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Absorption de 'oxygéne
dans la région des ondes millimétriques

par A. Barracria, A. Gozzini et M. JanNuvzz

Istituto di Fisica dell’Universita’ di Pisa

Summary.

Precise measurements of the microwave absorption by oxygen at various
frequencies and pressures are reported. The anomalous behaviour of the resonant
part of the absorption, found by Maryott and Birnbaum at lower frequencies and
at pressures above 10 atmospheres, has been evidenced at higher frequencies and
lower pressures.

1. Récemment A. Maryott et G. Birnbaum [1] (M. B.) ont mesuré
I’absorption de I'oxygene aux fréquences de 9 et 23.3 kMc/s, en fonction de
la pression, pour des pressions allant de 3 jusqu’a 70 atmospheres. L’absorp-
tion mesurée est sensiblement plus élevée, aux pressions supérieures a
10 atmospheres, de celle déduite par la théorie de Van Vleck et Weisskopf.
A ces fréquences soit la partie résonnante que la partie non résonnante de
I’absorption donnent une contribution a I’absorption totale. M.B. ont
mesuré aussi 'absorption a la fréquence de 2.3 kMc/s (ou la contribution
de la partie résonnante est négligeable) pour déterminer la contribution
de la partie non résonnante & I'absorption aux autres fréquences. Pour
expliquer les divergences entre I’absorption observée et celle déduite par
la théorie de V. Vleck-Weisskopf, M.B. font I’hypothése que ’absorption
non résonnante est représentable par une raie a fréquence zéro, de largeur
de 540 Mc/atmosphere, tandis que I’absorption résonnante est représen-
table par une raie a 60 kMc dont la fréquence diminue avec I’augmentation
de la pression, et la largeur croit moins vite que proportionnellement a
la pression. Un tel phénoméne a été observé par plusieurs auteurs pour
NH,4 [2] et NDg [3].

M. Mizushima [4] donne une explication des résultats de M.B. tout a fait
différente. Suivant sa théorie, le maximum de ’absorption non résonnante
doit se déplacer aux fréquences élevées a ’augmenter de la pression, tandis
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que la fréquence du maximum de I'absorption résonnante ne change pas
sensiblement avec la pression. Les mesures faites n’étant pas suffisantes
pour décider entre les deux théories, nous avons mesuré ’absorption & un
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Fig. 1.

grand nombre de fréquences dans la région de la résonnance, ou, aux
pressions de nos mesures, la contribution de I’absorption non résonnante
peut étre négligée.

2. La technique employée pour mesurer I’absorption et la réfraction
d’un gaz en fonction de la pression a été déja décrite [5]. Les changements
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du facteur Q et de la fréquence de résonance d’une cavité, diis & I'intro-
duction du gaz, sont mesurés par une technique d’impulsions.

On a mesuré I’absorption & nombreuses fréquences, entre 48 et 70 kMc/s,
pour des pressions allant de 0 & 14 atmosphéres.
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L’oxygéne était du type commercial, de pureté 99%; I'impureté prin-
cipale étant I’azote.

A chaque fréquence et pression, les mesures ont été répétées plusieurs
fois, avec deux systémes différents de cavités. Les différences maxima
enire les valeurs mesurées de I’absorption n’ont pas dépassé le 59%,.
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En fig. 1 sont reportés les résultats obtenus & six fréquences différentes.

3. Dans son état électronique fondamental, la molécule d’oxygeéne
possede un moument cinétique de spin § = 1. Celui-ci se couple avec le
moment cinétique de rotation K pour donner un moment -cinétique
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résultant J qui peut prendre les trois valeurs K — 1, K, K+1. L’énergie
de couplage correspondant & ces trois valeurs étant différente, chaque
niveau rotationnel K se subdivise en trois niveaux, caractérisés par la
valeur de J, dont le niveau J = K est le plus élevé. Des transitions sont
permises entre les niveaux de triplet d’'un méme état rotationnel K, avec
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les régles de sélection AK = 0, AJ = + 1. La différence d’énergie entre les
niveaux J =K et J = K—1 et J = K et J = K41 étant presque la
méme et presque indépendante de K, le spectre microonde de I'oxygéne
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est formé de nombreuses raies de fréquence prés de 60 kMe/s (4 'exception
de la transition K =1, J =0 —1 qui tombe & 118.7 kM¢/s).

Il y a aussi une absorption non résonnante, du type de la relaxation
de Debye, discuté en détail par Van Vleck [6]. Aux fréquences et pressions
de nos mesures, la contribution de cette absorption est tout a fait négli-
geable.

7
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Indiquant avec ax et ax I’absorption a la fréquence v et pression p due
respectivement aux transitions J =K+1->K et J=K—1 > K du
niveau rotationnel K, l'absorption résonnante totale sera

(v, p) = l[,(aE +og)
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ou la sommation est étendue aux valeurs impaires K = 1,3 ..., les états
pairs étant exclus par la symmeétrie de la molécule 0,. Le spectre de 'oxy-
géne 4 basse pression a été étudié par plusieurs auteurs et les fréquences
et intensités de nombreuses raies ont été déterminées [7].
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La largeur a été trouvée presque la méme pour toutes les raies, de
1,95 Mc/mmHg [8].

Pour comparer I’absorption mesurée avec les théories de M.B. et
Mizushima, nous avons pris pour chaque raie une forme de V. Vleck-
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Weisskopf avec un shift de la fréquence de résonance proportionnel a la
pression, soit:
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ou les vi, Af v et v§ représentent les intensités, largeurs et fréquences des
raies & basse pression, et dv la largeur des raies a la pression p, que 'on
a supposé la méme pour toutes les raies.

Négligeant les termes en (v4-vg — ap)?, dont la contribution est petite,
nous avons calculé la quantité:

205D _ o 5 vk (4% vIp) dv .
7 x (vk —ap)® (v—vi +ap)* + 5%

(D

On a utilisé pour y§(Ag v/p) et vg, vg les valeurs réportées par Artman([8].

ov  Av
Si 'on pose — = — == 1.95 M¢/mmHg, et pour a la valeur de 0.4 Mc/
p

p
mmHg (déduite des mesures de M.B. & 10 atmosphéres), I’allure qualitative

des courbes (1) est la méme que celle des courbes expérimentales, mais
I’absorption mesurée résultante est sensiblement plus forte. Dans I’hypo-
thése que la largeur des raies croit moins vite que la pression, et en assu-
mant une largeur moyenne de 0.8 Mc/mmHg, on obtient un accord satis-
faisant entre les courbes (1) et les courbes expérimentales, dans ’hypotheése
du shift.

Dans les figures 2 et 3 les courbes expérimentales, & quatre fréquences
différentes, sont comparées aux courbes (1) calculées aux mémes fréquences

ov
avec les valeurs a¢ = 0.4 Mc¢/mmHg; — = 0.8 Mc¢/mmHg et a = 0;
p

ov
— = 1.95 Mc¢/mmHg respectivement.
p

Dans les figures 4, 5 et 6 on a reporté I'absorption mesurée a deux
fréquences dans les ailes de la courbe d’absorption, et & une fréquence
centrale, ainsi que ’absorption déduite des courbes (1), (calculées pour la
valeur 0.8 Mc/mmHg du parameétre 3v/p), dans le cas d’absence du shift
(e = 0), et d’un shift de 0.4 Mc/mmHg.

Dans les ailes, I'effet du shift est observable aux pressions de quelque
dizaine de cm Hg.
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