - 276,8 276,8 325,4 325,4
; 9,80 173,9 173,9 219,3 219,3
% 12,25 112,2 120,6 157,2 169,8
1er ordre 106 108
17,15 65,8 68,3 100 103,4
5 20,05 42,12 42,1 70,8 69,1
2éme ordre 30,5 30,5 "
% 26,95 28,1 25257'. 53,4 53,4
; 31,85 20,6 215 41,9 41,9
36,75 15,2 16;5 ‘ 34,8 33,9
! 3éme ordre 13,5 _ 1'3,.4. _ :
41,65 | 11,6 1,4 29,6 27,6
46,55 9,2 10,7 - 25,7 s
51,45 7 8,5 22,2 19,6
Adme ordre 6,8 7 |
58,80 5,3 6,3 18,3 15,7
‘ 5éme ordre “
% 68,61 3,6 4,? 14,8 12312
‘ 78,41 2,6 3,4 12,3 9,3
88,21 2 2,6 10,7 7,7
98,01 1,4 2,2 9,4 6,0
107,81 1,1 2 8,7 4,9
117,62 0,8 1,6 749 4
e ] ] _ . )
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I1'exécution de ces cales est soumise & deux conditions :

1°)- Pour explorer avec la bande passante du F,P monochromateur, la raie .

5027 A,fet ceci pour une variation de pression comprise entre 0 et une atmosphere)

i1} - faut que 1l'épaisseur des cales soit voisine de :

# ;f—nA' avec /\ = 5027,385 A

et p nombre entier de 'ordre de 400

2¥)- En outre, ces cales doivent &tre égales entre elles avec une précision
supérieure a )\-/30, car elles sont d'épaisseur si faible que la latitude de réglage

de 1'étalon F.P par pression sur ces cales, est négligeable.

Nous avons enregistré de grandes finesses avec le ¥, P monochromateur, de .
Mordre de 50, Ceci s'explique par le fait qu'on utilise une tres faible partie de la

surface des lames, En effet, on a (17) :

R
S, = —2 s
M RR R
SM : surface du monochromateur couverte par le:faisceau
_SR : surface utilisée des F,P résolvants

RM & RR : Résolvance du monochromateur et du quantometre

Application maneddiigie -

_RM : 20,000 R.R : 360,000

| o =
dlol: S /sR 1/18
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La surface utilisée sur le Fabry-Perot monochromateur est donc 18 fois plus faible

que celle des Fabry-Perot résolvants,

10 -2 - 3, C1rcu1t de p051t10nnement de la bande passante du F'; P mono-
' chromateur

Pour vérifier dans certains cas, la position de la ba.nde passante du F,P
monochromateur, par rapport & la raie d'analyse,nous avons introduit une lame &
faces parallgles, escamotable qui préleve, soit-d'une facon continuelle, soit d'une
maniére provisoire,une faible fraction du flux lumineux issu du monochromateur

pour l'envoyer sur une cellule auxiliaire (fig, 59).

10 -2 - 4, Spectrom’ét‘res résolvants

les deux F'. P résolvants placés en série sont traversés par deux faisceaux
lumineux provenant d'un seul faisceau principal, ce dédoublement est obtenu par

une division de la brillance du faisceau principal c.ofnme le montre la fig, 59,

Toute la surface des F, P résolvants est traversée par la lumiere, 1'utilisa-
tion de 1'étendue max1mum est rendu.e poss1b1e grﬁce ala nature de monochromateur.
Les deux spectrometres ainsi reahses ne nécessitent pas de descr1p1:1on plus 10ngue'
ajoutons, toutefois, que leurs intervalles spectraux AO-R doivqnt obéir a une condi-
tion supplémentaire afin de supprimé.r les pics ;;ara..sites les plus importants du F.P

monochromateur :

A G‘R # 2 A G—Monochromateur
Zn + 1
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Ceci nécessite la connaissance précise de AT, 1'i;s.1., du monochromateur, Ce

. point sera examiné ci-dessous - paragraphe 10 - 3,

Les récepteurs qui accompagnent les spectrometres sont des photomultiplica-
teurs R,C. A, de type 1P 21, Le refroidissement a 1'azote liguide annule le courant
d'obscurité, ce qui constitue une nécessité quand on integre les signaux; par contre

nous perdons en seppdufitdi;. ot/ w0 e T nle e v 8

10 - 2 - 5, Systéme optique de conjugaison

Nous avons tenu compte comme pour 'HYPEAC des produits des inhomogénét-
tés de la source et de la fenétre d'une part et des différentes pupilles des éléments
interférentiels, d'autre part, pour conjuguer entre elles Les pupilles de chaque

ensemble tel que le montre la figure 59,

Tous les F.P sont conjugués avec la fenétre de la cathode; quant & la tache
cathodique, elle est conjuguée avec les diaphragmes isolateurs des différents ¥, P
et avec les récepteurs. La surface utilisée sur la photocathode est trgs réduite

afinrde diminuer les variations de sensibilité (21),

10 - 3. Détermination de 1'épaisseur du F,P monochromateur

Cette détermination doit tenir compte, & la fois, du profil fourni par le filtre

interférentiel (tableau XV) et du spectre de 1'élément a étudier,

Nous avons étudié le spectre de l'uranium dans un domaine de 200 Angstrdem
et relevé les longueurs d'onde de toutes les raies intenses. L'épaisseur est choisie
en fonction de ce relevé pour éviter que 1'un des pics parasites ne vienne colncider

avec 1'une quelconque de ces raies.
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C'est ainsi que nous avons vérifié que 1'épaisseur des cales qui étaient & notre
disposition (e = 0,01 cm), remplissait bien les conditions nécessaires pour supprimer

la majorité des raies parasites,
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CHAPITRE XI

QUANTOMETRE A PLUSIEURS CANAUX

Supposons que 1l'on désire mesurer les abondances isotopiques d'un échantillon
d'uranium ou d'un autre élément possédant cette fois plus de deux isotopes. Il est néces-
saire, dans ce cas, que le quantomedtre comporte autant de canaux gue d'isotopes 3 ana-

lyser; ceci.peut étre réalisé de deux facgons :

a)- soit par division de brillance successive comme dans l'exemple étudié

dans le chapitre précédent,

b)-xoit par sépamation spéciale en utilisant toute l'étendue que les sources peuvent

fournir,

—

Nous allons étudier successivement les deux cas.

11 - 1. Cas d'une séparation spatiale - Exemple avec deux canaux -

L'instrument réalisé est représenté parrla figure 60, les canaux C1 et Cz
utilisent des sections différentes du monochromateur {filtre et F. P) ainsi que du
faisceau principal ce qui va entrafner certaines conséquences pour le probleéme qui

nous intéresse.

11 -1 -1, Eifet sur 1'échelle des fréquences

Chaque canal analysera une plage différente du F,P monochromateur et du filtre;

sl ces derniers étaient parfaits, le résultat serait identique et les deux
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fonctions de transmission & travers C1 et Cz seront confondues,

'Or, nile F,P nile filtre ne sont parfaits et comportent des défauts de pla-
néité(et autres)qui contribueront a différencier les deux fonctions de transmission
du monochromateur : 1'épaisseur optique n'étant pas la mé&me, les deux axes de. sy-
métrie des fonctions de transrmssmn Tl et T se produlront pour des longueurs
d'ondes d1fferentes,, ce resultat a été effe‘ctwement enregistré (fig, 61) II ne
represente pas un 1nconven1ent de la méthode, bien au contraire, on peut l'explcnter
pour que chaque canal transmette une composante de mesure avec le maximum de

transparence .
Un défaut de la planéfté moyenne entre les deux plages de A /250, ce qui

est peu, entrafhe un déplacement des deux bandes passantes du monochromateur de

400 mk, ctest-a-dire, la distancé de la raie A et a de l'uranium,

11 -1 -2, Effet sur les flux lumineux

Considérons la rajie A et étudions.les signaux donnés par cette composante i
travers les deux canaux C‘1 et CZ' Supposons,par ailleurs, que les deux faisceaux

qui transitent le long de C1 et CZ soient limités par des surfaces égales,

L'expresision du flux recueilli par les cellules s'écrit pour la cathode 1 :

é /IB (.—Q') s & d L pour le canal 1
’C% jf (ﬂ) s G afn ~ pour le canal 2

(s représentant la surface du trou d'entrée, ‘¢ la transparence de l'appareil

et dSL I'angle solide élémentaire).
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TABLEAU XVI

Coordonnées de la surface Coordonnées de la surface (101 /

&lémentaire sur le canal 1 élémentaire sur le canal 2 (P* (102 2
X = = 1 y = 0 X = 1 y = ] 1’09 1'14 0’95
W= - 5 Y = 0 X = 1 y = O 0,64 0154 1,18
X = = 1 y= 0 X= 5 vyv= 0 1,71 1,54 1,11
X=-23 y= 2 X = 3 y= 2 0,75 0,68 1,10
W= - 3 Y = - X = 3 y = 2 0,81 0,83 0,97
x=—3 y = 2 X = 3 y=—2 1,18 1'10 1,07
x=...5 y = 0 ¥ = 5 Yy = 0 1'04 0,76 1'36

by
Canal 1 Canal 2
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Pour la cathode n® 2, nous aurons de méme : -

CLEZI =ff52 (ﬂ.) s & d £ pour le canal 1
n
i
Cﬁzz =jf Bz (-Q') s & d £ pour le canal 2
'JL'L

B1 et Bz représentant la distribution de luminance des cathodes 1 et 2}'qui

n'est pas uniforme {paragraphe 6 - 1) ce qui entrafne généralement :

Ly, %
$1 £%5

Ce résultat a ét€ vérifié par des mesures photoélectriques faites sur des flux élé-

mentaires

d P = Bs T df

o

d%ll et‘f - %%
d¥12 2 d;;—zz

Le tableau XVI résume les valeurs obtenues pour (]0 1 et ?02 ceci en combinant

Si C,Ol représente

différentes surfaces élémentaires sur chaque canal,

Que la luminance ne soit pas uniforme n'est pas trés important, nous obtien-
P

drons :

CP 1 et sz différentsde 1'unité, Mais ce qui est grave et condamne
la méthode, c'est 1'inégalité des Y)l et (PZ'

Exemple. -  Supposons que la distribution de luminance pour les sources 1 et 2
soit celle qui est représentée sur la figure 62, cas simplifié ou les deux canaux sont

éclairés suivant un diamdtre de faible largeur. Dans ce cas, l'expression du flux
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peut &tre facilement intégrée et sa valeur sera égale dans chaque cas 3 la surface
rayée de la figure 62, Il est manifeste que C?—ig est bien différent de 3?1
22

Cette expérience a été effectivement réalisée en utilisant des filtres mentrés ol la

transparence varie linfairement,

11 - 2, Cas d'une division par brillance

C'est le cas déja décrit au paragraphe (10 - 2) qui utilisait deux canaux, Nous
allons étudier si sa généralisation pour n canaux est possible, Soit un quanto-
metre schématisé par la figure 63, tous les canaux enregistreront simultanément

la mé&me bande passante du monochromateur, Supposons que cette bande passante

transporte i un instant donné un flux % et que les différentes lames semi-trans-
parentes Ll R L2 ‘o Ln 1 soient identiques et posszdent un pouvoir réflec-

teur égal a r

Dans ce cas, le premier canal recgoit le flux cﬁ r
le deuxitme canal recgoit le flux ZE* r(l -r)
lep o7 canal recoit le flux % r(1-1x)P

Nous voyons que, quelles que soient la source utilisée et les valeurs de
% 1 et %2 le rapport des flux entre deux canaux quelconques p et q va

s'exprimer :

%1 N LT

%1 r(l . r)q_l i %2 r(l- r)q-l
ol : ‘Elp %Zp

= ce qui représente 1'€galité recherchée, i condition
Ftq - Fiq, cC TP e :
que r soit indépendant de é ou qui revient z dire r indépendant de la

luminance, Cependant, cette solution présente le grand inconvénient de fractionner
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la luminosité du quantometre dans la mesure ol elle n'utilise pas toute 1'étendue

fournie par la source,

11 - 3, Réalisation d'un quantomeétre a plusieurs canaux

C'est une combinaison entre les deux solutions qui a fourni le principe du
guantom&tre & plusieurs canaux, On bénéficie de la séparation spatiale pour placer
autant de canaux horizontaux que 1'étendue de la source nous le permet; et chague
canal horizontal subit P divigions par brillance; ainsi nous multiplions le nombre
de canaux par p. Pour n canaux horizontaux nous compterons donc pn canpaux
verticaux, L.es mesures devant se faire nécessairement entre canaux verticaux ap-

partenant au m&me canal horizontal.

La figure 64 montre un schéma de principe de ce quantometre 2 plusieurs ca-
naux, Celui que nous avons réalisé comportait deux canaux horizontaux et chaque

canal horizontal se subdivisait en deux canaux verticauxyCe dispositif peut donc ser-

vir & 1'analyse d'un élément ayant quatre composantes spectrales & mesurer corres-

pondant & quatre isotopes.

11 - 4, Conséquences de l'inhomogénéfté de luminance dans le cas du quantometre

a4 quatre ou 2 n canaux

Nous avons vu dans le paragraphe (11 - 1) I'influence de 1'inhomogénéité de la
luminance sur le principe mé&me du quantometre, Le tableau XVI nous donne des
chiffres trés significatifs sur la variation de la distribution de la luminance d'une
source & l'autre, lorsque les anodes sont constituées par des simples tiges. Cette
grande variation de la distribution de la luminance était voulue pour faciliter les
mesures, Nous avons amélioré, par la suite, cette situation, par l'introduction

d'une anode du type étudié au paragraphe (9 - 4) dont le centrage par rapport au
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trou cathodique a été réalisé avec précision., C'est ainsi que les mesures effectuées

avec ¢es eanndesscHubkress, ont donné :

It

1,90 ot ¥, = 1,03 “Y1/%2 = 0,985

<,

Ce résultat est intéressant pour des raisons qui vont &tre étudides, bien qu'il
soit insuffisant pour comparer les mesures entre deux canaux horizontaux 3 la pré-

cision que nous recherchons, c'est-i-dire supérieur 3 1 %e.

11 -4 - 1, Influence du produit d'inhomogénéité sur la réponse de deux

canaux C]l et C2

Cette question a été déja étudiée au paragraphe (6 ~ 1) dans le cas ol les deux

sources utilisent unccanal unique d'analyse,

Cette fois~ci nous allons nous placer sur le méme canal horizontal et étudier
les effets d'une inhomogénéité différente' entre deux sources 1 et 2 sur les deux.
canaux verticaux C1 et C2° Ces deux canaux utilisent chacun un Fabry~Perot
résolvant et un récepteur différent. Nous supposerons que la réflection de la lame
a faces paralleles est homogene, Nous admettons, en outre (bien qtie cette condi-

tion ne soit pas nécessaire) que les flux globaux émergents de la source 1 et 2

soient égaux,

Traitons le cas de la distribution de brillance unidimentionnel étudié dans
I'exemple du paragraphe (11 - 1 - 2), Cette fois, on ne s'intéresse plus qu'a un

seul canal horizontal,

Soit Yl (x) et ¥, (x) les distributions de luminances pour les cathodes 1
et 2, et z, (%), Z2 (x) les fonctions représentant la sensibilité des photocatho-

des. Si nous désignons par S le signal recueilli 4 la sortie du récepteur, nous
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aurons

X
X
2 2
- pour la cathode 1 : S§,, = r/ Y, %y dx 815 = (.'L-—:r)y1 Z2 dx

x2 XZ
- pour la cathode 2 821 = r/ v, Z1 dx 822 = (I-r)yz Z2 dx
1 X,
les quantités Sll SZI
€8s qu s— et g— doivent étre égales i la précision recherchée, guelle
12 22

gue soit la composante étudiée,

Exemple simple. Si nous supposons que les inhogénéité€s ainsi que les réponses

varient linéairement avec X et sont opposées d'une source 2 l'autre, un calcul
élémentaire nous donnerait dans ce cas :

S11

5

- 2(l-r) ot 21 - _1_ (1 - 1)
T 2 T

12 SZZ

Mé&me si nous utilisons deux canaux obtenus par une séparation de brillance, il
est nécessaire que les différentes sections fin faisceau entre deux sources distinc-
tes aient des luminances, tel que Yy (x) et Y, (x) soient trés voisins, quel

que soit x compris entre % ebmén:i-: e N

Nous avons vérifié l'homogénéfté du faisceau et celle de la réponse des récep-
teurs, les résultats obtenus en utilisant la m&me composante sur les deux canaux,

sont résumés sur le tableau XVIII
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TABLEAU XVIII

Mode de Signal direct . s ez 2
' ; P Signal intégré
mesure enregistré
11
— 1,3578 1,0382 1,0369 1,0371
12
%21
1,3568 1,0387 11,0358 1,0364
S.. . .
22
Ecarts 1 %o 0,5 %o 1,1 %o 0,7 %a

Ces ré&lsultont tgcnt satisfaisants et représentent la précision limite que nous permet

d'atteindre cette méthode, Dans notre cag, cette précision est de 1 pour mille,

11 - 4 - 2, Influence d'une grande inhomogénéfté ou d'un mauvais réglage

optique sur les mesures,

Consgidérons le cas d'un quantometre & quatre canaux (fig, 64) avec deux canaux

horizontaux Hl et HZ dfis a la séparation spaciale, chacun d'eux se subdivisant

en deux autres canaux verticaux,

Entre les deux fonctions de transmission obtenues 3 partir d'"ane source égree-

gistrées par ces deux canaux H1 et ]':-I2 a la sortie du F,P monochromateur,

existent un écart : soit 5T cet écart exprimé en nombre d'ondes (fig., 61).
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Si nous utilisons deux sources avec des distributions de luminance quelconques,

nous obtiendrons au total quatre fonctions de transmission, les deux premieres sont

distantes de O @ et les deux autres de Sa 1 (fig., 61) avec ,50— SaT f =da

La conséquence d'un tel défaut se traduit par une erreur systématique S{' sur

1'un des canaux entre les deux sources, tel que :

_ [ NdT
51 AC

1 étant 'intensité de la raie de mesure

N la finesse du F.P monochromateur et A T son i.s.1,
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CHAPITRE XII

ANALYSE ISOTOPIQUE DE L'URANIUM AVEC LE QUANTOMETRE

L'appareil décrit au paragraphe (10 - 2) nous a permis de reprendre 1'analyse
isotopique de l'uranium 2a faible concentration en uranium 235, ol deux canaux seu- ‘
lement sont utilisés; le canal 1 pour la composante A et le canal 2 pour la compo-
sante a, Ce dernier canal étudiant la raie de faible intensité recoit les 90 % du

flux total,

12 -1, Ajustement des bandes passantes

Le filtre interférentiel isole dans le spectre d'émission de l'uranium donné par
I'une des différentes sources, une bande passante qu'on centre par rapport i la raie

d'analyse en donnant au filtre une faible inclinaison,

La pression du F,P monochromateur est alors amenée puis est fixée & une va-
leur 5.)-“ de sorte que les deux composantes d'analyse A et a se trouvent sur la
partie quasi-linéaire et du méme c6té du maximum de la fonction de transmission de
ce F,P (fig. 66) A la sortie du F,P monochromateur, la bande passante devient
donc plus étroite et il y 2 ceite fois moins de composantes parasites qui accompa-
gnent les raies d'analyse que dans le cas de 1'Hypeac. Cependant, les intensités
des composantes A et a sont altérées par ces différentes fonctions de transmis-
sion successive (fig, 66) et (fig. 6¢mim), mais ceci ne présente pas d'inconvénient

pour la méthode des mesures relatives,

Un faible déplacement & € ’de 1a fonction de transmission du F.P monochro-

mateur df & une instabilité quelconque mura donc un effet tout A fait négligeable,




Positionnement de la fonction de transmissiondu F P

monochromateur par rapport aux raies danalyse
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Nous pouvons écrire avant le déplacement :

§Ta - Ty- T, ot S'Ia: T -T5
I, X T. 5T

G:: nombre d'onde du maximum de transmission

S'Q—: largeur de la fonction de transmission

/ ’ /
Apres le déplacement ST on pose G:, +* ST = 6-:,

!

ST, _ G-T o _ Ta- 0

La 5T I ya

[=

On voit d'apres ces relations que :

ST, 5T.

$Ta 5l

: : ,
Ceci ne reste valable que si & 0 ntest pas trés important. Ce qui est le cas

avec un F.P thermostaté,

La vérification de la constance du rapport ,D mesuré en donnant & la bande
passante du ¥, P monochromateur de faibles déplacements 5-0../ a été effectuée., Les
maximums des fonctions de transmission des F,P résolvants du canal 1 et 2 sont res-
pectivement sur l'axe de symétrie de la composante A pour le canall et celui de la

composante a pour le canal 2,

L'épaisseur de ces F, P résolvants est moins critique que celle qui a été définie

par 1'Hypeac et ceci pour deux raisons :

1°)- il n'y a plus qu'une seule raie de mesure associée a chaque F,P
2°)- les raies parasites sont moins nombreuses car la bande passante du mono-

chromateur est plus fine.
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Rappelons, toutefois, que pour diminuer I'importance des ghosts du F, P mono-
chromateur, l'épaisseur du F.P résolvant, doit obéir & une conditions supplémen-

taire étudiée au paragraphe (10 -~ 2 - 4),

11 - 2, Résultats

Toutes les mesures ont été effectuées sur un millivoltimetre enregistreur,
soit par balayage des composantes, soit en statique en se fixant sur 1'intensité

maximum des composantes d'analyse.

Nous avons vu dans le paragraphe (11 - 4 ~ 1) que la limite de la précision
ultime de la méthode est de 1 %_o ce qui veut dire que pour un signal ayant une am-
plitude de 20 cm, la mesure doit &re précise a 0,2 mm pres., Or le rapport
signal/bruit sur la composante faible a est compris entre les valeurs 10 et 20,
Nous voyons alors 1'intéré&t de 1'intégration qui améliore et facilité la lecture des

mesures,

Cette intégration est simultanée sur les deux canaux (fig. 6?); sa mise en marche

et son arrdt sont commandés par des relais.

Les résultats définjtifs obtenus avec deux sources identiques, sont satisfai-

sants. Le tableau XIX illustre un exemple d'une série de mesure effectuées par

TABLEAU XIX

Pl 0,687 0,685 - 0,666 0,661 0,959

Fz 0,687 0,686 0,666 0,663 0,957




Pl= 10368

“
1
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1
t
)

L

i







1,03

|
|
|

cathodd | nw:_om.m

me 1







-89 -

intégration, Un déplacement de la fonction de transmission de 1'un des F,P résol-
vants conduit 3 la variation du rapportf . Clest 1'exemple de la 6&me colonne
du tableau XIX. Pour palier cet inconvénient, on alterne les mesures entre les ca-

thodes a échantillon inconnu et celle qui contient 1*échantillon connu,
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' CONCLUSION :- La comparaison des intensités émises par différentes sources

%l

soulgdve, lorsqﬁ'on veut obtenir une précigion de quelgques milligmes, de nombreu-
ses difficultés, Les difficultés sont dues, d'une part au fait qu'a ce degré de préci-
sion, deux sources lumineuses ne peuvent &tre identiques; d'autre part, 'analyse
de deux sources (m&me théoriquement identiques) & 1'aide d'unz instrument forcé-

ment imparfait, entraine des erreurs qu'il a fallu dépister, évaluer et corriper,
P ’ : =4

La solution de quelgues uns des problémes ainsi posés a exigé la mise au

point de nouveaux dispositifs instrumentaux parmi lesquels nous citerons :

- le balayage synchrone
- la multisource

- le quantometre Fabry-Perot

A l'heure actuelle, il est possible de comparer deux raies émises par
deux sources différentes avec une précision de 1 pour mille. Appliquéesan probléme
de l'analyse isotopique de l'uranium a faible teneur en uranium 235, notre méthode
permet d'obtenir une précision de quelques pour mille; la précision ékant un peu
moins bonne cette fois, par suite de la faible intensité de la composante due 2
"uranium 235, Cette perforrﬁance est comparable 2 celle fournie par la.l spectros-~
copie de masse, Toutefois, nos expériences ont été effectuées avec de I'uranium
sous forme métalligque, il reste donc a entreprendre les mesures avec des sources

contenant 'uranium sous forme d'oxyde : notre but premier était de mettre au

point et de tester la partie instrumentale de la méthode,
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D'un point de vue plus général, l'utilisation de plusieurs sources en
spectroscopie & haute résolution est maintenant d'un usage courant; la mesure
précise des distances entre composantes isotopiques inférieures & la limite de
résolution 2 l'aide d'isotopes enrichis en est un exemple : il importait donc de
dégager les principales causes d'erreurs et de déterminer les précautions a
prendre pour exploiter, au mieux, cette nouvelle possibilité de mesure des dé-

placements extrémement faibles de l'ordre de 0,1 mK,
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