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~-INTRODUCTION -

L'étude systématique du déplacement isctopique a servi essenticllement jusque
ces derniéres années de moyen de contrSle pour la classification des spectres,
Simultanément cependant, les constantes expérimentales de déplacement isoto-
pique définies par BRIX et KOPFERMANN étaient évaluées avec une précision
voisine de 20 % permettant ainsi 1'élaboration des premiers calculs théoriques.
L'utilisation des isotopes enrichis et des appareils & haute résolution a permis
ces dernitres années d'améliorer la précision des mesures et de mettre ainsi
en évidence la variation du déplacement isotopique relatif considéré comme '
constant jusque li,

Le présent travail est une contribution & l'amélioration des techniques expéri-
mentales, amélioration qui nous a permis de déterminer les déplacements iso-
topiques relatifs de quelgques éléments des terres rares.

Apres avoir rappelé au cours du premier chapitre les é1éments théoriques
indispensables, nous décrirons au second chapitre les techniques expérimen-
tales avant de consacrer le troisieme 3 l'exposé de nos résuliats et & leur in-

terprétation.







CHAPITRE 1

CALCUL THEORIQUE DU DEFPLACEMENT ISOTOPIQUE -

I- INTRODUCTION

L'étude théorique d'un atome exige pour que l'analyse puisse &tre faite 1'uti-
lisation d'hypotheses simplificatrices, En particulier, on suppose toujours
au début de 1'étude :

- que le noyau est ponctuel, de charge Ze, de masse infinie,

. = que les vélocités des électrons sont faibles devant la vitesse de la lumigre,
Cependant, au fur et 2 mesure que la précision des mesures augmente, il
est nécessaire d'abandonner successivement ces différentes hypotheses pour
faire cofncider les résultats expérimentaux et calculés,

La structure hyperfine et le déplacement isotopique ne peuvent s'expliquer
qu'en levant celles relatives au noyau. C'est pourquoi avant de donner la dé-
finition du déplacement isotopique, nous allons rappeler britvement les dif-
férentes étapes dans le calcul d'un atome qui précedent 1'étude de la structu-

re hyperfine et du déplacement isotopique.

II - HYPOTHESE DU CHAMP CENTRAL : CONFIGURATION ; INTERAGCTION
COULOMBIENNE : TERMES ; INTERACTION SFIN ORBITE : NIVEAUX.

La premigre des hypotheses simplificatrices est celle du champ central,

L'hamiltonien de départ s'écrit’ :
N .2 3 ol i
W - = (a S2E )2 B
& [~ . | '
i=a4\EIm Ay >4 /Li’}’




c'est & dire que l'on suppose le novau infiniment lourd, de charge Ze de velume
nul. Mais m&me dans ces conditions il n'est pasupossibge de séparer les vari-
ables de 1'équation de Schr@dinger, le terme Z} € ’L'Lj

rn'ayant pas la symétrie sphérique et n'étant pa.: faible devant llautre terme.
C'est pourquoi dans l'approximation du champ central on prend comme hamil-
tonien principal :

%; = 24 —’L— T U(}LL))

im

- U (ri) est la partie principale & symétrie sphérique du potentiel électrique
o
dans lequel se meut 1'électron i et %@D _ %ﬁo est suffisamment petit pour
8tre traité comme hamiltonien perturbateur. Dans ces conditions le traitement
%w est immédiat, la séparation des variables dans 1'équation de

Schr8dinger étant réalisable, et chaque état est caractérisé par une énergie En
somme des énergies de chaque électron,

Z _

E n = £ (m)

A= 4

la fonction d'onde étant une combinaison linéaire des produits de fonction

d'onde monoélectronique. L'introduction du spin de 1'électron ne change pas
l'énergie des états, les fonctions d'onde étant seulement des déterminants

n

ayant pour fonction de base des produits construits & partir de fonction d'onde
monoélectronique et de spin, C'est l'ensemble de ces états dont les valeurs
propres de 1'énergie ne dépendant que des nombres quantiques n, 1 que
1'on appelle configuration, ces états étant hautement dégénérés, '
L'introduction de 1"Thamiltonien perturbateur % oo _ l}@oo

2

’N
© e~
W _ W% - = (c22€_Uew)+ &
g v L1 }z
4= 4 L 3’ 3’
permet de lever partiellement la dégénérescence. La premiere partie de
'}@mﬁ,%w a une symétrie sphérique et posséde les mé&mes v%leurs moyen-
2 . . .. ’ 2
nes pour tous les états d'une configuration, La seconde partie, 5_ _Egz___
appelée interaction coulombienne sépare au contraire la conflguratlg/n en t?z/r-

mes Russell-Saunders d'énergie différente caractérisés par des fonctions

d'onde, combinaison linéaire des &états déierminantaux.




Enfin, on introduit comme second hamiltonien perturbateur 1'hamiltconien d'in-
teraction spin-orbite A = ;% g (%) /51 ./E;_

quil décompose les termes en niveaux,

Ce rappel du traitement de 1'atome nous a permis de redonner les définitions
classiques des expressicons : configurations; termes, niveaux,

Nous insisterons simplement sur la remarque suivante : si 1'hamiltonien per-
turbateur est radial, c'est a4 dire n'a pas de dépendance angulaire ou de spin,
les énergies de tous les niveaux d'une méme configuration sont modifiées d'une

méme quantité,

III - STRUCTURE HYPERFINE ET DEPLACEMENT ISOTOPIQUE. DEPILACE-
CEMENT ISOTOPIQUE ABSOLU, DEPLACEMENT ISOTOPIQUE RELATIF,

Nous étudions maintenant la décompesition des niveaux en multiplets hyperfins
et la variation énergétique des niveaux lorsque lion passe d'un isotope & llautre,
C'est l'attribution au noyau d'un spin, d'un moment quadrupolaire électrique qui

permet d'expliquer la structure hyperfine des niveaux, c'est la considération de

la masse et du volume finis du noyau qui explique le déplacement isotopique. La . °

structure hyperfine est un phénomene g&nant dans 1'étude du déplacement isoto-
pique mais nous admettons que les résultats que nous allons obtenir pour les
isotopes pairs-pairs qui ne possddent pas la structure hyperfine restent vala-
bles pour les centres de gravité des multiplets hyperfins (1°).

Lorsque l'on considere un noyau de masse M, sphérique de rayon Ro’ 1'éner-

gie cinétique totale s'écrit, en négligeant 1'énergie de translation :
- -3
> Bt .
2t .4 T R.E

—r—

AT M A>)

Hétant la masse réduite de 1'électron : b=

Mm

M+ m
1"énergie potentielle d'interaction coulombienne électrons protons devient

- Zez

V(r:y 5% ——— pour r < Ro

V(r-1) avec :

V(gi) = —— pour r >»> Ro




L'hamiltonien cornplet s'écrit. alors : -
’y —
¥== (& uz_e)+z L= & m) sty
i\m g 26 ’w A
Z 2
+ = (B2 R B )+ A E RBRB +Z(M+Z2e)
A 2,}«\; Qm M A*>3 v i
Si Te représente la valeur propre de 1'énergie du niveau pour l'hamiltonien
N ¥ —-» :E’
W% = > ( + S v T S S b
? w71

et Tr 1l'énergie du niveau pour H on appelle déplacement isotopique absolu
du niveau, la quantité :
AT =Tr - Teo

AT est la somme de deux termes correctifs :

- le premier & TM est did & deux hamilteniens
: =~
z (.E’E_ B ek 2. 4 Py > Fj{, H .
4 \2M im L7y 1 et est appelé effet isotopique de
masse Zez ‘
- le second dii a I'hmiltonien perturbateur Z ( + Vieg) )
L .
7
1

sera noté A T et est appelé effet isotopique de volume,

v
Avant d'aborder successivernent l'étude du calcul théorique de ces deux effets
nous définirons le déplacement isotopique relatif, On appelle déplacement iscto-
pique relatif d'un niveau la variation de A T lorsque llon passe d'un noyau de

masse A A un noyau de masse A + dA,

8 (AT ) = (g?}-—r ) 2 N puisque A = (Z+N)

IV EFFET ISOTCPIQUE DE MASSE,

Il est la résultante de deux hamiltoniens perturbateurs :

-
Z(E’“-Ra Jot L £ B.B
* a [ - ?
M 2 M 4>

4
il peut donc se décomposer en deux partiss :




b -

- la premiére qui &sf seule & se manifester dans le cas de l*hydropgene est ap-

pelée effet de masse normal cu effet de Bohr et nous noterons sa valeur 3

dT

- la secordfa est appelée effet de magse spécifique et nous 1'écrirons

B Tyis /M
IV = 1 Effet de masse normal ou effet de Bohr |
Puisque P- = Ml\ffln nous pouvons encore &crire 'hamilionien perturba~
K O |

teur sous la forme :

()"
P 4. .%M
le calcul montre alors (2) qulau premier ordre on ohtient :

_ = IYy
ATyg = —5—— Teo

il est donc facile dé calculer .cet effet.

IV - 2 Effet de masse gpécifique .

L'hamiltonien perfurbateur s'écrit :
ir LR
Mo A

L3 - - 0 - I - - 3
si nous désignons par q-/ la fonction d'onde caractéristique du niveau dans

I'approximation %o no%s avons : P
4 AT e = j o _fl_ }__. > F? \V ol,‘r
v v M &?}

la théorie du déplacement isotopique spécifique a été développée par Hughes
et Eckart (3), Bartlett et Gibbons (4) puis par Vinti (2).
La difficulté essentielle est die a la nécessité de calculer les fonctions radiales.
Grédce a l'existence des ordinateurs; il est possible maintenant d'utiliser des
prograrnmes de Hartree Foch, tres efficaces qui permettent d'obtenir les fonci
tions radiales avec une bonne précision, Clest pourquoi les calculs d'effets spé-
cifiques de masse ont été repris ces dernidres années et un accord satisfaisant
entre calculs et résultats expérimentaux a pu &tre obtenu dans certains cas. Nous
résumerons ici les principaux résultats et les prévisions que 1'on peut estimer
raisonnables en ce qui concerﬁe cet effet de la manidre suivante {5) :
-~ au sein d'une m&me configuration les effets spécifiques de masse varient

dfun terme 2 l'autre, mais cette variation est faible.
- la variation de l'effet spécifique est importante entre les configurations du

-1 n-1
type a” et R et f , par contre elie est faible entre les configu-
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rations du type dns, dnp ou f's fnp.

- il n'est pas possible de négliger 1'influence des couches internes, Il est néces-
saire de calculer l'effet spécifique de masse total pour le niveau intéressé, Ceci
signifie que l'approximation du champ central est insuffisante pour calculer les
fonctions d'onde radiales et il faut effectuer un calg_xﬂffact pour chaque niveau,
- enfin il est probable que la relativité est importante et c'est pourquoi dans le

cas des terres rares, il devrait en &tre tenu compte,

IV 3. Le déplacement isotopique relatif de masse,

- le déplacement isotopique absolu de masse d'un niveau s'écrit :

- 1T 1
ATy = 5 T —5 AT,

- le déplacement isctopique relatif de masse s'écrit ¢
; 4
S (AT, ) = [-mTe + 8Tos ] 5 OM

au premier ordre ou d'un mani®re exacte

1 1 :
S(AT,) = S - ) (R Tes b AT

V - LEFFET ISOTOPIQUE DE VOLUME,
Nous étudions maintenant le calcul théorique du déplacement isotopique de

volume absolu pour un niveau, L! hamiltonien responsable de cet effet s'écrit :

Mo = T (& + V)

4
V{r;) est 1'énergie potentielle de 1'électron i dans 1'hamiltonien, V(ri) n'est

différent de - Ze 2 /ri que :si ri..éRo, RO rayon nucléaire, La connaissance

du potentiel nucléaire électrostatique - V(ri)/e est donc nécessaire pour le cal-
cul du déplacement isotopique de volume et par la-méme, la mesure de dé-
placement isotopique peut-8tre un moyen de te ster certaines propriétés nuclé-
aires,

V - 1 Le déplacement isotopique de volume est le méme pour tous les niveaux

d'une configuration. -

D'apreés la remarque faite au paragraphe I, puisque V(:{) n'a pas de dépendan-
ce angulaire ou de spin, le déplacement isotopique de volume est le m&me pour
tous les niveaux d'une configuration.

Cependant ce résultat n'est vrai que si la configuration étudiée est bien isolée,

mais dans le cas du mélange de configurations, nous pouvons prévoir que le
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déplacement isotopigue du niveau sera de la forme :

ATy = 08 ATe (1) + A+ 8T, (2)
si la fonction d'onde de ce niveau est de la forme ¢

Y=a¥ywu + b Yo
Y (1) étant caractéristigue de la configuration (1) et \p (2) de la configuration
(2).
En utilisant une méthode paramstrigue, J; Bauche a pu montré que cette loi du
mélange était vérifiée de manikre satisfaisante dans le cas du Samarium et de
1I'Osmium (6).
Notre étude du déplacement isotopique absolu est donc simplifiée puigqu'il suffit
de montrer comment on peut calculer le déplacement isotopique absolu de volu~
me d'un électron (n 1) pour pouvoir obtenir le déplacement isotopiciue absolu de g, '
volume de la configuration : .

AT = & Q9 AT

Qnl étant le nombre d'e’lectrons n;l etAT(nl) le déplacement isotopique de volume
de 1'un d'eux,

V - 2 Expression de 'énergie d'interaction coulombienne protons-&iectrons.

Le calcul de cette intéraction demande la connaissance de la répartition de char-
ges nucléaires. Il est nécessaire pour évaluer cette répartition de se placer dans
le cadre d'un modele nucléaire, Dans la région des terres rares le modele qui
semble le mieux adapté est le modele unifié de Bohr - Mottelson. On peut alors
écrire que le mouvement des nucléons est beaucoup plus rapide que le mouvement
d'ensemble du noyau lequel est lui-m&me beaucoup plus rapide que celui des élec-
trons. Dans ces conditmng la. densn:e prctomque s'écrit
P(w) Z L;) (h) \}’ )
(‘L 9 9’) représente lec coordonnees d'un point 2 1'intérieur du noyau.

désignant les coordonnées d'un électron pour une position d'ensem-
’ , d -g 1 d ll' 21 P » . d!
ble du noyau l'énergie potentielle s'écrit : >
X~ -
R ©,8)z-€ §_f Y (5) ), (d T
VR 8 8=~ Te (R-2)

expression dont nous pouvons prendre la valeur moyenne sur ® et @ puisqu'il

y a séparation des mouvpn}fents elnctron1que== et nucléaires
URY =75 [ dd 7 U (R,0;D)d (c3®)

En réalité les expériences d'excitation coulombienne, les premidres mesures de
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déplacement isotopique ont montré qu'il n'était pas possible dé considérer les
noyaux comme sphériques mais qu'il était nécessaire de supposer soit une défor-
mation permanente, soit des oscillations de la surface qui se traduisent pour le
potentiel nucléaire par une symétrie axiale caractérisée par un parametre de dé-
formation que nous appellerons & et nous rappellerons cette propriété en écrivant
U (R). sous la forme Uy (R).

V - 3 Nécessité de tenir compte des effets relativistes. Déplacement isotopique

absolu d'un électron n, 1, j,

Nous avons jusqu'ici supposé qu'il était possible de traiter 1'effet isotopique de
volume en utilisant 1'équation de Schroedinger dans la théorie non relativiste.

Or le déplacement isotopique n'est important que pour les atomes relativement
lourds et il est dd 4 la présence des électrons ‘s et pl/z dans la région nuclé-
aire. Il est donc nécessaire de tenir compte de la relativité et le calcul du dé-
placement isotopique de volume ne peut se faire qu'en utilisant la théorie de
Dirac. Nous pouvons encore obtenir dans l'hamiltonien une séparation des vari-
ables mais maintenant chaque fonction d'onde monoélectronique sera caractérisée
par deux fonctions radiales qui doivent satisfaire aux équations de Klein Gordon

suivantes :

; E-U

dF/dr - kK F/r

dG/dr + kG/r 1/2 a (1 +-E;n—;2g ) F

avec : 5
Ze
c

E est I'énergie de 1'électron caractérisé par les nombres quantiques

a =

n,l,j,(k=—(vl+1)pou1~j'—'-l+1 etkzlpourj=1-—é—)

z
U(r) est la somme de 1'énergie potentielle de 1'électron dans le champ du noyau

et dans le champ des couches électroniques. U(r) est donc égal & la somme de
V (r) et de u® (r). Comme le calcul du déplacement isotopique ne fait intervenir

que des valeurs faibles de r (r sera de l'ordre de grandeur du rayon




(2)
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nucléaire) il est possible de remplacer cette énergie potentielle due aux couches

électroniques par une constante et les équations (1) deviennent :

1 E' - Ulx)

dF/dr « kF/r = —— 1«51 G
2a mec
‘ r4:3 m_z
ot

Uy (r) ne dépendant plus que du noyau et E' = E « U, U, étant 1'énergie
constante dfie aux couches électroniques.
La nécessité de tenir compte des effets relativistes fait que la conclusion de

notre § V n'éest plus rigoureuse, En effet, nous devons écrire maintenant :

]

ATy = 2 9l ATxl
nd

et le déplacement isotopique de volume ne reste pas constant au sein d'une
mé&me configuration puisque le déplacement isotopi_que d'un électron n,p "5 42
ne sera plus le m&me que celui d'un électron n,p—l-f_/z- par exemple, Cependant
nous verrons que l'effet de volume prépondérant est celui des électrons 4 et
en premiére approximation notre conclusion du § 1 reste valable,
A partir des équations (2) Broch (7} montre que le déplacement isotopique peut

se mettre sous la forme @

x X -1
AT, = (GFe - Goo F) (zﬂf%‘:’ (E- F + G,G) dr cm

Gw et Foo étant les fonctions radiales pour le noyau ponctuel de charge Ze,
G et F étant les fonctions radiales pour le noyau de volume fini,
RO est une valeur arbitraire telle que pour :

r 2 Ro Us (r) = =-Ze2/r = Uoofr)
' 2
e

Uoo (r) étant quel que soit r égal i puisque le noyau est ponctuel,
En prenant Ro le plus petit possible le dénominateur tend pratiquement vers

2 97 et le déplacement isciopique s'écrit alors ¢

1 .
(3) 4Tk = —— (GFw- GuFlg,

2y

Calculer le déplacement isotopique de volume revient donc & calculer les fonc-
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tions F et G en un point extérieur mais proche du noyau,

V - 3,1, CALCUL DES FONCTIONS F et G en UN POINT EXTERIEUR ' AU
NOYAU,

Nous supposons 1t petit mals supérieur a RO. Dans ces cenditions, on peut

2
considérer 1'énergie non relativiste comme négligeable devant M C et M C

négligeable devant Uy (r). Les équations (2) deviennent donc :

dF/ dr - k F/r = ———usr [1 + Uy (r)J G

et G/dr +k G/r = ———— [I-Uo((r)]
2 amc

z 2
ncus pouvons aussi écrire puisque r > R U = - 4%& _ _ :alors les équa*

0 7y
tions admettent pour solutions les fonctions de BESSEL sulvantes :

ac+JP(Z) + a C JZP()

¢ [(,g P P('?)“'Z‘ (zp )
avee %= [22*&/@,4 4/"2’ P (/kz-a”)%

C™ et C+ sont deux constantes que l'on doit déterminer, En substituant dans la

5]+ C_[th-p> T, 9 2&2

. formule (3) les expressicns de F et de G ci-dessus et en utilisant 1'identité
mathématique :

2 J. (%) T (%) D'(mJ (] = =2
/.9, [ -2p aprs’ T =(2£44) —] Cusep) Y(1-20

on obtient ¢

ATy = a,if’ [¢cic -C.Cl])
TG+2p) TTa-2p> oo

C+° et C ° sont les constantes relatives A l'approximation du noyau ponctuel,

s

C+ et G_ relatives au noyau réel. En étudiant le comportement de Go et E,
lorsque r tend vers Q, il est possible de montrer que C‘; est nulle tandis
que le comportement des fonctions pour z suffisamment grand entrafhe 1'égalité

de C et G + + L'expression du déplacement isctopique devient donc

3P
AT& - T(’-wzp) (-1p) C"' C"’A:-e-
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Le développement en série des fonctions de Bessel pour z petit et limité aun
terme en yf qui est ie terme principal permet ensuite d'écrire :

: P 4
’%PM Tl I e

F:aC}

G = C (L.., Cra 4 122‘_ P 4
[ P qj Wi?w) ’ } T(er0) J+C"( P)j (4-2P)
& o L _
en posant X = F/aG, £—;__ = - 4 T(-20  ( -P ) X () -4 qu P(,L)
nous obtenons alors la fo:g:rﬁule H Ta+20) (k tP) X ()4

L. ATy = & cot 2 f (/fi P)X(ﬁ,)Jl_aPJL
R=-or T(A+29) (R+p) X(2)- ,1 32/ )

e ~
r devant 8tre voisin de R et tel que Voo (r) soit égal 3 ———  outres

2

voisin de cette valeur, Si nous assurons la continuité des fonctions radiales

a la surface du noyau, nous pouvons calculer X pour R et nous trouvons ain-
o

si l'expression générale du déplacement isotopique absolu d'un électron, n, 1,

Jo

5 ATy = & cor af  (Rp)XRI-Tgp
k= o C+ T¥(+2p) (k+9p) X (Ro) -4 %( )

V - 3.2, INTERET DE LA FORMULE OBTENUE,

La formule que nous venons d'établir permet de calculer le déplacement
isotopique d'un électron n 1 j & condition qut'il soit possible
- de calculer C'+02" mais ce calcul est indépendant de 1'isotope choisi puisque
cette constante est relative au noyau ponciuel,
~ de déterminer X (Ro)° Pour effectuer cette détermination il est nécessaire de
supposer que le noyau poss&de un rayon limite Ro tel que les conditions im-
posées au §-:-pr..écédent soient réalisées. Le calcul exposé est donc relatif au
noyau fictif de volume fini, Cependant, il ast .bien évident qu'il doit &tre
possible de définir un rayon nucléaire R tel que pour » PR la densité
protonique soit négligeable, donc tel que le potentiel soit alors - ,'Z'.e2

T
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Clest & démontrer cette possibilité que Ionesco - Palias s'est particuliere-
mnent attaché et 1'intér&t de son travail est de montrer comment 3 partir d'une
distribution de charges nucléaires réelle, il est totjours possible de calculer
le rayon d'un noyau équivalent au point de vus déplacement isotopique et qui
aurait une répartition de ¢harge homogetne, C'est pour cette raison et aussi
Paree:que nous avons utilisé les calculs de Ionesco - Pallas dans le cas précis
de la distribution de charge d'Elton que nous consacrerons un paragraphe &
I'exposé de ce mode de calcul. Cependant, nous soulignons d&s maintenant, en
supposant le résultat admis} I"importance de la formule (5) car elle permet de
mettre le déplacement isotopique de volume d'un électron sous la forme d'un
produit de deux facteurs :
- le premier purement électrenique et qui ne dépend que du noyau ponctuel,
~ le second purement nucléaire, car nous allons montrer maintenant gque dans

le cas d'un noyau de rayon fini X{r) ne dépend que du potentiel nucléaire,

V -3.3. CALCULDE X (R .) DANS L'HYPOTHESE DU NOYAU DE VOLUME
FINI, de RAYON R.o.

Bodmer (9) montre que X(R) peut se calculer % partir de la formule :

skt , z_'e,r"k.
6. X W= -4 &Y [E-mc"_U(%)][4+a"'%X(’t)]i dr

formule qui exige les m&mes hypothises gulau g 3.1. E négligeable devant
m ¢ et m ¢ devant U ().

Au premier ordre le calcul de X(r) donne :

|
- z <R¥™S 4 _E
X (Ro) = 21k T 2A42k| o 2R * A+ LR

en posant
RS- 3o St 6,5 ) R L i ode d ¥
‘ e VU

pour un électron s(k = 1) , nous trouvons que le déplacement isctopique absolu ne
dépend au premier ordre que d'un seul parambdtre : le careé movyen de la distri«

bution de charge nucléaire :
ts - A ‘6 ¥) 4% o) s d
<R>_Zeer(i/,)fz, dr) s @ de d o

Pour effectuer le calcul aux ordres supérieurs, il est nécessaire dfexpliciter
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Ux (r') et d'employer des méthodes de développement en série, Nous suivons
celle choisie par Ionesco-Pallas, dans le cas d'une sphiére de rayon R et avec
une répartition uniforme de charge., Dans ces conditions I*énergie potentielle

Uy s'écrit s

2
- Z .:
Uu® = Re - ; (1- 13 xz) pour r R
2
- Z
U® = —»;E—— pour r R avec x =rzr/R

la formule (6) s'écrit avec les hypotheses faites

X (v = ”.;_ei ﬁ,‘gjo”” U (W) (4= 2 X2 () A dn
dans le cas d'un électron s,
On calcule alors succéssivement X(r) aux différents ordres et on exprime le
résultat sous la forme suivante en posant x = r/R

X(%) = §x) + o €4(%) + 0" E300) + - - -

L'étape suivante du calcul est alors la détermination de :

7= A=G+P) X ._.y,iv';ﬁ)
4-(1-P)X (0)

qui peut se mettre sous la forme

L AP X (R o) = 4R
I- /‘-(4—P)X('L§ YR Y=

En utilisant le développement X(x) et en calculant un développement en série
de J on trouve pour la distribution de charge uniforme dans une sphire de
rayon R que J est constant ef trés peu différent de 1/5 quel'que soit x 1.
Dans le cas d'un noyau de rayon R et & vépartition de charge uniforme le dé-
-placement isotopique prend la valeur pour un électron s @

ATy, = & ¢ov P __ 4 ’?"PLR)

277 T{4+2) 5B

V - 3.4.CAS DE NOYAU REEL, DEFINITION DU RAYON EQUIVALENT,

~>
Pour cela on suppose la distribution de charge P (r) connue, A partir de

cette distribution, on définit 3

- 14 —23 4 >
R-|5 v ¢ - tdr
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Et on écrit X(x) pour la distribution réelle sous la forme
2
X(x)= EG0) + A& (%) +0* (& CO+AEW)) +.. . 8-10, &S
étant les valeurs relatives 3 1la sphere de distribution homogéne et de rayon R,
Ceci permet de mettre 'expression I sous la forme ¢
o : 2
4 s b (A
T - quf’LR) 4_(4+P)>Co( ) [4_ 40 ot (E)Aé”- + 50 ('P':)- : J
A= (-p) X°()
pour x > 1 que l'on peut encore écrire :
4 - (4+ ) X¢)
A~ (4-F) X°)

en définissant le rayon équivalent comme suit :

4 42 N
§. Rz dim. R[Lsﬁ'(—rg),j\szm).ro, (....)+-..J
n—_—s
Ilonesco Pallas a effectué les calculs dans le cas d'une distribution généralisée

I ’ldf'P( R*)

- d'Elton tenant compte de la déformation. Ce sont en partie ses résultats que
nous appliquerons dans nos calculs, mais la méthode reste valable quelle que
soit la distribution de charges et le déplacement isotopique peut toujours s'écri-

re |

CATw, = A et P A-(4+p)X°(4) ¥Ry

R” étant calculé 3 partir de (8).

V - 3.5, DEPLACEMENT ISOTOPIQUE RELATIF POUR UN ELECTRCN n s,

Le déplacement isotopique relatif s'obtient en prenant la dérivée de l'expres-

sion (9) & Z constant ¢

3 (0T ) TAT T TERP) 4 _(4PIX ) 7 P(M )z
expression que 1'on écrit générai;ment : o ' JA 2 IR
40 S (ATw )= L % 2P a4 (aP)X°0) 4Yre)ep OA (A OR
° (8Tws ) AT Y Y 2uap) 4-(4-P) XW) 4 A (R"a )Z
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V «4 , DEPLACEMENT ISOTOPIQUE POUR UN NIVEAU.

Nous avons ¢ :
AT:U B q'nﬂ A T’nﬂ}

chaque déplacement e]emertaire pouvant se mettre sous la forme d'un produit

de deux facteurs, l'un caractéristique des fonctions d'onde électronique dans
*approximation du noyau ponciuel (C:. ) l'autre des propriétés nucléaires,

il est donc possible de mettre le déplacement isotopique sous la forme dfun pro-
duit de deux facteurs si nous connaissons le rapport des constantes nucléaires par
rapport 2 une des constantes Cv {ns) par exemple. Nous pouvons donc écrire

le déplacement isotopique absolu d'un niveau sous la forme suivante :

AT =E x V
E caractéristique des fonctions dionde électroniques,

V. caractéristique du noyau,
i

Au cours des g précédents nous avons montré qutil était théoriquement pos~-
sible de calculer IFeffet isotopique de volume dés que la distribution de charges
nucléaires est connue, Pour calculer le facteur Vi il suffit a cet effet d'utili-

sex les formules (7} (8) et (9}). Pour pouvoir comparexr les résultats expérimen~
02

taux et calculés, il nous faut donner maintenant le mode dlobtention de C+

)

V -5, DETERMINATION DE (C/ )20

L'utilisation des fonciions de Bessel et 1'étude des limites assymptotiques de
ces fonctions en théorie relativiste et non relativiste permet de montrer que
l'cn a 3

- pour un électron ns C° = A N Y (o)
+ 2 Z n

~ pour un électron m, 1, j, autre quiun éle ctron s,

o -—g;%_ \/21(1 +4) (21 +4) (_..g,..,g

nous obtenons donc 3




al7 w

= NLH

3 2 o
AT, , = TR a, Yo iP AP X (=) %2%@)
z Vierp) A—(4-P)X°(1)

2
11 est donc nécessaire de pouveir déterminer 4({0/’3) . Pour cela on peut uti-

liser la formule de Fermi-Segré :
8, 2
(o) = Z Z _
W = B (- dag)
n° nombre quantique effectif,
A : défaut quantique n° = n-A

Za = 1 pour 'atome neutre, 2 pour 1’atome une fois ionisé, =«

Lorsque la classification est suffisamment avancée, il est possible de calcu-
2
le:r'L\"L‘fl?ts a parti~ du potentiel d'ionisation. On peut aussi si 1'élément possede un
2
isotope avec structure hyperfine déterminer \Pt‘z a partir de a g avec la re-
“t.

lation :

2
_ 8 Z Za dng .
ns T 7 R 1835 [na3 dn ] Fr(j2) (1-8) (1 '&)*-};f-

formule dans laguelle F. (j,z), & et €& sont respectivement une correction
relativiste, la correctioﬁ de Breit-Crawford-Schawlow et la correction de
Bohr-Weisskopf, I étant le spin et M le moment magnétique nucléaire, Cepen~
dant 1'utilisation de cette derniere formule ne peut se faire que lorsque la con-

figuration est pure,

Vi « DEPLACEMENT ISOTOQPIQUE D!'UN NIVEAU,

- VI - 1. Déplacement isotopique absolu,

Clest la somme des déplacements de masse et de volume, Nous avons donc

A .

gue nous €crivons encere (voir IV, 4)

AT:.,% Tno-}-a— ATMS +Ev,
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VI - 2. Déplacement isotopique relatif,

nous 1'écrirons soit seus la forme @

A4 . J(QT) = [— :.I" (—-’YVLTQO-t-/P'?/)«j— E o%'\t%_—] JM

o S(AT) = j@;‘ﬁ,)("mnﬂ}‘)*“v“&)

Vl facteur nucléaire relatif 3 1'isotope (1).

VI - 3 Changement de Notation,

Jusqu'ici, nous avons utilisé les termes de déplacement isotopique absolu et

de déplacement isotopique relatif conformément aux relations utilisées par
Ionesco Pallas notamment,

Cependant 3 partir de maintenant le déplacement isotopique relatif sera désigné
par déplacement isotopique et nous réserverons le terme de déplacement re-
latif comme le font les expérimentateurs pour désigner le rapport de deux dé-
placements isotopiques concernant un mé&me niveau mais une variation de mas~

se différente,

VII - LE DEPLACEMENT ISOTOPIQUE MESURE, DEPLACEMENT ISOTO-
PIQUE D'UNE TRANSITION.

Il est nécessalre maintenant de préciser comment la mesure du déplacement
isotopique par spectroscopie permet d'atteindre le déplacement isotopique des
niveaux afin de déterminer 1'intér8t de cette mesure et les renseignements
qulon peut en attendre.

Lorsqulon effectue une mesure de déplacement isotopique par spectroscopie,
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on mesure la variation du nombre dionde d'une transition entre deux niveaux
2 et b (b sera le niveau supérieur) lorsque l'on passe d'un isotope de masse

Ml A un isotope de masse Mz . Nous désignerons par :

s (M M, )} cette mesure et nous écrirvons :

56_(M4Mz);’. G-CML)._ €(M|) a-ec M2 Z My
Le déplacement isctopique ainsi meenré sera dit positif lorsque 56‘1({\1{!&45}

1

: =1 1o . .
exprimé en cm = sera positif, négatif dans le cas contraire.

Nous écrirons @
56 (MM, =[6 (M) - 6 <) ]- [6, (M) - S0t ]

ou encore

A o
06 (M, M) = ST(M.,M,,) — 9T (M)

5‘1-' L( M, Mz.) étant le déplacement isotopique du niveau i pour le
couple dlisotopes de masse Ml et MZ .

Nous pouvons donc en utilisant la formule (11) mettre cette expression sous la

forme 3
g r b o S hey] @ e )dvm,
56 (L= - & (o) [ (T2 -T2)- COJNGLYLTER

1'effet de masse normal peut se calculer facilement et nous supposercns tou-
jours que la correction a été faite, Pour rendre 1'écriture plus facile, nous

utiliserons la notation suivante :
SEHMMLY = - 2y (Ma-M) k" + EVV (M M)
A

1'indice i permettant de désigner la transition étudiée,

i b a i b a dVv T,
k = (k - k), E = (E - B )etV(Ml Mz) = W(MZ_MI)

cette dernidre expression étant indépendante de la transition étudiée,

Nous  définirons aussi un déplacement isotopique relatif pour les transitions

, _ SEYmMi M2
que nous noterons : DIR (Ml MZ/M3 Mb = “—F"““*ss,,(M?’ M,J
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un tel déplacement isotopique s'éerit :

~1/M1% (Mz275 Mi) K + E- V. (M1 M)
-»1/M23 (M, - M3) X +E V (Mg M)

DIR (‘M.1 MZ/M3 M4)
Le D IR était supposé essentiellement constant quelle que soit la transition
dans le cas des terres raves, Striganov (10) en le mesurant d'une manizre
tres précise dans le cas dx Samarium a mentré qulil pouvait varier de quel-
ques pour cents, cette variation étant em dehors du domaine dlincertitude ex-
périmentale, Pour expliquer cette variation Striganov envisageait 1'abandon
d'un certain nombre d'hypotheses nucléaires, mais King (11) suggéra simple-
ment d'attribuer cette variation 3 un effet spécifique de masse non négligeable
dans cette région de terres vares, En effet, si l'effet spécifique de masse est
4 peu preés égal a I'effet de volume, il n'y 2 aucune raison que le D IR soit
constant, Nous remarquercns de plus que si V (Ml Mz) est pratiquement

du m&me ordre de grandeur que V (M3 M4) le D IR n'est que tres peu sensi-

ble 2 la valeur de l'effet spécifique de masse,

VII - CALCUL DU DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DES NIVEAUX A PARTIR
DES MESURES EXPERIMENTALES,

Pour péuvoir comparer les résultats expérimentaux et théoriques,il faut
obtenir la valeur du déplacement isotopique des niveaux, grandeur qui n'est pas
directement accessible puisque le déplacement isotopique dtune transition dé-
pend de deux niveanx, Clest pourquei, il est nécessaire de prendre un terme de
référence auquel on attribuera un déplacement isotopigue nul., Le terme choisi
est en général celui pour lequel I'atome est ionisé ,.. Cependant ce choix im=
plique que le déplacement isctopique du cosur scit le m&me dans les deux cas,
Prenons par exemple le cas de la configuration f4 s, 5i nous mesurons le dé-
placement isctopique de 1'électron s dans f4 s par l'expression
AT (%HAS) - AT ( g«h) nous supposons que le déplacement isctopique

du coeur f»4

. . . 4 . .
dans f & est identique A celui de £° , Or ceci n'est pas rigoureu-
sement vral car les fonctions d'onde du coeur scnt modifiées par la présence de .
2 : 4 . . . .
le 'électron s dans la configuration f s, Il en résgulte qulil serait nécessaire

de calculer le déplacement izotopigue absclu de (54 s) et de (f4) pour pouveir
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comparer le déplacement isotepique mesuré et théorique: Un tel calcul est

particulidrement difficile et n'a pas été effectué jusqu'ici et pour pouvoir ef-
fectuer la comparaison on utilise généralement 1z notion d'effet d'écran que
nous allons définir & partir d'un exemple,

Considérons dans le cas du néodyme deux transitions du type @

f3 d sz f4 sz pour le spectre I
£4 P f4 8 pour le spectre II

et trois isotopes M, , M, et M3 .

2

Nous pouvons écrire :

56‘4(M.M.,,)_= - :-ﬁ_ (Mgo-Mu) AL BT V(M M)

o

( %’wtxsf’%h/é") d 6" (M M) & (Ma-Ma) R4 B V(Mo My)

z

(1

5GQ(M| M.z,) = ~ Sl"’- (M,,_._M-t))ll-l- EZ_V(MJ M—?_.)
4

.z 9 2
(/Tjh’i”'/gb/s ) Q6 (M, Ma) = _.‘\{—L;_ (Mo M.e,)/?’e, +E°V(M, M.g)

nous en déduisons le rapport ¢

p= §6 " (MaM3) =S5 (M) M) - E (VM Ma) V(M1 ML)
85 T (Mo Ma) — S6 (M, M) BV (MaMa) - V(MM,) )

EA
P £-
le rapport P ainsi défini est une généralisation de la notion:d'effet d'écran,
Il permet immédiatement de trouver quel est le rapport des effets de volume
pour deux transitions données, Nous remarquons que si nous prenons une tran-
sition de référence, toutes les transitions entre deux configurations dennées

(si le mélange de configuration est faible) doivent avoir le mé&€me F . Ceré«
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-~

sultat peut servir 3 la classification lorsque l'effet spécifique de masse est im-
portant et nous en verrons un exemple dans le cas du néodyme,

Enfin en choisissant un terme de référence ou plus exactement une transition
telle que les conditions suivantes soient réalisées :

- niveau supérieur ayant un déplacement isotopique nul pour 1l'électron de va-
lence,

- coeur du niveau supérieur identique au point de vue déplacement isotopique
au coeur du niveau inférieur,

nous avons la possibilité de remonter au déplacement idotopique de 1'électron
ns pour 1'élément considéré, Dans ces conditions, il est possible de définir
une constante de déplacement isotopique caractéristique des propriétés nuclé-

- aires telle que l'ont définie Brix et Kopfermann (12 1)Cette constante est alors

égale 3 : 3
C ex _ .gTTnS 1 o Za dna
P = volum a3 an

Cependant , si 1'effet spécifique de masse n'est pas négligeable, il n'est pas
possible d'obtenir directement cette constante, Clest pourquoei nous allons main-
tenant définir une grandeur indépendante de 1'effet spécifique de masse, carac-
téristique des variations des propriétés nucléaires d'un couple d'isotopes &

'autre,

IX - CONSTANTE QUADRIISOT OPIQUE,

Considérons maintenant quatre isotopes Ml’ MZ s M3 s M4 et deux transi-
tions nous pouvons écrire ;
1 _ 1 1 1 1
PRy (M1 My) = (5--——) k + E V(l\/.[1 M, )

M, M,

1 2

2 - 1 2

et deux relations identiques pour les isotopes M3 et M4,,
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La quantité

T oS80 — gHE 967 (Marty)

h 6" (m, Mo) — HaMy J& " (MyMy)
M, My

V(M M) — s V(M My)
V(Mg My ) - ﬁ?ﬁ‘: V (Mg My)

est indépendante de la transition étudiée, Si les hypotheses faites dans le

calcul du déplacement isotopique sont justifi€es, nous devons alors trouver que
la constante quadriisotopique est bien un invariant, Ce test est donc intéressant
mais il nécessite une grande précision dans la mesure des déplacements isoto-
piques, En effet, I fait intervenir des différences de déplacement isotopique
et ces différences sont en général de 'ordre de la dizaine de mK, Pour obtenir
I avec une précision de l'ordre du pour cent, il sera nécessaire de mesurer les

intervalles & quelques dixiemes de mK.

X - LE DEPLACEMENT ISOTOPIQUE ET LES MESURES NUCLEAIRES,

Pour calculer le déplacement isotopique il est nécessaire de connafire la ré-
partition de charges nucléaires; Plus précisément deux grandeurs sont part:’;—-
culitrement intéressantes, le rayon de la sphere équivalente R= (-g— {rF 7) fe
et le coefficient caractéristique de la déformation K , Ce sont les expériences
de diffusion des électrons de haute énérgie par les noyaux qul ont permis a
Elton (12) de déterminer la distribution de charges qu'utilise Ionesco-Pallas

et de trouver la relation entre A et R @

R =1,123 A1/3 + 2,352 A7 1/3-2,070A-1

Clest & partir des expériences d*excitation coulombienne que peuvent &re cal-

culés les coefficients de déformation. Nous donnons seulement icl la formule
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qui permet 3 partir de la probabilité de transition entre le niveau fondamental

et le premier niveau excité du noyau de calculer & .

-2
Ty - 2 zer?
KLy =04 (57 2e% ) B(E)
0->2
Les coefficients de déformation utilisés pour le calcul des déplacements isoto-
piques sont en général déduits de cette formule et nous verrons au dernier cha-

pitre la précision des valeurs ainei obtenues.
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CHAPITRE 1II

TECHNIQUES. EXPERIMENTALES ET LIMITES D'ERREUR -

I «- INTRODUCTION,

La mesure des structures hyperfines et des déplacements isotopiques exige
I'utilisation d'appareils & haute luminosité, et de pouvoir de résolution élevé,
Dans le domaine du visible, 1'appareil qui, & résclution égale, est le plus lu~
mineux est le spectrometre Fabry-Pérot photoélectrique, courammant appelé
HYPEAC (12). C'est un de ces spectrometres que nous avons utilisé pour
notre travail, et la figure 1 en rappelle le schéma de principe. La premitre -
modification que nous y avons appertée a été la substitution d'une tétraca-
thode telle que celle décrite par Ben Ména (14), & la source unique indiquée
sur le schéma, afin de pouvoir utiliser simultanément plusieurs sources,

Apreés avoir indiqué les différentes techniques d'enregistrement que nous avons
utilisées, nous nous attacherons plus particulidrement 3 justifier les autres mo-
difications que nous avons apportées au montage afin d'améliorer la précision des
mesures par la réduction des différentes causes dlerreurs autres que le rap~
port signal/bruit de la source. En effet, 1'étude du déplacement isotopique re-
latif ne demande pas la mesure systématique du déplacement isotopique d'un
grand nombre de transitions, mais exige par contre que la précision soit la plus
grande possible pour quelques transitions que l'on peut choisir de manidre que

le rapport signal/bruit soit excellent, Enfin, la réalisation des modifications
présente un intér&t technologique ; nous en donnerons le détail dans un paragra~

phe annexe,




FIG .1




--2‘_7...

II - DESCRIPTION DES ENREGISTREMENTS - LA METHODE DE MESURE,

Au cours de notre étude, nous avons utilisé trois techniques d'enregistre-
ment que nous pouvons caractériser par les schémas suivants :

II1 - i Ttilisation d'une seule cathode et dlune raie de référence,

RS R;‘ Ra R‘L R1
™ I *
: | S &
Rls Rq R3 Re p'l
Bh 1 B-b 'Bg_ E)A
, ’ j > 6
nous avons dans c¢ces cenditicns :
Ry A
S R,A) = A x—2 1
R. R
1 72
R B . s
5 (R:,B) - AC x Rl 1 AS: intervalle entre ordre du
- 1 RZ Fabry-Perot

5 (A,B)

S R,A) -~ S (R,B)

La raie de référence est toujours obtenue par un isotope du m&me corps, Par
exemple, pour mesurer 'intervalle entre les isotopes 142 et 144 du néodyme,
nous avons mesuré guccdssivement lintervalle 142-150, et *intervalle 144-150,

II - 2 Utilisation de deux cathodes avec substitution de 1'une itautre un in-

tervalle entre ordre sur deux,

As Ay Al
Be B,

3

- e e o o

Bo.

| AA , -AB
6(A,B) S AG| 132712
[ A8, ]

Dans ces conditions, chaque cathode contient un seul isotope.
II - 3 Utilisation de deux cathodes avec substitution de 'une A Mautre de manji-

A’L aA‘I
B,

ere continue, ,A% ' A’;)
By b
b

B.

@ e o -
E R
P ]

' ]
i t
' ?

]
L] A

SR ——
hea p e =
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6 (A,B) = A& x#—.—.

Toutes les seize secondes, par exemple, on passe d'une cathode & l'autre, et

la mesure du déplacement isotopique est dans ce cas directe.

Nous remarquons que, dans les trois cas, la mesure du déplacement isotopi-
que exige :

- La connaissance précise de l'intervalle entre ordre de Fabry-Pérot,

- la linéarité du balayage imposée par les rapports de la forme AB/AA,

- les détermination des axes des raies,

alors que, dans les deux derni®res méthodes, nous introduisons une condition
supplémentaire : cotncidence optique des faisceaux issus des deux cathodes, de
facon que le déplacement isotopique mesuré pour deux isotopes identiques soit
nul aux erreurs de mesures pr&s,

La détermination de l'intervalle entre ordre qui est égal & 1/2e, e étant 1'épais-
seur des cales utilisées, se fait soit en mesurant 1'épaisseur des cales au com-
parateur, soit par voie interférentielle, en utilisant la méthode des excédents
fractionnaires, et la précision est toujours voisine de 10-4, ce qui, nous le ver-
rons, est largement suffisant.

Nous allons étudier maintenant la linéarité du balayage.

111 - LINEARITE DU BALAYAGE - ETALONNAGE DES SPECTRES,

III - 1 Définitions :

Nous supposerons, tout au cours du paragraphe, que le pouvoir de résolution
est infini, et que les raies sont infiniment fines. Ceci nous permet de représen-
ter un enregistrement par l'imbrication de deux peignes de Dirac, et les seules

erreurs possibles sont celles dfies au balayage. Lorsque nous écrivons :

S(a,B) = Af x—t 1
Al AZ

nous supposons la loi qui lie l'abscisse de la raie & son nowbre d'onde linéaire,
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ce qui nlest jamais réalisé, Suivant ies notations eraployées par R. Chabbal
(15), si d& représaente 1'écart entre la loi enregistrée et la loi supposée, nous

&

appellerons définience le rapport D = e et définience relative 3 un in-

tervalle entre ordre la quantité F = % de- étant
alers 1'écart entre la loi théorique de balayage et la loi réelle pour 1'interval-

le entre ordre,

JII - 2 Fuite utilisée au laboratoire,

Le balayage des intervalles entre ordres dans I'HYPEAC est obtenu par va-
riation de la pression en fonction du temps. Pour cela, une fuite Edwards
(fuite 2 aiguille), & débit variable, met en communication Menceinte du
Fabry-Perot avec la "salle", le vide ayant été fait au préalable,

En général on n'utilise la fuite que dans la zone 0,9 - O,5 atmosphires, zone
oll il est possible d'admettre que la fuite est linéaire 2 un pour cent, Cette
précision ne peut-8tre acceptée, et il est donc nécessaire soit d'avoir recours
a un autre type de fuite, soit d'utiliser une méthode d'étalonnage des spectres,
ce que nous avons fait au laboratoire (16).

IIT « 3 Utilisation d'un interférometre de Michelson,

Pour étalenner les spectres, nous enregistrons donc simultanément les franges
d'un interférometre de Michelscn et la structure étudiée, Un des bras de l'inter-
férometre est maintenu 3 pression constante, i'autre bras étant relié i l'encein-
te du Fabry-Perect., A chaque interfrange correspond donc un balayage constant
en nombre d'onde, et la mesure d'un intervalle entre ordre se réduit & la me-
sure d'un nombre entier de franges et de deux excédents fractionnaires, L'er-
reur absolue commise sur la mesure d'un intervalle entre ordre devient donc
identique a celle commise sur la mesure du déplacement isotopique, et nous
pouvong malntenant rechercher une linéarité de la fuite sur quelques franges
suceéssives seulement,

JI1 - 4 Recherche de la meilleur zone de linéarité de la fuite et des meil-

leures conditions d'enregistrement,

i1 est important que la fuite soit localement lindaire, on plus exactement que sa

loi de variation soit parfaitement connue, Llexpérience rmontre que cette condi-
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tion est d'autant mieux réalisée que la différence de pression entre l'amont et
1'aval de la fuite est plus grande ou gtlelle reste constante, Pour réaliser cette
condition et nous permettre aussi de supprimer les temps d'enregistrement
inutiles, nous avons été amenés A utiliser desx fuites et un systéme de balagage
va-et-vient, Le principe de balayage est alors le suivant :
L'enceinte dans laquelle est placé le Fabry-Pérot est reliée par l'intermédiaire
de deux fuites Edwards, soit 3 une enceinte & pression élevée Pl, soit & une
enceinte & pression constamment nulle, Nous pouvons alors faire varier la
pression dans l'enceinte entre deux valeurs Po + Ap et Po - 4p, telles que la
linéarité reste satisfaisante., Nous avons fixé P1 3 1,6 atmosphere, Po 3 0,8 at-
mosphere et Ap & 0,1 atmosphere, ce qui nous permet de balayer 1000 cm
dans un sens ou dans l'autre. Les graphiques (1) et [2) représentent la variation
de l'interfrange i en fonction de 1'abscisse n de la frange pour les deux fuites,
Nous constatons que dans 1le cas (Pl—‘> Po) l'interfrange est pratiquement consia
tant en fonction du temps, tandis que dans le cas (Po—0)}, c’est l'accroissement
de l'interfrange qui est constant. Les graphiques (3) et (4) donnent la valeur

Ai o= (i - il) en fonction de 1'abscisse n des franges, im étant 1'interfrange

m

mesuré en ce point, et i1 l'interfrange théorique défini comme suit :

o C z% A D) b Ca-N)

/L\f'}) = /b'm"}‘4> T Lo M — T m 4-4
Dans le cas de la fuite (Pl.q Po) le terme correcteur est de 31074 franges et
nous pouvons considérer la fuite comme linéaire,
Nous constatons dans les deux cas que l'erreur commise due 3 la non linéarité
est inférieure 3 0,003 frange, Llerreur commise sur un intervalle entre ordre

est inférieure & 0,006 frange, et la définience relatie 2 un intervalle entre or-

dre peut donc s'écrire :

oo N 1000 N
T 70,006 6

N étant le nombre de franges de l'intervalle entre ordre. Au cours de nos enre-
gistrements N a varié de 15 & 35, la définience relative & un intervalle entre

ordre était donc toujours supérieure a 2500.
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11T = 5 Intér&t de la fuite va-et-vient,

Nous résumons ici les raisons qui ont motivé un tel choix :

- simplicité et souplesse dans l'utilisation, sa réalisation ne posant aucune
difficnlté (voir annexe 1 ; réalisation du systéme.de balayage et d¥étalonnage)

- possibilité de s'affranchir de 1'obligation de balayer les intervalles entre or-
dre et d'augmenter ainsi (considérablement) les données utiles stockables lors-
que lon utilise l'enregistrement digital, En effet, les intervalles entre ordre
doivent &tre supérieurs cu égaux au plus grand déplacement isotopique existant
dans la source pour la raie étudife, pour que les corrections dues a l'enrichis-
sement insuffisant de 1'isotope solent possibles, L'expérience montre qu'en enre«
gistrant un intervalle entre ordre dans chaque sens de balayage en début et en -
fin de manipulation, 1'intervalle reste stable et peut-&tre considéré comme
constant durant lfenregistrement., Nous pouvons balayer ainsi uniquement la
structure, ce qui diminue le nombre d'informations 2 enregistrer et le temps
total nécessaire pour mesurer les déplacements isotopigues d'une transition.--

Or, dans le cas du gadolinium, nous ne pessédions que 5 mg de 1'isotope 152,

- stabilité de l'ensemble Michelson Fabry-Perot. Le fait de travailler 2 pres-
sion variant lenterment autour dfune valeur moyenne constante est un facteur de

stabilité tres important.,

IV - DETERMINATION DE L!AXE DES RAIES,

Nous supposons au cours de ce paragraphe que le profil émis et la fonction
d'appareil sont symétriques, Cependant le probleme se présente différemment
suivant que l'isotope possede un spin ou nen, Dans le premier cas la raie enre-~
gistrée possidde une structure hyperfine et il sst nécessaire de déterminer son
centre de gravité tandis que dans le second cas, il suffit de déterminer 1'axe
de symétrie de la raie enregistrée,

IV - 1 Isctopes pairs-pairs,

Les erreurs sur la détermination des axes peuvent dans ces conditions &tre
dies & la vitesse de balayage; & la linéarité du balayage, aux pointés enfin,

1 - 1 Vitesse de balayage,

P e e L L L
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Ax en franges

TABLEAU 1




L'ensemble enregisireur posside une constante de temps qui varie de

1 2 3 8. Pour que I2 vitesse de balayage n'introduise pas de dissymétrie
on admet que le temps de balayage de la largeur » mi-hauteur doit tre
supérieur & 20 fois la constante de temps, Dans la plupart de nos enregis-
t¥ements la constante de temps est de 3 s, la largeur & mi-hauteur de
l'orare de 30 mK cela signifie que la vitesse d'exploration doit &tre infé-
trieure 2 30 mK par minute qui correspond i deux franges de Michelson,

! - Z Influence de 12 non lindarité :

Nous pouvons en utilisant le Michelson de référence rendre l'erreur de
repérage d'un point, dfie & la non lindarité de la fuite, inférieure 3 0,003
franges, Cependant le défaut de linéarité influe aussi sur la détermination
des axes,

Dans le cas de la fuite (1,8 ~ 0,8) atmosphires, la loi d'exploration ést
linéaire & 0,003 franges, Il en résulte une incertitude identigque sur la dé-
termination de l'axe, clest & dire, 3 10—3 franges.

Dans le cas de la fuite (B,8 - 0) atmosphdres l'accroissement de l'inter-
frange est linéaire en fonction du temps. Il en résulte une dissymétrie que
nous devens évaluer. Pour cela nous atilisons les résultats du graphique
(2) et nous supposons que la largeur totale du profil enregistré est de 8
franges, tandis que la largeur 3 mi-hauteur est de 2 franges’,

Le tableau (1) représente 1'écart A x exprimé en franges entre l'abscisse
dv sommet de la raie de hauteur h et 1'abscisse des milieux des segments
de m&me hauteur -%L—- . Ce tableau permet d'évaluer l'erreur systéma=-
tique commise suivant le choix des seuils au-dessus desquels 1'axe est
déterminé, Comme au cours de nos enregistrements nous avons toujours
fixé des seuils supérieurs 3 H/4, A x étalt toujours inférieur 2 0,005
frangee. De plus si les raies correspondant aux deux isotopes ont pratigue-
ment le m&me profil lerreur systématique commise est 1a m&me ef elle
s'élimine dans la mesure du déplacement isotopique, L'incertitude sur
1'axe est alors la mE&me que pour Dautre fuite, clest & dire, 0,003 fran.

ges,
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81 nous considérons maintenant 'erreur sur la détermination de 1'axe et son re-

pérage die & la linéarité, nous obttenons une erreur absolue de 0,006 franges,
clest & dire, 0,1 mK,

l - 3 Erreurs de mesure ¢

Lors de notre étude du déplacement isotopique dans le specire de 1'uranium et du
néodyme, nous avons utilisé 1'enregistrement des données sur papier par l'inter«
médiaire d'un potentiometre électronique MECI et déterminé les axes des raies
4 la regle, La vitesse de déroulement du papier est de l'ordre du mK par mm,
ce qui correspond a l'exploration d'un intervalle de 1000 mK en une heure, Dans
ces conditions en admettant que 1'on fasse les pointés au 1/10 de mm l'erreur sur
la détermination des axes est ¥oisine de 0,2 mK_ Cette erreur est plus impor-
tante que 'erreur dffe aux défauts de linéarité, et comme il n'est guere possible
de diminuer la vitesse de fuite nous devions soit augmenter la vitesse de dérou-
lement du papier, solution possible,soit utiliser un voltmatre digital qui trans-
mettant les données sur une bande papier permet 1'utilisation d'un calculateur
pour effectuer le dépouillement des spectres, C'est pourquoi apres avoir indi-
qué les modifications apportés aux résgultats précédents dans le cas des isotopes’
possédant un spin et avant d'étudier 1'influence du rapport signal/bruit nous dé-
crirons 'emploi des techniques digitales,

2 Isotopes possédant un spin @

Nous devons alors déterminer le centre de gravité de la structure. Les conclu-
sions du paragraphe 1.1, restent valables, mais en ce qui concerne l'influence
de la linéarité sur la détermination du centre de gravité, il n'est pas possible
d'utiliser directement les enregistrements effectués avec la fuite (Pl—-—} o)

car l'erreur systématique dépend de la structure hyperfine,varie donc d'un iso-
tope A l'autre et est difficilement évaluable. Il est donc nécessaire de reconsti-
tuer la courbe avant de déterminer son centre de gravité et ceci pourra &tre fait
en utilisant l'enregistrement digital, Dans le cas de 1'autre fuite le calcul est
réalisable directement par la calculatrice et permet 13 aussi d'améliorer la
précision tout en évitant le travail fastidieux de la détermination du centre de

gravité par planimetrie.
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3 - Utilization dee technigues digitales pour l'enregistrement et 1'exploitation

des données

3 - 1 Principe :

Le voltmetre digital est comme le potentiometre électronique MECI 2 forte im-
pédance d'entrée, Son utilisation est €onc identique et pour effectuer nos mesu-
res, nous avong branché en paralizle au MECI le voltradire 2 la sortie des adap-~
tateurs d'impédance. La constante de temps du voltmatre (25 M s) étant tres in-
fé€rieure 2 celle des adaptateurs d'impédance, nous enregistrons par llintermé-
diaire d'un encodeur et d'une perforatrice une courbe analogue A celle tracée

sur MECI, llintervalle de temps entre chagque point relevé étant constant et
déterminé & partir de la base de temps incorperé au "'scanner', Nous utilisons
d'ailleurs cette base de temps pour commander le changeur de cathode et la ré-
alisation pratique de i'ensemble est décrite dans 'annexe II,

3 - 2 Exploitation des données :

Les programmes de lecture et d'exploitation ont été écrits par C. Bauche et
P, Luc., Nous donnons le principe de ces programmes en annexe IIl,

La détermination des interfranges se fait par calcul des centres de gravité de
portions de frange au dessus d'un seuil donné, Nous avons recherché le nombre
de points minimum nécessaire & llenregistrement ét la précision avec laguelle
'interfrange est connu.Pour cela 2 partir d'un enregistrerent 2 120 points par
frange nous avons fixé différents seuils de calcul et pour chacun de ces seuils
calculé le centre de gravité en utilisant tous les points, un point sur deux, un
point sur quatre, un poinf: sur six, Ce sont ces résultats que donne le tableau
(11), wézultats qui permettent de déduire :

- qu'en dessus de vingt pcints par frange le calcul n'2 plus de signification,

- que 1l'interfrange est défini & mieux de 10_3 pres ce qui nous a;permis d'ail-
leurs d'évaluer les cléfa.uts: de linéarité gu paragraphe IIL,

La détermination des axes des rajes se fait par deux méthodes différentes sui-

vant que l'enregistrement se fait en cathode unigue ou séparée,

-3




TABLEAU II

Axe Seuils 120 Points 60 Points 30 Points 20 Points
800 99,5854 99,5955 99,5332 89,2903
28 900 99,5799 99,5846 99,6061 88,9806
1 000 99,5266 99,5262 99,5370 88,2255
800 107,3876 107,3932 107,3960 98,9819
36 900 107 ,3867 107,4034 107,4295 98,9266
1 0G0 107,4344 107,3604 107,3573 98,9848
800 110,3493 110,3522 110,3765 110. 8146
48 900 110,3827 1}0,3338 110,4219 110,7442
1 000 110,4047 110,4138 110,4422 110,6790
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Cependant; lee résultats cbtenus sont identiques et dans 1= cas du gadelinium
nous avons pu obtenir pour deux séries de mesures ol les sources et le Fabry
Pérot étaient restés tres stables un écart arithmétique maximum entre la va-
leur moyenne et les valeurs mesurées de 0,3 mK.

Or notre étude sur la linéarité nous laisse prévoir un écart arithmétique maxi-
mum voisin de 0,12 franges, c'est & dire 0,2 mK. Les &carts enregistrés sont
donc du m&me ordre de grandeur que les défauts de lindarité. Dans le cas du
néodyme, ol toutes les mesures ont été faites avec le MECI seul, "écart arith-
métique maximum était de 1 mK pour le m&me nombre de mesures, Ceci mon-
tre 1'intérdt de 1'utilisation des techniques digitales, intérét d'autant plus grand
. qu'il semble difficile d'améliorer les fuites et pour corriger les défauts de li-
néarité il sera nécessaire de faire appel hdes méthodes de correction apres
enregistrement, Les deux exemples que nous avons cités sont les meilleurs,
cependant, dans le cas du gadolinium sur les douze séries de mesures que nous
avons effectuées l'erreur arithmétique moyenne a toujours été inférieure 3 0,6
mK. Il nous semble difficile d'attribuer cet écart uniquement a 'incertitude
dfie au rapport signal/bruit car nous devons tenir compte aussi des autres fac-
teurs tels que : la fluctnation de la source, le déréiglage du Fabry-Pérot, fac-

teurs que nous allons étudier maintenant.

Vi - ERREURS DUES AUX SOQURCES ET A LA FONCTICN D'APPAREIL

Ben Mena dans sa these (14) a étudié l'ensemble de ces problemes et nous in-
sisterons seulement sur les points les plus importants concernant la mesure

du déplacement isotopique. Nous distinguons d'ailleurs parmi ces erreurs celles
purement aléatoires qui sont inévitables mais qui permettent des mesures sta-
tistiques et les erreurs systématiques qui peuvent ~étre beaucoup plus impor-
tantes parce quiil nl‘est pas toujours possible de les déceler.

VI - 1 Les erreurs aléatoires ¢

Bien que la cathode creuse soit relativement stable, il n'est pas possible d'évi-

ter au cours d'enregistrement qui durent des heures de lentes variations de la
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source, Ces erreurs peuvent introduire une erreur sur la détermination des axes
parfois nettement décelable mais en général la variation est beaucoup plus fai-
ble et peut-&tre responsable diune partie de 1'écart signalé au paragraphe pré-
cédent. Cependant, il est possible de compenser ces variations en enregistzant
le courant d'une cellule de référence gqui recoit une faible partie du flux lumineux
igsu du monochromateur, On peut alors avant d’exploiter 1"énregistrement, cor -~
riger par le calcul les variations de la source, méthode qui sera utilisée deés

que l'enregistrement sur bande magnétique sera réalisé, la capacité des bandes
papiers ne permettant pas 1'emploi de cette technique.

Les déréglages aléatoires ne  peuvent provenir que du Fabry-Pérot ou des dépla-
cements de la bande passante du monochromateur, Pour le Fabry-Pérot 'utili-
sation de cales en invar permet d'obtenir une grande stabilité et les variations ne
sont pas décelables, L'utilisation de la double cathode et de l'enregistrement si-
multané permet d'ailleurs dans le cas des Isotopes pairs et des faibles déplace-
ments isotopiques de réduire encore cette erreur., Les erreurs causées par ke dé-
placement de la bande passante du monochromateur ne sont ﬁ. craindre que lors-
que le déplacement isotopique est grand et le spectre trop riche pour qu'il ne
soit pas possible de travailler avec une fonction diappareil du type trapeze net-
tement plus large que la structure & étudier. C'est dans le but d'éliminer ces
erreurs que nous effectuons un grand nombre de mesures, puisgue nous pouvons=
appliquer alors & nos résultate les théories statistiques,

VI - 2 Les erreurs systématiques :

2-1 P_r_reurs dies aux conditions d'excitation des sources :
Elles sont dfies soit & 1'élargissement par pression, soit a l'absorption., Ben
Mena a montré qu'aux courants de cathode utilisés le premier phénomene n'in-
tervenait pas. Quant au second il est parfois trés important et nous en verrons
un exemple précis dans le cas de 1'Ytterbium,

"

2 - 2 Erreurs systémati ues diies a l'utlllsa ion de deux sources sé arées :
¥

Le fait d'utiliser deux cathodes permet de mesurer des déplacements isotopi-
ques tres faibles, mais il est nécessaire de s'assurer que l'alignement op-

tique des deux faisceaux est parfaitement réalisé. De plus les inhomogénéités
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de brillance des sources peuvent intreoduire des déplacements arbitraires, Ce-
pendant, on peut facilement mesurer 'erreur introduite en enregistrant sur les
deux voies, soit une raie du néon, soit le mé&me isotope. La figure (3) montre le
résultat obtenu avec l'enregistrement d'une raie du néon. Les contrdles que nous
avons fait montrent qu'il est possible de réaliser la colncidance expérimentale
aux erreurs de pointé pres, clest i dire, 2 T 0,2 mK, Cela signifie que nous
pouvons considérer que les erreurs introduites par le choix d'une telle métho-

de sont inférieursaux erreurs d'expérience en 1'état actuel,

2 - 3 Erreurs diies a 1‘enr1ch1s sement isotopique insuffisant :

Nous utilisons en général des isotopes hautement enrichis, ckest 3 dire au moins
3 90 %. Cependant, ceci est encore insuffisant pour que la présence des autres::
isotopes n'introduise pas d'erreur systématique. C'est pourquei nous sommes
obligés pour chaque transition de choisir les intervalles entre ordres supérieurs
a la structure totale existant dans le mélange. Nous pouvons alors en donnant
le profil enregistré, grdée 2 un programme mis au point par Luc calculer les

corrections 2 apporter au résultat brut,

VII - LIMITE D'ERREUR,

Au cours de ce chapitre nous avons décrit Ies différentes techniques expé-
rimentales que nous avons employées et les divers types d'erreurs possibles,
Avec notre montage, nous sommes actuellement capable de mesurer des dépla-
cements isotopiques allant de quelques mK 3 quelques centaines de mK avec
une erreur quadratique moyenne de l'ordre de 0,08 mK dans les meilleurs cas,
de 0,15 mK en général. Il n'est pas possible actuellement d'atteindre las limi~
tes imposées par le rapport signal/bruit, les erreurs diies aux défauts de liné-
arité étant la partie essentielle de l'incertitude., Cependant 'utilisation systé-
matique des techniques digitales avec utilisation:de bandes magnétiques devrait
nous permettre d'améliorer la correction des défauts de linéarité, a'é€liminer

les fluctuations de la source et d'obtenir ainsi encore une meilleure précision,
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CHAPITRE III

RESULTATS ET INTERPRETATION,

I - INTRODUCTION,

Nous présentons ici les résultats obtenus au cours de 1'étude du déplacement
isotopique relatif dans les spectres de l'uranium , du néodyme, du gadolinium
et de l'ytterbium, Le choix de ces éléments est justifié pour des raisons variées,
Ainsi 1'étude de 'uranium a $té menée avec J, M. Gagné (17) pour tester l'utili-
sation de l'interférometre de Michelson, l'uranium offrant de grands déplacements
isotopiques tandis que le choix du néodyme sl'imposait pour vérifier 1'influence
de l'effet spécifique de masse dans le cas des terres rares., Par contre nous avons
mesuré d'une manidre trés précise les déplacements isotopiques de la raie

A = 3988 A de l'ytterbium parce que les résultats de Ghaiko mettaient

en cause la théorie mé&me de l'effet isotopique. Enfin 1'étude du gadolinium
vient compléter les études menées au laboratoire par Duong et Jackson (18)
sur le baryum (Z = 56), par Champeau sur le cérium (19) (Z = 58) sur le
néodyme (Z = 60), en Allemagne par Hansen (20) sur le Samarium
(Z = 62) et au laboratoire Zeeman d'Amsterdam par Decker (21) sur le dys-
prosium (Z = 64). Nous présenterons successivement les mesures effec-
tuées sur ces différents éléments et nous donnerons la valeur des déplacements
isotopiques relatifs et des constantes quadriisctopiques pour chaque élément,
Enfin dans un dernier paragraphe nous essaierons de dégager les divers rensei-
gnements que l'on peut obtenir de ces mesures soit sur l'effet spécifique de mas-

se,. soit sur les coefficients de déformation.

II - UURANIUM,

IL]l - Les isctopes :

Nous avons pu utiliser au cours de notre étude les isotopes 238, 235 et 233,
cers isotopes nous ayant €té fournis par le C, E, A,

L'isotope 238 est constitué par un échantillon d'uranium naturel ce qui nous
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permet d'utiliser un pot cathodique en uranium,

L'isotope 235 nous a été fourni sous forme d'une pastille en métal que nous avons
pi introduire au fend d'un pot cathedique en aluminium,

Enfin l'isotope 233 se présentait sous forme d'oxyde et nous avons alers recous
vert les parois du pot cathodique,

Ies trois sources étaient donc différentes dans leur constitution et nous avons
été€ obligés de faire nos réglages avec la cathode eu U 233 plus difficile 3 ex-
citer et fonctionnant sous une pression de gaz rare {néon ou argon) plus faible
que les deux autres,

II-2 - Ghoix des raies 3 étudier :

Pour choisir les raies 2 mesurer, nous possédons les résultats de Smith (1952)
qui indiquent que le D IR  U(233 - 238) varie de 1,34 & 3,35 pour 12 raies,
ceux de Richards (1960) qui trouvait encore ure variation de 1,33 2 1,55 et en-
fin la mesure systématique du déplacement U(235 - 238) faite par Diringer (22)
en mé&me temps que la classification,

-~

Nous avons pu ainsi choisir 12 raies & déplacement isotopique négatif corres -

pondant a des transitions du type (f3ds2 - £3 dsp) et 7 raies & déplacement iso-
2
topiquecpositif correspondant & des transitions C-f3 ds2 - f3 szp ou f3 ds - f3dsp.

II-3 - Technique expérimentale

C'est pour effectuer ces mesures que nous avons pour la premidre fois utilisé

un étalon de Michelson de référence (17), l'interférometre &tant indééenda.nt de
I'éenceirte du Fabry-Pérot, Les déplacements isotopiques A mesurer &tant tres
grands, les raies présentant en général une structure hyperfine importante pour
Uuranium 233 et 235 nous avons utilisé de grands intervalles entre ordres et la
technique de substitution d'une cathode & 'autre un intervalle entre ordre sur
deux, Pour contr8ler le parfaii alignement des trois sources, nous avons utili-
s€, d'une part le contr8le avec raie du néon, d'autre part le fait que Muranium
235 contient un peu moins de 10 % d'uranium 238, Le cliché II{}) illustre la tech-
nique expérimentale, le passage d'une source 2 i'autre est marqué par les points
Coage 0238" 0235, L.e nombre de franges mesurées correspondant & l'crdre

A A, est 30,17 et pour l'ordre A, A_ 30,16, Les deux ordres sont donc

1 72 2 3

égaux aux erreurs de mesure pres et comme le pic A, appartient 3 la cathode

3
€n U 235, ceci montre qu'il n'y a2 pas de déplacement arbitraire. Le dépouil-




- 41 -
lement des enregistrements a été fait par planimdtrie d'olt 'incertitude de quel~

ques pour cents sur chaque intervalle,

II-4 - Lies résultats :

Le tableau II. 1 donne les résultats pour 12 raies i déplacement isctopique né-
gatif, le tableau II. 2 pour? raies 3 déplacement positif,

Le déplacement isotopique relatif U5(233-235)/U(235-238) est donc compris pour
ces transitions entre 1,52 et 1,58, Les variations possibles duD I R sont donc
tres faibles mais cela ne signifie pas que le déplacement spécifique de masse
soit négligeable, En effet, supposons que nous prenions 25 mK d'effet spécifique
pour la raie )\ = 5063 et cela pour un saut de 1 neutron, le D I R deviendrait
1,584 au lieu de 1,569, c'est A dire, que la variation ne serait que de 1 % alors
qu'il y auraiti 125 mK d'effet spécifique pour U(233-238) et 75 pour U(235-238).
La précision expérimentale sur le déplacement isotopique de l'uranium est donc
insuffisante mais il n'est guéré possgible d'espérer mieux étant donné l'importan-
ce des structures hyperfines et la richesse du spectre, donc la possibilité d'er-

reurs systématiques,

5971,50
5915,40
5557,87
5496,43
5329,27
5271,99
5063,77
5027,38
5011,42
4476,46

4383,27-

4313,13
4275,69

* DEPLACEMENT CLASSIFICATION " D.IR.
= (1073 cxa”]y ; :
_____ s (238-35) (238-33) & _______._ e B
: : :
oarot,s s 2e3f1,3 0t Pas® Oxe - 1736, ) * 1,54 $0,015
8 + + t 3 25 0 6 ) : +
. 281 -3 441 ~4 . fds ° _ 1690 ¢ 1,56 < 0,03
. + + . 3. 258 %" 7)) : +
‘144 - 3 228 -2 ° fds” YK? - 1860 ) ° 1,58 - 0,05
: + : + 23 250 [ : +
. 211-2 330 - 4,6 « f.ds” “K¥ - 2246 ¢ 1,56 - 0,03
. + o ¢ 43,205 6 6 ) . + .
| 423 -4 664 -2 ° fd ::2: - 23215 )fsdsp * 1,57 - 0,02
. 33472 5173 . fdae 2 51 . 2660, ) . 1,55 10,015
. + : + : 342 5 8 7)) g +
‘ 289 -2 453 ~2 ° fd %; - 2354_ ) ° 1,57 - 0,03
J + : + 23 2 5 [ : +
. 410 -~ 4 634 - 6 . fd ° . 1988 s 1,55 20,03
o + + n 3 2 5 6 7)) g +
° 365-~4 < 564-5 ° fd g - 2056, ) ° 1,54 -0,03
. 332t 515 %2 ; fds 25 - 2660, ) . 1,55 0,015
. + : + . 3,250 7)) : +
* 321 -2 49% =2 * fdas” Tr°_ - 2660 ) ° 1,54 < 0,015
s : 3 7 7 :
+ + 3462 5 ) +
. 512 -4 783 -7 s fad L?_ - 2697 s 1,53 -0,03
+ : + s .3 2 5.0 7)) s +
313 « 4 490 -3} fds” TK° - 2796, ) * 1,56 - 0,03
3 ) H

. feo 0@ we

Tableau IT - 1
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)\ : DEPLACEMENT : :
(A°) : (10°3 cm=Yy : CLASSIFICATION : D, I R,
: (238-35)  ° (238.33) & :
5511,49 12951 ¢ 2012 fas® "k - 18756;f332P 1,55 10,02
4453 ,20 13212 % 205ty as® °k; - 2306, ) . 1,55 10,05
5780,59 27152 2 416t a%s Twme - 2354 ) 1,53 7 0,02
+ : + 3.2 70 [ : 4
5406, 87 205 2 319 ¥ 2 £'d% My - 2660, 3 1,55 * 0,02
+ + 3.2. 17 £ dsp
5270,63 288 - 4 441 - 2 £7d"s M;-.zvossg 1,52-1-0,03
+ + 3.2 7 +
5164,14 176 - 3 267 - 4 £7d%s 1\4;-27478) 1,52 20,04
4910,33 : 247 T4 30 T a%s 71\42 - 2660, ; 1,54 0,03
Tableau II - 2
III - LE NEODYME
III - 1 Caractéristiques et intérét du néodyme,
Le néodyme de numéro atomique Z = 60 possede 7 isotopes naturels

5 pairs, les néodymes 142,144,146, 148 et 150 et deux impairs, les néodymes
143,145, Comme le samarium (Z = 62) il poss2de un isotope ayant un nombre
de neutrons magiques N = 82 (Nd 142) et comme dans le samarium on peut
observer un saut dans le déplacement isotopique lorsque l'on passe de l'isotope
possédant 88 neutrons (Nd 148) 3 l'isctope possédant 90 neutrons {Nd 150).
Cette analogie justifiait 3 la suite des résultats de Striganov et ses collabora-~
teurs sur le samarium (10) mettant en évidence la variation importante du

D. I, R., la détermination précise des déplacements isotopiques pour quelques
transitions de néodyme. Nos premiers résultats (23) ayant permis de confirmer
la suggestion de King (11) d'interpréter cette variation du D, I, R, par un effet
spécifique de masse non négligeable, nous avons poursuivi notre étude afin de

ouvoir confronter nos résultats avec ceux obtenus par voie nucléaire d'une part
b4







w 43 o

essayer d'évaluer 'effet spécifique d'autre part. Au cours de ce paragraphe
ncus nedonnerons que les résultats obtenus et les grandeurs qui en dérivent im-
médiatement, les tentatives d'interprétation étart faites au-paragraphe V..

III ~ 2 Lies isotopes et les techniques expérimentales,

Nous avons pu utiliser pour effectuer nos mesures des isotopes enrichis et le
tableau III. 1 permet de comparer la composition de ces isotopes 2 la composi-

tion du néodyme naturel que les auteurs précédents (24,25) avaient & leur dig~

position,
Tableau III, 1

__1\_“3.,___.__;__5‘%% _____ :_,,..,1..‘%,3____;__}éé.._.,..;_u}f*P__“_;___1:.4:51___;._.,1?‘..§,,,_.:._-_1_5_0__-_
142 5 93,2 : 2,83 3 2,92 f 0,39 E 0,44 0,10 : 0,07
_______________________________ S v S e o e o k] o Y ot i e
143 : 6,1 : 75,2 : 1531 : 1,9 1,4 0,2 0
144 : 0,56 : 0,67 193,35 : 0,8 : 0,67 i 0,05 1 0,05
145 ¢ 1,33 ¢ 0,95 ¢ 3,05 : 90,06 ¢ 4,05 ¢ 0,38 1 o0
146t 0,5 1 0,44 1 L7 i 0,97 t 96,19 ¢ 043 : 01
148+ 1t 0,59+ 138 i 0,77 i 2,28 ¢ 92,95 ¢ 1,06
-------- Imm s e m e e s e m ) s m o e ] e S e e e e ] o
150 : 0,69 : 0,37 : 0,890 : 0,45 : 1,03 0,94 : 95,65
————————— e e mm e e e e e e m e e m mm e f e i e
Naturel @ 27,13 H

Pour effectuer nos enregistrements, nous avons utilisé la méthode de 'isoto-
pe de référence (paragraphe II.) en choisissant pour chaque transition nos inter-
valles de fagon & éliminer les erreurs dles aux autres isotopes présents. {Gliché

III. 1)
IiIl - 3 Les résultats

Le tableau III. 2 donne les résultats bruts pour 12 raies, 8 appartenant au spec-
tre I, 4 au spectre II. Sur le m&me tableau sont indiquéesles valeurs de trois

DIR:
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*1 = A (142-150)/ A (142-148) et r, = A (144-159)/ A (146-150) se dé-
duisent directement des mesures tandis que
£, 7 & (148-150)/ A (142-144) doit &tre calculé, Nous remarquercns que la V|

riation :derl et x5 pour lesquels l'influence de la déformation est tres différente

pour les deux intervalles est beaucoup plus importante que pour r, ot la défor-

mation est équivalente dans les deux termes, ce qui montre la difficuilté de met-

tre en évidence la variation du D I R dans les z8nes de déformation régulidre,

De ce tableau nous déduisons aussi que le D I R varie aussi bien peur les raies

& déplacement négatif ( A = 4924 A et A = 5291 A) que les raies 3 déplace-
" mentpositif ( A = 5293 A et A= 5273 A) et que toute moyenne i 1}inté-

rieur d'un groupe de raies n'a aucune signification,

Tableau III, 3

A (AY ¢ A (142-144) A (144-146) A (146-148) : A (146-150) : A (143-145)

oo

#9 ep 6 oo o8

: mK °° mK 2 mK e mK : mEK
5675 : 20,4%0,4 : 19,0%0,3 . 22,205+ 39 o, 18,10 ¥ 0,5mx
5293 1+ 41,6 50,6 : +38,4%0,6 ;+45,3%0,7 + 72,1 % 0.6,
5291 1 -74,120,5 : -69,750,5 1 75,770,56 ; -105 To0,6.
4924 :-32,350,4 : -31,7%0,a 1 32,65 0,5 . - 41,97 0,4: -30,3 1o 5mx
1688 :-100,9%1  : -o4 1 1048tz 104,81y
319 : 38 to8 . 35,05 0,8 : 40,5%0,9 ;5 s95%;

'+

0,7 : 53,5%0,6 : 77,7%0,3

A a o

s =

5273 50,85 0,6 : 46,2

Y

4061 :»47,51-0,6 : -45,4

14

0,7 : —49,000 0,6 : - 65,310 0,5 1

.
a

sa MK = 10“3 cm._]L

Dans le tableau III.3 sont donnés les intervalles déduits (effet deBohr déduit)
pour les huit raies que nous avons étudiées systématiquement en m&me temps que

4 o
la valeur de 1'intervalle Nd (143-145) pour les rales A = 5675 A et 4924 A,
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Nous avons choisi ces deux transitions pour mesurer la position des isctopes
impairs, car leur structure hyperfine est faible, non réeolue et se préte bien
dlune part & la planimétrie, d'autre part aux corrections dflez & la présence
non négligeableﬁ"des isotopes pairs, Les clichés IIi(2) et III(3) sont deux exem-
ples d'enregistrement effecttiés pour ces deux isctopes,

IIT - 4 Calcul des consiantes quadriisotopiques

Ces constantes ont été définies au paragraphe I, Le tableau III, 4 donne pour
les huit raies les valeurs de 5 de ces constantes, 3 seulement étant indépendan-

tes. Ces cing constantes sont calculées comme suit ¢
1 _A(148-150) - 0,947 A(144-146) ; A(148-150) - 0,921 A(142-144)
1 A(148-150) - 0,973A(146-148) 2 A(148.150) - 0,973 A(146-148)

A(144-150) - 1,44 A(142-146)

. .A(142-150) - 2,056 A(146-150)
3 A(144-150) -~ 1,479A(144-148)

! 4 ~pA(142-150) - 1,352 A(144-150)

_ 2A(148-150) - 0,934 A (142-146)

Iy = 2A(148-150) - 0,960/ (144-148)

Tableau III.4

P : 1, S I, L

5675 : 1,2120,06: 1,56 0,06 :1,22%0,06 : 3,2 fo,2 . 1,07%0,1
: S e e 2 — :

5293 : 1,25:0,05: 1,20%0,04 :1,26 70,02 : 3;26 %01 : 1,097%0,01
A ¥ N 2 % 2

5291  : 1,24 -0,05; 1,17+0,04 :1,23%0,1 : 3,7120,15 : 1,077 0,03

4924 : 1,23 %0,04: 1,20%0,03 11,26 70,06 : 3,07%0,6 : 1,0870.1
. = 2 5 : 3

4688 : 1,32-0,20: 1,2270,1 :1,28-0,06 : 3,4150,3 : 1,0970,01

5320 : 1,2810,07: 1,19%0,05 :1,28 70,05 : 3,4370,2 : 1,091 0,01
M ¥ - . 0 O

5273 : 1,32-0,08: 1,2120,06 :1,27:0,06 : 3,5270,3 : 1,097 0,01
o ; n I > n ¥ >

4060,6 : 1,26-0,15: 1,2270,04 :1,28%0,10 . 3,19%0,3 : 1,107 0,05
: ¥ . n 0 T — * — ¥

Valeur : 1,24 - 0,08: 1,2020,04 :1,26 20,06 : 3,31 -0,15 : 1,085 0,015

moyenne : : : : .
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Des tableaux ITI, 2 et II1.4 nous déduiscns gue @

- la variation du D I R peut-&tre de 25 % : r_ passe de 1,83 pour A =5675 A

o 3
a 1,39 pour /\ = 4060 A et la précision ne permet pas d'attribuer cette vari-
ation aux erreurs de mesure,

- la variation des constantesz quadriisotopigues est tocujours inférieurs 4 10 %.
Dans le cas de RS elle est inférieure 3 2 % alors que la précision peut-&tre in-
férieure 3 5 %,

Ces résultats prouvent que la variation du D I R est bien die & la variation de

I'effet spécifique de masse d'une transition 3 1'autre ou tout du moins & un phé-

nomene suivant les m&mes lois,

1II-5 Calcul des relations entre les effets spécifiques de masse de chaque tran-

sitiorn 3
Ecrivons le déplacement isotopique pour deux intervalles A (M
A (M,
b (MyMy) = E4v (My4M2) + MaMa K - A’(VLM») E V(Mmz)i-_c&l_{j
) Ma_, MIMZ.

O My M) = EVV(MaMy) + M?M“M-a K+ Aj(M,%M..,) Eﬁvm,,m.,)f.& My it
Ceci nous permelﬂl:. d‘:ﬂ:nre : ' 5 My Mo M. «

| 9 - e A 4 M M I = 9 44
AY (M4 M2) K:E:&(%so) Y
A (Mg ML) 'g;-*m K* T BT AT (MyMay)- {%«___ K+

et nous trouvons une relation linéaire entre les effets spec1¥1ques de masse K

13 MZ)S‘

M ) et deux transitions i et j,

et K* . Dans le cas du néodyme nous posons :

i

K i . ips
T28-150 - Y et nous calculons les relations entre les 8 transitions en prenant
pour variable commune Y56?5. Le tableau III. 5 denne les sept relations et le ta-

bieau III. 6 leur reprécsentation. Ceci nous permet si nous connaissons un des ef-
fots spécifiques de masse d'en déduire immédiatement tous les autres. Le ta~ .
bleau III. 6 nous permet aussi de constater qu'il y a,quel que soit Y5675 choisi,
toujours une transition pour laquelle l'effet spécifique de masse est supérieur

a2 10 fois 1l'effet de Behr.

I1i-5 Relations entre les effets de volume de chaque transition étudiée :

Les coéfficients angulaires des droites représentant l'effet spécifique de masse

de chaque transition en fonction de lieffet spécifique de masse de la raie




- 47 -

/\ = 5675 A représentant avssi les rapports des effets de volume des tran-
[+
gitions par rapport a l'effet de volume de /\ = 5675 A. Or sl nous appelons
X l'effet de volume de A = 5675 A que les auteurs classifient comme une

2, f4sz, 4 partir des relations d'écran utilisés par Blaise (26)

transition i'sds
Gerstenkorn (27) et Gluck (28) il est normal d'attribuer & X la valeur de 1l'effet
de volume de 1'électron s dans f4s. Le tableau III, 7 représente alors les effets

de volume en fonction de X attendus pour chaque transition.

Tableau 111, 5

5675 Y

5291 -3¢ Y4 =(,8%0,2) + Yo01

4924 - 19 = 0,56 Y + Y, 004

1688 - 45 = 2,56 Y + Y, 00

5320 13 =-1,19 Y + Yoanp
5293 7,3 =-1,66Y + Y00

5273 17,5 =.1,54 Y LR P

4060,6 - 25 = Y +Y, 000
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Tableau III, 7

: 4682  iaffsd6s 14 5désépiafisale
H 1,6 x : 0,8 x : 1,42 x : 0 ‘
3 2 : : . H
475d6s° x Pantex Y s1,1ex Y os2,86x
2,56 x : X ’ i

4f4656p : -0,6 x i =-0,2 x : 0,42 x s - x

X H H : A

sfsa6p 1 1,6 x P 0,8 x ¢ Fraax 7 o0

0 ) . : .

3 2 K H . H
4£5d°6s: -0,34x : +0,5 x : +0,2 x : +1,26x
1,26 x : : : :

D'autre part, pour la raie /\ = 4060 A du spectre II la classification proposée
par Albertson-et al,,, (29) est (f4 N p) et nous pouvons prévoir un dépla-
cement isotopique voisin de x .Or l'effet d'écran mesuré est, pour ceite raie,
un aux errveurs d'expériences pres, ce qui nous permet de supposer que la tran-
sition 5675 A se fait entre deux niveaux peu mélangés. Dans ces conditions, la
classification proposée par Hassan pour la raie 4924 z;x f4 s2 - fljr Sp corres-
pond bien a l'effet d'écran mesuré (0,54) et pour les raies A - 5291 A et

A - 4688 .t; non classées les coZfficients d'écran, laissent prévoir des tran-

sitions du type £ dsz (fsdgp + £

dsp) avec prédominance de £ dsp pour
] ° °
A - 5291 A et f3 d2 p pour A = 4688 A, Ces suppositions ont été confir-
mées par Blaise et Wyart (30) qui ont repris la classification du néodyme et le

tableau III.7 donne la classification actuelle des huit raies étudides.
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Tableaw III - 7

: niveau inférieur : niveau supérieur

5675,9 §* 2 515 2 as® 51—14
5291,6 £ as” 5K5 £ a% p 7L6
4924,5 P42 514 & sp 5K5
4688,5 ¢ ds? 5L6 (f3 a® p+ 2 a sp)
5319, 80 z & a 61.11/2 5 6K9/2
5293, 1 a ""1;15/2 £t P 6K13/2
5273 ,4 &4 6L13/2 &5 61{11/2
1060,6 1 £ 6115/2 o 6K17/2

IV - L'YTTERBIUM,

IV ~ 1 Intéré&t :

Nous avons décidé de mesurer les déplacements isotopiques de la raie

3988 A (6 sz 1 SO 6s 6p 1Pl) de 1'ytterbium a la suite de lapubiication des ré-

sultats de Chaiko (31), résultits en contradiction avec ceux publiés par Ross
(32) relatifs & la raie A = 5556,48 ;:.

A (170-172) A (172-174) D (174-176)

Ross 1,38 1,06 ]

Chaiko 1,32 1,12 1

En effet de la précision indiquée par les deux auteurs {0,2 mK maximum pour
des intervalles voising de 20 mK.), il résulte une incertitude de 1 % sur les
D IR et dans ces conditions 1'invariant calculé & partir de ces trois interval-
les aurait été différent, donc la théorie sur le déplacement isotopique incor-
recte,

IV - 2 Lies mesures :
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Nous avions a notre disposition des isotopes enrichis dtytterbiom 170-172
173-174-176 et nous avons utilisé la méthode de mesure directe des interval-
les. C'est er mesurant l'intervalle£\ (176-173) que nous avons constaté une
auto absorption importante pour 'isctope pair, sa largeur 2 mi-hauteur étant
plus grande que la largeur des composantes:hyperfines dé lisetope impair, Noms
avons été obligés de mesurer les déplacements isotopiques en limitant le cou-
rant de cathode a 4 raA ce qui explique la médiocrité du rapport/signal sur

bruit obtenu, (cliché IV - 1).
IV -~ 3 Les résultats :

Nous avons mesuré les intervalles (174-176), {172-174) directement et nous
avons déduit des mesures des intervalles A (170-173) et A (173-176) la va-
leur de l'intervallea(170-176} donc A (172-174). Les résultats sont les sui-

vants apres corrections diies & l'enrichissement insuffisant :

A (174-176) = (17,3 ¥ 0,3) mK.
A\ (172-174) = (17,7 * 0,2) mK,
A (170-172) = (19,6 T 0,3) mK.

Nous en déduisons donc :

A (170-172) A (172-174) AN(174-176)

1,1370,03 1,027 0,03 1

et les valeurs obtenues permettent de montrer que l'effet spécifique de masse
est important puisque le DIR 172-174/174-175 est de 1,02 pour A = 3988 A

et 1,12 pour A = 5554,48 A mais la constante quadriisotopique

1*4(170“172) - 174-176/172-170 £\ (174-176)
A(170-172) - 174-170 A (172-174)

vaut maintenant 1,12 pour /\ = 5556, 0,97 pour /\ = 3988, et ces deux

valeurs sont compatibles contrairement aux résultats obtenus par Chaiko

V - LE GADOLINIUM,

V - 1 Caractéristiques et intérét du gadolinium ;

Le gadolinium a pour numéro atomique Z = 64 et possiéde comme le néodyme
5 isotopes pairs pour deux isotopes impairs stables, Comme dans le cas du

néodyme et du samarium il existe un saut dans le déplacement isotopique lors-
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que l'on passe du gadolinium 152 (N = 88) au gadolinium 154 (N = 90),
Si nous représentons les isotopes en fonction du nombre de neutrons pour ces

trois corps nous obtenons le schéma ci-desscus i

N ; 82 ° 84 b 86 ° 88 90 : 92 : 94 96
Nd Z = 60 142 144 146 ° 148 150 " ° 6
Sm Z = 62 146 148 150 i52 J 154
Cd Z = 64 L 152 - 154 156 158 160

Le samarium ayant été mesuré de nouveau par Hansen et al , il était tres inté-
ressant de compléter les renseignemsnts obtenus par 1'étude des déplacements
isotopiques dans le specire du gadolinium non pas pour mesurer une probable
variation du D I R confirmée pour 'étude du néodyme et du samarium mais pour
comparer les résultats obtenus par voie nucléaire et par déplacement isctopi-
que autour du nombre de neutrons 90 caractéricé :

- au peint de vue déplacement isotopique par une brusque variation,

- au point de vue nucléaire par le passage de la zone de spectre d'énergie nu-
cléaire vibrationnel 3 la zone de spectre d'énergie nucléaire du type rotationnel,

V. 2 Les isotopes et les techniques expérimentales

Nous avions 3 notre disposition des isotopes enrichis de gadolinium en quanti-
t€ suffisante excepté pour le gadolinium 152 dont nous ne possaédons que cing
milligrammes, C'est pourquol nous avons limité notre Stude 3 trois rales du
spectre I en nous réservant la posgibilité de reprendre les mesures sur une

ot deux raies lorsque la classification sera suffisamment avancée, Le ta-
bleau V.1 donne 'enrichissement des isciopes et permet de constater que la
présence des isotapes impairs en quantité non négligeable rend toute correction
difficile. C'est pourquol nous avans utilisé la méthode des enregistrements si-
multanés et pour la premidre fois sysiématiquement les technigues digitales,
Le cliché V.1 est un exemple dlenregistrement de 1'intervalle 158-160 pour

Q
la rale )\ = 5302,76 A le déplacement mesuré n'étant gue de 25 mK =t le




. ,.,.
!

il

i

D8TIZS=X  ZTA FHOMD ‘

° "m ! °Ll.l

{081°8%}) PO
YV 1L AVIHNIG




cliché V.2 illustre la difficulté de mesurer la position de l'isotope 152, les

autres isotopes couvrant presgue entierement llintervalle entre crdre.

Tablean V., 1

152 : 154 : 155 : 156 : 157 L 158 : 160

152 ; 15,0 : 9,8 Z 27,3 : 19,3 i 10,1 z 11,7 i 7,0
154 o s 71,4 ) 11,1 ; 7,1 Z 4,2 ; 3,9 ; 2,3
156 .0 % o 0,67: 97,01 é 1,16 5 0,83 % 0,34

158 0 : 0 2 0,963 1,7 : 3,56 : 92 : 1,82

ap

LTI )
@
°

160 ° o ¢ o0,05° o0,52° 0,82" 1,197 3,42°

o
-

Tableau V, 2

2 : s H R H R
i} 1 2
: (152-154) : (154-156) : (156-158) 2 (158-160) = (107100 b (154156
. j ; ; * (158-160) ° (158-160)
5345,8 A ©117,9-70,5 *49,80%0,6 *37,3%0,3 P40 To,2  f 2,945%0,01° 1,25%0,02
5302,8 A ° 72,25%0,5 ©30,3520,6 ° 23,650,3 © 24,470,4 ° 2,961%0,02° 1,24%0,03

o . + . + . .
5263,8 A ° 103,56 =0,5 ‘45,1020,5 ® 33,6=0,5 ° 34,850,2 ° 2,96970,01° 1,29%0,02

B0
es vo 0o po los ve

ee oa
[T ]
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V=3 Les résultats :

Le tableau V.2 donne les intervalles mesurés pour les trois raies & déplace-
ment négatif et deux D I R. On peut constater que, pour ces trois raies,la va-
riation du D I R si elle existe est tres faible malgré 1'utilisation de l'intervalle

FAN (152-154). Ceci s'explique probablement par le fait que les trois transi-
tions étudiées appartiennent au mé&me type et avéc des effets spécifiques tres
voisins. Nous remarquons aussi que 'intervalle £ (156-158) est dans les trois
cas plus petit que l'intervalle 2\ (158-160) ce résultat étant en opposition avec
les mesures de Kopfermann (33) mais en accord avec celles de Murakawa,

V_ -4 Calcul des constantes quadriisotopiques :

Ce calcul doit &tre fait pour pouvoir interpréter les résultats et nous avons choi-
si trois constantes qui relient les cingq isotopes. Ces trois constantes sont les
suivantes :

£ (152=154) « 1,0529 Z) (156158)

_ _ A(152-154) - 1,0799,4158-160)
1 A (152-154) - 1,0263 A(154156)

2 A(152-154) - 1,0263 A(154-156)

I

_A(154-156) - 1,0259A(156-158)
3 (154-156)- 1,052 A(158-160)

et le tableau V, 3 donne lenrs valeurs pour les trois transitinns,

I

‘ Tableau V, 3

1 2 : 3
. : : + : +
5345,8 A ) 1,17 - 0,02 ° 1,12 - 0,02 | 1,52 -0,15
o : : : R
5302,8 A : 1,15%0,03 : 1,12%0,03 : 1,327 0,20
o a - +
5263,8A  °  1,19%0,02 ° 1,15 70,02 1,26 T 0,20

V1 - INTERPRETATION DES RESULTATS :

Au cours du premier chapitre nous nous sommes efforcés de donner la justifi
cation théorique des formules permettant dtécrire le déplacement isotopique

d'un niveau, d'une transition, sous la forme :
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1 _ _ ot 28 2 = i
L7 (M) M) = /3 ol 7(M; M)+ N, M, K.

Nous en avons déduit que, lorsque l'effet spécifique de masse n'était pas négli-
geable, le déplacement isctopique relatif nfavait aucune raison d'8tre constant.
Cependant on peut alors calculer les constantes quadriisotopiques, caractéris-
tiques des propriéiés nucléaires, donc indépendantes des transitions. Nos résul-
tats expérimentaux nous ont permis jusquliei :

- de metire en évidence une variation importante de D I R dans le cas du Né-
odyme et de 1'Ytterbium,

- de vérifier la constance des expressions quadriisotopiques pour le Néodyme,
I'Ytterbium et le Gadolinium apreés avoir rectifié les valeurs mesurées par
Noeldke pour le Néadyme II et par Chaiko pour la raie 3988 de 1'Ytterbium,

Nous pouvons donc maintenant essayer de séparer les différentes composantes
du déplacement isctopique afin de pouvoir comparer les prévisions théoriques

et les résulf:ats expérimentaux... Pour cela nous explicitons le terme V(MIMZL
A partir des équations définies au chapitre I, on montre qu'il est tomjour s- possi-
ble de.l'écrire sous la forme :

(M, M,) = AM2 My g (0<2M2- - ol M)
2

A et B étant deux constantes au premier ordre pour un élément donné, = étant
le coefficient caractéristique de la déformation :

A= Z(a-b)(1422Dyl/3

a et b étant les demi-axes de l'ellipsofde dans le cas des noyaux possédant une
%
. . A : :
déformation permanente, et o« = <* > dans le cas des noyaux vibraticnnels,
L'effet de volume se sépare donc en deux termes :

- le premier A (M%ﬂ% est l'effet de volume normal, et, comme lleffet

spécifique de masse, il est proportionnel & (Mz - Ml)
2 : 2
- le second B (& Mo £ 12;/[1) est caractéristique de la variation de la défor-
2

mation d'un isotope a l'autre,
Nous allons tout d*abord calculer 1'effet de velume dfi 3 la déformation,

VI « 1 Evaluation de lleffet de volume d 3 la déformation :

Notre but est de calculer pour chaque transition la quantité
i ns 2 2
f E B { o( M, - D{ Ml)
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Puisque nous savons déterminer expérimentalement les relations entre les dif-
férentsﬁ » il nous suffit d'ailleurs d'effectuer le calcul pour une transition, ce
que nous pouvons faire si nous connaissons trois coefficients de déformation,

Nous éctivons alors :

Al Mp) = fE™ A My - M) ;’i E™ B2, -2 )i R2aMl

MZ 1 Ml M;
i _ pilpons , (M3 - Mp) )1 _ns 2 ‘2 M3-Mp i
en supposant 1\/[2 - Ml = M3 - M, et xi —MM] - ﬁz ;.1\1:;[2 Lo
. e 2 3

. 1 &
nous obtenons :;’1 BER - & (M2 Mg.ﬁ(Ml M2)
0(% -O(E +0<¢%

La connaissance de trois coefficients de déformation permet : -~ de calculer
ﬁi B E™® ~donc B siji et E™° sont connus .,

- de déterminer
les autres coefficients de déformation.
C'est pourquoi, puisque les ccefficients de déformation peuvent &tre déterminés
directement par excitation coulombienne (cf chapitre I paragraphe X) nous pou-
vons espérer évaluer la contribution de la déformation si les valeurs de ces coef-
ficients sont cohérentes avec nos mesures,

VI - 1 Comparaison des valeurs des coefficients de déformation mesurées par

excitation coulombienne et des résultats obtenus par déplacement isotopique.

Nous utilisons les valeurs des coefficients de déformation extraites d'une part
de l'article de Stacey (35) d'autre part de l'article de Stelson (36) et données dans
le tableau VI -1, L'erreur donnée a été estimée &tre de 10 % pour les valeurs

de Stacey et a été calculée pour les valeurs de Stelson & partir de l'incertitude
publiée sur les probabilités de transition,

Nous remarquerons que ces valeurs sont compatibles entre elles 3 l'exception

du Nd 146 et 148, du Sm 152 et 154 ;
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N 82 84 ° 8 - 8 ° 90 92 94 96
a 2868 ": 3176 : 6.840 : 28 960 :
Nd (300) (700) ¢ (700) : (2 900) : :
Z = 60 o & 2 1 2
b : 4 324 : 4 928 : 10 368 15 526 : 31 136 :
: (1300} : (1 700) (3 100) : (6 000) : (1 000) : .
_ a : 4 240 : 8920 : 12 800 : 30 260 38 840 .
Sm : (420) s (900) (1 300) : (30D0) : (3 900)
Z =62 s z s
b : 9925 : 14 440 : 36 966 : 49 280
: (1 000k (500) : (1000): ({2 000):
a : : : 31 360 : 40 960 : 47 800 49 840
Gd : : : : (3 100) : (4 100) : (4 800) : (5 000
Z =64 s z 2 s 2 : :
b s :10 888 . 36 966 : 45 968 : 51 264 53 972
: : (2 000) : (1 850) (1900) : (2 100) : (2 200)
-6 a - valeurs extraites de Stacey,
°®  enl . b - wvaleurs extraites de Stelson
Tableau VI = 1
Classification : (144-148) : (148-150) : (150-152) : (152-154)
% 7 6. 27 * : : -
4910,40 : 4f 65 6p D, - 4f 65 F, - 55,27 -31,18 : =41,80 : - 24,67
7% 5 6 27 :
5088,31 : 4f bsbp Foo 41 6s F, - 86,66 - 50,63 - 70,76 - 38,45
5175,42 : 4f 5d 6s° 7H7 _ 4% 652 7F6 83,52 : +52,58 : 80,97 36,88
5251,88 : 4f 5d 65> 71—16 - 4% 52 7F6 99,55 : +62,39 : 95,47 : 43,56
5271 . 4 5d 652 7(33 - 4£% 652 7Fz . 50,90 33,02 51,89 : 22,14

Tableau VI - 2

(Classification donnée par Blaise)




- 57 -

A partir du déplacement isotopigque, en utilisant noz résultats pour le Néodyme
et le Gadolinium et, pour le Samarium, ceux de Hansen que nous résumons dans

le tableau VI - 2, nous obtenons les trois schémas suivants @

Nd SN Sl N A S S e 3 150
VAT AT Y 52 54

Sm I 2 ]1 21 1 > 1 1 <1 |
L5% 154 156 158 1,60

Gd | >> 1 > <) | 1 l

La contribution de la déformation étant proportionnelle & la différence des car-

rés des coefficients de déformation nous devrions aveir :
4 (2. A2 2 2 ., 2 2N S (o 2
Nd (A7150 -~ A 148) D (K140 - 146) > ({144 = 142) > (K146 - K 144)

Sm (&7, - ol o> (KD -l Yy /20 L - Paay> (B o B
,152 ~ %150 150 148’ S 1487 L1547 152
Gd ({154 = K150 27 (k50 = Kyge) > (7 00— X7 gg) 2R g0 - A 156)

!
-

Nous donnons ci-dessous les résultats obtenus & partir du tableau VI - 1

Nd a 22 120 (3 600) 3> 3764 (600) > 2868 - X >208 (600)

b 15 000 (7 000) >> 5255 (900) > 602 (3000)>5 340 (4 800)
Sm a 17 460 (4 200)>> 3 880(2 000).7 2 340 (800)_> 8 580 (6 800)

b 22 526 (1500).7 4 454 (1 500) >1/2 (9 985 - X) 712 616 (3 000)
Gd a: (31360~ X)D9 600 (? 200) 72 040 (9 800) > 6 840 (8 900)

b 26 078 (3 850)709 002 (3 750)> 2 708 (4 300) > 5 272 (4 000)
Cette comparaison montre immédiatement que le déplacement isotopique fournit
des indications beaucoup plus précises sur la variation relative des coefficients
de déformation que 'excitation coulombienne. Cependant, s'il ne nous est pas
possibie d'utiliser les résultats dans le cas du Gadolinium nous pouvons par con-
tre remarquer, d'une part,que la différence des coefficients de déformation pour
les isotopes 144 et 146 du Néodyme est tres faible, d'autre part, que la valeur

du coefficient de déformation du Samarium 154 est fausse, Pour le Samarium,
A(152 154) - A(150 152)
N (150 152) - £>(148 150)

Le calcul effectué alors & partir des coefficients de déformation a2 ou b indi-

si nous' calculons le rapport nous trouvons - 1,55,

que que X 2154 - & 2152 dévrait Btre négatif dans les deux cas,

En utilisant ces deux remarques nous allens évaluer l'effet di 3 la déformatien

pour le Samarium et le Néodyme,

VI - 1 Calcul de 'effet de volume df & la défermation pour le Néodyme et le

Samarium.
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- Néodyme :

Nous avons pu remarquer que les coefficients de déformation des isotopes 144

et 146 étaient tres voisins, .L'intervalle £ (144 146) mesure donc, en premi-
ére approximation l'effet de volume normal augmenté de 'effet spécifique de mas-
ss, Pour évaluer l'erreur que ncus commettons ainei nous pouvens utiliser les
résultats relatifs aux izotopes 143 et 145, En effet, la mesure des moments
quadrupolaires hyperfins (37) montre que le moment quadrupolaire de 1'iscto-

pe 143 est plus élevé que celui de l'isotope 145, Te qui entrafne, compte tenu

des spins identiques :

<2 ,.7%X%,

143 5

Il en résulte que. 'effet de volume di & la déformation se retranche 3 l'effet de voluw
me normal pour lfintervalle 143 145,
Or nos mesures donnent :

5675 A A (143 145) = 18,10 A (144 146)
2 4924 A LD (143 145) = - 30,3 £5(144 146)

i

19
- 3197

En prenant comme effet de volume normal augmenté de 1'effet spécifique de mas-
se la valeur de £\ (144 146) nous commettons dans les deux cas une erreur
inférieure & 1 mk,

- Samarium

Lia contribution de la déformation pour ll'intervalle £ (144 148) est positive et
d'une part par analogie avec le Néodyme, dlautre part a partir de la valeur des

coefficients de déformation, nous pouvons l'estimer faible comme pour le Né-
odyme. les deux isotopes impaifs le Sm 147 et le Sm 149 sont tels que 1'on ait :

L2 D2
147 149

gt la contribution’de’la déformation pour l'intervalle A\ (147 149) est néga-
tive, C'est pourqubi nous prendrons comme effet de volume normal augmenté
de l'effet spécifique de masse la quantité :
1/2 (1/2 A(144 148) + A\ (147 149)
Nous donnons dans les tableaux VI -3 et VI - 4 les valeurs de 1'effet de vo-
lume normal augmenté de l'effet spécifique de masse pour les diverses transi-.

tions du Néodyme et du Samarium ainsgi que l'effet d 3 la défermation que 1'on

peut en déduire pour les autres intervalles,
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Nous ferons, concernant ces deux tableaux les remarques suivantes :

- nous fiavons pas tenu compte de la variation de l'effet spécifique d'un interval-

le a l'autre ; ceci peut entrafher, lorsque ce dernier est grand une erreur de

'ordre du mK.

- 5i nous comparons pour le Néodyme la déformation déduite pour 1l'intervalle
£ (148 150) & l'effet de volume normal augmenté de l'effet spécifique de mas-

se nous constatons que le rappert de ces deux grandeurs passe de la valeur 1

pour A = 5675 & la valeur 0,3 pour )\ = 4924,

Une telle variation ne peut s'expliquer que si l'effet spécifique de masse est tres

grand pour 1'une des deux transitions. L.a méme remarque peut-&re faite pour

le Samarium (raie 4 910 et 5 271 par exemple)

- pour toutes les transitions nous trouvons donc une déformation négative pour

: 2 <2
&, (152 154), Nous avons donc & 154 152 °

A : (144 146) : (142 144) s (146 148) : (148 150)

mesuré

5675 ; +19 2 1,4 ; 3,2 z 20

5291 i - 69,7 : 4,4 § 6 : 35,8
4924 ;- - 31,7 z 0,6 z 0,9 E 10,2
4688 j - 94 ; 6,9 § 10,8 : 50,8
5320 z 35, : 3 Z 5,5 i 24,5
5293 i 38,4 § 3,2 ; 6,9 ; 33,8
5273 ; 46,2 i 4,6 : 7,3 5 31,5
4060 ; - 45,4 ; 2,5 : 3,6 : 19,1

LT
-

oo

en mk Tableaun Vi - 3
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o oa

1/2 1/2 (144 148)+ (147 i49% (148 150) : {150 152) @ (152 154)

oo

a2 a

4910 - 26,70 © 4,48 . 15,10 B

5088 - 41,71 8,92 29,05 - 3,26

5175 40,50 12,08 40,37 - 3,62

5251 48,40 14 47,07 -~ 4,54

5271 , 24,70 ‘8,32 To27,19 T L2,56
°® en mk | Takleau VI -4

Bya etj’SZSIEnS- Bem
Pour cela nous utiliserons la valeur de la déformation calculée pour A (148 150)
pour le Néodyme, A, (150 152) pour le Samarium et les coefficients de déforma-
tion correspondants.

Il en résulte

5675 ns
f E Byg

Nous terminerons ce pParagraphe en évaluant 55675 g™

1076 + 300

2440 + 600

5251 _ns

Y/ 5" B,_
VI - 2 Détermination de 1'effet spécifique et de l'effet de volume normal,
Nous avons pu jusqu'ici séparer l'effet de volume dii & la déformation de l'effet
total, Nous connaissons donc pour chague trangition du Néodyme et du Samarium
la somme de 1'effet de volume normal st de I'effet spécifique de masse que nous
écrivons .

i _ns My - M; i
/;;’ E A(MZ'M1)+M1M2 K

Nous devons mainterant calculer 1'un ou 'autre de ces deux termes., La détermi-
naticn de l'effet spécifique de masse est possible théoriquement par le calcul
mais il est nécesgaire de tenir compte des effets relativistes et de la décomposi-
tion de chacun des niveaux sur une base faisant intervehnir le mélange de configu-
ration. Jusqutici seul un caicul prévisionnel a pu &tre fait par J. Bauche pour
les transitions du type 3ag2._¢ s”, calcul qui donne comme ordre de grandeur
- 18 mk,

C'est pourquoi il est préférable de déterminer tout d'abord 'sffet de volume nor-
mal bien que ce choix nous impose de faire appel aux coefficients d'écran.
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. sy ns
Nous devons évaluer success:.vementf pour une des transiticns, E = et A,

~ détermination de E™ :

Nous savons (voir chapitre I) que la connaissance du potentiel d'ionisation ou de
l'intervalle de structure hyperfine psrmet d'évaluerrEns. Necus prendrons comme
valeurs celles utilisées par les autres auteurs pour. la détermination de C exp
clest 4 dire

E"®(Nd) = 0,37

E™(sm) = 0,41

[

- détermination de A

Nous sommes obligés de faire appel aux évaluations théoriques, mais elles va-
rient peu d'un auteur 2 l'autre et nous choisirbns comme Meligy (38) et
Ionesco-Pallas :

A = 102

Nd

ASm = 117

- Dét:ﬁ:rn:n'.n.':\.ti.on-de:}J 1

Cette estimation ne peut se faire qu'en utilisant les effets d'écr an, Nous choisis-
sons comme premizre hypothése d'attribuer 3 la différence f's - £'d la valeur
X de l'effet de volume de 1'électron s, Pour cela nous utilisons les résultats de
Noeldke (24) (corrigés a partir de nos mesures) pour le Néodyme et ceux de Brix

et Kopfermann (39 pour le Samarium, résultats qui leurs ont permis de déter-

miner les constantes expérimentales de déplacement ‘isotopique de ces deux é1é-

ments,
Nd (142 - 144) (144 - 146) (146 - 148) (148 - 150)
68,4 mk 67,40 mk 71,6 mk 100 mk
Sm (144 - 148) (148 - 150) (150 - 152) (152 - 154)
-158-mk ¥ 1 90-mk’} | 132-mk’ . 91,5 mk"
Nous calculons alors la valeur de f 5675 pour le Néodyme et f 5251 pour le

Samarium : _ f5615 = 0,59 + 0,06
iSZBl = 0,79 + 0,06

Pour contrdler ce résultat nous pouvons faire appel & la classification des raies
gue nous avons étudiées. En nous reportant au tableau III, 7 nous constatons que

nous devons attribuer & la transition A = 5675 A la valeur f = 1+0,2,
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Dans le cas du samarium la raie /\ = 5251 A est une transition entre les ni-

3
veaux f dsz 7:I-Ié et f4 sz 7F6 . Le calcul de l'interaction de configuration
5 2 ' \
fds - f6 sp a été effectué par A, Carlier et nous connaissons la composi-
tion de 7H ¢ 0,92 f5 ds2 0,08 f6 sp. Nous devons alors attiibuer 2 cette tran-

6
sition le coefficient f - 0,83 10,2,

Nous constatons que l'accord est bon dans le cas du Samarium et nous prendrons
la valeur f 5251 = 0,8 pour calculer 1'effet de volume normal. Par contre
dans le cas du Néodyme 1'écart entre les deux estimations est grand et nous feror
varier la valeur dej 5675 entre 0,6 et 1,

Les tableaux VI, 5 et VI, 6 donnent le calcul de 1'effet de volume normal pour le
Néodyme et le Samarium ainsi que la valeur de l'effet spécifique de masse qui
s'en déduit,; et, dans la dernidre colonne nous rappelons la valeur de l'effet de
volume dii & la déformation pour les intervalles A {148 - 150) du Néodyme et

A (150 - 152) du Samarium, Enfin les graphiques VI,1 et VI.2 représentent
les variations des différents effets spécifiques en fonction de //' 5675 et / 5251

Tableau VI - 5,

1 : Déformation

5675 : /5675 _
(148-150)

Classification ¢ /ﬂ = 20,6 s

Volume effet Volume effet
Normal  spécifique ° Normal  spécifique

€9 oe |ee oo oo

3 - : H H °
5675 fas® - % . 23 D - 4 : 38,5 i - 19,5 : + 20
gy 3 2 2 2
5291  : f£dfp-fds” ¢ .-43,5 : -26,2 : - 71,7 oz + 2 : - 35;3
— i35 : : g + :
4924 : fsp -f's : - 14,9 ;- 16,8 : - 23,5 : - 8,2 : - 10,2
— 3.2 3.2 — N : :
4688 £7d% - £7ds° ¢ - 60 - 34 : -99,3  : + 5,3 : - 50,8
— N 4 5 5 % G O
5320 : fd -fp 27 : 8 . 45,4 ;- 10,4 : + 24,5
, — 7 : : : 3 :
5293 : fd -fp : 38,4 : 0 . b4 : - 25,6 : + 33,7
, = I : : : 2 :
5273  : fd -fp : 35,3 : 10,9 : 58,9 : - 12,7 : + 31,5
- —7 7 : ; : 2 :
4061 : fp -fs ;- 24,6 3 -20,8 : - 40 : - 5,5 3 - 20
' I Y : 2 2 : :
£ -fs : - 38,4 : - 29 : - 69,4 : + 2 1 - 32,6
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Tableau VI - 6

Classification : Volume : Effet : Déformation
Aormal :  spécifique : (150-152)
: b 6, 2 :
4910  © 4f 6s 6p4f 6s° 1 - 26,70 ! - 15,10
N 6, 2 :
5088 . 4f" 6s 6p 4f 6s ) - 41,71 i - 16,7 - 29,05
5175 © £ as? - 0 &2 40,50 6,9 © + 40,37
5251 ¢ £ st .0 G 48,40 8,3 ©o+47,01
5271 1 £ dst o0 G 26,70 f 1,8 C4 27,19
£ a1 © - 50,3 f- 30,7 fo-47,4

VI - 3 Discussion des résultats obtenus.
VI - 3 ~ 1 Importance de 1'effet spécifique de masse,

Les tableaux VI. 5 et VI, 6 montrent que l'effet spécifique de masse est du méme
ordre de grandeur que l'effet de volume d@ 2 la déformation pour les intervalles
ol I'influence de cette dernitre est la plus grande,
5i nous prenons les m&mes hypothdses que les auteurs précédents pour déterminer
les constantes expérimentales de déplacement isotopique, l'effet spécifique de
masse est du méme ordre de grandeur que l'effet de volume normal. Il en ré-
sulte que ces constantes expérimentales doivent &tre réévaluées et nous donnons
ci-dessous les valeurs obtenues apris déduction de l'effet spécifique de masse,
les valeurs entre parenthtses étant celles publides jusqu'ici,
C exp Nd (142 - 144) (144 - 146) (146 - 148) (148 - 150)

104 (181) 102 (178) 113 (189) 188 {265)
C exp Sm (144 - 148) (148 - 150) (150- 152) -(152 - 154}

' 253 (360) 153 (216) 255 (317) 108 ( 172) ‘

Nous remarquerons cependant que ces valeurs sont fonction du choix de/‘ et
de A,choix qui détermine la valeur de l'effet spécifique. Pour pouvoir tester

la validité de A il est donc nécessaire :
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- d'évaluer l'effet spécifique de masse scit par le calcul, soit en faisant appel
a un autre type de mesures,
- de calculer théoriquement les coefficients d'écran.
Cependant les résultats obtenus jusqulici permettront de vérifier ces calculs
puisque nous cennaissons les relations entre les effets spécifiques et entre les
effets d'écran,
VI - 3 - 2 Validité du caicul théorique de la déformation :
Nous pouvons comparer la valeur du cosfficient B donnée par Ionesco-Pallas
d'une part, Fradkin d'autre part, a la valeur que nous obtenons lordque nous fi-
xons dans l'expression :
5 igons o
cbtenue expérimentalement fi et Ens
Des valeurs def 5675 " B et / 5251 EnSB

Nd

ment nous déduisons :

Bygq = 4 700%1500

B = 6 870+ 1 700
Sm —

calculées précédem-
Sm

Or le coefficient tabulé par Ionesco Pallas vaut :

BNd = 10610 BSm = 12 430

Les valeurs de B déterminées par Ionesco-Pallas ne sont pas compatibles avec
les valeurs expérimeiitales quelle que soit la valeur dej) . Nous confirmons

la remarque faite par Stacey qui indique que les coefficients de déformation cal-
culés 3 partir des formules de Ionesco-Pallas sont toujours trop faibles.

Si nous comparons maintenant les constantes théoriques calculées par Fradkin
( 40) pour les intervallesss (150 - 152) et £ (152 - 154) du Samarium l'accord
est bon pour llintervalle & (150:~ 152) puisque Fradkin obtient Cth {150 - 152)

= 275 mk et que nous avons déduit 255 mk mais il y a désaccord pour lfintervalle
2\ (152 - 154) Fradkin calculant 189 mk alors que nous en trouvons 108, Cepen-
dant ce désaccord est normal puisque Fradkin utilise la valeur du coefficient

de déformation du Sm 154 obtenue par excitation coulombienne,

VII COMPARAISON DES RESULTATS AVEC LES AUTRES TYPES DE MESURE,
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En dehors des technigues d'excitation coulombienne qui permettent de détermi-
ner les coefficients de déformation il existe deux autres méthodes que nous pou-
vons comparer : 1'étude des atdmes muoniques et la mesure des transitions X

entre les niveaux profonds des atdmes,

2
_ - ] e
VII - 1 Etude des transitions X enfre les niveaux 1 s 1/2 P 3/2 et 1 sl/Z

2P 1/,

Cette étude a été menée récemment par Boehm et Bhattacherjee (41) dans le
cas du Néodyme. Apres avoir déduit l'effet de masse normal et spécifique, ces
auteurs trouvent :

A (142 - 144) = (83,3 314,6) Mev pour les transitions K &

(148 - 150) = (109,1 +13,5) MeV 1
et
A (142 - 144) = (80,8 + 9l ) MeV pour les transitions K A 2
£ (148 - 150) = (99,7 +9) Mev
Nous en déduisons un rapport des effets de volume
A (142 144) B
A (148 1s0) ~ - (0,78 +0,08)
et un effet spécifique de masse de - (33 + 12) mk pour A = 5675 A .

VII - 2 Etude des atomes muoniques,

Bardin et Al ( 42) ont publié pour le Néodyme les valeurs suivantes pour les

transitions 1 51/2 -2 pI/Z

O (142 - 144)
A (144 - 146)

Hansen dans son article sur le Samarium et le Néodyme utilise les valeurs ob-

17 + 2 keV
14 + 2 keV

I

tenues par ces mémes auteurs ;

A(146 - 148) = 15,08 keV

A (148 - 150) = 22,30 keV
sans indiquer la précision, Si nous admettons que la précision a été améliorée
par un facteur 5 comme l'envisagezit Bardin dans son article, nous en déduisons
pour la raie )\ = 5675 Ji un effet spécifique de masse de - (11 +2) mk,

VII - 3 Comparaison des 3 méthodes,
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Le graphique VII présente de nouveaun la variation des effets spécifiques pour led
différentes transitions du Néodyme en fonction de f 5675 mais sur ce graphi-
que nous avons porté les valeurs de l'effet spécifique de masse déduites pour

)\ = 5675 ‘g par les deux dernieres méthodes avec leurs incertitudes,
Nous pouvons aussi résumer dans le tableau suivant les principaux résultats ob-
tenus lorsque l'on prend comme valeur de l'effet spécifique de masse la valeur
déduite par 1'une ou l'autre de ces deux méthodes, en considérant que le coef-

ficient A de l'effet de volume normal est le coefficient choisi jusquiici,

Résultats expérimentaux,

5675 A

effet de volume normal + effet spécifique : 19 mk

effet de volume d@ 2 la déformation pour £\ (148 - 150) : 20 mk,
f 5675

ffzfdfzfs = 0.6

kY

mesures muoniques mesures transitions X,
Détermination de 1'effet spécifique (- 11 + 2) mk (-33 +12) mk
ffet de volume normal ( 30+2) mk (52 + 12) mk
#5675 0,77 + 0,05 : 1,37 + 0,3
/ﬁdﬂs ;1,33 40,06 2,26 +0,7
y #dfts - 3 mk + 15 mk

Ce tableau confirme bien que les effets de volume déduits ne sont pas cohérents
mais il ne permet pas de choisir entre ces deux méthodes, Cependant il met en
évidence la nece551te de considérer que le déplacement isotopique de (f d) n'est

pas celui du coeur f de f4 s). De mé&me il nous permet de montrer que seuls ;
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- le calcul de 1'effet spécifique pour deux transitions,
- la détermination de 1'effet de volume de 1'électron s, soit par l'avancement de
la classification, soit par le calcul théorique des effets d'écran, permettront

d'une part d'évaluer l'effet de volume normal de toutes les transitions, d'autre

part de tester la validité du coefficient A utilisé,
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CONCLUSION

Gréce a l'utilisation des techniques digitales ‘et 1'étalonnage des spectres, notre
montage permet actuellement de mesurer des déplacement isotopiques allant de
quelques millikaisers 3 quelques centaines avec une incertitude de quelques dixi-
¢mes de millikaysers. La précision de nos mesures est encore limitée par les
défauts de linéarité et il semble possible de gagner un facteur deux en améliorant
la correction de ces défauts et en corrigeant les variations lentes de la source,
La précision actuelle nous a permis de mettre en évidence une variation impor-
tante de déplacement isotopique relatif et de vérifier la constance des expres-
sions quadriisotopiques. Nous pouvons donc rendre compte des mesures en consi-
dérant que le déplacement isotopique d'une transition est la somme de trois effets,
I'effet de masse, l'effet de volume normal et l'effet de volume dd 3 la déforma-
tion, effets qui peuvent &tre du mé&me ordre de grandeur pour certaines transi-
tions,

C'est l'importance de la variation de la déformation nucléaire lorsque l'on passe
de N = 88 3 N = 90 qui permet de mettre en évidence la variation du DI R
pour le Néodyme, le Samarium et de calculer les relations entre les effets spé-
cifiques ‘de masse, les effets d'écran avec une précision convenable.

La mesure du déplacement isotopique permet aussi de contrdler la validité des
coefficients de déformations déterminés par excitation coulombienne, C'est ainsi
que nous avons pu montrerque.le coefficient de déformation du Samarium 154

ne peut-8tre qu'inférieur 3 celui du Samarium 152, Malgré l'incertitude de notre
estimation nous pouvons aussi affirmer que le coefficient B tabulé par Ionesco-
Pallas et permettant de calculer la déformation est surestimé par un facteur voi-
sin de 2, facteur correctif qui est d'ailleurs introduit par Fradkin,

La séparation de l'effet de volume normal et de lleffet spécifique de masse ne
peut se faire uniquement 3 partir de nos mesures. Les techniques faisant appel

au déplacement isotopique dans les atomes muoniques et les transitions X ne
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permettent pas d'effectuer cette séparation puisqu'elles ne sont pas cohérentes
entre elles, Il en résulte que seul le calcul théorique de 1'effet spécifique de mas-
se et des coefficients d'écran permettra i la fois de faire une comparaison vala-
ble entre les trois méthodes, et de calculer le coefficient A de 1'effet de volume
normal. Menée systématiquement pour les terres rares, cette étude permettra
alors de fournir des renseignements expérimentaux sur la variation de A en
fonction de N et Z, donc de tester la validité des répartitions de charge déter-
minées par les expériences de diffusion des électpons par les noyaux.
L'ensemble de nos résultats montre l'intéré&t du déplacement isotopigque comme
movyen de contrdle :

- de la classification des spectres (utilisation des relations entre les effets
d'écran),

- du calcul absolu de 1*effet spécifique de masse (utilisation des relations ex-
périmentales entre les effets spécifiques)

- du calcul des coefficients de déformation par excitation coulombienne {utilisa-
tion de l'effet de volume d@ 2 la déformation)

- du calcul des répartitions de charge rendant le mieux compte des expériences

de diffusion (utilisation de l'effet de volume normal).
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ANNEXE -1-

REALISATION DU SYSTEME D'ETALONNAGE ET DE BALAYAGE,

- L'interférometre de Michelson,

Apres avoir utilisé€ un étalon de Michelson indépendant, le bras & pression va-
riable étant simplement relevé 3 la cloche du Fabry-Pérot, nous avons été ame-
nés a incorporer 1%talon de Michelson 2 la cloche elle-mé&me afin d'assurer la
stabilité thermique maximum, Pour cela deux rainures sont percées dans la pla-
que d'acier qui constitue la base de l'enceinte, un tube de cuivre étant soudé dans
une d'elle permettant d'isoler un des bras tout en assurant le contact thermique,
Dans ce montage chaque bras de 1'étalon est doté d'un miroir indépendant, le mi-
reir relié & la cloche est collé A l'araldite afin de limiter au maximum les va -
riations mécaniques dfies aux changements de pression, 1'autre miroir est doté
de trois vis qui permetient le réglage de l'étalon, Afin d'éviter toute fuite entre
les deux bras au niveau du prisme celui-ci repose sur une plaque de verre por-
tant sur deux joints toriques. Dans ces conditions le réglage de Michelson est
relativement aisé€, trés stable {plusieurs moie) et la profondeur de modulation
peut atteindre 80 %,

- Le systéme de balayage.

Il peut-&tre représenté par le schéma ci-joint.
L'enceinte contenant le Fabry-Pérot et le Michelson est relide 3 une réserve R
dé volume pratiquement identique, 1'ensemble étant isolé thermiquement de la

pieces Cette réserve R1 est reliée ;
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- & un manometre & mercure A double contacts, la hauteur de ces contacts &tant

réglable par 'intermédiaire des vis C. et C2° Un robinet permet scit d'isoler le

1
bras 02 du manometre, soit de le mettre 3 la m&me pression que C1°

- & une source haute pression' constituée d'une bouteille d'azote comprimé A
par l'intermédiaire d'une fuite Edwards Fz » d'une vanne électrique Vz et d'un
manométre M i double détendeurs qui permet de maintenir la pression amont

a une valeur de 1,6 atmosphére,

- 4 une réserve de vide R2 par l'intermédiaire de la fuite F1 et de la vanne V1 .
R2 étant reliée 3 une pompe & palette qui maintient la pression dans R2 constam-
ment voisine de 0,

Le manometre & mercure est relié 3 un systeme de commande des vannes &élec-

triques dont le schéma de principe est le suivant :

&
Cj
>3 E
vy
Yoo
i .
_—‘ ! Co sz

E est un relais bistable qui sert d'interrupteur pour le circuit de commande des
vennes. Les deux vanmes fonctionnent en régime inverse : Vl est ouverte en cir-
cuit fermé tandis que V2 est fermée, Le choix de E pour commander les vannes
permet d'éliminer les inconvénients créés par les oscillations possibles de la co-

lorne de mercure au moment de l'inversion puisque pour qu'il y ait changement

d'état du relais, il est nécessaire que le contact se fasse sur l'autre &lectrode.
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ANNEXE -1II -
CHANGEUR DE CATHODES ET CHAINE DE MESURES,

- Changeur de cathodes -

Le disque portant le mircir M est mobile autour de son axe. C1 et C2 sont

deux butées {ixées sur ce disque tandis. que B, et B2 sont deux électro-a'.imants‘

. _ 1
solidaires de la platine fixe. A est un bras entrainé par l'axe d'un moteur syn-

“chrone qui agit sur le bras B 1i€ au disque pour amener suivant le sens de rota-

tion les butées Cl ou C2 en contact avec B1 ou BZ' La liaison entre A et llaxe

du moteur est & friction ce qui permet au moteur de continlier a tourner durant la
mesure donc de maintenir le bras B en position, cette action étant compiéiée par

les électro-aimants Bl ou BZ' R1 et R, sont deux interrupteurs fermés d&s que

1 ou C2 et BZ sont en contact,

Le fonctionnement du systéme est le suivant :

les butées C1 et B

- dans le cas de figure, le sens de rotation du moteur est tel que C, soil appli-

1
, le relais Rl est fermé, le courant passe dans la bobine B. &t le

£

qué sur Bl
faisceau issu de la cathode (1) tombe sur la fente d'entrée du monoéhromatea;f.
- pour passer sur la cathcde (2) il faut inverser le sens de rotation du moteur,
alimenter la bobine, Bz._Dés que le contact est réalisé, RZ est fermé,

- Chafnes de mesures,

Le voltmetre digital et l'enregistreur potentiométrique .MECI sont connectés en
parallele aux borne.s des deux adaptateurs d'impédance mesurant les fraﬁges
(AM) et les valeurs Fabry-Pérot (A, FP). Un relais bistable R est placé entre
le veltmeire et l'adaptateur Fabry-Pérot. 7
L'exploration des voies se fait par l'intermédiaire du scanner qui déclenche les -
mesures 2 intervalles de t‘emp's' égaux fixés par sa base de temaps. Simultané-

ment nous utilisons cette base de temps comme référence pour une baze secon-

daire qui commande :
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- Le moteur du changeur de cathode,

- les bobines B1 ou B2 R

- la mise 2 0 du voltmegtre sur les voies du Fabry-Pérot par 1'intermédiaire de R,
Lorsque le moteur amene en contact les butées un des relais R1 ou Rz est fer-

mé et l'impulsion déclenchée est transmise avec un retard €gal 3 la constante

de temps de 1'adaptateur -au : relais R, permettant ainsi la mesure, Par ce sys-
téme nous commandons donc le changement de cathodes et nous empé&chons le

voltmetre de prélever des mesures durant la rotation,
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ANNEXE -III -

LECTURE ET EXPLOITATION DES DONNEES.

L'enrepgistrement des données se fait simultanément sur papier (enregistrement
MECI) et sur bande perforée. Ce sont les données stockées sur cette bande per-
forée que nous utilisons pour mesurer les déplacements isotopiques mais l'enre-
gistrement classique nous permet de contr8ler les erreurs et déréglages possi-
bles en cours d'enregistrement (impulsions parasites, instabilité des sources).
Le diagramme ci-joint donne le principe des opérations succéssives, l'écriture
des programmes étant dies 2 C, Bauche Arnoult et P. Luc,

La détermination des axes des franges se fait par calcul du centre de gravité de
la portion de frange enregistrée au dessus d'un certain seuil fixé€ suivant l'enre-
gistremenf. Cette méthode est précise et nous avons vu au chapitre II qu'elle
permettait de d&finir les axes des franges & 10 -3 pres.

La détermination des axes des raies se fait directement dans le cas de l'enregis-
trement d'une seule cathode mais e.xige la reconstitution du profil lorsqu'on uti-
lise le changeur de cathodes, Cette opération est effectuée en utilisant un poly-

ndéme ‘du 18e degré, les coefficients étant optimisés par la méthode des moindres

carrés,
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