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INTRODUCTION

L'étude du déplacement isotopique des éléments lourds et moyens a &té
marquée ces dernidres années par la découverte de la variation du déplace-
ment isotopique relatif dans le spectre du samarium. Cette découverte a
suscité de nombreuses études et a entrainé un perfectionnement des métho-
des instrumentales ; dans certla,ins cas, la précision des mesures a &été dé-
cuplée. Ces travaux ont montré que la variation du déplacement isotopique
relatif €tait un phénomene tres général et qu'on pouvait l'interpréter en fai-
sant intervenir l'effet de masse, effet qu'on supposait négligeable auparavant.

D'autre part, la puissance accrue des méthodes théoriques d'analyse des
spectres a ouvert la voie au calcul a priori des effets de masse et de volume
par la méthode de Hartree-Fock et 2 1'étude paramétrique des déplacements
isotopiques des niveaux présentant un mélange de configurations. Des résul-
tats prometteurs ont déja été obtenus.

La conjugaison de ces divers facteurs permettra d'accéder avec beaucoup
plus de précision et de sécurité que par le passé aux paramdtres qui décri-
vent la forme et la dimension des noyaux.

Clest dans cette perspective que se place 1'étude que nous avons entre-
prise sur le cérium, Les deux premiers chapitres de ce mémoire sont con-
sacrés a des rappels sur les données théoriques et les méthodes expérimen-
tales. Le déplacement isotopique du couple 40Ce, 142(39. fait 1'objet des
deux chapitres suivants : déplacement isotopique des niveaux des spectres
d'arc et d'étincelle, influence de l'interactioﬁ de configurations, évaluation
des effets d'écran et de la constante expérimentale de déplacement isotopique.

36 138
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Enfin, 1'étude des deux isotopes rares Ce et Ce et l'analyse du

déplacement isotopique relatif sont exposées dans le dernier chapitre.







CHAPITRE -1 -

PRINCIPAUX RESULTATS

DE L'ETUDE THEORIQUE DU DEPLACEMENT ISOT OPIQUE

I - DEFINITION ET ORIGINE DU DEPLACEMENT ISOTOPIQUE,

Les longueurs d'onde des raies spectrales émises par les différents isotopes
d'un méme €lément ne sont pas exactement égalés (°¢), Ce phénom‘enel appelé
déplacement isotopique,a deux causes :

- la différence de masse des noyaux,

- la différence de répartition de la charge nucléaire,

Pour cette raison, on a l'habitude de distinguer deux termes dans le déplacement

isotopique : l'effet de masse et 1'effet de volume, Cependant, 1'étude expérimenta-

le du phénomene fournit seulement la somme de ces deux termes et ne Permet
pas de les séparer. Dans le cas ol il a été possible d'étudier plus de deux iso-
topes, il est toutefois possible de déduire des résultats expérimentaux certaines
propriétés de l'un ou de l'autre des deux effets isolément (par exemple la dif-
férence entre les effets de masse intereenant dans deux raies différente s).
Comme le déplacement isotopique fait intervenir les propriétés nucléaires, 1'in-
térét de son étude est double :

~ comme les autres effets de la spectroscopie optique (effet Zeeman, structu-
re hyperfine), il est une source de renseignements sur les niveaux électroniques

des atomes considérés,

(s°) Tout l'exposé qui va suivre est relatif aux noyaux de spin nul (en particu-
lier aux noyaux des atomes de nombre de masse et de numéro atomique pairs)
Cependant, on peut appliquer les résultats qui vont &tre cités au 'centre de
gravité" de la structure hyperfine des raies (ou des niveaux) des atomes dont le

spin nucléaire est différent de zéro.
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- de plus, il donne acces 4 des parametres qui décrivent la forme et la di-
mension des noyaux,
C'est, bien entendu, ce dernie;t‘-l aspect qui est, en général, considéré comme
le plus intéressant, _
Mais seul l'effet de volume fait 1nterven1r des parametres qui decrlvent la ré-
pa.rtltlon de cha.rge nuclea.lre l‘effet de masse depend d'une proprlete du noyau
toujours bien connue : sa masse, Comme de plus, I effet de masse interdit la
mesure experlmentale d1recte de l'effet de volume, on cherche a l'ellmmer par
des evaluatlons theor1ques ou semi- emp1r1ques o

I EFFET DE MASSE.

5i on appelle H, I"hamiltonien qui décrit un atomé dont on suppose la masse
du noyau infinie et H celui de 1'atome réél de masse M., ona: H= Ho+§r_4- (% :E.)z
(ot pi désigne la quantité de mouvement de l'electron i),
Soit EO l'énergie d'un niveau de 1'atome de masse infinie. L‘énergie du niveau
correspendant de 1'atome réel est alors :
E = Eg + /A E.
La somme & effectuer dans I'expression de H porte sur tous les &lectrons de

I'atome ; elle se décompose en deux termes :

ZA,'}Y{L ok 4,3)4.1‘1‘3'

L'effet du premier de ces deux termes appelé effet de masse normal est trés

facile a calculer exactement ; il suffit de remplacer dans les formules la mas-

- oM : les niveaux d'éner
H m+ M

~gie de l'atome sont multipliés par le rapport r,L/m

se m de l'électron par la masse réduite

Au contraire, l'effet du second terme, appelé effet de masse spécifique, est

tres difficile 2 évaluer. Il a été étudié par Hughes et Eckart (1) et par Vinti (2).
Plus récemment divers auteurs -(Nicklas et Treanor (3), Bauche (4), Elbel et
Hhnermann(5)) ont calculé l'effet de masse spécifique sur divers atomes en
utilisant des fonctions radiales de Hartree -Fock, Malheureusement, la méthode
ne peut-8tre appliquée aux éléments lourds et m&me aux §léments moyens que si

on utilise des fonctions d'onde relativistes; étant donné la trds: grande comple-
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xité de ces calculs relativistes, ils n'ont pas encore été tentés & notre connais-
sance,
Cependant, on démontre en toute rigueur que la différence des effets de masse

de deux atomes de nombres de masse respectifs A et AZ peut se mettre sous la
' it W '

Ay Ay

forme du produit de deux termes, l'un : , fonction des seules proprié-

tés nucléaires, l'autre, noté-K, fonction des seules proprié -
tés électroniques.
De cette loi découlent les deux rermarques suivantes :

- Pour un élément lourd ou moyen, les effets de masse des divers couples -
d'isotopes sont trés sensiblement proportionnels & la différence de masse de ces
isotopes, le facteur Aj] A, pouvant &tre considéré comme constant,

- 5i on fait l'hypothese que le facteur K n'augmente pas de facon systéma-
tique lorsque le nombre atomique croit, on doit s'attendre & une diminution de
1'effet de masse lorsqu'on passe des éléments légers aux éléments lourds, Ainsi,
on avait cru pouvoir admettre que 1'effet de masse était négligeable pour les
lanthé.nides et les éléments de numéro atomique plus grand, Cependant, i la sui-
te des travaux de Striganov et de ses collaborateurs (6) sur le Samarium, et de
leur interprétation par King (7), cette hypothese simplificatrice a été mise en
doute. De nombreux travaux ont &été alors entrepris sur ce sujet (8) (9) (10) (11) :
et on considére maintenant que 1'effet de masse ne peut-€tre négligé pour aucun
élément, méme lourd ; cependant, dans le cas des éléments lourds, et pour cer-
taines transitions, {celles, par exemple, oll les deux configurations n'ont pas
le méme nombre d'électrons sjon continue d'estimer que 1'effet de volume est pré-
pondérant.

I - EFFET DE VOLUME,

La théorie de l'effet de volume doit résoudre deux problémes :
-Evaluer 1'effet produit par 1'extension finie du novau sur 1l'énergie d'un élec-
tron, dans le champ central,
-Evaluer ensuite 1'effet résultant sur les niveaux d'énergie de l'atome.
Le premier de ces problémes a fait I'objet d'un treés grand nombre de travaux

dont il n'est pas possible de faire une revue exhaustive ici,
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On trouve un exposé d'ensermble de la question dans l'ouvrage de Kopfermann
sur les moments nucléaires (lZ)Idans un article de Breit (13) et, en ce qui
concerne les développements les plus récents, dans un article de Stacey (14).
Nous nous contenterons donc de donner un aperc¢u historique des premigres re-
cherches sur ce sujet et un exposé des principales lois qui ont &té &tablies. Le
second probleme a été abordé par des procédés plus ou moins empiriques
(effet d'écran) et récemment par une méthode paramétrique analogue & celle
qu'on utilise pour interpréter les niveaux d'énergie des atomes,

ITI - 1 Effet de volume pour un électron,

On étudie la fonction d'onde d'un des électrons de l'atome (électron optique). dans
le champ central qui décrit 1'esasentiel de 1‘action du noyau et des autres électrons.
On calcule la variation A’Ev des niveaux d'énergie de cet électron

quand " on passe @ d'un noyau fictif dont la charge serait concentrée en un
point au noyau réel dont la charge est répartie dans un certain volumé,

On suppose de plus que le potentiel électrostatique créé par le noyau.a une sy-
métrie sphérique : la densité de charge P (r) dont il sera question plus 1din

est une moyenne angulaire de la densité de charge réelle dunoyau considéré,.

IIT - 1 a. Apercu historique

Une premigre estimation de 1'effet fut donnée par Bartlett (15) en 1931
a l'aide de fonctions d'onde non relativistes. Cependant pour les élé-
ments lourds ou moyens qui sont ies seuls a présenter un effet de vo-
Iume important, il est nécessaire de faire un calcul relativiste; en
1932, Racah (15) d'une part et Rosenthal et Breit (17) d'autre part fi-
rent la premiére évaluation complete de 1'effet de volume en utilisant
la méthode classigque des perturbations, Mais Rosenthal et Breit fi-
rent observer que la méthode des perturbations ne fournit pas un mo-
de de calcul convenable de 1'effet de volume ; ils apporterent donc une
correction d cette méthode : le facteur correctif qu'ils obtinrent ainsi

''est compris entre 0,5 et 1"




En 1945, les fondements d'une méthode plus rigoureuse furent données

par Broch (18).
IIT - 1 b. Formule de Broch.

En utilisant les équations de Darwin-Gordon, Broch aboutit & la formule
suivante qui donne 1'écart d'énergie AEv:

o ~(k-0) K(xs) 20
AR, = Nnur’(m Zot—(k+a) K () - .

ol Z désigne le numéro atomigue de l'atome consgidéréd
q

o la constante de structure fine,

k le nombre quantique de Dirac.

o V2 . 722
x . 2Zx

4y

(o r désigne la distance du point considéré au

centre du systéme et a__ le rayon de la premitre

orbite de Bohr de l‘atorrI;Ie d'hydrogene).
(1.e point correspondant & x = X est situé hors du volume nucléaire
mais 2 une distance du centre de l'ordre de grandeur des dimensions
nucléaires),
K (xo) représentg la valeur que prend en % le rapport de la petite
composante 2 la grande composante de la fonction d'onde de Dirac (°°)
Enfin, pour les €lectrons s:
N =40 R—ao wco)‘ﬁ

ol Rego desigzne la constante de Rydberg et'ly{d}la valeur?al'origine

de la fonction d'onde de Schrodinger, Pour les électrons de nombre
guantique orbista] ‘B = 0:

N = 4n Rm%“— A R+ ey 77>

Par différentiation de la formule ci-dessus, on obtient 1'écart S(AE

entre les niveaux d'energle de deux isotopes d'un atome :
x> S ()
AE)=N
4 EV) -?17'2(20*‘) [&. +A~ o) K (x)?

(°°) Il n'y a aucune relation entre cette fonction K (x) et la fonction K de 1'effet

de masse,




1'étude de la formule donnée au paragraphe III. 1 b montre que seuls
les électrons s et les électrons PI/Z ont un déplacement isotopique
non négligeable. On montre également (19) que le rapport du déplace-
ment isotopique d'un électron nrpl/2 au déplacement isotopique d'un
éléctron ns (n désighant le nombre quantique principal) est donné par

la relation :

Pour le cérium (Z = 58), la valeur numérique de ce rapport est
0, 048,

Le déplacement isotopique de 1'électron P1/2 vaut ainsi 5 % du dé-
placement isotopique de l'électron s.

Comme, dans les calculs de déplacement isotopique s'introduisent
en général, des causes d'efreur bien supérieuresd 5 %, on se con-

tente le plus souvent de faire intervenir seulement les électrons s.

Tout le probleme du calcul du déplacement isotopique réside donc dans

le calcul de K (x3) et de Sk {25}

Pour cela, Bodmer (20) introduit le concept de couple de noyaux "équi-
valent' au couple de noyaux étudié. Les noyaux équivalents considérés
sont des noyaux sphériques i distribution de charge uniforme. Par dé-
finition, on suppose que les noyaux du couple équivalent présentent le
méme déplacement isotopique que les noyaux du couple étudié : par
conséquent, pour les deux couples les valeurs de K (x5) et de SK(XO)
sont les m&mes. Bodmer ' montre ainsi qu'avec une excellente appro-

ximation, le rayon R des novaux du couple quivalent est donné par :
Y b P q P

+00 4
3_ Ze: RLZl =/F(r)r dr
5 4m 0




(rappelons que la densité de charge ?(r) est la moyenne angulaire
de la densité de charge nucléaire) et la différence SRu des rayons
des noyaux du couple équivalent est telle que 3

' 100
3 Ze 28R, _ n#
= =x Ry —> = A 8{) T C[J'L

5 4M Ra
On relie trés simplement R, au carré moyen (r > du rayon de la

charge nucléaire. En effet, par définition :
. +00 ——
2 4M 4 _ \/g 2
(™= o j ?(r) rodr et Ry =\f3 {r >
D

Et, en désignant par S <r2> la différence des carrés moyens des char-

ges nucléaires des deux noyaux étudiés :

SRy _ A Fen2y
R. 2

Remargue

<
. o 9 ° °

On remplace ainsi le noyau réel, dont la densité de charge ? (r) peut

étre quelconque et m&me ne s'annuler qu'a l'infini (pourvu gque l'essentiel

de la charge soit concentré dans un volume de 1l'ordre de grandeur des
"dimensions nucléaires !'), par un noyau dont la charge est tout entiére

rd N > e — 3
concentrée dans une sphére de rayon R, , avec la densité Po = |
(figure 1), Bien entendu, la densité n'a pas la m&me valeur pour les
deux isotopes du couple (& moins que les deux isotopes aient la mé&me

valeur de R ).

T0(n)

B

N ()

fo

s Ry >
Noyau "réel" T Noyau €équivalent n
Figure 1

Zie
RM.
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Les valeurs K (XO) et SK(XO) et, partant, le déplacement isotopique

du couple d'atomes considéré dépendent seulement de <r2> et de S<r2>
et sont indépendants de tous les autres parametres qui décrivent la répar-
tition de la charge nucléaire, dans la mesure ol <r2> ne dépend pas de
ces parametres, L'évaluation précise du déplacement isotopique des no-
yaux réels peut se faire en travaillant sur Ies noyaux équivalents, Bodmer

obtient ainsi l'expression du déplacement isotopique des électrons s :

Zot +(4+9) K(R) ¥ SR, SRu
S(AE,) = L‘T‘Rm ‘q') pi»(go) 7 & +{A-0) K(Ru)

On montre de plus que K(Ru) est indépendant de R ¢'est-a-dire qu'il

a la m&me valeur pour les deux isotopes considérés. Par consé-

8o §R
quent 8 (ﬁ EV) est simplement proportionnel a RM. SR =
7y

clest-a~dire 3 S(Riw)

IIT - 1 - e Conclusions et remarques;

P T e L L ]

En procédant par intégration numérique, on peut calculer, pour une
distribution de charge nucléaire donnée a priorile rapport de la valeur
du déplacement isotopique donnée par. la méthode de
Bodmer 2 la valeur obtenue par la théorie des perturbations. Les résul-
tats numériques de Bodmer montrent que ce rapport dépend trés peu de la
distribution de charge envisagée et qu'il est fonction décroissante du
numéro atomique : trés voisin de 1 pour les &léments 1égers, il atteint
la valeur 0,9 pour le cérium (z = 58) et la valeur 0, 77 pour le
plomb (Z = 82).

§Re : : N
Ry et sont respectivement proportionnels 3\ {r >

et 5;32_‘%’2 s le déplacement isotopique d'un couple d'isotopes dépend
{y 2
donc uniquement des valeurs de { ") de chacun de ces deux isoto-

pes.
Or, pour les éléments légers et moyens, @ est peu différent de 1.

(pour le cérium par exemple, @ = 0,91). On peut alors admettre que
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S(Ru 2) est peu différent de § (Ry 20“) et que le déplacement
isotopique est proportionnel & ) (Ruz ), c'est-2-dire la variation
du carré movyen <r2> du rayon de ia charge nuciéaire.

- La valeur du déplacement isotopique fournie par la théorie des per-

turbations est proportionnelle a S( <r2¢>) (par définition
oy . 4n [0 542
e >‘z.e,/; e(r) dn )

Lies calculs numériques du rapport de la valeur du déplacement isotopi-
que donnée par la méthode de Bodmer 3 la valeur déduite de la théorie
des perturbations ont été repris par Ford et Hill (21). Ces auteurs
confirment la conclusion de Bodmer selon laquelle ce rapport dépend
tres peu de la répartition de la charge nucléaire et en déduisent que le
déplacement isotopique est proportionnel & g('Lz”) 4 une excel-
lente approximation, bien que cette propriété ne semble pas pouvoir
€tre démontrée d'une manitre générale., La mesure du déplacement
isotopique 8( AEs;) apparait ainsi comme une mesure de S(’l'aa} pour
les noyaux des isotopes considérés (13),

Cependant outre 1'effet de masse, 1'évaluation de 8(’1%&3 heurte 2 d'au-
tres difficultés dues au fait que les atomes &tudids ont en général
plusieurs électrons optiques.,

IIT - 2, Déplacement isotopigue d'un niveau,

Nous examinerons d'abord, dans ce paragraphe, le cas des niveaux ne présen-
tent pas de mélange de configurations. L'influence de l'interaction’de confi-

guration sera envisagée par la suite,

L'cpérateur qui décrit le déplacement isotopique étant purement radi-
;al, son eifet doit &tre le m&me sur tous les niveaux d'une configuration,
Cependant, ce raisonnement s'appuie sur des considérations non rela-
tivistes et sur la validité de la thécorie des perturbations ; on a vu que

ces deux hypotheéses ne peuvent pas &tre retenues. En toute rigueur
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la propriéié n'est donc pas démontrée. Malgré cela, et, en particulier
grice au fait que seuls les électrons s sont3 l'origine du déplacement
isotopique, on peut considérer qu'elle reste vraie & une bonne approxi-
mation, ce qui est bien confirmé par l'expérience (22)

III - 2 b. Invariance du déplacement isotopique relatif,

L il el e R L L L L L

La valeur commune du déplacement isotopique de tous les niveaux d'une
configuration s'obtient alors en utilisant la formule du paragraphe III -1 c,
et en faisant la somme pour tous les électrons optiques s que compor-
te la configuration envisagée,’ (bien entendu, les électrons autres que les
électrons optiques participent aussi au déplacement isotopique mais on
peut, dans une premiere étape considérer que leur contribution est la
meé&me pour tous les niveaux d'un atome)

$T= 1 > |lwEf

ST apparait ainsi comme le produ1t de deux facteurs, l'un qui ne dé-

Pl

pend que des propriétés electromques de la configuration considérée :
F=Io ZjwE)’

l'autre, C, qui ne dépend que des propriétés nucléaires dy couple d'iso-

tope considéré. Il en résulte une propriété trés importante:
si un atome possede plus de deux isotopes, par exemple. trois isoto-
pes que nous désignerons par leursinombres de masse respectifsiA,

AZ A3 on dispose de deux déplacements isotopiques ST(A A ) et

ST (Az A ) Comme la fonction électronique F a la mé&me valeur pour

les trois isotopes (pour une configuration donnée), le rapport

8T (a1, A2)
5T (A2, A3)

a la m&me valeur pour toutesles configurations. Des lors, si l'efiet de

masse est négligeable, le déplacement isotopique observé dans les raies
a la méme propriété, connue. sous le nom de '"constance du déplacement

isotopique relatif' {on appelle déplacement 1sotop1que relatif le rapport
g (A, Ad)
b T (Az A3)
(A}, Ap} et ducouple d'isotopes (Aj, Az). On a longtemps admis que

des deplacements isotopiques du couple d'isotopes
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cette propriété &tait tres bien vérifide dans les spectres des atomes de
numéro atomique supérieur & 50 environ, Elie a €té mise en défaut dans
le spectre du Samarium (Z = 62) par Striganov et ses collaborateurs (6)
ce qui a conduit 3 abandonner 1'hypothése que l'effet de masse €tait négli-
geable (cf. Paragraphe II).

UL 2. c. Effets diécran,

que le déplacement isotopique des niveaux d'une configuration ne dépend
pas du tout des électrons de nombre quantique orbital 1 % 0 qu'elle
comporte, En fait il est évident expérimentalement que ce n'est pas vrai
et que les configurations ayant les mémes électrons s et ne différant que
par les autres électrons ont des déplacements isotopiques différents.
Deux effets sont & envisager

- La modification, par les électrons optiques, de la probabilité de pré-
sence a l'origine des électrons s des couches compldtes, étudide en dé-
tail par Crawford er Schawlow (23}, Comme cet Veffet d'écran' des élec-
trons‘ optiques dépend de la ¢onfiguration considérée, la contribution des
électrons des couches completes au déplacement isotopique total est
différente pour des configurations différentes, Il est ainsi possible d'ob-
server des déplacements isotopiques importants dans des transitions
entre des configurations dont aucune ne possede d'électrons s en de-
hors des couches complétes,

- La modification, par les électrons optigues autres que 1'électron s
considéré de la probabilité de présence a l'origine de ce dernier., Ce
phénomene a été mis en évidence depuis longtemps (24) et a fait 1'ob-

jet de nombreuses études, comme celles de Kopfermann, Stendel et
Thulke sur le ruthénium (25), de von Siemens sur l'iridium (26), de
Blaise sur le mercure, le plomb et le cadmium (22), de Gerstenkorn

sur le plutonivm (27), de D.iringer sur 'uranium {28), de Gluck sur

le tunpstene et 1'osmium: (29). L'ensemble de ces travaux montre que
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ces effets d'écran sont trés analogues dans les différenis spectres et peu-
vent &tre décrits par des coefficients dits "facteurs d'écran' qui ont des va-
leurs sensiblement constantes pour tous les spectres. L'expcsé le plus ré-
cent et le plus systématique sur ce sujet se trouve dans un article de J. Blaise
et A. Steudel (30).

Il est possible de rendre compte de ces effets d'écran et de trouver leur
valeur numérique dans chaque cas particulier en calculant les valeurs de

ROy

En raison de ces divers effets d'écran et aussi pour éliminer l'essentiel

par la méthode de Hartree-Fock (31)

de la contribution des couches completes, on fait d'habitude la différence

du déplacement isotopique d'une configuration comportant un électron ns, soit
nx-Q_& h T Ny ‘gu rs, et du déplacement isotopique de la configura-
tion correspondant a la limite de la série, soit ng ‘Bcd ) ‘B); 00 s,

ou sil'on préfere m g ‘80( vas nv‘Ep.. Pour une configuration compoer-

tant deux électrons ns, soit n o ‘Eag ce. Dy ‘Eunsz, on procéde de mé&me
en faisant la différence de son déplacement isotopique et de celui de la
configuration n g ‘8“ on nv‘ED, En réalité dans les spectres complexes il
n'est pas possible d'accéder aux limites de série. Mais, d'aprés J. Blaise et
A. Steudel, il est en général légitime d'écrire, en notant par AT 1le dépla-

cement isotopique des configuration?: : Q ] =0
QT[nde-nnyepn’Q]dAT[,hdgo&*“ﬂv pd = 0
AT[Y&«‘E& see My, ey n'd n"'g/”] - AT Ing e‘* o Ny PU]:

pourvu que les électrons n' {’ et n'" " soient des électrons /h'm oW d.

Par exemple, dans le cas du spectre d'étincelle du cérium, on écrira :

AT 5d1-AT0 =0

Cette approximation revient 2 considérer comme négligeable les effets

d'écran des électrons p et d sur les électrons s des couches completes.

IIT -~ 2, 4, Constante du déplacement isotopigque expérimentale Cexp,

et i ey B VY W e e fmf e A T O R B L G e S ED FE) W W G R e O G Gn e £ D A e ro 3 ET mE wr M M e e mm T T L e o A ED oew

On appelle ainsi le rapport du déplacement isotopique d'un électron ns,
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nad J
B(AEV') (ns), au facteur électronigue JE.B: \LP’M- (0)1 . La
donnée expérimentale étant le déplacement isctopique ST d'une
configuration, il s'agit d'abord de relier §Ta 8( AEV') ns,
Dans le cas ol la configuration utilisée possidde un seul électron op-
tique s, on devrait avoir :

S(DE,) ()= 8T [nalu: -y b ”’5,] - §T Do bt ey e”]
Mais la contribution des électrons s des couches completes n'est
pas rigoureusement la m&me dans les deux configurations :

Dans la premigre ils subissent 1'effet d'écran de 1'électron ns qui
n'est pas présent dans la seconde.
Pour tenir compte de cet effet, on a I'habitude d'écrire : .

§T Ing b vy byma] = 8T [yl - o ”va]=[35(’”‘°v)("")
Finalement donc :

C. - STEanu--enuﬂun&l—ST[mQ«mn,,Bu]
phop= (nad /z) W, (0

La valeur de ﬁ sembtle: 8tre trés voisine de 1 pour tous les éléments

lourds (12) : 1'effet d'écran de 1'électron ns sur les &lectrons s des
couches compleétes serait donc négligeable (ce qui est aussi le cas des
électrons p et d comme nous 1'avons vu au paragraphe III 2, c, ).
L'évaluation de lq)“b(())\zpeut se faire par exemple, en utilisant

la formule de Landé-Goudsmit -Fermi -Segré, Nous y reviendrons

plus loin dans le cas particulier du cérium.

Dans les spectres complexes, les fonctions d'onde de la plupart des
niveaux sont la somme de composantes relatives & plusieurs confi-
gurations. Toutefois, il arrive trés souvent que la contribution de
l'une d'elies soit beaucoup plus importante que les autres et qu'on
puisse encore grouper les niveaux qiii ont la méme configuration pré-
pondérante. Mais les divers niveaux d'un groupe n'ont pas alors des

déplacements isotopiques (de volume) égaux.




- 16 -

Ce phénoméene a été observé pour la premigre fois par Jones (32)
dans le spectre du plomb, Il a également été observé par J. Blaise
(22), M. Diringer (28) en particulier,

Uné'regle de partage' a &été énoncée (cf. par exemple (22)) :

cn considére deux configurations A et B dont on connait les dépla-
cements isotopiques respectifs T, et T_ . De plus deux niveaux

A B
N, et NB pour lesquels les configurations prépondérantes sont res-

A

pectivement A et B sont mutuellernent perturbés : leurs déplacements

. . . _ .
isotopiques 5TN.A et STNstont différents de STA et STB mais
vérifient la relation : T ST

+
STy + 8Ty 6Ta B
Cette regle a été généralisée dans une étude de Brix et Lindenberger

sur le gadolinium (33). Ces auteurs admettent que si la fonction d'onde

d'un niveau N s'écrit :

W= oY + AWy
(Les fonctions d'onde 'LPA et Wp correspondant respectivement aux
configurations A et B) on doit avoir :

2
§T,, = oAY STA+ 8TB
N

La reégle de partage énoncée plus haut est un cas particulier de cette
loi,

Pd

Enfin, une étude paramétrique de l'influence de l'interaction de confi-
guration a été réalisée par J. Bauche, tant pour ce qui est de 1'effet de
masse que\el'effet de volume., En ce qui concerne 1'effet de volume, les
travaux de J, Bauche montrent gue la loi

§Ty= 2 8Ta + {52 §Ta
est convenablement vérifiée dans les spectres qui ont ét€ analysés

{Osmium et Samarium).

ITT - 3 1.a constante du dépnlacement isotopigue théorigue Cth et les modeles

nucléaires.

L'intérét essentiel du déplacement isctopique étant de fournir des renseigne-




- 17 -

ments sur les noyaux, il est utile de confronter les résultats expérimentaux

b

et les parametres qu'on peut en déduire comme la constante de déplacement

. 2 L FN
isotopique expérimentale C,,.

P 2UX prévisions théoriques fondées sur un

modele déterminé de noyau.
L'hypothese la plus simple consiste & considérer les noyaux comme des sph-
res uniformément chargées dent le volume est proportionnel au nombre de mas-

se A. Le rayon suit alors la loi:

1
R, = R A /3
A ° 13
La valeur actuellement admise de la constante RO est R0 = 1,20x 10 cm,
Par définition,pour ce type de noyaux,le rayon R, est égal & RA et la

constante théorique Cyp est définie par la formule :
Co = HRw  Zot +(41+c) K(Ra) piciR
th = Ty Za 3 0-9) K(®a)  » Ra

En 1952, Humbach (34) 2 calculé les valeurs numériques de Cth pour les

atomes dont le numéro atomique est compris entre 31 et 99. La valeur Ro

, -13
.adoptée par Humbach est 1,40 x 10 1 cm, cenformément aux données de

1'époque ; pour obtenir les valeurs de Cth en accord avec les données actuel-
20
les, il suffit de multiplier les résultats de Humbach par le facteur ( i’ i)
D'autre part, certaines valeurs de Cy}, sont données par Ionesco-Pallas (35)
stardard

sous le terme C » et par Babouchkine (36) sous le terme C__...
izo unif

III. 3, a. Coefficients de déiocrmation.

Pour rendre compte de manitre plus satisfaisante des résultats expé-
rimentaux, on considére ensuite les novaux comme des volumes uni-
formément chargés mais limités par une surface de révolution dont

la courbe méridienne a pour éguation polaire:
R(8)= 0, [4+ ot B(w0eB] o B, (cosb)= 4 (30?0 -1)

Comme pour le cas des noyaux sphérigues, on suppose que le volu-
3 -
me nucléaire a la valeur V = Ri = RQ A, ce qui fixe a_.

Si on admet ensuite que la "déformation' est assez faible pour que

1'on ait of < 1, on trouve la valeur de R,
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1 2
1+2 &
u A ( 2 )
- . . . ) . gRiﬁ'
Le déplacement isotopique cherché est proportionnel a W s Lle-
R
nant compte du fait que pour les deux isotopes considérés 8_._:.&. £L1,
Ra
et supposant que leurs coefficients ol sont tres inférieurs 2 1, on ob-
tient la formule approximative @

o s iR 3 2
SRE= o Ra [—@f + 5 b (o )]

et pour le déplacement isotopique :
ST=F Cp [4+3 35 567))

Le premier terme correspond a l'effet de volume pur, l'autre a 1'effet
de déformation.

Cette théorie a été améliorée et généralisée par plusieurs auteurs, en
particulier Grechoukhine (37) qui 1'a étendue aux noyaux n'ayant pas une
distribution de charge uniforme et qui a donné d'autre part la formule
du déplacement isotopique dans le cas ol le coefficient (X ne peut pas
&tre négligé devant 1'unité,

Remarque :

Le coefficient que nous avons utilisé ci-dessus n'est pas ce qué l'on
appelle.d'habitude le "mwefficient de déformation'. Ge dernier, f_’p , est
relié & Ol par la formule :

2 Um 2
—_— Ol
?)ag

I - 3. ¢. Compressibilité des noyaux,

Gt bl ot 3 B e S B2 NS MM TR Em O e TH G e et b e e U G A £ R0 WO v TE e e e £ e

Bien que la loi RA = Ro Al/s semble correctement vérifiée par
les expériences de physique nucléaire (diffusion des électrons par
exemple), pour l'ensemble des noyaux, les constantes théoriques cal-
culées en ITI. 3, a. sont, en général, trop fortes, Pour rendre com-

te de cette anomalie, on peut pemser que la variation du rayon nuclé-

aire est moins rapide & l'intérieur d'une série d'isotopes : c'est

.
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ce qu'on traduit par le terme de compressibilité. Cet effet a &té
particulidrement étudié par Fradkin (19) qui introduit de plus la

", selon laquelle la

notion de '""compressibilité sous déformation
déformation serait accompagnée d'une réduction du volume nuclé-
aire. Par une analyse systématique des résultats expérimentaux
sur le déplacement isotopique, Fradkin introduit deux constantes

empiriques 'Y) et E . Dans le cas des déformations faibles

( o ££ 1), la formule qui donne le déplacement isotopique s'écrit
§T= F G nle+d 32 (& +5) 3(F)]

Fradkin ajuste ensuite les valeurs de ¥) etde E de faéon a
obtenir, pour l'ensemble des couples d'isotopes étudiés, le meil-

leur accord possible entre les déplacements isotopiques

2
gn
1'effet de volume pur est donc réduit de 30 % ; de plus, le rapport

et les valeurs calculées, Il trouve ainsij ¥)= O,?’ ok £=-

de 1'effet de déformation a 1'effet de volume pur est divisé par le
facteur 2.
III. 3. d. Correction de la loi de variation du rayon nucléaire.

Enfin, en analysant les résultats de diffusion des électrons, Elton

a montré que la loi R, = R, A1/3 devait étre remplacée par une

A
formule plus compliquée,
R = (1,115 a3 w2051 A3 _ 174247 10713,

A
Divers auteurs (Meligy (38), Ionesco-Pallas (35), Fradkin (19),

Babouchkine {36) ) ont tenu compte de ce résultat et trouvé qu'on
devait multiplier les valeurs du déplacement isotopique par un fac-
teur G , approximatiieinent €gal 2 0, 88 pour les éléments de nom-
bre de masse compris entre 125 et 218,

Conclusion,

En fin de compte, il résulte des travaux de tous les auteurs, que

le déplacement isotopique de volume peut, dans tous les cas, &tre
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décrit par un seul parametre nucléaire : le carré moyen {r }du
rayon de la charge nucléaire. 8i on parvient & évaluer 1'effet de
masse, l'étude du déplacement isotopique permet d'atteindre avec
une précision satisfaisante la différence des valeurs de <rz>d_es
divers isotopes considérés. Mais 1'étude du déplacement isoto-
pique ne permet pas d'aller plus loin et d'obtenir d'autres parame-
tres nucléaires sans faire d'hypotheses supplémentaires : ainsi,

il n'est pas possible de déduire de la différence g<r2> les coef-
ficients de déformation des noyaux sans supposer par exemple que
la compressibilité est nulle, ou au moins, qu'elle a la méme va-

leur pour tous les noyaux.

(%) en toute rigueur { )'(.20- > .
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CHAPITRE - II -

METHODES EXPERIMENTALES,

Parmi les raies étudiées, les raies visibles ont été produites dans une
lampe-a cathode creuse et analysées par un spectroméetre Fabry-Pérot ;
pour les raies infra- fouges, la source était un tube & décharge sans élec-
trodes et le dispositif d'analyse un.spectromdtre interférentiel 3 sélection
par l'amplitude de modulation (SISAM). Tous ces éléments sont classiques
et ont €té décrits dans la littérature. Nous nous bornerons a signaler pour
chacun d'eux les particularités intéressantes et, éventuellement, les mo-
difications que 1'étude du cérium a nécessgité.

I - DISPOSITIFS D'ANALYSE DES SPECTRES.

I. 1. Spectrometre Fabry-Pérot,

Cet appareil a été imaginé et mis au point par Jacquinot et Dufour (39) ;
1'étude approfondie des divers parametres qui entrent en jeu dans son
fonctionnement se trouve dans les travaux de R. Chabbal (40).

I. 1. a. Caractéristiques optiques.

L'appareil dont nous avons disposé est le plus ancieni.construit au
laboratoire Aimé Cotton. De nombreux éléments ont di &tre rem-
placés pour améliorer les performences : ainsi I'objectif et les
fentes du prémonochromateur Littrow ont été chazgés et un ré-
seau Bausch et Lomb de 60 x 80 mm. 3 2 100 traits par millime-
tre a €té monté,

Enfin, un "circuit de référence' a été mis en place 2 la soriie du
prémonochromateur : une lame A faces paralltles préléve une pe-
tite -fraction du. flux émergent = et l'envoie sur un photomultipli-
cateur, On peut' ainsi, en cours d' enreglistrernent, contrdler la
stabilité de la source. Le dispositif est également tres utile pour
chercher les raies 2 analyser.

I. 1. b. Exploration du spectre.

T o Ty i —
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Cependant, les modifications les plus importantes concernent 1'ex-
ploration du spectre par variation de la pression dans 1l'enceinte du
Fabry-Pérot. Pour les mesures courantes, l'air est introduit par
un simple robinet a pointeau Edwards.

Mais ce procédé comporte des défauts de linéarité qui ne permet-
tent pas d'atteindre la précision qué le rapport signal sur bruit au-
toriserait., Pour pallier ces défauts, un interférometre & deux on-
des muni d'un prisme de K&sters a été adjoint au spectrometre
Fabry-Pérot, Cet appareil qui permet un étalonnage en nombre
d'onde du spectre enregistré a €té décrit par Duong, Gerstenkorn

et Helbert (41},

Nous avons également, dans certains cas, remplacé la fuite par

une pompe a doigts ou a rotor : le principe de ces pompes est
d'injecter, a chaque cycle de fonctionnement, le volume d'air ptis

a la pression atmosphérique et contenu dans un troncon de tubé
souplé (tube au silicone}; pour que le débit soit constant, il suf-
fit‘:d'une part d'actionner la pompe par un moteur synchrone, ce

qui se fait sans difficultés et d'autre part que le tube reprenne exac-
tement la mé&me forme a chaque cycle, ce qui est beaucoup plus
difficile & obtenir. Néanmoins, si l'on prend quelques précautions,
ce type de pompe fournit une exploration du spectre beaucoup plus
linéaire gue le robinet & pointeau. Bien entendu, on utilise les fran-
ges d'étalonnage mé&me avec ce type de pompe.

Trois types de photomultiplicateurs ont &té utilisés :

-~ RCA 1P 21 pour les raies visibles de longueur d'onde inférieure 3
6 000 3&’;

- RCA 7102 pour les raies du proche infra-rouge (au-dessus de 7 000 1‘—;)
= EMI 9 558 B (& photocathode trialcaline ) pour les raies visibles de
longeur d'onde inférieure a 7 000 J;x
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Les photomultiplicateurs R, C. A, 1P 21 sont refroidis & 1l'azote
liquide, les autres par un mélange d'acétone et le carboglace .

I, 1. d. Dépouillement des spectres,

Pour les mesures courantes, le specire était enregistré par un
gnregistreur 4 plume 3 deux voies (1'une pourle spectre pro-
prement dit, 'autre peur les franges de référence de l'interfé-
rometre d'étalonnage, ou pour contrdler le flux émergeant du
prémonochromateur) et le dépouillement effectué 2 la main,
Cependant pour augmenter la précision et afin d' exploiterau
mieux toutes les données contenues dans l'enregistrement, un
voltmetre digital connecté i une perforatrice de bandes de pa-
pier a ét€ mis en place. L'enregistrement sur bande perforée
qui contient & la fois le spectre proprement dit et le signal des
franges de référence est ensuite analysé par un ordinateur.
Malheureusement ce dispositif n'a pas €té mis au point assez
t8t pour &tre largement utilisé ; seuls quelques enregistrements
ont pu &tre faits et ont montré que le fonctionnement du systeme
était sé.tisfaisant

I, 2, TeS. 1. 5. A, M,

Le "spectrometre 3 sélection par l'amplitude de modulation''dont la par-
tie optique est essentiellement constituée d'un interférometre a ré-
seaux a été inventé en 1957 par P. Connes (42}, Les mesures de dépla-
cement isotopique ont été faites en collaboration avec J. Verges sur le
S. I. S. A. M. 3 haute résolution dont il 2 réalisé la mise au point et

dont il donne une description approfondie dans sa theése (43).

II - LES SOURCES,

Ix1, la lampe & cathode creuse.

11 s'agit d'une source trés classique, décrite dans de nombreuses pu-

. 140 142 "y
blications., Le déplacement des deux isotopes Ce - Ce a été me-

suré, le plus souvent, avec le mélange isotopique naturel. Nous dispo-
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sions de métal trés pur dans lequel il était possible d'isiner des cy-
lindres creux ; la luminance de la source était alors trés &levée.

. . . 135 138 ..
Pour mesurer le déplacement des isotopes Ce et Ce (qui
sont treés rares dans le mélange naturel) par rapport a l'isotope
140 cqs . . s . : .

Ce, nous avons utilisé des mélanges enrichis ; il s'agissait alors
d'oxyde Ce0,. Le spectre est encore excité de maniere convenable
mais la luminance des sources est plus faible et leur "durée de vie"
plus courte, De plus, pour mesurer les déplacemenis isotopiques in-
férieurs 2 la largeur des raies, nous avons utilisé la méthode classi-

b1
que des changements de source : la source est alors une lampe a ca-
thodes creuses multiples (quatre), Par le jeu d'un systeme de mi-
roirs, on envoie & tour de r8le dans le spectromdtre, la lumigre
émise par chacune de ces cathodes (les diverses cathodes contien-

nent des mélanges isotopiques différents).

I -2, Tube & décharge sans électrodes,

Ce type de source excité dans une cavité par un champ de haute fré=
quence (2 450 M Hz) a une luminance trés supérieure. a la cathode
creuse. Malheureusement, il présente deux défauts : la largeur des
raies émises qui est trés supérieure & celle obtenue avec une catho-
de creuse (pour des longueurs d'onde voisines de 5 000 fi, cette lar-
geur atteint 80 mK dans le cas du cérium, alors qu'elle ne dépasse
gutre 15 mK dans une cathode creuse) et une certaine instabilité de
fonctionnement., Malgré cela, dans l'infra-rouge, la largeur des raies
reste raisonnable (de l'ordre de 30 mK pour des longueurs d'onde
voisines de 2 tx ) et c'est la seule source qui soit utilisable : la ca-
thode creuse a une émission treés faible dans. cetie région spectrale
surtout en ce qui concerne les raies d'étincelle que nous désirions

andlyser. Comme la plupart des déplacements isotopiques 3 mesurer

dans ce domaine étaient inférieurs ou peu supérieurs a la largeur
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de raie, nous avons opéré le plus souvent par la méthode de 1'échan-
ge des sources déja évoquée & propos de la cathode creuse., Pour
cela, un dispositif & miroir supportant trois cavités a été mis en place
dans le SIS A M,

Les tubes contiennent quelques milligrammes d'iodure de cérium

Ce I,

00 060 ¢ 0 8% 0 0 0 0
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CHAPITRE - Iil -
. : 140 -142
DEPLACEMENT ISOTOPIQUE Ce

Ce DES NIVEAUX DE Cel

I- CARACTERISTIQUES PRINCIPALES DU SPECTRE DU CERIUM.

I. 1. Composition isotopique du cérium naturel.

Le cérium possede guatre isotopes stables, touws pairs, de nombres
de masse respectifs : 136, 138, 140, 142, La composition du mélan-
ge naturel, déterminée par Inghram et ses collaborateurs (44) est

donnée dans le tableau 1.

Tableau - 1 -
Masse de : : :
1 136 : 138 : 140 : 142
i1sotope
Pourcentage 0,193 S 0,250 88,48 11,07

Les isotopes l36Ce et 138Ce ont une abondance trés faible., D'autre part,
comme on le verra ultérieurernent, les déplacements isotopiques

l36Ce —=14OCe et l380e -14OCe sont tres petits (inférieurs & la largeur
des raies émises par une lampe A cathode creuse) de sorte que l'enre-
gistrement de la structure d'une raie du cérium comporte au plus deux
composantes (fig 2) : l'une simple, due 3 l'isotope .1.4208, l'autre
complexe résultant de la superposition des composantes des isotopes
136Ce, 138Ce et l‘M}Ce., Mais, vules abondances respectives des di-
vers isotopes, on peut agsimiler la composante complexe a la compos
sante de l'isotope 14OGe : le centre de gravité de la composante comple-
xe et celui de la composante de l'isotope 140Ge ne peuvent en aucun cas
étre distants de plus de 0,1 mXK,

Tous les déplacements ! OCe - 142Ce mesurés dans le spectre visi-

ble sont compris entre 0 et 100 mK, De nombreux déplacements iso-

topiques sont donc peu différents de la largeur des raies : dans ce cas,




Ce A= 63002A(1273, ~17147,) |

A 6= 2945 mK

23 mK

\_Snm

142 Ce

. 59 4mK
v

- O 5

mwlm.. m_.:.nm._o_.._..o_.:n:T d'une shructure isolopique

_vD..._uom tement résolue.
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1' enregistrement ne présente plus deux composantes nettement sépa-

rées (fig. 3). Néanmoins, on peut encore obtenir le déplacement isoto-

pique par une analyse graphique de 1'enregistrement. La précision

est, bien entendu, plus mauvaise quée lorsqu'on a affaire 2 de grands
déplacements isotopiques et, pour certaines raies particulidrement
intéressantes, nous avons dii utiliser des mélanges isotopiques enri-

chis respectivement en léwCe et 1420e et procéder par la méthoede de 1'échan-

ge des sources décrite: au chapitre IL.

I. 2, Structure fine du spectre d'arc du cérium.

Le spectre d'émission du cérium est tres riche et tr2s complexe.

La classification du spectre d'étincelle a été commencée par
Harrisson, Albertson et Hosford (45) en 1942 et complétée par Racah
(48) qui a établi en 1955 que le plus profond des niveaux pairs était
situé a 3 854 crn"l au dessus du niveau fondamental impair., Mais, les
premiers résultats concernant la classification du spectre d'arc ont été
publiés en 1963 seulement par W. C, Martin (47) ; Martin a ensuite
poursuivi la classification de ce spectre qui se trouve maintenant trés
avancée ; il en donne la description suivante (48) :

""LlLe spectre est dominé par des transitions entre des niveaux supé-
rieurs pairs et des niveaux inférieurs impairs appartenant aux configurations
4f 5d 652, 4f 53° 65 et 4f 5d3. Quelque 18 000 raies (entre 3 000 A et
24 000 j-ok) sont maintenant classées par de telles transitions... Les po-
sitions (par rapport au niveau fondamental 4f 5d 632 1C;‘.°4) des niveaux

fondamentaux respectifs des trois configurations paires les plus basses

sont

2 23 - -
48" 6s” "Hy 24762718 om™ 1t 46% 5d 65 "1y 2 12 114,115 em ],

4 5d 65 bp Gp 3 12 992,115 cm |

Les travaux de W. C. Martin s'appuient sur une liste de longueurs

d'onde établie avec beaucoup de soin et de précision et sur des don-
nées d'effet Zeeman. W, C. Martin a eu l'obligeance de nous com-

muniquer ses listes de longueurs d'onde; ce travail sur le déplace-~
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ment isotopique n'aurait pu €tre mené 2 bien. sans ces tables’

II - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DES RAIES D'ARC.

II. 1, Spectre visible,

e D D M SR ER MM N D MR D OO O My OB MO e D m E Ee e o E OB ED A e e O 3 KD GU L G RN 6D G A G tm wm mm mm mm Ay

Quand on aborde 1'analyse par le spectrometre Fabry-Pérot d'un
spectre aussi dense que celui du cérium, l'identification des raies
analysées pose un probleme difficile, Pour le résoudre, on doit
disposer d'une liste de raies complete donnant des longueurs
d'onde précises et des intensités relatives & peu pres conformes
2 celles qu'on observe dans une cathode creuse : toutes ces qua-
lité€s sont réunies dans les tables de W, C. Martin ; les tables
plus anciennes donnent souvent des longueurs d'onde assez préci-
ses mais de nombreuses raies sont omises et les donndes sur les
intensités ne sont gugre utilisables, De plus le dispositif d'en-
trainement du réseau du prémonochromateur doit étre de qualité
suffisante pour qu'on connaisse la longueur d'onde de la raie
émergente avec précision, au moinsg sur un petit domaine de lon-
gueur d'onde. L'étalonnage du prémonochromateur se fait de pro-
che en proche en utilisant certaines raies (émises soit par le gaz
porteur de la décharge soit par le cérium lui-mé&me) dont l'inten-
sité est assez grande pour qu'on les identifie sans ambiguité :
on a ainsi un certain nombre de raies reperes dont la différence
de longueur d'onde est en moyenne de quelques dizaines d'angstréms,
Pour repérer - les raies plus faibles, on procede alors par in-
terpolation linéaire : sur le montage utilisé, l'incertitude sur les
°
longueurs d'onde ainsi déteriminées était de l'ordre de 0,1 A,

II. 1. b. Superposition d'ondres,

Les déplacements isotopiques & mesurer n'élant jamais tres grands,
il faut que le pouvoir de résolution soit grand et, par conséquent,

que l'intervalle spectral libre soit petit. Si on donne alors au
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prémonochromateur une bande passante égale A l'intervalle
spectral libre du Fabry-Pérot, on ne recueille pas ass‘ez de
lumiére pour analyser avec un rapport signal sur bruit conve-
nable les nombreuses raies faibles dont 1'étude est indispensa-
ble. On est donc conduit & donner au prémonochromateur une
bande passante plus large : ainsi nous avons en général, opéré
avec une bande passante de l'ordre de 0, 5 Ai (soit 2 cmul

pour )\ = 5000 j;) etdes intervalles spectraux libres du
Fabry-Pérot de quelques centaines de millikaysers (300 en moyen-
ne).

Il faut alors examiner avec soin les cas de superposition d'ordres,
le risque majeur étant d'interpréter la figure produite par deux
raies voisines comme la structure isotopique d'une seule raie,

Il faut donc contrdler que les intensités relatives des composantes
sont convenables {c'est 3 dire dans le rapport des abondances des

142
t Ce qui est égal & 8, 0) et, naturellement

deux isotopes 14 Ce e
étudier chaque raie avec plusieurs épaisseurs d'interférometre ;

°
cependant, dans le rouge ( A > 6 000 A) le spectre est moins
dense et , dans de nombreux cas, l'enregistrement est assez clair
pour qu'on puisse se contenter d'une seule épaisseur d'étalon. Dans-
tous les cas pour avoir un contrdle supplémentaire, nous nous
sommes attachés a identifier toutes les composantes observées
dans chaque enregistrement en mesurant leurs différences de
nombres d'onde et en les comparant aux valeurs calculées i
l'aide des tables de Martin (fig 4). Une liste comprenant les dif-
férences de nombre d'onde - de 150 couples de raies tres proches
a été établie de cette manitre et transmise 3 W, C, Martin.
Pour étudier les écarts entre les mesures interférométriques

et les mesures au spectrographe a4 réseau de ces différences

nous avons construit l'histogramme de la figure 5. En négligeant




(°°)
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l'erreur commise sur les mesures interférométriques, la largeur
& mi-hauteur de cet histogramme fournit l'erreur qui provient

du pointé des raies sﬁr les plaques du spectrographe, soit 9 mK,
environ ; la racine carré de 1l'écart quadratique moyen est de

10, 6 mK {ces résultats concernent des différences de raies tres
voisines : on ne peut donc pas en déduire la précision des nom-
bres d'onde fournis par les tables de Martin). En conséquence

de cette étude, nous avons estimé que la probabilité d'erreur
d'identification était élevée lorsque 1'écart dépassait 35 mK

et nous avons rejeté les résultats de déplacement isotopique cor-
respondants. Dans la partie visible du spectre , les déplacements
isotopiques de 750 raies ont été mesurés {tableau 2 colonne 4) (= °),

I1 - 2. Spectre infra-rouge,

W. C. Martin pense avoir découvert tous les niveaux pairs (au nombre de 12)
situés en dessous de 13 000 cm’ 1)et il propose une configuration prépondé-
rante pour chacun de ces niveaux. O, la plupart d'entre eux (tous ceux de

la configuration 4£.2 6 SZ en particulier) sont reliés au niveau fondamental

ou aux niveaux impairs les plus bas par des raies infra-rouges ; en prin-
cipe, on peut cependant accéder aux déplacements isotopiques de ces niveaux
pairs tres bas en n'utilisant que des raies visibles, mais certaines de ces
raies sont trés faibles et tres difficiles & exciter dans les lampes a cathode
creuse. Il est donc beaucoup plus indiqué d'analyser les raies infra-rouges.
Pour cette étude, le spectrometre SIS A M est l'instrument de choix,

Gréice & 1'obligeante collaboration de J. Verges, 7 raies d'arc infra-rouges
ont été mesurées. Pour ces mesures, deux tubes 2 ché.rge Asans électrodes
contenant un mélange trés enrichi en 14006 pour l'un, en ! 2Ce pour l'autre

restent allumés en permanence et, grice a un miroir, on envoie successi-

vement la lumitre émise par chacun des tubes dans le spectrometre,

sans arréter l'exploration du spectre {figure 6}.

Dans le tableau 2, les déplacements isotopiques données a la colonne 4 sont
142
tous négatifs (c'est & dire que l'isotope le plus lourd, Ce, a la plus

grande longueur d'onde) mais le signe - a ¢té omis,
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Les résultats sont donnés dans le tableau 3 (colonne 4)

=t

: DI Classification

NenA) | oen cm)

10 659,03  ° 9379, 15 - 42 0 -9 379
12 342,73 : 8099, 72 - 43t 1279 - 9 379
12 956,49  ° 7716, 03 -44 ' 1663 -9 379

5
5
3 .
13 253, 37 : 7543,19 5 : -45: 1663~ 9206
L
5
5

17,943,43 ' 5 571,55 - 46 ' 2208 -71780
20 157,82  : 4 959,50 - 45 : 1279 - 6 238
20 990,50 4762, 76 -47’ 0- 4 762

A B M W W N b
]
NS s N ORI N (TN

Tableau - 3 -

la longueur d'onde, le nombre d'onde et l'intensité sont tirés des listes du
spectre infra-rouge du cérium é&tablies par J. Verges, a l'aide d'un spec-
trometre SIS A M 3 moyenne résolution (49).

La précision des mesures de déplacement isotopique des raies infra-rouges
est limitée par deux sources d'erreur.

- les défauts du systéme d'entrafnement des réseaux du spectrometre
SIS A M (dans 1'état actuel, le SIS A M & haute résolution n'est pas
équipé d'un dispositif d'étalonnage en nombre d'onde), L'erreur sur une
mesure isolée peut atteindre 4 mkK,

- Les déplacements instrumentaux et les autres déplacements parasites
duis, par exemple, a l'effet Stark ou & 1'effet de pression, qui peuvent
apparaitre toutes les fois qu'on utilise la méthode de 1'échange des sour-
ces. On peut, dans une certaine mesure, contrdler 1'absence de déplace-
ments instrumentaux en mesurant la distance de deux composantes hyper-
fines de la raie de l'tode k = 13 148 .&, émise i'une par le tube conte-

140 142
nant l'isotope Ce, 1'autre par le tube contenant l'isotope Ce : on
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compare la valeur ainsi mesurée a celle obtenue d'autre part avec un
seul tube (50). Enfin, la raie d'étincelle & 17 080 J—‘i présente un gran-d
déplacement isotopique qui a pu &tre mesuré a la fois par la méthode
de 1'échange des tubes et 2 1'aide d'un tube contenant un mélangé de
14OCe et de 1420(3; par la premiere méthode, on trouve 108,1 + 2 mK,
par. la seconde 108, 7 + 2 mK : les déplacements instrumentaux sont
donc inférieurs aux autres erreurs. Four ce qui est des autres dépla-
cementis parasites (effet Stark, effet de pression) aucun moyen de
contrdle n'est possible, On peut cependant raisonnablement estimer
qu'ils ne dépassent pas 1 ou 2 mK et éliminer partiellement les causes
d'erreur en répétant les mesures dans des conditions variées,

On peut finalement estimer 3 2 mK l'erreur commise sur la détermi-

nation des déplacements isotopiques des raies

III - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DES NIVEAUX IMPAIRS PROFONDS

DE Ce I.

IIT. - 1, Détermination des déplacements isotopiques des niveaux,

Pour déduire des données brutes des tableaux 2 et 3, les déplacements
isotopiques des niveaux bas, on construit un tableau rectangulaire dans
lequel on porte "'en abscisse' les niveaux supérieurs (pairs) et "en or-
donnée' les niveaux inférieurs (impairs) ; 3 la croisée d'une ligne
horizontale et d'une ligne verticale se trouve une raie (si les regles
de sélection sont respectées). Les déplacements isotopiques des ni-
veaux ne peuvent &tre déterminés (cf, chapitre I.) qu'd une constante
additive prés ; on choisit d'abord un niveau "origine'' O, auquel on at-
tribue le déplacement isotopique X ; on cherche ensuite les différences
Ai entre les déplacements isotopiques des niveaux N; et le déplace~
ment isotopique du niveau origine O, le déplacement isotopique du
niveau Ni s'écrit ainsi X + Aio Pour ce faire, il est nécessaire d'avoir
des "connections' entre le niveau Nj et le niveau O : on dit qu'on a une

'connection' lorsqu'on a mesuré les déplacements isotopiques d'un







Niveau

4&?.&
16863 {440, | (x-72) el
(J=4) :
\=6458 & A= 5926 A
(142 L
1368 A (e  (X-13)mt
140
(J:S) i e
[ ‘14‘253
0 ” X mi
¥
(J:lf) L Ge
h2c, 140, 42,  MOC,
59ImK T2 mi
%

E-Sj' Evaluation de la différence des déplacements

isofopiques des niveaux O el 41388 cm™*as laide

des raies & B458A et & 5926 A




- 33 -

couple de raies ayant le mé&me niveau supérieur et dont les niveaux

inférieurs sont le niveau 0 et le niveau N, respectivement : la différence

A.

1 est égale 2 la différence des déplacements isotopiques des deux

raies du couple, d'apres le principe de combinaison (fig. %). Il est évi~

. demment facile de découvrir les connections en consultant le tableau rec-
tangulaire évoqué plus haut,

Maig, si on se borne a utiliser les connections entre les niveaux Ne et le
niveau 0, on exploite trés mal le matériel expérimental et, en particulier,
on laisse de cbié les niveaux qui n'ont pas de connections avec le niveau
origine (parceque les valeurs de J de ces niveaux et du niveau fondamental
ont une différence supérieure & 2 par exemple}. Pour éviter cela, on est
donc amené A évaluer d'abord les dé'placerhents isotopiques de quelques
niveaux présentant de nombreuses connections avec le niveau origine 0;
ces niveaux, solidement établis, constituent alors autant d'origines se-
condaires et on procede de proche en proche de fagon a utiliser toutes les
connections entre niveaux disponibles dans les données expérimentales.
On concgoit que ce travail soit trés complexe quand il porte sur pres d'un
millier de raies.

Naturellement, le choix du niveau origine C nl'est pas indifférent : on doit
prendre le niveau qui, dans 1'ensemble, est le mieux relié (au sens des
connections définies plus tard) aux autres niveaux. Dans le cas de Ce I

le cheix du niveau fondamental s'imposait : ce niveau a en effet une valeur
de J (T=4) moyenne et il fournit le plus grand nombre de raies intenses.
Finalement, les déplacements isctopiques de 26 niveaux impairs profonds
ont pu &tre établis 2 une constante additive pres. Les résultats sont don-
nés dans le tableau 4, Toutes les valeurs données reposent sur au moing
trois connections sauf celle du niveau 3 974 Cm-l qui repose sur deux
connections seulement, Pour vingt des niveaux,l'incertitude ne doit pas
excéder 1 mK ; pour les six niveaux restant (distingués par un astérisque

dans la dernitre colonne du tableau 4) l'exrreur estimée est de 2mK.




Niveaux impairs de Ce I,
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Tableau ~ 4 -

N . Composition
ivea :
o ’ e]:r?riK fas £d° s N &
0o |4 X 85 12 : 3
228 : 2 :X 89 9 2
1279 4 ix- 1t 80 17 3
1388 : 3 :X-13: T4 24 2
1 663 3 ‘x T 85 13 2
2 208 5 :X- 3: 72 25 3
2 369 3 ix-38° 14 86 0
2378 : 2 :X : 82 15 3
2437 4 'X-39° 28 70 2
3100 ;4 :X- 9: 28 70 2
3 196 4 ‘x-43’ 6 94 0
3 210 5 :X-45: 11 88 1
3312 "4 x0T 63 35 2
3764 . B iX-47: 4 96 0
3974 o ‘x-37° 27 70 3
3 976 6 iX- 4: 69 29 2
4 020 1 ‘x-34' 28 69 3
4 160 3 X 46: 6 93 1
4173 4 ‘x- a4’ 9 91 0
4199 5 :X-28: 55 43 2
4 417 5 ‘x-25° 22 77 1
4 455 6 :X-48: 0 99 1
4 746 6 ‘xX-44' 8 92 0
5315 7 X~ 48 0 100 0
5572 4 x.48° 6 94 0
5802 7 iX- 48: 0 100 0
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III - 2 Interprétation des résultats.

L'analyse théorique des niveaux impairs profonds de Ce I par Z. B,
Goldschmidt (50) a montré que ces niveaux appartiennent aux trois confi-
gurations 4f 5d 652 , 4f 5d2 bs et 4f 5(13° Mais la composante de la confi-
guration 4f 5d3 dans les fonctions d'onde des 26 niveaux que nous avons
étudiés est négligeable, Les fonctions d'onde de ces niveaux résultent
donc du mélange des deux configurations 4f 5d 652 et 4f 5d2 6s seulement
et on peut tenter d'appliquer la r2gle de partage (cf, chapitre I, paragra-
phe 4II, 2e). Pour cela, on construit le graphique de la figure 8 : étant
donné un niveau Ni, dont la fonction d'onde est g

[Py = o [ §d 8> +p {745
on porte en abscisse Q{Z (c0) et en ordonnée le déplacement isotopique du
niveau. 5i la régle de partage était exacte, les points représentatifs des
niveaux seraient alignés. On constate en fait qu'ils sont assez bien grou-
pés autour d'une droite moyenne, 2 l'exception des deux niveaux 3
4 199 crn-1 et 4 417 c:m_1 qui s'en écartent nettement ; plusieurs autres
niveaux sont également situés en dehors de la droite moyenne. Il n'est
pas possible de tirer de conclusions de ces écarts : en effet, les résul-
tats théoriques dont nous disposons sont ceux de la premidre étude de
Z. B. Goldschmidt : cette étude repose sur un petit nombre de niveaux
expérimentaux et on constate que les valeurs théoriques des énergies
et des facteurs de Landé ne sont pas en trés bon accord avec les valeurs
expérimentales. Il est donc possible que certains des écarts que nous
constatons Joient dfis & 1'erreur sur les valeurs de oﬁz, De plus, tant qu'on
ne dispose pas de meilleures fonctions d'onde, une étude paramétrique du
déplacement isotopique selon la méthode de J. Bauche (51) est dépourvue
d'intérét ; cette étude sera tentde des que les résultats d'une étude thé-

orique plus précise seront disponibles,

4 2
(e°) Les valeurs de® et % nous ont été communiquées par Z. B. Goldschmidt,
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En conclusion, en raison du grand nombre de niveaux mesurés, le tracé
de la droite moyenne de la figure 7 garde un sens par extrapolation, on
obtient une valeur assez précise de la différence des déplacements isoto-
piques des deux configurations 4f 5d 632 et 4f 5d2 bs.
ST(4f 5d 6s%) - §7T(4f 5a° 6s) = 56 mK.

L'erreur commise sur 1'évaluation de cette différence est difficile a dé-
terminer ; en examinant la figure 8, on peut l'estimer 3 3 mK environ,
On peut également donner, en fonction de X, les déplacements isotopiques
de ces deux configurations, soit :

§T(4f 5d 65°) = (X +8) + 2 mK

§ T(4f 5a’ bs) (X - 48) + 1 mK
I¥ - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DES NIVEAUX PAIRS DE Ce I.

Ir

Quand on a déterminé les relations entre les déplacements isotopi-
ques des niveaux impairs, qui sont les niveaux inférieurs des transitions
étudiées, il est facile d'évaluer les déplacements isotopiques des niveaux
supérieurs (pairs) par simple différence : le déplacement isotopique obser-
vé sur une raie est en effet €gal au déplacement isotopique du niveau sy-
périeur diminué du déplacement isotopique du niveau fnférieur.. Nous
avons ainsi évalué les déplacements isotopiques de 267 niveaux pairs de
Ce I (tableau 5) ; chaque valeur repose sur deux raies au moins, mis &
part pour six niveaux profonds dont les déplacements isotopiques ont été
déterminés 3 partir d'une seule raie intense et bien isolée (o0).
L'incertitude est de 1 & 2 mK environ,

ALV - 1, Répartition des valeurs des déplacements isotopiques.

Pour étudier la distribution des déplacements isotopiques, nous avons

construit un histogramme (figure 9) : cet histogramme ne fait pas appa-

(co) Ces niveaux sont désignés par un astérisque dans le tableau 5,
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Tableau - 5 -
Niveau J Configuration D, I,

prépondérante ., en mK
4762 4 4£% 652 X - 47
6 238 5 - T X - 46
7 780 6 - . X - 49
9 206 3 - © X - 45
9 379 4 - . X - 44
12 114 4 4t% 5d 6s ‘X - 89
12 366 5 - "o : X - 91
12 992 2 4f 5d 6s 6p & X - 68
15 277 3 . X - 58
16 008 3 © X - 45
16 051 4 . X - 77
16200 3 © X - 35
16 223 : 5 . X - 67
16 384 3 ©X - 42
16 668 3 X -62
16 869 4 fx.T2
16 693 : 4 L X - 63
16 869 4 X -T2
16 903 5 . X - 61
16 942 4 © X - 60
17120 : 5 ;X - 61
17147 ° 4 * X - 60
17315 ; 4 Y
17343 ° 5 ‘X - 58
17511 : 3 . X - 66
17 731 4 X - 63
17 895 4 X - 80
17895 5 X - 77
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Tableau - 5 -~ (suite)

Niveau J Configuration D. 1.
: prépondérante
18 005 : 3 . X - 50
18 008 ° 5 ' X - 63
18 162 : 4 ;X - 60
18 194 5 © X - 64
18 313 : 3 ;X - 59
18 365 @ 5 © X - 55
18 550 : 2 . X - 64
18 611 3 f X - 54
18 619 5 X - 56
18 652 3 * X - 65
18692 : 4 . X -51
18 758 - 3 "X - 60
18 871 4 : X - 66
18943 © 5 "X -73
19 014 : 4 . X -73
19 062 5 ' x-80
19 158 : 2 . X - 68
19 220 © 4 F X -51
19 235 : 6 . X -T2
19 244 ° 4 f X -69
19 296 : 4 . X - 70
19 330 | 2 ‘X -58
19 347 : 5 . X - 47
19 347 6 F X -67
19 544 : 4 . X - 57
19 636 3 * X - 58
19 661 5 X-79
19 711 ° 3 | X -69
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Tableau - 5 - (suite)

Niveau : J Configuration D. 1,
: ¢ prépondérante :

19 791 5 : X - 75
19 843 © 5 X - 81
20 030 : 3 X - 66
20112 ° 4 X - 87
20174 : 4 ; . X - 72
20242 ' 3 ° X - 66
20320 : 4 X - 44
20338 ° 5 ° " x- 73
20346 : 5 . X - 62
20411 ' 4 "X - 70
20498 : 5 P X - 47
20 509 ° 4 X - 60
20591 : 6 : . X- 80
20631 5 X - 70
20 661 : 3 . X - 73
20708 ' 2} P x- 62
20730 : 5 . X - 73
20747 1 3 F "X - 66
20842 : 6 : . X - 90
20 907 ' 4 ‘! X - 70
20998 : 4 . . X - 78
21023 ° 2 F X - 66
21059 : 5 : : X - T
21 076 ° 4 F T X - 82
21100 : 6 : : X - 73
21153 © 5} X - 65
21158 : 3 . X - 62
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Tableau - 5 - (suite),

Niveau J Configuration D. L
’ Prépondérante
21 161 g * "X - 88
21 226 : 5 :X - 75
21 237 ° 3 ‘X - 69
21 267 : 4 (X -7
21 314 7 *x .90
21 324 : 6 X -72
21 340 ° 3 ‘x-72
21 375 : 2 (X -61
21 399 ° 3 ° X -39
21 420 : 2 :X - 63
21 456 ° 5 *X-59
21 499 : 3 :X - 75
21 520 ' 4 ° ‘x-72
21 581 : 5 : (X - 63
21 654 ° 7} X -91
21 661 : 3 : X - 78
21 683 ° 5 ° ‘X - 85
21 725 : 1 ; {X - 73
21725 - 5 ° X -8l
21 813 : 3 : :X - 62
21 877 © 6 °© ‘X - 88
21 885 : 4 ; 1 X - 67
21 946 ° 5 ‘X -78
21 948 : 3 . L X - 66
21 993 ° 4 ° X - 70
22 063 : 7 : :X - 92
22 064 ° 6 ° "X - 66
22 127 : 3 :X - 59
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Tableau-'5-- ($uite)

Niveau J Configuration D. L
: prépondérante :
22170 ° 2 X ~77
22 184 : 5 X -78
22190 ° 3 X -65
22210 : 4 X -15
22219 ' 2 X - 66
22 246 : 1 X -72
22291 ° 3 X - 64
22 321 + 6 X - 80
22325 ° 4 X -69
22 355 : 5 X -18
22438 ' 6 X - 74
22 477 ; 3 X -175
22 503 © 4 "X -73
22 518 : 5 P X 179
22549 ' 2 X -170
22 558 : 6 : X - 176
22 600 © 3 "X -58
22713 ¢ 3 : P X - 67
22739 F 7} ‘X -75
22 740 : 5 (X -84
22781 ' 4 "X - 63
22851 : 6 : X -75
22882 ' 5 ° X -75
22933 + 1 X -7
22949 | 4 ! fx -7l
22970 : 2 P X -7l




Tableau 5 - Suite -
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Niveau ;: J : Configuration D, I.
: : Prépondérante :
22 972 ° 3 '} "x -7l
23049§ 2 ;X-73
23083 ' 5 "X -T2
23117; 5 ;X-69
23139 © 3 '} ‘x - 80
23 184 : 7 . X - 83
23190 ' 6 ‘x .78
23240; 3 :x-Sl
23244 ' 2 ‘x - 78
23251; 4 ;X'~77
23391 ' 4 X - 89
23452; 7 ;X-91
23 535 ° 3 fx - 72
23596; 4 . X - 86
23627 © 6 fx - 90
23701° 3 . ;X-72
23722 1 4 ‘x - 78
23885 : 5 . X - 76
23962 ° 5 fx - 80
24009; 5 . X - 86
24 041 © 3 ° "X . T4
24 131 : 3 LX - 77
24 135 ° 3 ° fx - 79
24148; 7 ;X=-88
24412 ° 5 ‘x - 84
24427 1 6 X - 85
24691 ° 6 fx - 87
25077; 4 ;X—71
25208 0 4 ° fx - T1
25730 1 6 P X - 72
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raitre de répartition des niveaux en plusieurs groupes distincts 3 chacun
desquels on pourrait attribuer une configuration ; la quasi totalité des ni-
veaux se trouve au contraire concentrée dans un seul maximum trés large
dans lequel les valeurs du déplacement isotopique varient de X -55 2

X -80 environ; tout au plus, peut-on distinguér deux maximums secon-
daires assez peu nets, l'un autour de la valeur X -90 (comme nous le verr
rons, la conflguratlon preponderante de certains niveaux de ce groupe
pourrait étre 4f 5d 6s), l'autre autour de la valeur X -46 (plusieurs de
ces niveaux appartiennent 3 la configuration 4:E 6s ), Une telle situation
ne doit pas nous étonner et la plus grande circonspection est de rigueur
lorsqu'on doit interpréter un graphique de ce type : dans les spectrés com-
plexes comme ceux des lantharides, le mélange dercon.figurations est,en
effet, la regle, mis & part pou¥r quelques niveaux profonds : les déplacer.
ments isotopiques des niveaux résultant de ce mélange peuvent ainsi pren-
dre toutes les valeurs comprises entre celles des déplacements isotopi-
ques de chaque configuration pure. Malgré cela, nous avons tenté de pré-
ciser cette étude en répartissant les miveaux en deux groupes i peu prés
égaux composés repectivenient des niveaux situés en dessous et au dessus
de Zi 000 crn-'l ; avec le premier groupe, nous avons construit l'histo-
graxﬁme de la figure 19,avec le second, celui de la figure 19. On consta-
te -a.insi que, dans l'ensemble, les niveaux élevés ont un déplacement iso-
topique plus faiblecque les niveaux bas, ce qui traduit le fait que les con-
figurations possédant des €lectrons s sont en général plus profondes, De plus
l'histogramme des niveaux élevés (fig. 1) ne présente aucun maximum
secondaire autour de la valeur X -46 (les niveaux qui présentent cette
valeur élevée du déplacement isotopique sont donc des niveaux bas) et le
maximum autour de la valeur X -90 est moins nettement séparé que sur
lhistogramme d'ensemble, ce qui rend douteuse sa signification.

IV - 2, Déplacement isotopique des configurations paires

W. C. Martin a attribué une configuration prépondérante aux niveaux pairs
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les plus profonds (tableau 5) (52). Mais comme les configurations paires
n'ont pas encore fait l'objet d'une étude théorique, il n'est pas i)ossible
de déterminer avec précision leurs déplacements isotopiques ; on peut
seulement tenter une évaluation approximative :

- pour la configuration 4 fz 652, les déplacements isotopiques des cing
niveaux mesurés sont bien groupés autour de la valeur (X - 46). Il est
donc raisonnable de penser que le déplacement isotopique de cette confi-
guration est voisin de (X - 46). Cependant, 1'exgpmple. de la configuration
4f 54 652 dont plusieurs niveaux profonds ont un déplacement isotopique
trés voisin de X incite 2 la prudence puisque le déplacement isotopique
de cette configuration est finalement X + 8.

Pour la configuration 4f2 5d 6s, le déplacement isotopique a été mesuré
pour 2 niveaux seulement (té.bleau 5) et on trouve les valeurs

(X ~ 89) et (X -~ 91) trés voisines 1'une de Fautre. ‘

Enfin un seul niveau de la configuration 4f 5d 6s op a été mesuré : son
déplacement isotopique vaut X - 68, -

En résumé, les déplacements isotopiqués des configurations

4f 54 632 et 4f 5d26s sont solidement établis, celui de la configuration
4f2 632 est assez bien déterminé et on peut considérer qu'on a une idée
approximative de celui de la configuration 4f2 5d 6s ; mais le déplacement
isotopique de la configuration 4f 5d és 6p reste i évaluer.

‘Les ﬂéplacements isotopiques des configurations du spectre d'arc du cé-
rium, qui constituent le résultat essentiel de ce chapitre sont Tegroupés

dans le tableau 6.

Configuration Déplacement isotopique
4f 5d 6s° X+ 8

4f 5d° 65 X - 48

4£% 65° : X - 46

af” 54 6s X - 90

Tableau - 6 -
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CHAPITRE - IV -

EFFETS D'ECRAN - CONSTANTE DE DEPLACEMENT ISOTOPIQUE .

42
EXPERIMENTALE DU COUPLE ﬁ40cm ! Ce)

I - DONNEES EXPERIMENTALES CONCERNANT LE SPECTRE
D'ETINCELLE.

Harrisson et ses collaborateurs ont jeté les bases de la classification
du spectre d'étincelle en 1940 (45) ; leur travail a été complété par
G. Racah qui a en particulier réussi i relier les deux systémes de niveaux.
Z, B. Goldschinidt a fait une analyse théorique approfondie de ce spectre :
les niveaux pairs profonds appartiennent aux configurations 4£ 5d2,

2
4f 5d 6s et 4f 6s ; les niveaux impairs profonds appartiennent aux confi-

gurations 4f2 6s et 4f2 5d (fig, 12).

2
it 62 4f2 5d
4f 5d 6s 4 s
2 ST -1
4f 5d i 3854 cm

figure 12
La plupart des raies intenses observées dans le domaine visible corres-
pondent a des transitions entre des niveaux supérieurs impairs et des
niveaux pairs appartenant aux configurations 4f2 6s et 4f2 5d ; les raies
dont les déplacements isotopiques ont été mesurés soit par Brix et Frank
(53) ; soit par Korostyleva (54), appartiennent le plus souvent & ce type
de transition et les résultats de ces auteurs ne fournissent aucune relation
entre les déplacements isotopiques des niveaux impairs profonds et seu-
lement deux relations entre les déplacements isotopiques des niveaux pairs
profonds {tableau 7) ; encore, la précision est-elle médiocre : on peut

estimer l'erreur a4 3 mK environ.
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Niveau : J : Configuration : D. 1.

3 854 for/2 at® 6s ‘oz

4 165 : 9/2 4£% s : Z -2

5616 friz 4% 65 oz +2
Tableau - 7 -

Comme pour le spectre d'arc, il nous a donc semblé utile d'analyser un
certain nombre de raies infra-rouges & 1'aide du SIS A M, A titre
d'exemple, nous donnons (figure 13) l'enregistrement de la raie de nom-
bre d'onde O =4 629, 56 cm_l. L'ensemble des résultats obtenus est
donné dans le tableau 8.

En donnant la valeur Y au déplacement isotopique du niveau 2 382 ¢m
qui est le mieux relié a 1'ensemble des autres niveaux, on déduit de ces
résultats les déplacements isotopiques des niveaux impairs (tableau 9)

et ceux des niveaux pairs (tableau 10 colonne 5)

Niveau : J : Composition : D, I.
en mK
4 5a°  ° 4f 5d 6s
(%) 0 R N 4 % Y - 42
987 9/2 95 %, 5 % Y - 40
1 410 o9z Y 9% 4 Y - 35
(%) 1873 7/2 80 % 20 % Y - 26
2 382 o920t 3% Y e2% Y
(%) 2 595 3/2 7 % 93 % Y + 28

Tableau - 9 - -




Ce I: 6= 4629,56 e (fds 2382~ fd 7011 )
fig. 13
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A

L]

g Classification
11 833, 00 8 448, 63 6 - 77 0-8448 17/2-5/2
12 644,15 - 7906,62 '3 ' -36° 1410-9316 9/2-17/2
13 431,91 : 7442,92 12 :-46: 1873-9316 7/2-7/2
13 712,83 ©7290,45 ‘4 ‘.37 987 - 8278 9/2-11/2
14 41-6,48.;'6 934, 61 ;3 - 77; 2382 -9316 9/2-7/2
15 205,69 - 6574,69 '3 ‘-53° 1873-7011 7/2-9/2
16 376,48 6 104, 65 7 - 37; 987 - 7092 9/2-11/2
16 595,18 ' 6 024,20 7 - 42 987 - 7 011 9/2 - 9/2
16 956, 54 . 5 895, 82 12 :-82: 2382-8 278  9/2 -11/2
17 080,74 ' 5852,95 3 ' -108° 2595- 8448 3/2 - 5/2
17 594, 72 ;5681,97 L6 :-43: 1410-7092 9/2-11/2
17 847,42 1 5601,52 ‘4 ' -43° 1410-7011 9/2-9/2
19 457, 89 ; 5 137,90 ; 4 ; - 52; 1873 -7011 7/2-9/2
21 225,31 - 4710,07 ‘2 ‘.78° 2382-7092 9/2-11/2
21 594,43 ;4 629, 56 2 ; - 77; 2382 -7011 9/2-9/2
21 596,30 1 4629,16 -2 S +30° 987 -5616 9/2-9/2
23 766, 36 4 206,48 ; 1 +‘25; 1410-5616 9/2-9/2
23999,65 4 165,59 ‘2 ©+34° 0-4165 7/2-9/2

Tableau - 8 -
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Composition

Niveau J - : D. 1. (IR) D. 1.
: : 4£2 54 4f2 bs en mK : en mK
(%) 3 854 0 99 Y- 9
(&) 4165 ° 9/2 o : 98 Y- 9 Y - 10
5616 : 9/2 : o 98 Y - 10 Y- 9
7011 ¢ o9/2 % 100 0 Y - 78 Y - 78
7092 :11/2: 100 ° 0 Y - 78 Y - 78
8278 S 11/2 7 100 0 Y - 79 Y - 79
(%) 8 448 5/2 100 0 Y - 80 Y - 80
() 9316 [ 7/2. 99 0 Y - 74 Y - 75

Tableau - 10 -

En ce qui concerne les niveaux pairs, en utilisant les résultats du ta-
bleau 7, on aboutit finalement aux valeurs de la colonne 6 du tableau

10,

La précision sur ces déplacements isotopiques est un peu moins bonne
que pour les niveaux du spectre d'arc : en effet certaines des raies
d'étincelle enregistrées sont de faible intensité et certains déplacements
isotopiques petits, ce qui rend leur mesure délicate. Pour les niveaux
les plus favorables 1l'erreur est du méme ordre de grandeur que pour
les niveaux du spectre d'arc, c'est-a-dire de 1 & 2 mK environ ; mais
pour les niveaux désignés par un astérisque dans les tableaux 9 et 10,
l'erreur atteint 3 mK, Nous devons a l'obligeance de Mme Z., B,
Coldschmidt la composition des niveaux données dans les colonnes 3 et 4
des tableaux 9 et 10.

II - DEPLACEMENT ISOTOPIQUE DES CONFIGURATIONS DE Ce II,

Les déplacements tsotopiques des deux configurations paires :







Déplacement

isohopique /
707 (an mK)
Y201

Y104

7-10

¥-201

Zdela
COnFusurol'ion fds

100

_"__i_S_'f_[c-- Niveaux impairs profonds de Cell (“r‘égie de por\'oa"_)-
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4 f2 6s et 4 fz 5d sont tres faciles & déduire de ceux des niveaux puis-
que le mélange de configurations est pratiqguement négligeable., En con-
sultant le tableau 9, on trouve ainsi que le déplacement isotopique de
la configuration 4£% 65 vaut (Y - § mK et celui de la configuration
4 f2 5d, (Y - 78) mK, l'incertitude étant de 2 mK environ.
Pour les deux configurations impaires 4f 5d2 et 4f 5d 6s, nous cons-
truisons un graphique (fig. 14} analogue & celui de la figure 8.
En extrapolant la droite moyenne, on obtient la différence des dépla-
cements isotopiques des deux configurations 4f 5d2 et 4f 5d 6s
ST(4f 5d 6s) - 3T(4f 5a°) = (71 + 6) mK.

On peut également exprimer, en fonction de Y, les déplacements iso-
topiques de chacune de ces configurations

3T (4f 5d 6s) = Y + 30 ST (4f 5d2) = Y - 41
Les valeurs des déplacements isotopiques de 4 configurations profondes

de Ce II sont finalement regroupées au tableau 11. L'incertitude esti-

mée sur chacune d'elles est de 3 mK,

Configuration Diii]i(;ei;iznt
4f 5d bs Y + 30
4f 54° Y - 41
4¢% 65 : Y- 9
4£% 54 Y - 78

Tableau - 11 -

IiII - EFFETS D'ECRAN,

III - 1. Electrons s et électrons d.

Les résultats du chapitre III (tableau 6) sur le spectre d'arc ne four-
nissent pas le déplacement isotopique des configurations sans &lectrons

s. Il n'est donc pas possible de vérifier directement les relations qui
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décrivent 1'effet d'écran de l'electron 5d ¢ 1l'effet d'écran mutuel des
deux électrons 6sc et dont les valeurs moyennes généralement admises
(30) sont :

$T(4f 54 652) - §T(af 5a)
ST @f 5d 6s) S T4t 54)

$T@f 5a° 6s) - BTEE 54)
YTUsf 5d és) ST (4f 5d)

1,60 et

0, 80

Mais, il est possible de contrfler la relation suivante qui est une consé-

quence des deux précédentes soit:

§T(4f 5d 652) - §T(af 53 6s) _ 0. 80
8T(4f Bd 6s) - §T(4f 5d) o

En tenant compte du fait que 8 T{4f 5dz) = §T(4f 5d) (chapitre I,

par. III 2.c et référence (30) ), on trouve en effet la valeur numérique

de ce rapport @

2
= = 0,791 0,10

en excellent accord avec la valeur moyenne,
2, 2 2 2
De.mé&me, avec les configurations 4f° 6s°, 4£° 5d 6s, 4f° bs et
2
4f 5d, on devrait avoir @

§T(4£° 65°) 5T (45% 5d 65)

> > = 0,80
bT(4f” 6s) -  §T(4f” 5d)
On trouve en fait :
44
69 ~ 0, 64

Le mauvais accord de cette valeur avec la valeur moyenne ne doit pas
surprendre : comme nous l'avons exposé au chapitre III, les résul-
tats des configurations 4£2 652 et surtout 4f2 5d 6s ne sont pas siirs
puisque 1l'analyse théorique de ces configurations n'a pas été faite ; il
suffirait,par exemple, que le déplacement isotopique de la configura-
tion 4f2 5d 6s soit diminué de 10 mK ou que celui de la configuration
4f2 632 soit augmenté de 10 mK pour que l'accord soit rétabli (1'exem-
ple de la configuration 4f 5d 652, déja cité au chapitre III montre qu'un

mélange de configurations mé&me modéré peut provoquer des variations
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de cette amplitude).

IIl - 2, Electrons f,

Pour les m&mes raisons que ci-dessus la relation donnant directement
1'efiet d'écran de 1'électron f ne peut pas faire 1'objet d'une vérification
sérieuse ; si on cherche quand mé&me 2 l'apprécier, on trouve :

§ T(45> 5d 6s) - § T(4s* 54) 44
§ T(4f 5d 6s) - $T(4f5d) ~ 71

= 0,62

au lieu de 0, 75, moyenne généralemenrt admise,

I1 faut remarquer qu'il suffit ici aussi de diminuer de 10 mK le dé-
placement isotopique de la configuration 4f2 5d 6s ou d'augmenter
d'autant celui de la configuration 4f2 652 pour rétablir l'accord.

On peut obtenir 1'effet d'écran de 1'électron f d'une manitre un peu
moins directe en utilisant seulement le spectre d'étincelle et en sup-

posant connu 1l'effet d'écran de 1'électron d,

On a en effet : 3 T(4f2 6s) - 8T(4f2) B
§ T(4f 6s) - § T(4f)
$ T(4t> 6s) - §T(4F%) § T(4f 5d6s) - 8 T(4f 54)
ST(4£ 5d 6s) - 8 T(4f 5d) ~ §T@f6s) - b&T@L)
- —2‘19— x 0,8 = 0,77+ 0,10

La valeur moyenne est 0, 75 ; I'accord entre cette moyenne et la va-
leur obtenue pour le cérium est donc excellent,
De plus, les électrons f ont un effet d'écran considérable sur les élec-
trons s des couches internes : la traduction la plus directe de cet effet
réside dans la différence des déplacements isotopiques des deux confi-
| gurations 4f 5d2 et 4:f2 5d, qui n'ont ni l'une ni I'autre d'électron s op-
tique

$T(4t° 5d) - 8T(4£54%) = (37 + 6) mK.
Cette différence se manifeste par le déplacement isotopique négatif

de certaines raies d'étincelle 3 12 644 A, 13 712 A, 23 999 A, par

exemple,
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C'est également cet effet qui produit 'essentiel de la différence des dé-
placements isotopiques des deux configurations 4f 5d 6s et 4f2 6s de

Ce II ou 4f 5d 632 et 4fi 6s° de Ce I ou encore 4f 5d° 6s et 4£° 54 bs

de Ce I. Ce fait provient de ce que l'effet ¢d'écran sur les électrons
optiques de 1'électron 4f est peu différent de 1'effet d'écran de 1'élec-
tron 5d, ce quisetraduit dans le spectre d'étincelle par la relation :

§T(at” 6s) - Br(ar)
§T(4f 54 6s) - ST(4f 5d)

0,97 + 0,10

D'ol il résulte que :
(§ T(4f 5d 65) - $T(4f° 6s) ) =
- (ST 5a°) - $T(4 5a) ) + 0, 03(§ T(4£ 6s) - $T(4£%) ).
Et pratiquement
8 T(4f 54 6s) - 5T(4f2 6s) WA §T(af 5d2) - &T(4f2 5d).
De méme, dans le spectre d'arc, on devrait vérifier les relations :
$ T(4f 54 652) - 8T(4f2 652) wv ST(4f 5d2) . 3T(4£° 5q)
et $T(4f 5d° 6s) - S T(4f° 5d 6s) w 3T(4f 5d°) F §T(4£° 5q)
La premitre de ces relations est mal vérifiée puisque le premier mem-
bre vaut 54 mK, le second 37 mK seulement.
En revanche, l'accord est tres convenable pour la seconde puisque le

premier membre vaut 42 mK et le second 37.

Pour toutes les configurations dent 1'étude théorique a été faite et dont
les déplacements isotopiques sont établis sur des bases solides,
l'accord entre les effets d'écran mesurés dans le cérium et les valeurs
movyennes déduites d'autres spectres est excellent ; on peut méme

8tre surpris d'une concordance aussi précise puisque les valeurs

des facteurs d'écran sont purement empiriques et non pas déduites
d'une loi théorique générale, valable pour tous les spectres(on peut
seulement tenter une vérification théorigque en calculant numérique-

ment les valeurs des facteurs d'écran par la méthode de Hartree-Fock),
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Enfin, il faut observer que tous les désaccords qui se présentent

disparaitraient si le déplacement isotopique de la configuration

4f2 652 était augmenté de 10 mK.

On peut penser que le déplacement isotopique de cette configuration
est donc plutdt X -36 mais une telle prédiction reste hasardeuse.
En donnant au déplacement isotopique de la configuration 4f 5d2 la

valeur zéro, on peut évaluer les constantes X et Y ; en effet, on a

alors :

§T(4f 5d 65°) - $T(4f5d%) = X +8 = 112
Soit X = 104
De méme : Y = 41

Avec cette convention on peut dresser le tableau 12 des déplacements *.."

isotopiques des configurations du cérium :

Déplacement
Configuration : isotopique
' (en mK)
2 :
4f 5d 6s ) 112
4f 5d2 bs : 56
Cel 2 2 .
4f 6s 58
4'f2' 5d 6s : 14
4f 5d 6s : 71
2 :
Ce II 4£25d . 0
4f 6s : 32
4® 5a - 37

Tableau - 12 -
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III-3 Interprétation théorigue des résultats par la méthode de Hartree-Fock

Une analyse théorique des résultats précédents (tableau 12) a été tentée en

collaboration avec J., Bauche et G. Couarraze. Les valeurs de
Z. Ci,M llH\.b(o)\% (ol qns représente le nombre d‘élec.-

trons ns que comporte la configuration étudiée)} ont été calculées, en
utilisant des fonctions radiales de Hartree-Fock, pour diverses configu-
rations du spectre d'arc et du spectre d'étincelle (%) ; les effets de
masse normaux des configurations du spectre d'arc sont pratiquement
égaux puisque les niveaux de ces configurations sont situés dans le méme
domaine (toutes ces configurations sont profondes) ; il en est de mé&me
pour les configurations du spectre d'étincelle. On obtient une wvaleur ap-
proximative de la différence des effets de masse normaux des configura-
tions du spectre d'arc et de celles du spectre d'étincelle en utilisant la
valeur du potentiel d'ionisation du cérium (56 :

5T (Ce 1) - &T (Ce II) = - 2,4 mK
. n m. I

a a a a

En prenant pour origine (arbitraire) l'effet de masse de la configura-
tion 4f5d2' de ce II., on obtient les wvaleurs des effets de masse des
configurations de Ce I et Ce II présentées & la colonne 4 du tableau
12 bis. En retranchant ces valeurs de celles du dé’piacement isctopique
total données au tableau 12 on obtient les valeurs du déplacement
isotopique de volume (colonne 5 du tableau 12 bis) des diverses
configurations,

Pour contr8ler la proportionnalité de l'effet de volume a la valeur
de :‘Z G\'hb \w“b (O)l:ZJ , nous avons construit le graphique de la
figure 14 bis. On constate que l'alignement des points représentatifs

des diverses configurations est assez satisfaisant (il faut observer 2

ce sujet que les points représentatifs du déplacement isotopique total,

(=)

Ces calculs sont analogues & ceux de M. Wilson (31)




également portés sur le graphique, sont beaucoup plus dispersés et

qu'il serait difficile de les grouper autour d'une droite moyenne).

Configuration - I-{- Z | 9 ~Effet de masse, Effet de masse Effet de

& ) n IIP(O " spécifique %’ total * ~ volume *
4f5d6s° 1737944 33700, 6 _ 5,8 118
4f5d26s 1737864 33704, 5 - 1,9 58
4f2652 1737814 33736, 7 + 30,3 28
4f5dés 1737859 33700, 8 - 5,6 77
4f5d2 1737813 33706, 4 0 0
4£26s 1737747 33736, 9 + 30,5 2
4f25d 1737712 33740, 8 + 34,4 - 71

Tableau 12 bis

On remaréue d'autre part que les effets de masse des configurations
comportant le méme nombre diélectrons 4f different seulement de
quelqués .millikaysers ; au contraire les effets de masse des configurations

qui possedent deux électrons 4f scnt supérieurs de 30 mK enviroxit ce qui
et considérable vis & vis des déplacements isotopiques totaux,

De plus, ces calculs de Hartree-Fock confirment d'une fagon qui

semble indubitable 1l'effet d'écran de 1'8lectron 4f sur les é&lectrons s

des couches internes.

* en mK

* % A ceux des configurations qui n'ont qu'un seul électron 4f,
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Enfin, la pente de la droite moyenne permet de calculer une valeur

de la constante expérimentale C :
exp

C = 167 mK
exp

Cette valeur est en accord raisonnable avec celle que nous calcule-
rons au paragraphe IV en utilisant la formule de Fermi - Goudsmit -
Segre ; toutefois, comme cette formule est, en général, plus sfire que

la méthode de Hartree-Fock, nous ne conserverons pas, par la suite

la valeur ci-dessus.
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IV - CONSTANTE DE DEPLACEMENT ISOTOPIQUE EXPERIMENTALE

DU COUPLE 1‘JEOCe, l‘Lz(_",e.,

IV ~ 1. Evaluation fondée sur les données du spectre d'étincelle.

Le déplacement isotopique de 1'électron és dans Ce II est £gal au dépla-
cement isotopique de la configuration 4f2 6s rapporté 2 la configuration
4¢% de Ce ITI, ou ce qui est la m&me chose (cf. chapitre ]l et référence (30) )
a la configuration 4f2 5d de Ce II :

5T, = BT(4f% 6s) - ST(4f% 6d) = 69 mK

6s
Pour en dda it | wes)|
our en déduire la constante Cexp il faut évaluer la valeur de -LPGA(O)

¥
par la formule de Fermi-Goudsmit~Segre ; finalement :
C = §r x —Ta
exp bs 2 _dng
Z 4 ~
o n, représente le nombre quantique effectif de 1'électron 6s.
Z,, la charge nucléaire effective (en prenant pour unité la charge élémen-
n, le nombre quantique total de 1'électron és,

Pour les atomes ionisés une fois , Z_, est égal 2 2 3 une trés bonne ap-

a

. . dn £
proximation. Les valeurs den et Ea se déduisent des travaux

tres précis de J. Sugar et J, Reader sur les énergies d'ionisation des

atomes des lanthanides ionisés une fois (55) ; d'apres ces auteurs, pour

1'électron 6s de la configuration 4f2 6s de Ce I :

n, = 2,291 et Pa = 1,05
On obtient ainsi : n; dna _ 11,47
dn
et. Cexp = 198 + 30 mK

IV - 2 Evaluation fondée sur les données du spectre d'arc.

Le déplacement isotopique de 1'électron 6s est €gal au déplacement isoto-
. . 2 s . . 2.

pique de la configuration 4f 54 6s rapporté i la configuration 4f 54 ';

comme nous l'avons vu, les données expérimentales ne fournissent pas

directement cette différence et nous avons di faire une hypothése sur les
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facteurs d'écran pour l'obtenir au paragraphe III, 1

ST (4f 5d° 6s) - $T(4f 5d%) = 56 mK.
La valeur de Cexp est ensuite donnée par la mé&me formule que dans le
cas du spectre d'étincelle en utilisant les données sur le spectre d'arc
de J. Reader et J. Sugar (56) ; d'apres ces auteurs le nombre quantique

effectif de 1'électron 65 de la configuration 4f 5(:12 6s vaut n_ = 1,617

d . 23
et Sa . 1, 084. On trouve ainsi : Ba = 3,90 et
dn dny
dn
C = 218 + 30 mK.

exp
IV - 3 Valeur de Cexp R

Les deux évaluations de Cexp Sont complétement indépendantes tant en ce

P
qui concerne les domnées expérimentales sur le déplacement isotopique
que celles qui ont servi & déterminer i%A(O)P’ dans le spectre
d'étincelle puis dans le spectre d'arc,

La valeur de Cexp que nous adopterons finalement est une moyenne pon-
dérée des deux valeurs qui viennent d'étre obtenues, en attribuant le poids
2 a la valeur déduite du spectre d'étincelle et le poids 1 & celle déduite

(moins directement) du spectre d'arc.

Dans les deux cas, l'effet de masse a été négligé,

Finalement

C

( 140 142
exp

Ce, Ce) = 205 + 20 mK

Il convient de comparer cette valeur de Cexp 2 celle que Brix et Frank
avaient donné des 1951 (53), soit :
C = 164 + 33 mK.
exp -
L'écart entre les deux valeurs est assez important ; il a deux origines :
La valeur de $T65 adoptée par Brix et Frank, déduite des déplace-

ments isotopiques de quelques raies d'étincelle dont les niveaux inférieurs

2
appartiennent a la configuration 4f 6s est plus faible que la notre
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(60 mK au lieu de 69) : Brix et Frank admettent, en effet, que les niveaux
supérieurs de ces transitions appartiennent & la configuration 41‘2 6p ;

en fait, on doit s'attendre 3 un mélange de configurations important et il
est possible que le déplacement isotopique de ces niveaux soit plus grand
que celui de la configuration 4£2 6p pure.

5

- 3.
. La valeur de ﬁg/{c—fp_ajd}}):lo, 9 au lieu de 11,47) est un peu trop petite.

IV - 4 Etude de C / Cp

exp
. . o -13 . 1/3
La loi de croissance du rayon nucléaire RA. = 1,2x 10 A
donne la valeur de la constante cth H
Cth = 116 mK. -
On en déduit le rapport : exp - 1.76
Cin ,

Cette valeur est considérable, et elle augmente encore si on utilise

les valeurs de la constante..de déplacement isotopique pour des noyaux

non déformés calculée par Ionesco-Pallas :
= Cex -
CiZO = S]. Cth = 92 et —C;-——L = 2, 22

1z0

ou par Babouchkine (en pranant pour le coefficient de compressibilité ,
la valeur 0, 7 la plus favorable d'apr2s cet auteur). : —ﬁ:E-—Z 3, 05

uni
Cette valeur élevée du rapport ﬁﬂ_ peut provenir de l'effet de dé-
C
th

formation : l'isotope 142Ce serait alors beaucoup plus déformé que

1'isotope 14EOGe. Les valeurs des coefficients de déformation sont don-

nées par les formules suivantes :

0(?%2" D‘ﬁo %i- SA ((CCXP/C% 1} en utilisant la théorie Slmple,
54 SA (C“F 4) en utilisant la théorie de

Ajo = 3 S.‘L A C"ﬁ" Ionesco-Pallas,
O(%' _ 0(% -} A 7C _A en utilisant la théorie de
12 10 3 A Caunif Bahbouchkine (o¢)

(e2) Dans ce dernier cas on a donné au coefficient de compressibilité

sous déformation la valeur % e ..§,., . valeur la plus favorable d'apres
Babouchkine. 3n
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2

2
Les valeurs numériques de la différence d142 & 140

obtenues® l'aide de ces formules ainsi que celle mesurde par les

méthodes de la physique nucléaire.sont présentées dans le tableau - 13 ,

2 3

2
(ol = igo) ®10

c¢ su |les om oo

Théorie simple 7,2
Ionesco-Pallas 11,7
Babouchkine 39,0
Physique nucléaire 1,17

Tableau - 13 -
On constate de trés grandes différences entre les résultats fournis

par les divetrses théories ; de pliis; toutes 1és valéu¥s sont beaucoup
plus élevées que le résultat de la physique nucléaire. Pour expli-

guer ce désaccord, on peuf, soit mettre en cause la valeur de C

3

exp
2
soit les formules qui ont servi & en déduire 0{142 - 40

Dans la premiere hypothese, l'erreur sur cexp proviendrait sans
doute de 1'effet de masse ; mais, Cexp a été déterminé a la fois 3
partir du spectre d'arc et du spectre d'étincelle qui ont conduit & deux
valeurs concordantes ; de plus les facteurs d'écran ont des valeurs
voisines des valeurs usuelles, Pour rétablir l'accord avec les don-
nées nucléaires, il faudrait supposer (en utilisaht la théorie simple
qui donne le plus faible écart) que la différence gT(‘szGs) - 8(4f2 5d)
comporte + 21 mK d'effet de masse ; ce qui est en désaccord avec

les prévisions théoriques qui fournissent une valeur trés faible pour

cette différence,
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Dans la seconde hypothése, on constate que la différence
2 2 .
<r >142 - <r >140 est anormalement grande : si on la compare

3 la variation de r2> pour des noyaux sphériques uniformément

chargés dont les rayons suivent la loi R'A = R0 A1/3, on trouve
en effet :
2 2
<r >142 - <r >140 CexE
= = 1,76
R2 - Rz cth
142 140

Les coefficients de déformation nucléaire ne suffisent pas 2 rendre
compte de cette différence et on doit inwoquer des irrégularité dans la
loi de croissance du volume nucléaire ; ces anomalies ne sont d'ailleurs

N . i 140 .
pas trés surprenantes puigque l'isotope Ce est magique,

¢ 0 0 0 0 Q¢ 0 QO 6 00 O
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CHAPITRE - V -

ETUDE DES DEPLACEMENTS ISOTOPIQUES DES QUATRE ISOTOPES
NATURELS DU CERIUM

1-INTERET ET DIFFICULTES DE L'ETUDE. EXAMEN DES RESULTATS
ANTERIEURS,

Comme nous l'avons vu au chépitre III, le cérium possede quatre
isotopes naturels de niombres de masse respectifs : 136, 138, 140 et 142,
Cette suite d'isctopes est particulidrement intéressante parce que l'un
d'eux, 14EOGe, posséde un nombre magique de néutrons (82) et qu'on dis-
pose d'un isotope de masse plus dlevée et de deux isotopes de masse plus
faible que 1l'isotope l40C<—3 ; grice A cette circonstance, assez rare, on
peut &tudier 1'évolution du volume nucléaire lorsqu'on franchit un nombre
magique. On sait que cette évolution se traduit par un "saut" dans 1'effet
de volume : les déplacements isotopiques subissent un brusque accrois-
sement lorsque la masse des isotopes dépasse celle de 1'isotope "magi-
que'’ ; ce phénomene a été mis en évidence sur les atomes qui présen~
tent une suite d'isotopes analogue au cérium ; dans le plomb (nombre
magique de neufrons 126 et nombre magique de protons 82 dans 2OSP‘D)
par Brix, Buttlar, Houtermans et Kopfermann (58), dans le strontium
(nombre magique de neutrons 50 dans 8881') par K. Heilig (59). (fig. 15)
La mise en évidence du "saut' de 1'effet de volume dans le cas du cé-
riurm a donc été€ tentée depuis e longues aundes, Cependant, 1'étude

1
et 380e

se heurte a de grandes difficuliés . En effet, les isotopes 13 Ce
sont trés rarec dans la nature et les composantes spectrales qu'ils four-
nissent ne peuvent &tre détectées qu'en utilisant -des mélanges enrichis
artificiellement.

La premigre recherche fut entreprise par Murakaiwa et Ross (60),

Ces auteurs analyseérent 3 1'aide d'un sepctrographe . Fabry-Pérot quel-
ques raies d'étincelle dont le déplacement isotopique 14OCe - 142Ce

avait &€ mesuré auparavant par Brix et Frank {53) ; comame les &chantil-
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lone dont ils disposaiént étaient faiblement enrichis,
138 140
Ce

ment conclure que le déplacement isotopique

ile purent seule-

Ce était infé-

rieur ou égal en valeur absblue 2 la moitié du déplacement isotopique

140 142

Ce = Ce ; le signe ne pouvait &tre précisé,

L'étude fut reprise en 1954 par Arroe (61). Lies mélanges utilisés par

Arroe ont la mé&me composition que nos échantillons n®l et n® 3

(tableau 14), Arroe mesura les positione desisotopes

136Ce

et 1380& pour

quelques raies d'étincelle. Comme on admettait 3 1'époque que le dé-

placement isotopique relatif était constant et comme toutes les raies

étudiédes avaient le méme déplacement isotopique

140

Ce

142

Ce,

Arroe fit la moyenne sur toutes les raies observées des déplacements

13 14 1 ‘
isotopiques 6Ce 0Ce et 3'SCe = 14OC.e.,
:Masse de l'isotope . 136 138 140 : 142
ENombre de neutronsf 78 ., 80 : 82 84
4 naturel : 0,193 % 0,250 % : 88,48 % 11,07 %
Composition=t T
s dchantillon n°1 : 2
des . . 136 29,97 % 0,69 % 65,19 % 4,15 %
tenrichi en Ce : 2
divers : : 2 H
échantillon n°2
: s 35,38 < 0,4 h: B9, 66 4,47
&chantillons -enrichi en 136Ce % 49 7 9 % 7
¢ échantillon n°®3 e g : :
? 0,2 13,10 83, 88 2,74
renrichi en 138¢e 3 & % 2 %: % S 74 %
. &chantillonn’4 . 4 6o . 67,73 % 30,72 % : 1,56 %
138¢,

“enrichi en

Tableau ~ 14 -

Il obtint. ainsi :
811136Ce-1$00e)
1
8111386e - 4OCe)

Les chiffres indiqués aprés le signe

- 0,3 +3,2mK
- 0,2 +3,5mK

+ ne représentent pas une incerti-




20kp,  206p,  208py 210py,

»
-154,2 -812 0 144 : O_K)
Posifion des isofopes pairs du Plomb en m
dans la raie darc a 4058 A
»
-126-118 -53 0 ( O"m
Posifion des isofopes pairs du sirontium enm
dans la raie d'ékincelle 6 4216 A
142 Co 136, 1380 140¢e
-698 ~-101 -1 o
(en mit)

Fosilion des isofopes du cérium

dans la raie darc @ 4845 A
Fi9:45.
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tude mais 1'écart maximal % la moyenne des déplacements isotopiques
mesurés sur les raies,

Arroe fut ainsi le premier & établir que les déplacements isotopiques
13603 - 140Ce et 138Ce - l4:0(3e étaient trés faibles. Mais on 2 montré
par la suite que le déplacement isotopique relatif n'était pas constant
m&me pour les éléments lourds, la moyenne effectude par Arroe (seul
résultat publié) n'a donc pas de sens ; d'autre part on n'a aucune indica-
tion sur les erreurs de mesures,

Enfin, en 1958, le probleéme fut repris, toujours % l'aide d'un spectro-
graphe Fabry-Pérot par L. A. Korostyleva (54). Cet auteur utilise

13
I'hypothtse arbitraire que les déplacements isotopiques Ce - 8Ce

138 140 . P
et Ce - Ce sont égaux ; il emploie d'autre part la méthode de
""reconstitution de profils" dont 1'application & des courbes obtenues par
photométrie photographique semble délicate ; la précision des mesures

reste donc douteuse et les résultats, rappelés dans le tableau 15 ne sont

pas en accord avec ceux d'Arroe.

: DI (140Ce - 142c:e) : D.IL (138Ce -14°ce) = D.I. (13éce - 13806)
4471,2 - 52 S14 42
4 460,2 - 54 . S 14+ 2
2391,6 - 57 j T
4289:9 H —39 . -10_"._‘1,5
Tableau 15

Il nous a donc semblé nécessaire de reprendre 1'étude & I'aide du spec-
trometre Fabry-Pérot qui permet d'obtenir des résultats plus précis en
particulier parce que l'enregistrement photoélectrique donne une repro-
duction exacte du profil des raies, ce qui n'est pas le cas de l'enregistre-

ment photographique.
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II - RESULTATS EXPERIMENTATUX,

IT - 1 Choix des raies.

Le cofiit des échantillons enrichis étant trés élevé , nous disposions seu-
lement de quantités relativement faibles. Pour en tirer le meilleur parti
posgible, notre choix s'est donc porté sur un petit nombre de raies assez
intenses, bien isolées et de classification connue.

Pour faire des mesures précises, le rapport signal sur bruit de l'enre-~
gistrement doit, en effet, &tre élevé : c'est pourquoi, on choisit des
raies intenses. On concoit d'autre part que les raies parasites, méme
de faible intensité { quelques centitmes de la raie principale) doivent
étre éliminées, soit en donnant au prémonochromateur un pouvoir de ré-
solution assez élevé pour isoler complétement la raie utile; soit en
donnant a l'interférometre une épaisseur telle que les raies parasites
n'empittent. pas du tout sur la structure étudiée; toutefois, le spectre
du cérium est si dense que nous n'avons pu éviter certaines raies para-
sites tres faibles, dont l'intensité ne dépassait pas 3 milliemes de la
raie principale. Le déplacement qu'une telle raie parasite peut produire
est au maximum de 5 centidmes de millikayser.

En raison des criteéres qui viennent d'étre définis, aucune raie d'étincel-
le n'a pu &tre retenue ; dans le spectre émis par la cathode creuse, les
raies d'arc les plus fortes sont en effet beaucoup plus intenses que les
rales d'étincelle ; et surtout, les raies d'étincelle les plus favorables
sont trés mal isolées, Nous avons donc renoncé 2 étudier des raies
d'étincelle, abandonnant ainsi la possibilité d'une confrontation directe
de nos résultats et de ceux des auteurs précédents. Il serait, bien enten-
du, souhaitable de reprendre 1'analyse des raies d'étincelle au spectro-
meétre Fabry-Pérot, méme si on ne peut espérer obtenir des résultats
trés précis.

Notre choix s'est finalement porté sur les trois raies d'arc données dans
le tableau 16. Deux de ces raies d'arc ont pour niveau inférieur un niveau

. . 2 Y . . .
de la configuration 4f 5d 6s, la troisitme un niveau de la configuration
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2 . .
4f 5d 6s. On remargue, de plus que les deux dernizres raies ont méme
niveau supérieur,

II - 2 Analyse des enregistrements

13 4 i3 4
Les déplacements isotopiques 6Ce ! OGe et 8Ce - OCe sont in-

férieurs a la largeur de raie enregistrée, Comme les échantillons enri-
. iqs . " ' 140

chis utilisés contiennent tous une proportion notable de Ce (tableau

14), la raie émise se présente sous la forme d'une composante complexe

. . 140 136
résultant de la superposition des composantes de Ce et de Ce ocu

138
de Ce suilvant 1'échantillon utilisé.

II~2a, Méthode de reconstitution des profils.

Une premiére méthode pour analyser un tel enregistrement est la
méthode de reconstitution de profil : grice & la source & cathodes
multiples, on fait un enregistrement de la composante complexe,
puis en conservant exactement les mémes conditions expérimenta-
les, de la composante simple donnée par une source contenant l'iso-

14
OCe) ; on alterne ainsi les

tope 14OCe presque pur (99,7 % de
enregistrements de la composante simple et ceux de la composante
complexe, Ensuite, on s'efforce de reconstituer le profil de la
composante cormplexe en faisant la somme de deux composantes
ayant pour profil celui de la composante simple, dont les intensi-
tés sont respectivement proportionnelles & l'abondance de 1'isoto-
pe 136Ce (ou 1?’BCe) et 14OCe dans 1'échantillon analysé et dont les
axes sont décalés ; le décalage des axes est précisément égal au
déplacement isotopique 136Ce - 140Ce {ou 138Ce - 14OCe) a mesu-
rer : on choisif la-valéur qui donne Ia meilleure reconstitution de
la composante complexe enregistrée, Cette méthode donne d'excel-
lefrts résultats mais, pour avoir: une précision co.nve:o.ablé, on doit
exécuter le travail de reconstitution sir un- ordirateur:. Malheu-
ré@usement, la mise au point des enregistrements sur bande pex-
forée et des programmes d'explcitation des données par ordina-

by

teur n'a pas été faite assez t8t pour &tre appliquée A ce probléme,
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Nous nous sommes contentés d'ure reconstitution graphique peu

précise mais intéressante néanmoins par la confrontation qu'elle
permet avec les résultats acquis par la deuxitme méthode dont le
principe est trgs différent,

II - 2, b Pointé du'centre de gravité" _de la composante comple-

Xe,

140
Si a et b désignent les pourcentages respectifs de Ce et de

13
6Ce dans l'échantillon analysé, et Yex (136 ~ 140) le dépla-

136Ce 140 .

cement isofopique - Ce 2 mesurer, la distance

du centre de gravité de la composante complexe enregistrée aun
4 . 140
centre de gravité de la composante de l'isotope Ce est, par

définition du centre de gravité
o'z — 00 (436-4u0)
~ ol
(On obtient évidemment une formule analogue pour un échantillon

enrichi en 138C<—;~)o

Pour mesurer 80” , deux méthodes sont possibles : on peut
procéder par la méthode classigue de 1'échange de sources : l'une
des sources contient 1'échantillon enrichi en 13603 {ou 13'SCe),
l'autre,l'isotope 140Ce trés pur. On commence par enregistrer
la composante 14009 pure, puis, l'exploration du spectre conti-
nuant, on change de source et on enregistre la composante com-
plexe ; on revient alors & la premigre cet ainsi de suite (fig. 16).
Comme on le sait, cette méthode risque d'apporter des dépla-
cements instrumentaux ! avant d'enregistrer les raies du cérium
on fait donc un contrdle em appliquant la méthode a une raie du
gaz porteur (néon) : l'appareil ayant été au préalable réglé, nous
n'avons jamais détecté de déplacements instrumentaux ¢ la préci-
sion de ce contrdle est bien entendu limitée par les erreurs de
pointé de la raie du néon : on pouvait affirmer en fir de compte

que les déplacements instrumentaux étaient certainement infé-
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rieurs & 0,1 mX, Du fait qu'on travaille avec deux sources diffé-
rentes, les déplacements par effet de pression ou par eifet Stark
peuvent aussi donner des erreurs systématiques ; cependant, il ne
faut pas oublier que les diferses sources sont enfermées dans la
meéme enceinte : en s'astreignant, de plus, & faire passer le méme
courant dang chacune d'elles, 1'effet doit &tre tres petit ; malheu-
reusement il ne peut &tre contrdlé ; on peut seulement réduire
l'erreur correspondante en répétant les mesures et en faisant des
moyennes.

La deuxieme méthode que nous avons utilisée evite tous ces incon-
vénients en ne mettant en jeu qu'une seule source : elle consiste
a mesurer la distance entre la composante complexe diie aux iso-

ot 136

40 3
topes ! Ce Ce (ou ! 8Ce) et la composante de l'isotope

4 .
! 2Ge., Pour cela, on place dans la méme cathode, quelques milli-

36Cva (ou 1380(—3) et une quan-

grammes de I'échantillon enrichi en !
tité & peu pres égale de 1'échantillon enrichi en 1430‘30 La méthoede
est aussi simple que possible puisqu'il s'agit de pointer la distance
des centres de gravité des deux composantes émises par la source,
mais elle ne peut &tre appliquée que si ces composantes sont com-
pletement résolues c'est & dire si le déplacement isotopique
14OCe -142Ce est suffisant, ce qui est le cas des raies 3 4 845 jﬂk
(fig. 17) et a 5 290 A mais non de la raie & 5 614 .!;.., Cette méthode
a de plus un inconvénient : 1'échantillon enrichi en 142Ce n'est pas
pur et contient 7,23 % de 14003 t la proportion relative de 136Ce
(ou.de 138Ce) et de 1AJEOCe n'est donc pas la m&me dans la source
ainsi préparée que dans 1'échantillon enrichi en l360e (cu en
138 Ce) et on doit faire une correction des coefficients a et b qui

interviennent dans la formule donnée au début du paragraphe

IT - 2. b ; cette correction,est petite et facile X calculer.
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Classification Position des isotopes

(A) (d'apres W.C. Maxtin) (mK)

136 138 140 142

4845,4  (£ds%) 0,0 - 20 631, 8 -10,1 =-1,0 0 -69,8
5290,9  (fds®) 1 279,5 - 20 174, 5 213,9 -2,2 0  -72,2
5614,7  (fd%s) 2 369, 1 - 20 174, 5 -10;7 -3,3 0 34,4

Tableau -16--
Les résultats définitifs donnés dans le tableau 16 ont été acquis
gridce a plusieurs épaisseurs d'étalon ; ces épaisseurs ainsi que

les intervalles spectraux libres correspondants sont donnés dans

le tableau 17.

Epaisseur Ao
(en mm)} ' (en mK)

33,58  : 148,9
25,12 199,0
20,77 i 240,7
16,98 ° 294,5

Tableau -17-

0TI - ANALYSE DES RESULTATS,

Il - 1, Disposition relative des guatre isotopes. Déplacement isotopi~

que relatif,

On remarque d'abord que l'ordre des composantes isotopiques est le
140
meéme dans les trois raies et que 1l'isotope Ce, dont le nombre de

neutrons est magique, occupe une position extréme dans la structure
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(fig, 15). Cette situation de i'isotope '""magique' est analogue & celle ob-

servée dans le strontium (59) et dans certaines raies du chrome (62).
- . . - . 13 140
On constate ensuite que le déplacement isotopique Ce - Ce est tres

13
faible, beaucoup plus petit que le déplacement isotopique 6Ce —1386e

S iops s . ; . 140 142
lui-mé&me trés inférieur au déplacement isotopique Ce - Ce

14
L'ordre de grandeur du déplacement isotopique 1380e - OCe est le

¥

meéme que celui publié par Arroe pour les raie d'étincelle ; 1'accord
q B

13 140
ne subsiste pas pour le déplacement isotopique 6Ce - Ce. Les

136 3 38
deux déplacements isotopiques Ce - ! 8Ce et ! Ce - 140Ce sont
donc d'un ordre de grandeur différent, ce qui est en contradiction avec
I'hypothese de base de L. A. Korostyleva.

Enfin, pour clore ces remarques qualitatives, il faut noter que les dé-

13t’)Ce 138Ce et 1380e - 140Ce ont des signes

14 42
opposés a celui du déplacement isotopigue OCe 1 Ce. Pour préci-

placements isotopiques -
ser cette description, nous donnons dans le tableau 18 les valeurs de
deux déplacements isotopiques relatifs : le premier fait intervenir

136 . 138 .
l'isotope Ce, le second l'isotope Ce. On observe une tres grande
variation de ces deux grandeurs : la premidre varie d'un facteur supérieur

3 2, la seconde d'un facteur 7 environ.

k ° : (140Ce - 1AJ‘ZCe): (I%OCe - 142Ce)
(en &) : (D.LR.) = 2 20 ¢ (DLR.), = —r 70
: ( Ce - Ce): ("7 Ce - Ce)
4 845, 4 ~7,0+1,5 - 70 + 40
5290, 0 -5,2+1,5 - 33 410
5614, 7 -3,2+1 : - 10+ 3

Tableau - 18 -

III - 2 Constante quadriisotopique -Diagramme de King,

Comme nous l'avons vu au chapitre I, si I'effet de masse est négligeable,




()
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le déplacement isotopique relatif doit €tre le m&me pour toutes les raies.
Lies variations observées au tableau 18 laissent donc supposer que, dans le
cérium, l'effet de masse n'est pas négligeable; on peut alors se demander
si les déplacerments isotopiques mesurés peuvent étre interprétés, selon
la formule uzuelle, comme la somme de l'effet de masse et de lleffet de
velume, chaque terme étant égal au produit d'un facteur électronique par
un facteur nucléaire (chapitre I). Le déplacement isotopique d'une raie
désignée par l'indice t;. , entre deux isotopes i et j de masses respec-

tives A et Aj, s'écrit en effet, d'apres cette formule :

A = A
Sgf - FP ¢ + gt Az Ay
ij ij AA
i)
Pt et KM . constantes électroniques, ne dépendent que des
A: - .
niveaux de la transition considérée ; C.. et A, = =2 "7l | constantes
1] 1] A A
1)

nucléaires ne dépendent que des propriétés nucléaires des deux isotopes
ietj.
Les quantités :

t 50 ; ]
C” —1'1—: Frh % C” + KP

ij =
iij aij
00 i y
et ay - N X Cij + KY
relatives respectivement 3 la raie W et 2 la raie V sont alors
reliées par la formule :
v Y
vy _F e Y p _F
Gii = FF Gy v & P )

Si on considere d'autres isotopes qui seront désignés par les indices k et 1,

v
les quantités ;2‘:2 et CQQ sont liées par la méme formule :

Y M v
v
7). = = G 4+ (kY - k' E—
k1 P k1 FH
Si on porte en abscisse les quantités C : relatives & une raie et en

ordonnée les quantités C:’J ; les points représentatifs des divers couples

d'isotopes (i, j) doivent donc &tre alignés (%);pour contrdler cette loi, il

Le diagramme ainsi obtenu est appelé quelguefois diagramme de King,
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faut, bien slir, avoir au moins trois déplacements isotopiques indépendants,

ce qui est le cas dans le cérium pour les troiec raies étudiées, Dans le dia-

5

relatives A la raie >\ = 5290 A; en ordomnée, d'une part, celles relatives

gramme de la figure 18, nous avons porté en abscisse les quantités
°

a2 la raie >\ =4 845 1:1, d'autre part, celles relatives 31 la raie >\ = 5 615 1;,

Compte tenu des erreurs expérimentales figurées sur le diagramme les

points sont alignés, ce qui permet d'affirmer que les déplacements isotopi-

ques observés peuvent &tre décrits par la formule rappelée au début de ce

paragraphe III - 2,

On peut faire un contrdle analogue, sans faire de graphique. Considérons

en effet les quatre couples d'isotopes désignés respectivement par les indi-

ces &, j), (k, 1), (p, q), (r, s) et formons la quantité :

C; Cu

I:-——Q—M - it - Sy O
C)[.}; “q)& C’f“l — Cu

@ Q.
‘fq ,LA P -
Nous voyons que la valeur de I est indépendante de la raie considérée

puisque sa valeur dépend seulement des propriétés nucléaires des quatre
couples d'isotopes.

Nous avons porté dans le tableau 19, la valeur de I relative aux qua-

 tre couples d'isotopes (140Ce - 142Ce), (1380e - 14OCe), (136Ce - 140(3(3),
138
("7 Ce - 140Ce)a
1131: (140Ce ) 14266) _ (138Ce _ 140Ce)
I =
1
lx 136 (13608 _ 140ce) _ ( 38Ce _ 14063)
138
4845 - 20 + 6
5290 - 17 + 5
5615 - 20 + 7

Tableau 19
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On constate 13 aussi que les valeurs de 1 relatives aux trois raies
étudiées concordent ; malheureusement, la précision expérimentale ne per-
met pas un contrdle trés serré,

Pour les interprétations qui vont suivre, nous admettrons la validité de la
formule du début du paragraphe.

III -~ 3 Relations entre les effets de volume et entre les effets de masse des

raies étudiées.

La pente des droites du diagramme de King est €gale au rapport

wt
de l'effet de volume de la raie dont le déplacement isotopique est porté en or-
donnée a 1l'effet de volume de la raie dont le déplacement isotopique est porté
en abscisse.

On a ainsi :

O vol( 4845)
b 0rf5290) -

80v.1(5615)
S (5290) 0,51 + 0,02

En utilisant les ordonnées a l'origine des droites du diagramme de King,
5290 K4845 .

i}

on obtient les relations suivantes entre les parametres K t

%5615

(4845 - k2% - 2 & 1)em!
K5615 o 5y g5290 _ (-2 + 1) cm™
On en déduit la différence des effets de masse pour le couple d'isotopes
(140Ce, 142Ce) dans les deux raies 4845 A et 5290 A :
Oq 4845 5290 2 4845 5290
Iq;asse -So;nasse - 140 x 142 (K - K )

(-2,0 + 1)mK

et la relation suivante entre les effets de masse des deux raies >\ = 5280 A

et )\= 5615 A, pour le mé&me couple d'isotopes :
bg- 5615 0,51 oo 2299 - 12,0 + 1)mK

masse masse

Ces deux relations concernent la totalité de 1'effet de masgse. Mais l'efiet
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de masse normal peut &tre calculé rigoureusement pour chacune des trois
raies et on peut déduire des relations précédentes, d'autres relations con-

cernant le seul effet spécifique :

484 2
e > . bg- 3290 ) = (2,1 + 1) mK
masse spéc. masse spéc. -
5615 5290
01rm1claa.sse spéc, 0,31 81?12135&3 spée. = + (1,5 + 1)mK

Ces relations ne permettent pas de connaftre les ordres de grandeur respec-
tifs de chacun de ces effets de masse spécifiques. Cependant, on peut d'abord
remarquer que les deux raies >\ = 4845 fi et >\ = 5290 150; ont des effets
de masse spécifiques peu différents. De plus, les deux relations peuvent &tre
satisfaites en attribuant aux trois effets de masse spécifiques des wvaleurs nu-
mériques du mé&me ordre de grandeur que celle de 1'effet de masse normal,

par exemple :

80'4845 . = -1,5mK ; 80" 5290 .= + 0,6 mK;
masse specC. masse spec,
80— 5615 =+ 1,8 mK

masse spéc,

Les effets de masse normaux sont respectivement :

a 4845 = +1,1 mK ; S(T 5290 = + 1,0 mK;
masse norm, masse norm,
80—' 5615 =+ 1,0mK

masse norm,
Naturellement, aucun argument purement expérimental ne permet de penser

que ces valeurs sont correctes mais leur ordre de grandeur est en accord

avec les prévisions théoriques,

IV - CONCLUSIONS

IV - 1 Comparaison des effets de vplume des trois couples

4 140 142
136Ce—-138Ce, 138Ce"" IQOCe.; Ce.— Ce

En reprenant la formule du paragraphe III 2 qui donne le déplacement
isotopique et en effectuant la différence pour deux couples d'isotopes, on

obtient :
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Moo= F B _ 5 _ 2
oo, L~ 00 FFc ook 5 (- 200
1
Pour les deux couples ( 38Ce, 14EOCe) et (14006, 14ZCe) ainsi que pour les

13'SCe, 140Ce) et (136Ce, 138(‘3:3), la valeur numérique du fac-

deux couples (
teur (1 - jlc_l__) est 0,029, c'est-a-dire que pour ces trois couples d'isoto-
pes les Eﬂ'ij effets de masse sont égaux 2 3 % pres ; la différence des
effets de volume est donc pratiquement égale 2 la différence des déplacements
isotopiques totaux (1'écart de ces deux différences n'excede pas 1 mK, sillef-
fet de masse pour un des couples d'isotopes reste inférieur 2 30 mK, ce qu'il
est raisonnable de supposer),
Pour la raie )\ = 5290 fi, on obtient ainsi :

5o

138, . M0y - L 74,4 mx

140 142
vol (13sce ] 14oce) _Sq‘“’l (136 138 )
Svor (7 Ce - Ce)-&j’vol( Ce - 7°Ce) = - 11,7 mK
De mé&me pour la raie A= 5615 1;
SO"‘rol (i::Ce - iizCe) - S(rvol 12:@3 - ij:c.e) = - 37,7 mK
go-vol ("7 Ce - Ce) - gonvol ("7 Ce - Ce)=- 7,4mK

En remarquant que les deux raies ont le mé&me niveau supérieur et en

appelant Y la différence des effets de volume des deux niveaux infé-

vieurs ( Y = 871(1279) - §T(2369) )

v (M*%e - M2ce) - v (*8ce - %) = 4 36,7 mK
4

1 1 1
1 38Ce_1 36Ce— 38

En utilisant la loi de partage, on en déduit la variation de la différence des

OCe)— Y ( Ce) =+ 4,3 mK

2 2
déplacements isotopiques des deux cenfigurations 4f5dé6s” et 4f5d”6s quand

on passe du couple (138Ce, 14006) au couple (140Ce, 142Ce) :
(8T [4t5a65°] - §T[ag5a%6s) )40, 142
- (8T[asa6s7] - §T[ar5a%6s])
Rt 138, 140
= + 36,7x 8 + 54 mK

136 1
et, de mé&me, quand on passe du couple ( ~ Ce, 38Ce) au couple (138Ce, lLJEOC&):
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( 8T{atsaes®] - 8T [ar5a%6s])

, X 138, 140
- (8T{asa6s°] -§Tfarsa%4)) 136, 138
=4,3 x 1—23 = + 6 mK

Et de ces valeurs, par les mé&mes calculs et en faisant les mémes suppo-
sitions qu'au chapitre IV,par, III 2, on déduit les différences des constantes

de déplacement isotopique :

140 142 138 140

exp (""" Ce - Ce) - cexp ("7 Ce - Ce) = 209 mK
1
C (138Ce - 40Ce) -C (136Ce - 138Ce) = 23 mK
exp exp
Remarque :

L'évaluation de ces différences des constantes de déplacement isotopique
relatives aux divers couples d'isotopes n'exige pas d'hypothtses sur l'effet
de masse aussi restrictives que celles que nous avons df faire au chapi-
tre III pour évaluer Cexp (14OCe - 142Ce). Si le matériel expérimental
était aussi considérable que celui dont nous disposions pour évaluer cette
derniére constante, les différences seraient donc é&tablies sur des bases beau-
coup plus solides, Malheureusement, ce n'est pas le cas et les valeurs ci-
dessus reposent entizrement sur la différence des déplacements isotopiques

de deux niveaux et sur la loi de partage ; or, nous avons vu au chapitre III que

cette loi n'est pas vérifide avec ue grande précision,

1V - 2 Carrés moyens des rayons de la charge nucléaire et coefficients

de déformation nucléaires des quatre isotopes du cérium

Si on fait une hypothése un peu plus restrictive sur l'effet de masse en sup-
posant qu'il est inférieur d'un ordre de grandeur au déplacement isotopique
du couple (140Ce, 1émCe),c'est-—:‘a.—dire en admettant que l'effet de masse des
trois raies étudiées est inférieur 2 10 mK environ pour chacun des couples
(136C 138 138 140 140 142

e, Ce), ("7 Ce, Ce) et ("~ Ce, Ce), on trouve que 1'effet de
volume des deux premiers couples est lui aussi beaucoup plus faible que celui
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1
du dernier et que les constantes expérimentales C (136(36 138

138 140 o °xP .
cexp ( Ce - Ce) sont inférieures en valeur absolue & 30 mK environ,

soit :

Ce) et

(136Ce _ 138

Ce)= 0
138 140

+ 30 mK
( Ce - Ce)= 0 + 30mK
P

exp

SXb 136 138
Il en résulte que les valeurs de < T ) des trois isotopes Ce, Ce,

140 N ..
Ce sont tres voisines l'une de 1'autre :

<r2>136 W (r2>138 v <r2>140

crps 2 2 2 2
Les différences ({r >138 - Lr >136) et ({= >140 - <r >138) sont beau-
coup plus faibles que les valeurs qu'on obtiendrait en utilisant la loi
1
R, = R_A /3, en l'absence de déformation ; comme on a vu au chapitre IV, 1a

A
2
différence {r >142 - <r2>140 est au contraire nettement supérieure a

ce que donnerait cette loi.

On peut tenter d'interpréter ces résultats par la déformation des noyaux :

136c 138 138 140

pour les deux couples ( e, Ce) et ("7 Ce, Ce), l'effet de volume

pur serait compensé par l'eifet de déformation, la déformation du noyau

136 . 138 .o N

3 Ce étant supérieure 3 celle du noyau Ce, elle mé&me supérieure a celle
0 140 .

du noyau 14 Ce ; quant au noyau Ce,sa déformation est plus grande que

140 142

celle du noyau 14OCe et pour le couple ( Ce, Ce) l'effet de volume pur

s'ajoute a l'effet de déformation : nous avons vu au chapitre IV que cette con-

clusion est valable qualitativement mais que les résultats quantitatifs sont en

)

désaccord avec les valeurs de o{® obtenues par les méthodes de la physique

nucléaire. Bien qu'il soit probable que, dans la série des isotopes du cérium;
2
la croissance du parametre { r") subisse des irrégularités que la déformation
nucléaire ne suffit pas & expliquer, nous présentons dans le tableau 20 les
2 . -
valeurs de & que devraient avoir les quatre noyaux pour interpréter les
valeurs suivantes des constantes C %0, -
136 . 138 P138 . 140
{ C

e, Ce)= C ("7 Ce, Ce) =0
P 140 14 oxP

C ( Ce, 2Ce) = 205 mK
exp
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-~ 2 - -~
Pour évaluer les valeurs de ¢{°, nous avons procédé comme au chapitre IV,

para. IV, 4 et utilisé successivement la théorie simple, selon laquelle
3 A 2
T = 1 + = = o e cori -
S . Cth [ 2 Sa 8( )] et les théories de Ionesco-Pallas

et de Fradkine - Babouchkine, On ne peut évidemment obtenir ainsi que les

e s - 2 -
différences des coefficients &~ : nous avons donc pris pour origine (arbitraire)

2 I
le coefficient &{" de 1'isotope 4OCe.,

Valeurs de 0(2 x 103

136 138 140 142
Ce

Ce Ce Ce
Théorie simple 19 9,5 0 Ts 2
Ionesco-Pallas 19 9,6 0 11,7
g;iglt?c?li_ine 38 19 0 39.0
. - awm s

2
La comparaison de ces valeurs de o et de celles obtenues par les
méthodes de la physique nucléaire et données 3 la dernidre ligne du
140
tableau 20 n'est malheureusement possible que pour les noyaux Ce

142 . . .
et Ce puisque les déformations des autres noyaux n'ont pas encore

été mesurées par ces méthodes,

De ces résultats sur le cérium ainsi que de ceux obtenus sur les £léments
voisins, comme le baryum (63), se dégage la regle suivante :

Au voisinage du nombre magique 82 (pour les neutrons), les isotopes de
masse inférieure 2 celle de l'isotope magique (138Ba ou 14OCe) présentent de

petits déplacements, les isotopes de masse supérieure de grands déplacements:

la valeur de <r2> reste donc presque stationnaire lorsqu'on ajoute des neu-
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trons jusqu'i atteindre le nombre magique pour subir une croissance plus
rapide qu'en moyenne lorsque le nombre magique est dépassé. Il semble

de plus, que les coeificients de déformation des divers noyaux ne permettent
pas d'interpréter ces résultats si on admet que le volume nucléaire suit une

1/3
loi de croissance réguliere comme la loi RA = Ro A / .

oo 00 9 0 0 0 C 0 e 0 0 00
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CONCLUSION

Les résultats dont l'exposé fait 1'objet de ce mémoire constituent un
exemple d'étude d'ensemble du déplacement isotopique dans le spectre d'un
élément, icile cérium,

- Les déplacements isotopiques de nombreux niveaux ont été mesurés pour
le couple (140Ce, 142Ce) et, dans un avenir proche, lorsque des fonctions
d'onde suffisamment précises seront disponibles, on pourra appliquer la
méthode paramétrique & l'analyse théorique de ces résultats ; cette mé-

‘thode qui, faute de matériel expérimental, a rarement &té employée, pourra

ainsi &tre mise a 1'épreuve une nouvelle fois,

- Gréce, en particulier, i 1'étude du spectre infrarouge, les déplacements
isotopiques de plusieurs configurations de Ce I et de Ce IT ont &té mesurés,

les coefficients d'écran évalués et la constante de déplacement isotopique du

2
couple (140Ce, 14 Ce) établie sur des bases solides.

- Enfin, la position des quatre isotopes du cérium a été mesurée avec

précision sur trois raies d'arc. Les résultats confirment les ordres de

136 . 138 138 140
Ce . -

Ce et Ce Ce évalués par

grandeur des déplacements
d'autres auteurs ; mais, pour la premiere fois, leur signe a pu &tre établi
avec certitude et le repliement de la structure isotopique mis en évidence,

13 3 42
6C 1 8Ce et ! Ce étant tous placés du méme c6té

les isotopes s
de 1'isotope 14 Ce.
Quant aux propriétés nucléaires qu'on peut déduire de tous ces résultats,
il semble probable qu'une loi de croissance régulizre du volume nucldaire
associée a l'effet de la déformation ne suffit pas pour expliquer les va-
leurs trés voisines des carrés moyens <r2> des rayons nucléaires (pro-

136Ce, 138Ce, 140(36: ni la forte différence

toniques) des trois isotopes
2 5 2 . 142 .
observée entre le paraméetre {r > de 1'isotope Ce et ceux des trois

autres isotopes,
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