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Résumé. 2014 L’étude à haute résolution du spectre d’étincelle de l’isotope 229 du thorium, dans
le domaine infra-rouge situé entre 1 et 3 03BC, a été effectuée par spectrométrie de Fourier. La déter-
mination des fonctions d’onde des configurations paires (ds2, d2 s, d3) et impaires (fd2, fds, fs2),
a permis de calculer les constantes hyperfines des électrons a7s, a6d, b6d, a5f et b5f relatives à ces
deux groupes de configurations, les données expérimentales étant les valeurs des constantes hyper-
fines A et B de vingt niveaux que nous avons pu atteindre. On en déduit la valeur du moment magné-
tique trouvé égal à 03BC229 = (+ 0,45 ± 0,04) 03BCN, ainsi que l’ordre de grandeur du moment quadru-
polaire (Q229 = + 4,3 barns à 20 % près).

Abstract. 2014 A high resolution study of the thorium 229 isotope, in the spectral range of 1 to 3 03BC,
has been made by means of Fourier spectroscopy. The configuration mixing has been determined
for the even (ds2, d2 s, d3) and odd (fd2, fds, fs2) configurations and we have calculated the electronic
hyperfine constants a7s, a6d, b6d, a5f and b5f for the appropriate two groups of configurations.
The experimental data are the hyperfine constants A and B from twenty levels that we were able to
study. The value of the magnetic moment is 03BC229 = (+ 0.45 ± 0.04) 03BCN and we obtain an approxi-
mate value for the quadrupole moment (Q229 = + 4.3 barns ± 20 %).
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1. Introduction. - Les structures hyperfines du

spectre II du thorium 229 actuellement connues se
limitent à trois transitions (Egorov, 1964) :

Ces structures, insuffisamment résolues à cause

de la largeur Doppler des raies, étudiées dans le

visible, ne permettent pas de préciser la position
des satellites. Il est donc impossible de déterminer
les constantes de structure hyperfine des deux niveaux
d’une transition.

L’hypothèse simplificatrice qui consiste à négliger
la contribution de la structure hyperfine des niveaux

supérieurs 4G9/2 et 4 D7/2 entraîne des erreurs qui
peuvent atteindre un ordre de grandeur.

Ainsi, la valeur de la constante quadrupolaire B
du niveau 4F9/2(d2 s) estimée à 6,3 mK [1], compte
tenu de cette dernière hypothèse, vaut en réalité
48 mK (voir paragraphe 3.3). En opérant par spec-
trométrie de Fourier dans le domaine infrarouge,
où la faible largeur des raies permet un gain appré-
ciable en résolution, nous avons pu déterminer expé-
rimentalement les constantes dipolaires A et qua-

drupolaires B de dix niveaux des configurations
paires (d + s)’ et de dix niveaux des configurations
impaires f(d + s)’.
Pour déduire de ces mesures les moments magné-

tique 11229 et quadrupolaire Q229 il est nécessaire
de connaître les fonctions d’onde en couplage inter-
médiaire des niveaux considérés.

Les calculs théoriques de structure hyperfine ont
donc été précédés de calculs paramétriques des fonc-
tions d’onde dont nous donnerons les principaux
résultats au paragraphe 3.
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2. Travail expérimental. - a) Préparation de la
source. - L’isotope 229 du thorium est obtenu par
filiation radioactive de l’isotope 233 de l’uranium.
La séparation thorium-uranium a été effectuée à
l’aide d’une série de quatre colonnes de résines échan-
geuses d’ions (résine Dowex ; type Ai X10, A2 X8
et AGX8). L’uranium est absorbé préférentiellement,
tandis que le thorium est élué à l’aide de solutions
d’acide chlorhydrique. La quantité d’uranium 233
utilisée (pureté isotopique supérieure à 99,85 %) attei-
gnait 15 g, tandis que la quantité de thorium 229
séparée était de l’ordre d’une centaine de micro-

grammes. Il était alors possible de fabriquer un tube
à décharge sans électrodes, selon la technique décrite
par F. Tomkins et M. Fred [2] ; cette source contenait
finalement cinquante microgrammes environ de tho-
rium sous forme d’iodure.

b) Enregistrement du spectre. - L’étude à haute
résolution dans l’infrarouge entre 1 Il et 3 Il du spectre
du thorium a été effectuée par spectrométrie de
Fourier [3] [4]. La différence de marche maximum
utilisée dans l’interféromètre est de 0,36 m ce qui
correspond à une limite de résolution instrumentale
de 13,8 mK environ (1 mK = 10-3 cm-1). La limite
de résolution enregistrée (19 mK) montre que la

largeur des raies émises par la source (élargissement
Doppler et élargissement par pression) est du même
ordre de grandeur qûe la largeur instrumentale
utilisée. Enfin la restitution du spectre à partir de
l’interférogramme a été effectuée au centre de calcul
C. I. R. C. E. (programmes mis au point par J. Connes
et H. Delouis [5]).

2. 1 RAIES POSSÉDANT UNE STRUCTURE HYPERFINE. -

Le tableau 1 présente la liste des transitions observées.
En général l’identification de ces transitions repose
sur le travail de classification de E. B. M. Steers [6] ;
les identifications nouvelles ont été faites par appli-
cation du principe de combinaison et par l’analyse
des structures hyperfines enregistrées. La première
colonne donne les nombres d’ondes des raies de

l’isotope 230 du thorium [6] ; les positions relatives
des différentes composantes sont exprimées en mK,
l’origine correspondant pour chaque structure à la
position de la composante observée la plus intense.
Une valeur négative signifie que la composante
hyperfine est située vers les nombres d’onde décrois-
sants. La lettre C (complexe) indique que la compo-
sante n’est pas pure, des points de suspension mar-
quent la présence d’un groupe de composantes non
résolues.

2.2 STRUCTURES HYPERFINES DES NIVEAUX. - A

partir de quelques transitions où il était possible
de déterminer les structures des niveaux inférieurs
et supérieurs, grâce à la détection des composantes
faibles (satellites), nous avons déduit, en procédant
de proche en proche, la structure hyperfine de vingt
niveaux. La figure 1 représente la transition
À = 1,933 90 Il (6 = 5 169,49 cm-1) et son interpré-

tation. Elle donne directement accès aux structures
des niveaux 1521 cm -1 4F 5/2(d2 s) et 6 691 cm-l

4Fg/2( fds).

FIG. 1. - Enregistrement et interprétation de la transition
Q = 5 169,49 cm-1 (À = 1,933 9 g). Spectrométrie de Fourier.

La figure 2 indique le processus employé pour
l’étude des niveaux 03/2, 1 8593/2 et 7 3315/2 CM-1 ;
la figure 3 représente une reconstitution, point par
point, d’une structure hyperfine partiellement résolue
correspondant à la transition À = 2,069 19 g
(6 = 4 831,4 cm-1) ; cette reconstitution donne accès
à la structure du niveau 1 859 cm-1. Les transitions
a= 5471cm-1 et u = 5 809 cm-1, bien que par-
tiellement résolues elles aussi, permettent la déter-
mination de la structure du niveau 7 331 cm-1,
finalement la transition u = 7 331 cm-1 livre la struc-
ture du niveau fondamental 03/2.

FIG. 2. - Schéma des transitions utilisées pour la détermination
des structures hyperfines des trois niveaux °3/2’ 1 8593/2 et

7 3315/2 cm-1.
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TABLEAU 1

Résultats des mesures
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TABLEAU 1 (suite)

L’énergie d’un niveau hyperfin est donnée par
la formule de Casimir

On a ainsi pu calculer les constantes dipolaires
magnétiques AaJ et quadrupolaires électriques Ba J
de vingt niveaux appartenant aux configurations
paires (tableau II) et impaires (tableau III).

3. Etude de la structure fine ; fonctions d’onde. -

3. 1 CONFIGURATIONS PAIRES (d3, d2 s, dS2). - Parmi
les 37 niveaux correspondant à l’ensemble des trois
configurations paires (d + s)’, 26 ont été identifiés [7,
8, 9,10]. L’étude théorique des configurations (d + s)3
(en couplage intermédiaire avec interactions de confi-
gurations) a été abordée pour la première fois par
G. Racah [10]. L’étude faite par Y. Eisenberg [ 11 ]
permet d’interpréter les énergies de ces niveaux à
l’aide de 8 paramètres ; l’écart quadratique moyen
correspondant est de 137 cm- l.
Nous avons repris cette étude en introduisant le
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TABLEAU Il

Constantes dipolaires A (incertitude inférieure à

+ 1 mK) et quadrupolaires B (incertitude inférieure
à + 5 mK) des niveaux appartenant aux configura-
tions (d + S)3.

TABLEAU III

Constantes dipolaires A (incertitude inférieure à

+ 1 mK) et quadrupolaires B (incertitude inférieure
à + 5 mK) des niveaux appartenant aux configura-
tions f(d + S)2.

FIG. 3. - Exemple d’analyse d’une structure hyperfine partielle-
ment résolue. On retrouve à 1 mK (10-3 cm-1) près la structure
du niveau 6 691,4 cm-’ 1 mesurée directement (Fig. 1). (Spectro-

métrie de Fourier.)

paramètre effectif d’interaction lointaine a [12] et

en imposant aux paramètres (d des trois configura-
tions ds’, d2 s, d3 d’être en progression arithméti-
que [13].

L’écart quadratique moyen

ainsi obtenu vaut 78 cm-1.
Les tableaux IV, V et VI contiennent respecti-

vement :

- les valeurs des paramètres avec leurs écarts

types,
- les valeurs des énergies expérimentales et cal-

culées des niveaux,
- les fonctions d’onde des niveaux dont nous

connaissons la structure hyperfine.

3.2 CONFIGURATIONS IMPAIRES ( fd2, fds, fS2). -
L’étude empirique de la configuration fd2 (seule)
a été effectuée par J. B. Ganz [14] ; par ailleurs Kess-
ler [15] a étudié conjointement les configurations
fds et fs2 ; nous avons repris ce travail en traitant
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TABLEAU IV

Liste et valeurs des paramètres relatifs à (d + S)3

simultanément les trois configurations fd2, fds et

fs’ et en introduisant le paramètre effectif d’inter-
action lointaine a [16]. Malheureusement l’étude des
configurations f(d + s)’ se présente sous un jour
moins favorable que celle des configurations (d + s)’ ;
en effet, pour être plus complet il faudrait tenir

compte des configurations de même parité 6s 7s 7p,
6d2 7p les plus proches par exemple. Les données
expérimentales [10] disponibles nous ont contraints
à nous limiter aux niveaux des configurations f (d + s)2
dont l’identification paraît la plus sûre. Le nombre
de niveaux retenus est de 57 sur un total de 122 [7].
L’écart quadratique moyen obtenu est de 86 cm-1,
résultat qui se compare favorablement aux écarts

quadratiques obtenus par Ganz (681 cm-1 pour fd2)
et Kessler (277 cm-1 pour fds + fs2). Comme pour
les configurations paires nous donnons dans les
tableaux VII, VIII, IX :
- la liste des paramètres avec leurs écarts types,
- les valeurs des énergies expérimentales et cal-

culées des niveaux,

- les fonctions d’onde des niveaux dont nous
connaissons la structure hyperfine.

4. Moments nucléaires J1 et Q de l’isotope 229
du thorium. - 4.1 MÉTHODE DE CALCUL. - L’étude
théorique de la structure hyperfine a été faite à l’aide
du formalisme développé par de nombreux
auteurs [17] [18] [19].

L’hamiltonien de structure hyperfine étant un opé-
rateur monoélectronique il est possible dans le cadre
de l’hypothèse du champ central de faire apparaître
dans les expressions des constantes de structure

hyperfine magnétique AaJ et quadrupolaire BaJ les

dépendances angulaires et radiales.
Ainsi par exemple on peut écrire pour un niveau aJ :

La partie angulaire (décrite par Xnl et YnlaJ ) est cal-
culée en tenant compte du couplage réel explicité
dans l’étude de la structure fine des configurations.
Quant aux coefficients anl et bnl appelés constantes
de structure hyperfine électroniques ils s’expriment
en fonction des intégrales radiales monoélectroniques

et des moments magnétique et quadrupolaire du
noyau.

En effet

Les constantes de structure hyperfine des électrons
sont déterminées empiriquement : on cherche le jeu
de paramètres anl et bnl qui permet d’interpréter au
mieux les valeurs expérimentales des constantes de
structure hyperfine des niveaux. Notons que dans
un tel traitement nous négligeons tout effet d’inter-
action de configurations lointaines et tout effet rela-
tiviste.

4.2 CALCUL DES CONSTANTES DE STRUCTURE HYPER-
FINE DES ÉLECTRONS. - a) Configurations paires
(d + s)’. - Pour la partie magnétique deux cons-
tantes a75 et a6d permettent de rendre compte des
dix valeurs observées.
Pour la partie quadrupolaire une seule constante

b6d est introduite.

b) Configurations impaires f (d + S)2. - Dans
l’étude de la structure hyperfine des configurations
impaires f(d + s)’ cinq paramètres a7s, a6d, a5f, b5f
et b6d apparaissent a priori. Mais nous avons dû
fixer la valeur du paramètre a6d à la valeur trouvée
dans l’étude des configurations paires, car sa contri-
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TABLEAU V

Energies, facteurs de Landé expérimentaux et calculés relatifs aux niveaux de (d + s)’
_ _ . 

__ __ _ _
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TABLEAU VI

Fonctions d’onde des niveaux (d + s)’ dont on a étudié la structure hyperfine

TABLEAU VII

Liste et valeurs des paramètres relatifs à f (d + s)’
Paramètres Valeurs écart type

(cm-1) (cm-1)
i 1 1 

bution aux structures hyperfines mesurées est trop
faible (inférieure dans la plupart des cas aux erreurs
de mesure). On peut justifier cette procédure par
le fait que les paramètres d’interaction spin-orbite
Cd(d + s)3 et Çd f (d + s)l sont voisins ; les para-
mètres ’ni étant par ailleurs proportionnels aux valeurs
de  r - 3 &#x3E; ni.
Le tableau X rassemble l’ensemble des résultats

exprimés en mK.

4.3 CALCUL DU MOMENT MAGNÉTIQUE J1229. - Le
calcul du moment magnétique à partir de la cons-
tante hyperfine a7s nécessite l’évaluation de la contri-
bution radiale 1 tp 7s(O) 12. Deux possibilités nous sont
offertes : supposer que 1 Y’S(o) I2 est le même pour
les deux atomes thorium et plutonium, ou utiliser
la formule de Fermi-Segré-Goudsmit’ pour évaluer
cette quantité. Par la première méthode on a

Par analogie avec les éléments de la série des terres
rares (cérium et samarium) il est raisonnable d’ad-
mettre que les variations de 1 ’F7,(O) l’ sont lentes
et que le facteur p défini ci-dessus reste voisin de
l’unité (cette approximation entraîne une incertitude
supplémentaire sur le résultat final de l’ordre de

(Z(Pu) - Z(Th))/Z(Th) = 4 %) ; on obtient finale-
ment u229 = (0,45 ,uN ± 0,04) ,uN.



491

TABLEAU VIII

Energies, facteurs de Landé expérimentaux et calculés relatifs aux niveaux de (d + S)2
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TABLEAU VIII (suite)

La seconde méthode exige l’évaluation explicite
de 1 ’fi 7s(O) liTh). On a dans ce cas [17] :

D’après J. Blaise et A. Steudel, dans le cas du spec-
tre II du thorium

Les valeurs des diverses corrections sont les sui-
vantes :

Fr(y, Z) = Fr(1/2, 90) = 3,120 5 (corrections relati-
vistes) [20],

(1 - ô) = 0,78 (correction de Breit-Rosenthal) [20],
(1 - e) = 0,933 (correction de Bohr Weisskoff,

recalculée récemment par H. H. Stroke et al.) [25].
Avec a7s = (133 ± 3) mK, I = 1, Zi = 90 on

obtient finalement M2 2 9 = (0,44 + 0,02) M . Les erreurs
dues aux diverses corrections n’étant pas prises en
compte. Nous adopterons cependant pour J1229 la
valeur (0,45 ± 0,04) J1 donnée par la première
méthode, car elle a le mérite de ne pas exiger l’évalua-
tion explicite d’une série de corrections incluses dans
l’approximation p = 1 ± 0,04.

4.4 CALCUL DU MOMENT QUADRUPOLAIRE. - La
relation Q229 = bn,/e2  r- 3 &#x3E;nl donne la valeur du
moment quadrupolaire à condition de connaître la
quantité r- 3 &#x3E;nl. Cette quantité est difficile à évaluer ;
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TABLEAU IX

Fonctions d’onde des niveaux f (d + S)2 dont on a étudié la structure hyperfine

TABLEAU X

Valeurs des constantes hyperfines électroniques déterminées expérimentalement

* fixé égal à a 6d dans (d+s)3 .
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TABLEAU XI

Valeurs des paramètres (en unité atomique) de structures hyperfines des électrons,
calculées par W. B. Lewis à l’aide de fonctions d’onde Hartree-Fock relativistes [30].

néanmoins nous disposons grâce à un calcul a priori,
à l’aide de fonctions d’onde relativistes [30], d’une
estimation des diverses valeurs de  r- 3 &#x3E; (tableau XI).
Ce tableau, dû à W. B. Lewis [30] donne, entre autres,
les valeurs des paramètres b 02 , bp2, bJ 1, bl’, b 13
et bf13 relatifs à la partie quadrupolaire.
Dans l’approximation non relativiste où nous nous

sommes placés, nous admettrons r-3 bo 2 ce
qui donne d’après le tableau XI

Le choix des valeurs de bnl02 pour obtenir les valeurs
de  r- 3 &#x3E;nl, tient compte de l’étude paramétrique
décrite plus haut : les niveaux étudiés appartiennent
principalement aux configurations d2 s et ds2 d’une
part, et aux configurations fds et fS 2d’autre part.
A l’aide des valeurs des constantes bnl établies

expérimentalement (tableau X) on obtient fina-
lement un ensemble cohérent de valeurs de Q :
Q6d(d + s)’ = 4,0 barns, Q6à f(d + s)2 = 4,7 barns
et Q5f f(d + s)2 = 4,1 barns.

5. Discussion des résultats. - Différentes tentatives

pour introduire dans la partie magnétique des para-
mètres différents, correspondant à  r - 3 &#x3E; l’  r-3 &#x3E; sC
et la polarisation du coeur, ont échoué. Il en a été
de même pour l’introduction des paramètres rela-
tivistes dans la partie électrique [19]. La cause de
cet échec est probablement la précision insuffisante
de nos mesures.
En posant ( r- 3 &#x3E;1 =  r- 3 &#x3E;sc d’une part, et la

polarisation du coeur des électrons f et d ainsi que
les paramètres bl!, bf11, bd13, bf13 égaux - à zéro [19]
d’autre part, nous nous sommes, dans un premier
temps, placés dans l’approximation non relativiste
et sans effet d’interaction de configurations lointaines.

L’incertitude attachée à la valeur du moment

quadrupolaire a donc dans ce cas une origine double :
l’une, connue, est due aux erreurs expérimentales
(de l’ordre de 5 % sur les valeurs de bnl (tableau X)) ;
l’autre, inconnue, est due à la fois à l’approxima-
tion non relativiste et à la valeur adoptée pour
 r- 3 &#x3E;nl = b2/ (tableau XI).
Nous avons également tenté, dans une seconde

étape, de tenir compte non pas de valeurs des paramè-
tres  r- 3 &#x3E;1’  r- 3 &#x3E; sC, ..., bd 1, bf 11, ..., mais de leurs
rapports résultant des calculs a priori (tableau XI) ;
les résultats obtenus (Q6d(d + s)3 = 4,3 barns,
Q5f f(d + s)2 = 3,8 barns et Q6d f(d + s)2 = 4,3 barns)
sont peu différents de ceux donnés par le traitement

simplifié. D’autre part, les valeurs expérimentales
de b6d et b5f relatives aux configurations f(d + s)2
sont voisines (126 + 8 mK et 120 + 4 mK), ce résul-
tat est en accord avec les valeurs de b 12 calculées
par B. Lewis ; ce résultat, inattendu (dans le cas des
configurations fn ds2 le rapport b 12 lb 02 est plutôt
voisin de 0,6 [26] [28] [29]), joint au fait que les diverses
valeurs de Q forment un ensemble cohérent de valeurs,
nous semble justifier de proposer la valeur de 4,3 barns
pour le moment quadrupolaire de l’isotope 229 du
thorium avec une incertitude qui ne devrait pas
dépasser 20 %.
Pour établir la valeur du moment magnétique,

nous avons fait appel à la valeur de a7s = 133 + 3 mK
la plus précise, c’est-à-dire celle donnée par l’étude
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des configurations (d + s)3 où la qualité des fonctions
d’onde des niveaux est meilleure que celle obtenue

pour les configurations f (d + S)2. Cependant la valeur
de a7s == (122 + 7) mK issue de l’étude de la configu-
ration f(d + s)’, est en excellent accord avec le

rapport des valeurs de 1 IF(O) 1’. calculées théori-

quement par W. B. Lewis [30] ; en effet, d’après
W. B. Lewis (*) on a :

Enfin il resterait à exploiter les valeurs expérimen-
tales des paramètres a6d et a5f, mais la faible précision
obtenue, de l’ordre de 25 à 30 %, rend impossible
toute discussion.

6. Conclusion. - L’étude de la structure fine et

hyperfine du spectre d’étincelle du thorium a permis
de déterminer deux grandeurs nucléaires y et Q.
Si le moment magnétique f.l229 est établi avec une

(*) LEWIS, W. B., FRED, M., Communication privée.

incertitude inférieure à 10 % il n’en est pas de même
pour le moment quadrupolaire où l’incertitude atteint
20 %, incertitudes liées aux méthodes spectrosco-
piques. Cependant les valeurs obtenues forment un
ensemble cohérent et sont en accord avec les valeurs

analogues des éléments voisins de la série des acti-
nides [27]. Pour améliorer notre connaissance du
moment quadrupolaire et des quantités radiales,
une étude extensive du spectre d’arc du thorium

(configurations paires et impaires) peut être envisagée.
Cette étude plus difficile à la fois sur le plan expé-
rimental et théorique n’a pas été abordée jusqu’ici.
Enfin, les paramètres établis lors de l’étude de la

structure fine des configurations (d + s)’ et f(d + s)’
devraient permettre l’extension de la classification
du spectre du thorium II : une meilleure connais-
sance du spectre, en particulier celle des configura-
tions impaires, reste souhaitable. 
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