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Introduction

Connaître le taux de peuplement des états nucléaires dans les plasmas est un
problème ouvert qui fait l'objet d'études depuis quelques dizaines d'années. Ce pro-
blème est commun à di�érentes thématiques de physique allant de l'astrophysique,
au plasma de fusion au laboratoire ou encore à la physique nucléaire fondamentale.

Ainsi, en astrophysique, la compréhension de l'origine des éléments a fait un
bond en avant en 1957 lorsque Geo�rey et Margaret Burbidge publient un article où
apparait une formulation détaillée de la nucléosynthèse stellaire [Bur57]. Dans cet
article, ils mettent en avant deux processus, appelés le processus-s et le processus-
r, qui sont responsables de la production des éléments plus lourds que le fer. Ces
éléments sont produits par capture successive d'un neutron qui se désexcite ensuite
par émission de γ (cette réaction est notée (n,γ)) :

A
ZX + n→A+1

Z X + γ

Dans le processus-s (le s correspond à slow), la capture du neutron est lente,
c'est-à-dire que l'intervalle de temps entre deux captures neutroniques (n,γ) est plus
grande que la désintégration β. Les éléments ainsi créés suivent la vallée de la stabilité
jusqu'au 209Bi. Ce processus ne permet d'interpréter que la moitié des abondances
des éléments.

L'autre moitié est créée par le processus-r (r pour rapid) qui a lieu essentiellement
lors de l'explosion des étoiles en supernovæ. L'important �ux de neutrons produit lors
de l'explosion conduit à une capture rapide de neutrons avant que la désexcitation
nucléaire par décroissance β n'ait lieu.

Avec ces deux processus, les astrophysiciens tentent notamment de reproduire les
abondances des di�érents isotopes. Cependant, les sections e�caces (n,γ) sont di�é-
rentes selon que l'état nucléaire est un état fondamental ou un état excité [Kap06]. Il
est ainsi important de quanti�er les taux de populations des états excités nucléaires
pour un plasma à une température et densité donnée. A ce jour, les modèles sont
ajustés aux mesures en utilisant un facteur, appelé stellar enhancement factor (SEF),
utilisé pour pondérer les sections e�caces (n,γ) [Ber14]. Ce facteur tient compte de
l'in�uence des états nucléaires excités qui sont supposés à l'équilibre thermodyna-
mique avec l'état fondamental.

Dans le cadre des plasmas de fusion en laboratoire et plus particulièrement
dans l'étude de la FCI (Fusion par Con�nement Inertiel), l'implosion de capsules
en Deutérium-Tritium permettent d'atteindre des densités et des températures équi-
valentes à celles que l'on peut retrouver dans le soleil. Actuellement au NIF (National
Ignition Facility) aux Etats-Unis et bientôt au LMJ (Laser MegaJoule) en France,
sont produites à partir de ces capsules des densités de neutrons supérieures à 1021

neutrons/cm3. Leur caractérisation est issue de diagnostics d'activation nucléaire
[Ber14]. Cet environnement est propice à la mesure de sections e�caces (n,γ) dans

7



8 | Introduction

des conditions équivalentes à celles retrouvées dans les milieux stellaires dans lesquels
se déroulent le processus-s [Ber14]. Là encore, l'in�uence des populations des états
nucléaires excités doit être estimée.

Par exemple, citons le cas du 171Tm (t1/2=1,91 années) qui est un point d'em-
branchement du processus-s. La connaissance de ces points d'embranchement pour
lesquels le taux de capture neutronique est proche de son taux de désexcitation β−,
est un élément important pour une bonne description du processus-s. Or, le 171Tm
possède un état isomère à 5 keV de durée de vie 4 ns. A une température de 30 keV,
environ 45 % des 171Tm doivent être dans l'état excité à l'équilibre thermodyna-
mique. L'introduction de 171Tm dans une cible FCI permettrait de quanti�er l'e�et
de ces états excités sur le 171Tm. Cependant, le fonctionnement d'une cible FCI est
très rapide (quelques picosecondes) et l'état excité n'est pas à l'équilibre avec l'état
fondamental. Il faut alors décrire les processus d'excitation et de désexcitation.

Parmi ces processus, ceux faisant intervenir le couplage entre le noyau et le cortège
électronique vont être fortement modi�és par les conditions thermodynamiques qui
règnent dans le plasma. En e�et, dans un plasma dense et chaud, les collisions des
ions avec les électrons libres et le rayonnement photonique vont a�ecter l'ionisation et
donc le couplage atome-noyau. La durée d'un état nucléaire peut alors être modi�ée
si celui-ci décroit par le processus de conversion dans lequel un électron du cortège
est émis lors de la transition nucléaire. Si l'ionisation augmente, la désexcitation par
conversion interne peut alors être réduite voire inhibée, les électrons liés n'étant plus
disponibles. L'e�et du plasma sur le noyau ne se limite pas à sa désexcitation par
conversion interne. D'autres phénomènes physiques peuvent modi�er sa désexcitation
ou même l'exciter par interaction avec les particules du plasma. Ainsi, un noyau peut
s'exciter quand l'atome capture un électron libre ou quand un électron e�ectue une
transition d'une couche atomique vers une autre. Un électron libre du plasma peut
être di�usé par le noyau en lui cédant ou en lui prenant de l'énergie d'excitation.
Ainsi, la durée de vie qui résulte de tous ces processus, tant en excitation qu'en
désexcitation, peut être fortement perturbée par la présence du plasma.

Di�érents auteurs ont proposé d'utiliser les plasmas pour accélérer la désexcita-
tion d'isomères nucléaires à vie longue [Ber91, Ola97, Gos04]. Par exemple, l'isomère
du 84mRb, situé à 463 keV, a une durée de vie de 20 minutes. Dans un plasma chaud,
le niveau isomère de 20 minutes peut être excité vers un niveau situé à 3,5 keV au-
dessus qui se désexcite très rapidement (9 ns) par une transition vers un niveau de
beaucoup plus basse énergie. Dans un plasma de 1 keV, l'isomère a une durée de vie
apparente d'environ quelques microsecondes [DP14].

Ce type de processus (excitation suivie d'une désexcitation beaucoup plus rapide)
a des implications fortes pour certains éléments produits lors de la nucléosynthèse.
C'est le cas par exemple du noyau de 176Lu, formé par capture (n,γ), qui est un
élément produit dans la nucléosynthèse stellaire lors du processus-s. Il possède un état
fondamental (Jπ=7−) dont la durée de vie est de 3,8×1010 ans. Cet état décroit vers
le 176Hf par désintégration β−. Cet isotope a ainsi longtemps été considéré comme un
très bon chronomètre stellaire du fait de sa grande durée de vie. Cependant, le 176Lu
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possède un état à 839 keV au dessus du fondamental (Jπ=5−) qui peut décroitre vers
un état isomère (Jπ=1−) de durée de vie 3,7 heures qui lui-même décroit vers 176Hf
par décroissance β−.

N. Klay et al [Kla91] ont ainsi montré que la prise en compte du processus de
photoexcitation modi�ait la durée de vie e�ective de l'état fondamental du 176Lu
dans les plasmas stellaires. Dans ces plasmas, la distribution de photons peut être
de plusieurs centaines de keV permettant l'excitation du 176Lu de l'état fondamental
vers l'état à 839 keV qui décroit ensuite vers l'état isomère dont la durée de vie est
beaucoup plus courte. Par exemple, pour des températures supérieures à 20 keV,
la demi-vie e�ective de l'état fondamental décroit de 9 ordres de grandeurs rendant
caduc l'utilisation du 176Lu comme chronomètre. Ce phénomène est aussi observé
dans le cas d'autres éléments tel que le 26Al ou le 34Cl [Coc99].

L'étude de l'in�uence des propriétés nucléaires dans un environnement où la ma-
tière est à l'état de plasma peut être entreprise à l'aide des lasers de puissance. Le
développement rapide des lasers permet actuellement d'obtenir des plasmas dont les
caractéristiques se rapprochent des conditions thermodynamiques qui peuvent être
retrouvées dans les plasmas astrophysiques. Dans ce but, l'utilisation des lasers de
puissance semble bien adaptée.

C'est dans ce contexte que le laboratoire L2EN (Laboratoire d'Éxcitation des
États Isomères) du CEA/DAM/DIF a développé un modèle, appelé ISOMEX, qui in-
clut l'ensemble des phénomènes d'excitation et de désexcitation des états nucléaires.
A�n de valider ces taux, le groupe ENL (Excitations Nucléaires dans les plasmas)
du Centre d'Études Nucléaires de Bordeaux Gradignan et le groupe de Bruyères-
le-Châtel collaborent depuis une dizaine d'années au développement d'expériences
permettant la mise en évidence de l'excitation nucléaire dans les plasmas produits
par laser.

Le noyau de mercure 201 est un candidat prometteur pour ce type d'expérience.
Son premier état nucléaire, de très basse énergie (1,565 keV au dessus du fondamen-
tal) pourrait être excité dans les plasmas par laser. L'étude de ce noyau a commencé
en 2007 avec la mesure de la demi-vie de l'état isomère par V. Méot et collaborateurs
[Mé07].

L'objectif de cette thèse est d'étudier la faisabilité d'une expérience d'interaction
d'un laser de puissance avec une cible de mercure en vue d'observer l'excitation du
premier état excité du 201Hg.

Plan de la thèse :

Le premier chapitre présente de façon générale l'excitation nucléaire dans les plasmas
et les processus qui sont impliqués. Après une brève revue de deux expériences
qui ont été conduites par la collaboration CEA/DAM et CENBG pour mettre
en évidence l'excitation nucléaire dans un plasma, nous présenterons le noyau
de mercure 201 ainsi que ses caractéristiques. Nous insisterons tout particulière-
ment sur le processus NEET (Nuclear Excitation by Electronic Transition). D'après



10 | Introduction

le modèle ISOMEX, ce processus domine dans l'excitation du 201Hg dans les plasmas.

Le deuxième chapitre est consacré au calcul du taux d'excitation par e�et NEET
dans un plasma à l'équilibre thermodynamique. La validité des modèles utilisés sera
discutée. Nous présenterons le modèle de physique atomique basé sur l'atome-moyen
qui est utilisé dans ISOMEX pour calculer le taux d'excitation par e�et NEET.
Nous déterminerons les zones de validité de ce modèle. Nous présenterons un code
de calcul que nous avons développé pour véri�er les approximations faites dans
ISOMEX. Ceci nous permettra d'attribuer un intervalle de con�ance au taux
d'excitation par e�et NEET.

Le troisième chapitre est dédié à la détermination du nombre d'isomères que
l'on peut espérer former lors d'une interaction laser avec la matière. Nous décrirons
les aspects généraux de l'interaction laser matière, à savoir les di�érentes zones du
plasma créé ainsi que la description de la physique atomique au sein de ces zones.
Les calculs de taux d'excitations par e�et NEET calculés dans le chapitre 2 seront
couplés avec un code hydrodynamique a�n de prédire le nombre d'isomères créés.

Le quatrième chapitre présente le développement et la caractérisation d'un dis-
positif expérimental qui permet de poser les bases expérimentales en vue d'une ex-
périence de mise en évidence de l'excitation nucléaire du 201Hg dans les plasmas.



Chapitre 1

L'excitation nucléaire dans les

plasmas lasers : le cas du 201Hg

La description de l'excitation nucléaire dans un plasma est complexe en raison
de l'imbrication de processus de physique nucléaire, de physique atomique et de
physique des plasmas. Parmi les di�érents mécanismes d'excitation nucléaire ayant
lieu dans un plasma, on distingue les processus directs, la di�usion inélastique d'une
particule libre (électron, photon, ion) du plasma sur le noyau, des processus indirects
qui mettent en jeu le cortège électronique. Dans ce chapitre, nous nous limiterons
à la description des di�érents processus électromagnétiques qui peuvent amener à
l'excitation d'un noyau dans un plasma.

Depuis plus de trente ans, di�érents laboratoires ont tenté d'observer l'excitation
d'un noyau dans un plasma. La mise en évidence expérimentale est di�cile à cause
des faibles valeurs des sections e�caces nucléaires devant les sections e�caces ato-
miques. En e�et, rappelons que le rapport de la surface de l'atome sur celle du noyau
est de l'ordre de 108 ! Un moyen d'améliorer le rapport signal sur bruit est de séparer
en temps l'émission du plasma et le signal recherché. L'utilisation d'isomères (état
nucléaire de grande durée de vie) semble indispensable. En 1979, Izawa et al.[Iza79]
ont annoncé avoir observé l'excitation du premier niveau isomérique (t1/2=27 mi-
nutes) du 235U dans un plasma chau�é par un laser CO2. Plus récemment, en 1999,
A. V. Andreev et al.[And99] ont observé un signal retardé après l'interaction d'un
laser femtoseconde sur une cible de tantale. Ces deux résultats ont été in�rmés par
d'autres groupes à travers le monde [Aru91][Cla04][Gob08]. Dans ce chapitre, nous
ferons la synthèse des études menées sur ces deux noyaux, l'235U et le 181Ta, pour
lesquels des tentatives de mise en évidence de l'excitation nucléaire ont déjà été en-
treprises. Ceci nous amènera à présenter le noyau de mercure 201 (201Hg) comme un
nouveau candidat prometteur pour ces études.

A partir des résultats du modèle ISOMEX, nous montrerons que le processus
NEET (Nuclear Excitation by Electron Transition) est le processus qui domine l'ex-
citation du 201Hg dans un plasma. Nous reviendrons en détail sur ce processus. Nous
présenterons les di�érentes grandeurs qui permettent de calculer la probabilité d'ex-
citer un état nucléaire par e�et NEET. Ce processus ayant été mis en évidence en
utilisant des faisceaux de particules monoénergétiques sur une cible solide d'197Au
[Kis06], d'189Os [Ahm00] et d'193Ir [Kis05], une comparaison des probabilités de réali-
ser l'e�et NEET expérimentales et théoriques sera ensuite exposée. En�n, la dernière
partie sera consacrée plus particulièrement à la description de l'e�et NEET dans les
plasmas.

11
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1.1 Excitations nucléaires dans les plasmas

1.1.1 Les processus électromagnétiques d'excitation nucléaire

Dans les plasmas, les processus du premier et du second ordre en α 1 pouvant
mener à des excitations nucléaires sont au nombre de quatre : la photo-excitation,
la di�usion inélastique d'électrons, et deux processus faisant intervenir le couplage
entre le noyau et son cortège électronique : l'e�et NEEC (Nuclear Excitation by
Electron Capture) et l'e�et NEET (Nuclear Excitation by Electron Transition).

Dans la littérature, très peu de travaux théoriques existent pour le calcul des
taux d'excitation nucléaire dans les plasmas. En 1978, Doolen a décrit, en utilisant
le modèle de l'atome moyen [Roz72], le processus de photoexcitation et le processus
NEEC pour un plasma à l'équilibre thermodynamique [Doo78]. En 1999, Harston
et Chemin [Har99] ont calculé le taux d'excitation du 235U en utilisant le modèle
collisionnel-radiatif de Colombant et Tonant [Col73]. En 2004, Tkalya a repris les
di�érents processus d'excitation dans un plasma [Tka04]. Cependant, le modèle de
physique atomique utilisé est rudimentaire et les taux obtenus sont parfois surestimés
de 14 ordres de grandeur ! En 2004, Morel et al. [Mor04] ont poursuivi le travail de
Doolen en introduisant une description plus pertinente des transitions atomiques a�n
de pouvoir décrire l'e�et NEET. Ce dernier travail a abouti au modèle ISOMEX,
développé depuis plus d'une dizaine d'années au CEA/DIF par G.Gosselin et al., qui
permet de calculer les taux d'excitation nucléaire des processus électromagnétiques
dans les plasmas. Dans ce modèle, les propriétés atomiques des ions du plasma sont
déterminées par l'atome-moyen relativiste [Roz72] à l'équilibre thermodynamique.
Nous reviendrons en détail sur ce modèle dans le chapitre 2.

1.1.1.1 Les processus directs

La photo-excitation

Dans ce processus d'excitation, un photon rayonné par le plasma peut être absorbé
par le noyau et l'exciter. L'énergie du photon doit être exactement égale (à la largeur
près de l'état nucléaire) à l'énergie de la transition nucléaire. Dans les plasmas, ce
processus, ainsi que les processus inverses, l'émission spontanée et l'émission induite,
sont décrits depuis longtemps en raison de leur intérêt astrophysique. La section
e�cace d'absorption d'un photon, d'énergie hν, est donnée par la formule de Breit
et Wigner [Ham75] :

σγ(hν) =
2I2 + 1

2(2I1 + 1)

π~2c2

(hν)2

ΓγΓ

[(hν − EN)2 + Γ2/4]
(1.1)

avec Γγ la largeur radiative de la transition nucléaire et Γ sa largeur totale, EN
est l'énergie de la transition nucléaire, les termes I1 et I2 sont les moments cinétiques

1. constante de structure �ne
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totaux de l'état initial et �nal. La largeur totale (Γ) est généralement très faible, très
inférieure à l'électron-volt. Par exemple, dans le cas du premier état excité du 201Hg
de durée de vie 81 ns, la largeur totale est de l'ordre de 10−8 eV. Ainsi, la section
e�cace peut-être réécrite sous la forme :

σγ(hν) =
2I2 + 1

2I1 + 1

π2~2c2

(hν)2
Γγδ(hν − EN) (1.2)

Le nombre de noyaux par unité de volume et par unité de temps, excités par le
processus de photo-excitation, noté Nexc, s'écrit à partir de la section e�cace :

dNexc

dt
= 4πNionc

∫ ∞
0

σ(ν)g(ν)dν

= 2Nion

2I2 + 1

2I1 + 1

π2~c3

E2
N

Γγg

(
EN
h

) (1.3)

où Nion est le nombre d'ions par cm3 et g(ν) est la fonction de distribution des
photons. A l'équilibre thermodynamique, la fonction de distribution des photons suit
une distribution de Planck qui s'exprime par :

g(ν) =
2ν2

c3

1

exp( hν
kT

)− 1
(1.4)

Le taux de photo-excitation s'écrit alors :

λphoto(s
−1) =

2I2 + 1

2I1 + 1

Γγ
~

1

exp
(
EN
kT

)
− 1

(1.5)

Le taux d'excitation de ce processus est indépendant de la densité du plasma
et ne dépend que de la température et de la largeur radiative. La largeur nucléaire
étant très faible, on s'attend à ce que le taux d'excitation par absorption directe d'un
photon soit faible.

La di�usion inélastique d'électrons

Lors de la di�usion d'un électron libre du plasma sur le noyau, une partie de l'énergie
cinétique de l'électron peut être transférée au noyau et l'exciter. La section e�cace de
ce processus, notée σ(e,e′), est bien décrite lorsque l'énergie de l'électron est supérieure
à une centaine de keV. Dans les plasmas, la distribution en énergie des électrons est
plutôt autour de quelques dizaines de keV. Dans cette gamme d'énergie, les résultats
des di�érents modèles théoriques présentés dans la littérature di�èrent de plusieurs
ordres de grandeur [Tka12]. Le taux d'excitation par ce processus s'écrit :

λ(e,e′) = nfe

∫ ∞
E0

P (E)vσ(e,e′)dE (1.6)



|

nf
e

−3 E0

P (E)
E

v −1

201

×10−31 2

Er

Er = EN − Eβ
l

Eβ
l β EN

T

λ (s−1) =
∑
β

2π

�
(2I2 + 1)|Rfβ|2n(Er)P (Er, T )

[
1− P (Eβ

l , T )
]
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où n(Er) est la densité d'état électronique par cm3 et par keV à l'énergie de
résonance Er, |Rfβ|2 est l'élément de matrice de couplage atome noyau, I2 est le
moment cinétique total de l'état nucléaire excité, l'indice β correspond à l'orbitale
où la lacune est présente, P (Er, T ) est la probabilité de trouver un électron libre à une
énergie Er dans un plasma à une température T et 1−P (Eβ

l , T ) est la probabilité de
trouver une lacune dans l'orbitale β. A l'équilibre thermodynamique, les probabilités
de ces deux quantités sont déterminées par la statistique de Fermi-Dirac.

L'e�et NEET (Nuclear Excitation by Electron Transition)

L'e�et NEET est un processus résonant qui a été initialement proposé par Morita
[Mor73] en 1973. Comme le processus NEEC, l'e�et NEET est un mécanisme de cou-
plage entre le cortège électronique et le noyau (�gure 1.2). Lors d'une désexcitation
atomique entre deux états liés, il peut exister une probabilité non nulle que l'énergie
de cette désexcitation soit directement transférée au noyau et l'excite. Cet e�et ne
peut avoir lieu que si la transition atomique est de même énergie que la transition
nucléaire (aux largeurs des états près) et de même multipolarité. La di�érence en
énergie entre les transitions atomique et nucléaire, notées respectivement Eat et EN,
est communément appelée "mismatch". Ce terme sera utilisé dans tout ce manuscrit
et sera noté δ = Eat − EN.

Figure 1.2 � Schéma représentant le processus NEET.

L'e�et NEET a été observé expérimentalement lors de l'interaction d'un faisceau
de particules (photons et électrons) sur une cible solide (cf. Partie 1.3.3) avec des
noyaux d'197Au [Kis06], 189Os [Ahm00] et 193Ir [Kis05].

1.1.2 Tentatives de mise en évidence de l'excitation nucléaire
dans un plasma : les cas du 181Ta et du 235U

Les lasers de puissance sont de bons outils pour produire des plasmas denses et
chauds. On distingue deux types de lasers dont les caractéristiques dépendent de
leur durée d'impulsion :

� lasers à impulsions longues (de l'ordre de la ns), l'énergie de ces lasers est
généralement comprise entre le joule et quelques dizaines de kJ. Ils permettent
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de produire des plasmas de gros volume avec typiquement un nombre d'atomes
présents dans le plasma supérieur à 1014.

� lasers à impulsions courtes (inférieures à la ps), leur énergie est plus faible
mais l'intensité sur cible est plus élevée. Ils sont généralement destinés à la
production de particules énergétiques (typiquement les électrons et les photons
produits peuvent avoir des énergies supérieures au MeV).

Lors d'une interaction laser sur une cible, l'émission de particules (électrons,
photons, ions) est importante (de l'ordre de 1010 W), induisant un bruit de fond
important qui sature les détecteurs. Cependant, la mise en évidence de l'excitation
nucléaire dans un plasma nécessite de mesurer la désexcitation de l'état nucléaire.
Cette désexcitation doit être décalée en temps c'est-à-dire que la durée de vie de
l'état nucléaire doit être bien plus grande que la durée de vie du plasma. Les états
nucléaires de longue durée de vie (appelés états isomères) sont bien appropriés
pour ces études. En général, un noyau est un bon candidat pour l'observation de
l'excitation nucléaire dans les plasmas s'il possède les caractéristiques suivantes :

� Une faible énergie d'excitation qui doit être de l'ordre de la température du
plasma.

� L'état fondamental de l'état nucléaire doit être stable ou de grande durée de
vie pour qu'une expérience soit réalisable.

� La demi-vie de l'état nucléaire excité doit être grande devant la durée de vie
du plasma.

� L'élément de matrice de transition nucléaire doit être grand.

Les deux dernières conditions sont antagonistes car lorsque l'élément de matrice
de transition est important, la durée de vie de l'état excité est courte. Les noyaux de
181Ta et d'235U sont deux candidats qui possèdent les bonnes caractéristiques pour la
réalisation d'expériences et qui ont fait l'objet d'études dans le passé sans toutefois
mener à l'observation d'une excitation nucléaire.

1.1.2.1 Le cas du 181Ta

Le tantale 181, seul isotope stable du tantale, possède un état isomère à 6,2 keV
au dessus du fondamental, de demi-vie 6,05 µs. Le 181Ta peut être excité dans un
plasma par trois processus : la photo-excitation, la di�usion inélastique d'électrons
et le NEEC. L'état isomère se désexcite essentiellement par émission d'un électron
de conversion. L'e�et NEET ne contribue pas à l'excitation nucléaire car aucune
transition atomique n'est résonante avec la transition nucléaire.

A. V. Andreev et al. [And00] annoncent avoir mesuré l'excitation du 181Ta dans
un plasma lors de l'interaction d'un laser ps à une intensité de quelques 1016 W/cm2.
Ils a�rment avoir mesuré un nombre de noyaux de tantale excités de 2,4×104 par
tir laser. Le groupe ENL du CENBG et L2EN du CEA/DAM ont entrepris, auprès
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du laser Aurore du CELIA 2, de refaire cette expérience [Gob06]. Le laser Aurore est
un laser haute fréquence (kHz) délivrant des impulsions dont l'intensité peut aller
jusqu'à 5×1016 W/cm2. Ce laser possède les mêmes caractéristiques que celui utilisé
dans les travaux de A. V. Andreev et al. [And00]. La mesure directe des particules
(γ, électrons) émises lors de la désexcitation de l'état isomérique est di�cile car
les détecteurs sont généralement saturés par l'émission X provenant du plasma et
ce, plusieurs µs après l'interaction laser. Ainsi, la méthode employée [Gob06] est
indirecte. Dans un premier temps, le spectre de photons émis lors de l'interaction
laser cible a été caractérisé [Gob06]. A l'aide de simulations Monte-Carlo [Ale07],
la distribution en énergie des électrons générant l'émission X a été déterminée. A
partir des distributions de photons et d'électrons, le nombre de noyaux excités a été
déduit via les sections e�caces de di�usion (e,e') et de photo-excitation. Ainsi, le
nombre d'isomères a été estimé à 10−3 par tir laser [Gob08] à 5×1016 W/cm2, valeur
très éloignée des mesures d'Andreev et al. [And00]. A ce jour, la mise en évidence de
l'excitation du 181Ta dans un plasma reste un problème ouvert.

1.1.2.2 Le cas de l'235U

L'un des premiers candidats étudiés pour la mise en évidence de l'excitation
nucléaire dans les plasmas a été l'uranium 235. Cet isotope de l'uranium est présent
à 0,72% sur terre (99,27% pour l'uranium 238). Ce noyau possède un état isomère de
très faible énergie située à 76,8 eV au dessus de l'état fondamental et dont la demi-vie
est de 26,8 mn. Cet état nucléaire se désexcite par conversion interne. Ces propriétés
nucléaires semblent faire de l'235U un excellent candidat pour ce type d'expérience.

Une étude théorique réalisée par Harston et Chemin [Har99] prédit que l'e�et
NEET est le processus qui contribue le plus à son excitation. Les transitions ato-
miques des orbitales 6p vers 5d sont résonantes avec la transition nucléaire pour des
plasmas allant de 20 eV à 100 eV. Le modèle utilisé par Harston et Chemin ne prend
en compte qu'un très faible nombre de con�gurations atomiques du plasma. Suivant
la con�guration résonante et en tenant compte des incertitudes de la méthode de
calcul, le taux NEET (par noyau) est compris entre 10−6 et 1 s−1. Le taux NEET
calculé par ISOMEX prédit, quant à lui, des taux d'excitation par e�et NEET com-
pris entre 10−6 à 10−5 s−1 pour des températures de plasma comprises entre 10 eV
et 100 eV, et une densité de 10−2 g/cm3 [Mor04].

De nombreuses expériences ont été réalisées pour tenter de mettre en évidence
l'excitation nucléaire de l'235U dans les plasmas. En 1979, Izawa et al. [Iza79] ont an-
noncé avoir observé l'excitation de l'235U dans un plasma d'uranium naturel produit
par laser. Ils déterminent un taux d'excitation de 2 s−1. Cependant, de nombreuses
autres expériences ont tenté de reproduire ces résultats en se plaçant dans des condi-
tions plus favorables, en enrichissant les cibles en uranium 235 à hauteur de 6% et
99,9 % [Aru91] et n'ont pas con�rmé ces résultats. A�n de tenter de clari�er la si-
tuation, la collaboration ENL et L2EN a entrepris une expérience au CENBG en

2. Centre Lasers Intenses et Applications
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2003 sur un laser Nd :YAG de fréquence 10 Hz, d'énergie 1 Joule répartie sur une
durée de 5 ns [Cla04]. L'intensité sur cible était de 1013 W/cm2. La cible d'uranium
était enrichie à 95%. Aucun signal retardé n'a été observé après les tirs sur la cible
d'uranium 235. Cependant, une limite supérieure du taux d'excitation a pu en être
extraite (λNEET < 6× 10−6 s−1). Cette limite est en accord avec les taux déterminés
théoriquement. Parallèlement, une expérience a été réalisée auprès du laser PHEBUS
du CEA Limeil-Brévannes. L'énergie du laser de 500 J permettait d'atteindre des
intensités de 1013 W/cm2 pendant 3 ns et de produire en un seul tir des volumes
importants de plasma. Une limite supérieure de 2,3×10−4 s−1 a été obtenue [Mé09].
Cette limite, est elle aussi, en accord avec les taux déterminés théoriquement.

Malgré les caractéristiques nucléaires favorables, aucune mise en évidence expé-
rimentale claire de l'excitation de l'235U dans un plasma n'a pu être faite. Dans la
référence [Mor04], le couplage des calculs de taux NEET avec un code hydrody-
namique a permis de montrer que le nombre d'isomères ne doit pas excéder 104 à
1014 W/cm2. La faible valeur des taux d'excitation (λ ∼ 10−6 s−1) rend la mise en
évidence de l'excitation du 235U dans un plasma très di�cile. Harston et Chemin
[Har99], durant leur étude théorique de l'excitation du 235U dans un plasma, men-
tionnent le 201Hg comme l'un des candidats potentiels pour la mise en évidence de
l'excitation nucléaire dans un plasma.

1.2 Le cas du Mercure 201

Le 201Hg, candidat potentiel pour la mise en évidence de l'excitation nucléaire
dans les plasmas, a été proposé initialement par Tkalya en 1991 [Tka91]. Notons
qu'en 1997, A. Andreev et al. [And97] ont étudié la possibilité d'exciter le mercure
201 à partir d'un laser à impulsion courte sans toutefois signer de manière ferme
l'excitation de ce noyau dans les plasmas produits.

1.2.1 Présentation du noyau

Le 201Hg, de numéro atomique 80, est un isotope stable (d'abondance 13.8 %)
qui possède un premier état excité de faible énergie (pour un état nucléaire) situé
à 1564,8±1 eV au dessus de l'état fondamental, de durée de vie 81 ns [Mé07] et de
spin et parité 1/2- (�gure 1.3). Cet état se désexcite vers l'état fondamental, de spin
et parité 3/2-, par une transition électromagnétique de multipolarité M1+E2. Dans
la suite de ce manuscrit, cet état isomère sera noté 201mHg (m pour métastable).

L'isomère du 201Hg se désexcite par deux processus : l'émission radiative et la
conversion interne (noté CI). Ce dernier est un processus de couplage entre le noyau
et son cortège électronique. Lors de la désexcitation d'un état nucléaire, il existe une
probabilité que l'énergie libérée durant cette désexcitation soit directement transférée
à un électron du cortège électronique qui est alors émis dans le continuum. On
dé�nit le coe�cient de conversion interne, noté αe, comme le rapport entre le taux
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Figure 1.3 � Schéma représentant le niveau fondamental et l'état isomérique du 201Hg.

de conversion interne λCI et le taux de désexcitation radiatif λγ :

αe =
λCI
λγ

(1.9)

Le coe�cient de conversion interne dépend de l'énergie et de la multipolarité de
la transition nucléaire mais aussi du recouvrement des fonctions d'onde électroniques
de l'électron libre et de l'électron lié au voisinage du noyau. Ce processus a été très
étudié en physique nucléaire et est actuellement bien compris.

Dans le cas du 201mHg, le coe�cient de conversion a été calculé par Band et
Trzhaskovskaya et vaut 6,5×104 [Ban91]. La désexcitation de l'état isomère se réalise
ainsi préférentiellement par conversion interne. Les orbitales atomiques impliquées
dans ce processus sont les orbitales 4s1/2, 4p1/2, 4p3/2 et 5s1/2, 5p1/2, 5p3/2 dont leurs
énergies de liaison sont respectivement 803, 681, 577, 120, 84 et 65 eV [Ger97, Dra87].
Les électrons émis lors de la conversion sur les orbitales 4s1/2, 4p1/2 et 4p3/2 ont des
énergies cinétiques de 762, 884 et 988 eV respectivement. Le tableau 1.1 présente
la comparaison des intensités relatives expérimentales et théoriques des électrons
de conversion émis lors de la désexcitation du 201mHg. L'accord entre la théorie et
l'expérience illustre bien la qualité des descriptions théoriques de ce processus.

Rapport αiCI/α
j
CI Expérimental [Ger97] Théorique [Ban91]

4s1/2/4p1/2 0,94±0,31 0,74
4p1/2/4p3/2 0,64±0,05 0,76
4s1/2/4p3/2 0,6±0,2 0,57
5s1/2/4p1/2 0,13±0,03 0,14
5p1/2/4p3/2 0,16±0,03 0,13
5p3/2/4p3/2 0,2±0,04 0,17

Tableau 1.1 � Intensités relatives des coe�cients de conversion interne issus de la
désexcitation du premier état excité du 201Hg.

1.2.2 Calcul des taux d'excitation avec le code ISOMEX

Les premiers calculs du taux d'excitation du 201mHg dans les plasmas réalisés avec
le code ISOMEX ont été publiés dans les références [Mé07][Gos07]. Les propriétés des
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atomes du plasma sont déterminées à partir du modèle de l'atome moyen relativiste
[Roz72] à l'équilibre thermodynamique. La �gure 1.4 présente pour le 201mHg les
taux d'excitation des quatre processus cités précédemment calculés par ISOMEX, en
fonction de la température, pour un plasma de 10−2 g/cm3. Le choix de cette densité,
qui sera explicité plus tard, correspond à la densité où un laser de longueur d'onde
λ = 1 µm dépose la plus grande partie de son énergie. Ces résultats montrent que
l'excitation nucléaire par e�et NEET est le processus dominant avec deux maxima
pour des taux situés respectivement autour des températures de 300 eV et 650 eV.

Le taux NEEC est de deux ordres de grandeur plus faible que le taux NEET.
Ceci est généralement le cas en présence d'une transition atomique entre états liés
résonante avec la transition nucléaire. En e�et, l'élément de matrice de couplage
atome noyau dépend du recouvrement des fonctions d'onde électroniques au voisinage
du noyau. Ce recouvrement est plus important entre deux états liés qu'entre un état
libre et un état lié.

La photoexcitation devient importante à très haute température lorsque le fort
�ux de photons permet de compenser la faible largeur des états nucléaires (Γγ ≤ 10−13

eV pour le 201Hg).
En�n, les sections e�caces du processus (e,e') étant très faibles (σ(e,e′) < 10−30

cm2), l'excitation nucléaire par ce mécanisme est négligeable dans ce cas malgré la
forte quantité d'électrons présents dans le plasma.

Ainsi, l'e�et NEET est le processus qui va nous intéresser dans toute la suite de
ce manuscrit notamment dans la région de plus faible température où le taux NEET
comporte un maximum. Comme nous le verrons dans le prochain chapitre, cette
région d'intérêt, dont la température est comprise entre 150 et 400 eV, correspond à
des états de charge moyens des ions du plasma compris entre 40+ et 50+. Ces états
de charge peuvent être aisément atteints dans les plasmas produits par laser (cf.
Chapitre 3). Les états de charge où l'e�et NEET est maximum sont appelés états de
charge résonants.

Nous reviendrons en détail dans le deuxième chapitre sur la méthode utilisée pour
calculer le taux NEET dans le modèle de l'atome-moyen relativiste. Nous verrons
que le calcul du taux NEET dans ce modèle est réalisé en décrivant le grand nombre
de transitions atomiques présentes dans le plasma par une approche statistique.
Dans le cas de la description d'un processus résonant comme l'e�et NEET et au
vu des largeurs nucléaires mises en jeu, on peut s'interroger sur la validité de cette
approche. Un des objectifs de mon travail de thèse a consisté à quanti�er un intervalle
de con�ance pour ces calculs de taux NEET.

1.3 Détails sur l'e�et NEET

Nous avons vu précédemment que dans un plasma d'une température de quelques
centaines d'eV et de densité 10−2 g/cm3, l'e�et NEET est le processus qui contribue
majoritairement à l'excitation du 201mHg dans les plasmas à l'équilibre thermodyna-
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Figure 1.4 � Taux d'excitation du premier état isomère du 201Hg en fonction de la
température du plasma calculés par le code ISOMEX à l'équilibre thermodynamique à
10−2 g/cm3.

mique (�gure 1.4). Dans cette partie, nous allons décrire plus en détail ce processus.

1.3.1 Physique atomique pour l'e�et NEET

Le taux d'un processus de couplage atome noyau (CI, NEEC, NEET, ...) est
d'autant plus important que la probabilité de trouver un électron au voisinage du
noyau est grande. Comme nous le verrons dans la partie suivante, l'élément de matrice
de couplage dépend de la fonction de Hankel du premier type et d'ordre L, noté hL,
qui, pour les faibles distances électrons-noyau, a le comportement [Ham75] :

hL(kr) ≈ (2L− 1)!!

(kr)L+1
(1.10)

où k est le vecteur d'onde et L la multipolarité de la transition. La forte dépen-
dance en 1/rL+1 de l'élément de matrice de couplage nécessite de prendre en compte
les e�ets relativistes a�n de bien décrire les fonctions d'onde au voisinage du noyau.
Pour cela, la résolution de l'équation de Dirac est nécessaire.

Physique atomique relativiste
En présence d'un champ central [Gra07], noté V (r), l'équation de Dirac monoélec-

tronique s'écrit sous la forme :(
βmec

2 + c−→α .−→p + V (r)
)
ψ(r) = Eψ(r) (1.11)

où ψ(r) est la fonction d'onde de l'électron, me sa masse, −→p désigne l'opérateur
impulsion et E est l'énergie totale de l'électron. Les termes −→α et β, appelés matrices



22 | CHAPITRE 1. L'EXCITATION NUCLÉAIRE DANS LES PLA� . . .

de Dirac, sont des matrices 4x4 liées respectivement à l'énergie cinétique de la par-
ticule et à son énergie de masse. La fonction d'onde �nale, solution de l'équation de
Dirac dans un potentiel central V (r), se ré-exprime en séparant la partie radiale et
la partie angulaire :

ψ(r) =
1

r

(
Pnκ(r)χκm(θ, φ)
iQnκ(r)χ−κm(θ, φ)

)
(1.12)

où les fonctions d'onde radiales Pnκ(r) et Qnκ(r) sont appelées respectivement
grande et petite composante. Les termes χ±κm(θ, φ) traduisent la dépendance angu-
laire de la fonction d'onde où n est le nombre quantique principal et κ est le nombre
quantique relativiste relié au moment cinétique orbital l et au moment cinétique total
−→
j =

−→
l +−→s (−→s est le spin de l'électron) par :

j = |κ| − 1

2
l(l + 1) = κ(κ+ 1)

(1.13)

Les orbitales électroniques, quali�ées de relativistes, peuvent être caractérisées
par les nombres quantiques nlj. On parlera dans la suite d'orbitales non-relativistes
lorsqu'elles découleront de la résolution de l'équation de Schrödinger. Ces dernières
seront alors caractérisées par les nombres quantiques nl en l'absence de terme per-
turbatif dans l'hamiltonien pour décrire le couplage spin-orbite.

Con�guration électronique relativiste
La répartition des électrons sur les orbitales électroniques est appelée dans la

suite de ce manuscrit une con�guration électronique. Dans le cas d'une con�guration
relativiste, la con�guration électronique est alors notée :

C = (n1l1j1)N1(n2l2j2)N2(n3l3j3)N3 ... (1.14)

où Ni est le nombre d'électrons dans l'orbitale niliji qui peut en contenir au
maximum 2ji + 1. La dégénérescence de cette orbitale est donnée par :

g(ji)Ni = CNi
2ji+1 =

(2ji + 1)!

(2ji + 1−Ni)!Ni!
(1.15)

La dégénérescence totale de la con�guration C, noté gC , est donnée par le produit
des dégénérescences de ses orbitales :

gC =
kmax∏
k=1

CNk
2jk+1 (1.16)

où kmax est le nombre total d'orbitales de l'atome.
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Transition atomique et règles de sélection
Une transition monoélectronique implique le passage d'un seul électron d'une or-

bitale α de la con�guration initiale Ci (1.17) vers l'orbitale β d'une con�guration
�nale Cf (1.18) :

Ci = (n1l1j1)N1(n2l2j2)N2 ...(nβlβjβ)Nβ ...(nαlαjα)Nα ... (1.17)

Cf = (n1l1j1)N1(n2l2j2)N2 ...(nβlβjβ)Nβ+1...(nαlαjα)Nα−1... (1.18)

Les règles de sélection dé�nissent la multipolarité de la transition, notée L et son
type, électrique ou magnétique. Pour une transition de l'orbitale α vers l'orbitale β,
la conservation du moment cinétique et de la parité impose :

π = παπβ

{
= (−1)L+1 pour une transition magnétique
= (−1)L pour une transition électrique

|jα − jβ| ≤ L ≤ |jα + jβ|
(1.19)

où π est la parité du photon et L son moment cinétique. La parité de l'orbitale
πi est déterminée à l'aide de son moment cinétique orbital li et vaut (−1)li . Par
exemple, pour une transition 3d3/2 → 1s1/2, nous avons π = (−1)2(−1)0 = 1 et
1 ≤ L ≤ 2. Les conditions précédentes sont véri�ées pour des transitions M1 et E2.

1.3.2 Expression théorique de la probabilité NEET

1.3.2.1 Probabilité NEET et élément de matrice de couplage atome
noyau

Dans le processus NEET, on dé�nit la probabilité d'occurrence de l'e�et NEET,
PNEET, comme la probabilité qu'une désexcitation atomique engendre une excitation
nucléaire. La formule générale de l'e�et NEET a été déterminée par Tkalya [Tka92]
et corrigée ensuite par Harston [Har01]. L'expression de cette probabilité, pour une
transition atomique de l'orbitale α vers l'orbitale β, s'écrit

PNEET =

(
1 +

Γf
Γi

)
|Wαβ|2

δ2 +

(
Γi + Γf

2

)2 (1.20)

où |Wαβ|2 est l'élément de matrice de couplage atome noyau, le terme δ est le
mismatch en énergie entre la transition atomique et la transition nucléaire, en�n Γi
et Γf sont les largeurs respectives de l'état initial et �nal. Ces largeurs s'expriment
à partir de la somme des largeurs atomiques et nucléaires :

Γi = Γ1
N + Γαat

Γf = Γ2
N + Γβat

(1.21)

où Γ1
N et Γ2

N sont les largeurs des états nucléaires initial et �nal. Généralement les
largeurs atomiques Γat sont plus importantes que les largeurs nucléaires Γnuc (Γat ≥
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meV, ΓN ≤ 10−8 eV). Ainsi, dans tout ce manuscrit, nous ne prendrons en compte
que les largeurs des orbitales atomiques :

Γi ≈ Γαat

Γf ≈ Γβat
(1.22)

Dans la référence [Mor04], D. Gogny a utilisé le formalisme basé sur la théorie
formelle des réactions développée par Goldberger [Gol04] pour décrire la dynamique
du processus NEET. A partir de ce formalisme, la probabilité NEET en fonction du
temps a pu être extraite. Il a été ainsi montré que cette probabilité atteint sa valeur
asymptotique, identique à la relation (1.20), au bout d'un temps τ∞ qui dépend de
la valeur des largeurs des états Γα et Γβ :

τ∞ =
~
2

(
1

Γα
+

1

Γβ

)
(1.23)

Dans la suite de ce travail, nous ne considèrerons que la probabilité NEET asymp-
totique. En e�et, nous verrons dans la suite que dans un plasma à 10−2 g/cm3, les
largeurs atomiques sont de l'ordre de quelques meV. Ainsi la probabilité NEET est
atteinte pour des temps inférieurs à 10−13 s. Dans le cas d'une interaction laser en
régime nanoseconde, la physique atomique et les conditions thermodynamiques sont
stationnaires pendant la dizaine de picosecondes [Mor04]. La probabilité NEET a
ainsi le temps d'atteindre sa valeur asymptotique.

Dans le processus NEET, l'élément de matrice de couplage est très proche de
celui de la conversion interne qui est bien connu [Ham75]. L'élément de matrice de
couplage atome noyau intervenant dans la probabilité NEET s'exprime sous la forme
[Mor04] :

|Wαβ|2 = 4πe2k2L+2
N

〈
jαL

1

2
0

∣∣∣∣ jβ 1

2

〉2

× 1

[L(2L+ 1)!!]2

|Rnακαnβκβ(E/M L)|2BI1→I2(E/M L)

(1.24)

où la transition atomique est réalisée entre une orbitale initiale et une orbitale �-
nale caractérisées respectivement par les nombres quantiques nαlαjα et nβlβjβ. L'état
nucléaire initial (état fondamental) et l'état �nal (état excité) sont caractérisés res-
pectivement par leur moment cinétique total et leur parité, I1π1 et I2π2 (�gure 1.2).
Le terme kN = EN/~c est le vecteur d'onde de la transition nucléaire d'énergie EN,
|Rnακαnβκβ(E/M L)|2 est l'élément de matrice électronique radial et BI1→I2(E/M L)
l'élément de matrice réduit de la transition nucléaire. Ces deux éléments de matrice
dépendent de la nature des transitions (E pour électrique et M pour magnétique) et
de sa multipolarité L. Dans l'expression de l'élément de matrice de couplage atome
noyau, la séparation de la partie atomique et nucléaire suppose que la variation de
l'élément de matrice électronique est négligeable dans le noyau compte tenu de sa
faible dimension. C'est l'approximation du noyau ponctuel [Ham75].
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1.3.2.2 Élément de matrice radial électronique

L'élément de matrice radial électronique dépend du type et de la multipolarité L
de la transition. Dans le cas d'une transition électrique l'élément de matrice électro-
nique s'écrit :

Rnακαnβκβ(EL) =

∫ ∞
0

(
L
[
Pα(r)Pβ(r) +Qα(r)Qβ(r)

]
hL(kNr)

+
[
(κα − κβ − L)Pα(r)Qβ(r)

+ (κα − κβ + L)Qα(r)Pβ(r)
]
hL−1(kNr)

)
dr

(1.25)

Pour une transition magnétique, l'élément de matrice devient :

Rnακαnβκβ(ML) = (κα + κβ)

∫ ∞
0

([
Pβ(r)Qα(r) + Pα(r)Qβ(r)

]
hL(kNr)

)
dr (1.26)

avec Pα(r), Qα(r), Pβ(r) et Qβ(r) respectivement les grandes et petites compo-
santes des fonctions d'onde de l'orbitale initiale et �nale. En�n, le terme hL désigne
la fonction de Hankel du premier type d'ordre L.

1.3.2.3 Élément de matrice réduit de la transition nucléaire

En physique nucléaire, les éléments de matrice réduits de transition B(E/M L) sont
généralement exprimés en unité Weisskopf (W.u), c'est-à-dire en réalisant le rapport
avec l'évaluation théorique de Weisskopf, notée BW (E/M L), calculée dans un modèle
à particules indépendantes [Boh98] :

B(E/M L) = γBW (E/M L) (1.27)

où γ est une quantité exprimée en unité Weisskopf (W.u). Le terme BW (E/M L)
s'écrit, pour une transition électrique et magnétique comme [Boh98] :

BW (EL) =
e2

4π

(
3

3 + L

)2

R2L

BW (ML) =
10e2

4π

(
~
mpc

)2(
3

3 + L

)2

R2L−2

(1.28)

où e est la charge élémentaire, le terme R est le rayon nucléaire et s'exprime
généralement par R = r0A

1/3 où r0 = 1, 2 fm et A le nombre de masse du noyau.
En�n, mp est la masse du proton.

Le terme BW (E/M L) ne dépend pas directement du moment cinétique des états
nucléaires impliqués dans la transition mais seulement de la multipolarité de la tran-
sition. Cela permet d'appréhender le caractère collectif d'une transition nucléaire par
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rapport à une transition n'impliquant qu'un seul nucléon. L'élément de matrice ré-
duit B(E/M L) doit dépendre du sens de la transition (excitation ou désexcitation)
mais aussi de son type et de sa multipolarité. Les éléments de matrice réduits pour
l'excitation ou la désexcitation, respectivement, BI1→I2(E/M L) et BI2→I1(E/M L),
sont reliés par [Mor04] :

BI1→I2(E/M L) =
2I2 + 1

2I1 + 1
BI2→I1(E/M L) (1.29)

où I1(I2) est le moment cinétique total de l'état fondamental (de l'état excité).
Expérimentalement, les éléments de matrice réduits peuvent être déterminés à partir
de la mesure de la demi-vie de l'état nucléaire et du coe�cient de conversion interne.
La démarche pour extraire l'élément de matrice nucléaire réduit à partir de ces deux
quantités est expliquée dans l'annexe A. Dans le cas de la désexcitation du 201mHg,
les éléments de matrice réduits, M1 et E2, de la transition du niveau à 1,565 keV
vers le niveau fondamental (�gure 1.3), BI2→I1(M1) et BI2→I1(E2), valent [Mé07] :

BI2→I1(M1) = 1, 1× 10−3 W.u

BI2→I1(E2) = 35, 5 W.u
(1.30)

1.3.3 Observation de l'e�et NEET en cible solide

L'e�et NEET a été observé expérimentalement lors de l'interaction d'un fais-
ceau de particules avec une cible solide sur l'197Au [Kis06], 189Os [Ahm00] et 193Ir
[Kis05]. Ces trois éléments possèdent une transition atomique vers la couche K qui
résonne avec la transition nucléaire. Le tableau 1.2 présente les caractéristiques des
transitions nucléaires pour ces trois éléments ainsi que la transition atomique ré-
sonante correspondante. Les niveaux nucléaires ont des temps de vie de quelques
ns. Le faisceau de particules (photons produits par rayonnement synchrotron par
exemple) permet de réaliser des lacunes en couche K. L'état atomique se désexcite
essentiellement par des transitions radiatives E1. Cependant, une petite proportion
de ces transitions va réaliser l'e�et NEET. L'excitation est signée via une mesure de
la période de l'isomère.

Noyau I1π1 → I2π2 (E/M L)EN (keV) Trans. atom. Eat (keV) δ (keV)
197
79 Au 3

2
+→ 1

2
+ (M1+E2)77,345 3s1/2 →1s1/2 77,272 -0,073

189
76 Os 3

2
− → 5

2
− (M1+E2)69,535 3s1/2 →1s1/2 70,795 1,26

193
77 Ir 3

2
+→ 1

2
+ (M1+E2)73,044 3s1/2 →1s1/2 72.911 -0,133

Tableau 1.2 � Caractéristiques des transitions nucléaires des noyaux utilisés pour
la mise en évidence expérimentale de l'e�et NEET.

Pour calculer la probabilité de l'e�et NEET dans les noyaux cités dans le tableau
1.2, nous devons calculer la valeur de l'élément de matrice de couplage atome noyau.
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Pour cela, nous avons utilisé le code MCDF (Multi-Con�guration Dirac Fock) de
J.Bruneau [Bru84] dans une version où le couplage des moments cinétiques des élec-
trons est inhibé (plus de détails sont fournis sur le code MCDF dans le Chapitre
2). Les con�gurations électroniques initiale et �nale sont solutions de l'équation de
Dirac-Fock. On obtient ainsi l'énergie de chaque con�guration et les fonctions d'onde
des orbitales atomiques. L'énergie de la transition atomique est alors dé�nie comme
la di�érence en énergie entre les con�gurations initiale et �nale. Les énergies des tran-
sitions atomiques ainsi que la valeur de leur mismatch sont listées dans le tableau
1.2. Le tableau 1.3 présente la comparaison des résultats calculés de la probabilité
NEET avec les mesures expérimentales. Les largeurs des états initial et �nal sont
principalement déterminées à partir du temps de désexcitation radiatif total qui est
de l'ordre de 10−17 s pour les transitions E1 vers la couche K. Les éléments de ma-
trice nucléaire réduits de l'excitation BI1→I2(M1) sont déterminés à partir de celui de
la désexcitation BI2→I1(M1) disponible dans la base de donnée du National Nuclear

Data Center 3.

Noyau Γi Γf BI1→I2(M1) |Wαβ|2 PNEET

(eV) (eV) (W.u) (eV2) Théorique Expérimentale
197
79 Au 51 21 2,05×10−4 1,02×10−4 2,2×10−8 (5, 0± 0, 6)× 10−8

189
76 Os 44 20 1,28×10−3 1,33×10−4 1,2×10−10 <9×10−10

193
77 Ir 50 20 4,9×10−4 1,91×10−5 1,4×10−9 (2, 8± 0, 4)× 10−9

Tableau 1.3 � Comparaison des valeurs des probabilités NEET PNEET expérimen-
tales et théoriques des noyaux 197Au [Kis06], 189Os [Ahm00], 193Ir [Kis05].

Les résultats théoriques de la probabilité NEET sont du même ordre de grandeur
que les valeurs expérimentales pour l'197Au et 193Ir et les valeurs calculées par Harston
[Har01]. Dans le cas de la mesure sur l'189Os, la probabilité NEET calculée est faible
car le mismatch entre la transition atomique et nucléaire est élevé (δ = 1, 26 keV).
L'expérience n'a ainsi pu fournir qu'une limite supérieure de la probabilité NEET.

1.3.3.1 L'excitation du 201mHg dans une cible solide

Nous pouvons maintenant évaluer la probabilité de réaliser l'e�et NEET pour le
201mHg dans une expérience d'interaction entre un faisceau de particules et une cible
solide de 201Hg. Dans la référence [Sak05], Sakabe et al. prédisent que la transition
atomique 4s1/2 → 3d3/2 résonne avec la transition nucléaire avec un mismatch de
24 eV. En utilisant MCDF, nous avons calculé pour cette transition, l'élément de
matrice de couplage et le mismatch lorsque l'atome possède un état de charge de 1+.
Nous obtenons une énergie de transition de 1,571 keV soit un mismatch de 6 eV, soit
une di�érence de 18 eV avec le calcul de Sakabe [Sak05].

3. voir www.nndc.bnl.gov/ensdf/



28 | CHAPITRE 1. L'EXCITATION NUCLÉAIRE DANS LES PLA� . . .

Il faut noter que la transition atomique est une transition M1 et E2 comme la
transition nucléaire (cf. �gure 1.3). Le tableau 1.4 présente la valeur de l'élément
de matrice de couplage et la probabilité NEET pour les transitions atomiques de
type M1 et E2. Les largeurs des états sont la somme des largeurs radiatives et Auger
[Ohn03, Cra84].

Noyau Γi Γf BI1→I2(E/M L) δ |Wαβ|2 PNEET

(eV) (eV) (W.u) (eV) (eV2) Théorique

201
80 Hg 3 10

(M1)5,5×10−4

6
1,4×10−15 8×10−17

(E2)17,8 8,3×10−10 4,9×10−11

Tableau 1.4 � Probabilité NEET calculée dans le cas d'une excitation du 201mHg
dans un ion isolé.

Dans le cas du 201Hg, la probabilité de réaliser l'e�et NEET est très faible en com-
paraison des noyaux d'197Au, d'189Os et d'193Ir. La raison principale est que, dans le
cas du 201Hg, la transition atomique résonante est une transition entre deux orbitales
périphériques. La �gure 1.5 présente la comparaison de la densité de probabilité de
présence de l'électron des transitions atomiques résonantes du 201Hg (4s1/2 →3d3/2)
et de l'197Au (3s1/2 →1s1/2). Le recouvrement des fonctions d'onde 3s1/2 et 1s1/2 de
l'or est plus fort au voisinage du noyau (rayon∼10−4 a0 où a0 = 0, 5 Å est le rayon
de Bohr) que les fonctions d'onde 4s1/2 et 3d3/2 du mercure. L'élément de matrice
de couplage est ainsi plus important pour l'197Au (1,02×10−4 eV2) que pour le 201Hg
(8,3×10−10 eV2 pour la composante E2).
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Figure 1.5 � Densité de probabilité de présence de l'électron dans les orbitales des tran-
sitions atomiques résonantes dans le cas de l'excitation du 201Hg et de l'197Au en cible
solide.

En résumé, la valeur de l'élément de matrice de couplage atome-noyau est très
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faible dans le cas du 201Hg rendant la probabilité de réaliser l'e�et NEET très peu
probable dans une expérience où un faisceau de particules interagit avec une cible
à l'état liquide (mercure métallique) ou solide (alliage de HgTe). La mesure de l'ex-
citation nucléaire par ce processus nécessite que de nombreux atomes soient placés
dans des con�gurations électroniques qui permettent d'obtenir une résonance avec
la transition nucléaire. Un plasma peut ainsi être un environnement favorable pour
l'excitation par ce processus. Un des objectifs de cette thèse est de montrer que le très
grand nombre de transitions atomiques présentes dans un plasma permet d'atteindre
beaucoup plus facilement la résonance.

1.3.4 L'e�et NEET dans les plasmas

L'état plasma, quatrième état de la matière, est le plus abondant dans l'Univers.
Lorsque la matière est à l'état de plasma, elle est composée :

� d'électrons libres,
� d'ions de charge électrique +Qe où Q dé�nit l'état de charge de l'ion. Ils pos-
sèdent alors N = Z −Q électrons liés où Z est le numéro atomique de l'ion,

� de photons, d'énergie hν qui constituent le rayonnement émis par le plasma.

Dans le chapitre 2, les calculs de taux NEET seront réalisés à l'équilibre ther-
modynamique (noté ET). Un plasma atteint l'équilibre thermodynamique après un
certain temps si le libre parcours moyen des particules le constituant est inférieur
à sa dimension. On peut ainsi dé�nir la température du plasma, notée T . Elle est
proportionnelle à la moyenne des énergies cinétiques des particules et s'exprime gé-
néralement en degré Kelvin. En physique des plasmas, la température est plutôt
exprimée en eV. Ces deux quantités sont reliées par la constante de Boltzmann kB :

kB =
1

11 605
eV/K (1.31)

Dans cet équilibre, les ions et les électrons suivent une distribution de Maxwell-
Boltzmann. Les photons suivent une distribution de Planck.

Un plasma est aussi caractérisé par sa densité dé�nie par trois quantités :

� la densité massique, notée ρ [g.cm−3], dé�nit la masse de matière pour un
volume donné de plasma,

� le nombre d'ions ou d'électrons dans un volume donné de plasma, noté
respectivement ni et ne [cm−3]

On dé�nit alors l'état de charge moyen du plasma ou ionisation moyenne, noté
Q. Les trois types de densités ρ, ni et ne sont ainsi reliés par :
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ni =
NA
MA

ρ

ne = Qni

(1.32)

avec le nombre d'Avogadro NA et MA la masse molaire de l'élément.
Pour chaque état de charge constituant le plasma, les électrons liés ne sont pas

obligatoirement dans la con�guration électronique de plus basse énergie (générale-
ment appelée con�guration fondamentale) mais peuvent occuper des orbitales plus
élevées. Pour chaque con�guration électronique autorisant une transition α → β
donnée, l'énergie de la transition atomique dépend de la répartition des électrons
sur les orbitales atomiques. Une transition atomique qui n'est pas résonante avec la
transition nucléaire dans un atome ayant une seule lacune, peut l'être pour un état
de charge donné et pour certaines con�gurations électroniques. De plus, certains pro-
cessus atomiques, tels que les collisions entre les électrons liés et les électrons libres
du plasma augmentent la largeur des orbitales atomiques. La probabilité d'obtenir
une transition atomique résonante avec la transition nucléaire peut ainsi être plus
importante dans un plasma.

1.3.4.1 Expression du taux NEET en milieu plasma

Dans un plasma à une température T et une densité ρ données, le taux d'exci-
tation nucléaire par e�et NEET pour une transition atomique de l'orbitale α vers
l'orbitale β, notée λNEETαβ , est donné par [Mor04] :

λNEETαβ (T, ρ) =
∑
Ci

PCi(T, ρ)λα→βNEET (Ci, T, ρ) (1.33)

où le terme Ci désigne la con�guration électronique initiale, PCi la probabilité
que l'atome soit décrit par cette con�guration initiale et λα→βNEET (Ci, ρ, T ) est le taux
NEET de la con�guration Ci. Ce dernier s'exprime à partir du produit du taux de
décroissance de l'orbitale atomique λα et de la probabilité de réaliser l'e�et NEET
durant cette désexcitation :

λα→βNEET (Ci, T, ρ) = Nα

(
1− Nβ

gβ

)
λαPNEET (Γα,Γβ, δ) (1.34)

où Nα et Nβ sont respectivement les populations électroniques de l'orbitale α et
β. Le terme gβ est la dégénérescence de l'orbitale β. L'élément de matrice NEET ne
prend pas en compte la population des électrons sur les orbitales de la transition. Le
terme Nα(1− Nβ

gβ
) tient ainsi compte du nombre de fois où la désexcitation atomique

peut avoir lieu. Le taux de désexcitation λα est relié à sa largeur Γα :

λα =
Γα
~

(1.35)
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ainsi, le taux NEET total dans un plasma de température T et de densité ρ est
calculé en sommant sur toutes les transitions atomiques et son expression est donnée
par :

λNEET (T, ρ) =
∑
α→β

∑
Ci

PCi(T, ρ)Nα

(
1− Nβ

gβ

)
Γα
~
PNEET (Γα,Γβ, δαβ) (1.36)

Le calcul du taux NEET dans un plasma est di�cile car il faut :

� dénombrer toutes les con�gurations électroniques et calculer leur énergie,
� déterminer leur probabilité d'existence dans un plasma,
� calculer les largeurs des états atomiques.

Le calcul exhaustif devient impossible lorsque le numéro atomique de l'élément
est élevé. Par exemple, pour un état de charge de 42+ sur le mercure, il y a 108

con�gurations en autorisant les électrons à occuper les orbitales jusqu'à la couche P.
C'est pour cette raison que Morel et al. [Mor04] ont développé un formalisme basé
sur le modèle de l'atome-moyen relativiste [Roz72] qui permet de calculer le taux
NEET à partir d'une description statistique du spectre électronique. C'est sur ce
formalisme qu'est basé le code ISOMEX. Nous nous interrogerons sur la validité de
ce formalisme pour la description d'un processus résonant qu'est l'e�et NEET. Nous
reviendrons sur ce point plus en détail dans le prochain chapitre.

1.3.4.2 Principe de la mise en évidence de l'excitation nucléaire dans le
cas du 201Hg

Comme nous l'avons dit précédemment, lors d'une interaction laser sur une cible,
le rayonnement émis est important (de l'ordre de 1010 W), induisant un bruit de
fond qui empêche toute détection quelques µs après le tir laser. A�n qu'une mesure
de la désexcitation de l'état nucléaire soit possible, la désexcitation doit être décalée
en temps c'est à dire que la durée de vie de l'état nucléaire doit être beaucoup plus
grande que la durée de vie du plasma. La demi-vie d'un état nucléaire, notée t1/2, dé-
pend des taux de désexcitation radiatif et de conversion interne, notés respectivement
λγ et λCI :

t1/2 =
ln 2

λγ + λCI

=
ln 2

λγ(1 + αe)

(1.37)

où αe est le coe�cient de conversion interne. La valeur de la demi-vie de l'état
nucléaire est étroitement liée à la valeur du coe�cient de conversion interne. Des
études précédentes ont montré qu'en perturbant le cortège électronique, le taux de
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loin de la cible à l'aide d'un dispositif électrostatique (temps de vol de l'ordre de la
µs), de les implanter dans un collecteur et de détecter les électrons émis lors de la
désexcitation de l'état nucléaire par conversion interne une fois les ions recombinés.

Avant la réalisation d'une telle expérience plusieurs points sont à véri�er. Nous
avons besoin de :

• déterminer la validité des calculs de taux NEET du modèle utilisé dans le code
ISOMEX,
• calculer le nombre de noyaux qu'il est possible d'exciter à l'issue d'un tir laser,
• développer et caractériser un dispositif expérimental qui permette de quanti�er
le nombre d'ions d'états de charge supérieurs à 30+ atteints loin de la cible,
• trouver une installation laser qui permettrait d'atteindre des états de charge
supérieurs à 40+ dans le plasma (condition pour que l'excitation nucléaire ait
lieu) et supérieurs à 30+ loin de la cible (pour la détection de la désexcitation
nucléaire).

1.4 Les enjeux de la thèse

L'objectif de la thèse est double. Une première partie de mon travail a consisté
à déterminer la pertinence des taux NEET calculés avec ISOMEX. Comme nous
le verrons dans le chapitre suivant, ISOMEX utilise une approche statistique pour
décrire le spectre des transitions atomiques et donc le processus NEET. Cependant,
le processus NEET est un phénomène résonant, le calcul du taux NEET par cette
approche peut être délicat. Durant mon travail de thèse, j'ai développé un code de
calcul nommé ADAM (Au-Delà de l'Atome Moyen) a�n de calculer le taux NEET
en calculant le spectre électronique à partir de l'énergie des con�gurations réelles
(avec un nombre entier d'électrons sur les couches). Cette étude est présentée dans
le Chapitre 2.

La deuxième partie concerne le dimensionnement d'une expérience de mise en
évidence de l'excitation nucléaire dans un plasma de 201Hg produit par laser. Ce di-
mensionnement passe dans un premier temps par l'estimation du nombre de noyaux
excités qu'il serait possible de produire lors d'une interaction laser. Nous verrons
que pour atteindre les états de charge résonants (40+ ≤ Q ≤50+) une intensité laser
supérieure ou égale à 1014 W/cm2 est nécessaire. Le couplage d'un code hydrodyna-
mique, réalisé à cette intensité laser, avec une cartographie du taux NEET, est ainsi
réalisé dans le Chapitre 3.

Le principe de l'expérience �nale est de transporter les ions d'états de charge
supérieurs à 30+ loin de la cible a�n de s'a�ranchir du bruit de fond produit lors de
l'interaction laser. Le dimensionnement de cette expérience nécessite de connaître le
nombre d'ions à ces états de charge. A cette �n, un déviateur électrostatique a été
conçu. Ce système a été caractérisé sur un laser Nd :Yag d'intensité 1013 W/cm2 et
de cadence de tirs élevée. La description de ce travail fera l'objet du Chapitre 4.
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Chapitre 2

Excitation du 201Hg par e�et NEET

dans un plasma à l'équilibre

thermodynamique

Le dimensionnement d'une expérience de mise en évidence de l'excitation nu-
cléaire du premier état excité du 201Hg dans un plasma nécessite d'estimer le taux
d'excitation par e�et NEET et l'incertitude aux modèles utilisés. Le calcul du taux
NEET présenté dans le chapitre précédent (�gure 1.4) repose sur plusieurs approxi-
mations pour décrire l'ensemble des con�gurations électroniques présentes dans le
plasma. Dans un plasma dense et chaud, les atomes sont partiellement ionisés et
évoluent dans un milieu où les électrons libres et les ions sont mélangés. Les atomes
sont par ailleurs dans des con�gurations électroniques excitées. Plus le numéro ato-
mique de l'élément est élevé, plus le nombre de con�gurations électroniques est im-
portant. Dans le modèle de l'atome moyen utilisé dans le code ISOMEX (�gure 1.4),
la prise en compte des di�érentes con�gurations électroniques est e�ectuée de fa-
çon statistique en utilisant le modèle de l'atome-moyen [Roz72] avec élargissement
gaussien [Mor04]. Le modèle de l'atome-moyen consiste à considérer un atome �ctif
dont la con�guration électronique est la moyenne des con�gurations électroniques
des atomes du plasma. L'in�uence des di�érentes con�gurations électroniques sur les
énergies des transitions atomiques est modélisée par un élargissement gaussien au-
tour de la con�guration moyenne (on parle alors d'atome moyen gaussien ou AMG).
La simplicité d'une telle description du spectre atomique peut sembler très discutable
dans le cas d'un processus résonant comme l'e�et NEET.

Pour déterminer les limites de validité des approximations e�ectués dans l'AMG
pour le processus NEET, nous avons développé un code, nommé ADAM (Au-Delà de
l'Atome-Moyen) qui permet le calcul des con�gurations électroniques réelles à partir
des résultats de l'atome-moyen : cette méthode consiste à éclater les con�gurations
autour de celle de l'atome-moyen (on parle d'éclatement de con�gurations dans la
suite du chapitre). La comparaison des taux NEET calculés avec ADAM et l'AMG
va permettre de déterminer les régions en température et densité où les prédictions
réalisées par l'AMG sont pertinentes. En�n, nous montrerons que les incertitudes sur
le calcul des énergies des transitions atomiques, rendent illusoires un calcul précis
du taux NEET et que ce dernier ne peut être que borné. Nous déterminerons les
�uctuations autour de la valeur moyenne du taux NEET dues à l'imprécision sur les
valeurs calculées des énergies des transitions atomiques.

35



36 | CHAPITRE 2. EXCITATION DU 201HG PAR EFFET NEET . . .

Ce chapitre a donc pour objectif : la détermination des zones de vali-
dité, dans le plan densité-température, des calculs de taux NEET e�ectués
dans le cadre du modèle de l'atome-moyen gaussien, et l'estimation de la
dispersion du taux NEET compte tenu des incertitudes sur les énergies
des transitions atomiques.

Pour cela, nous commencerons par présenter le modèle de l'AMG utilisé dans ISO-
MEX et nous détaillerons les méthodes et les approximations réalisées pour calculer
le taux d'excitation par e�et NEET. Ensuite, nous comparerons le spectre radiatif de
l'AMG avec les résultats d'un code de physique atomique détaillé a�n de véri�er les
approximations de l'AMG. Nous montrerons qu'un tel calcul détaillé pour calculer
le taux NEET dans tout le plan température, densité n'est pas possible à cause du
trop grand nombre de con�gurations mises en jeu. En�n, dans une dernière partie,
nous aborderons le code ADAM qui a été développé pour le calcul du taux NEET
en éclatement de con�gurations autour de l'atome-moyen. Ce code nous permettra
d'estimer les �uctuations du taux NEET autour de la moyenne calculée par l'AMG.
Les conditions de validité des taux NEET pour l'AMG seront discutées dans une
dernière partie.

2.1 Le modèle de l'Atome-Moyen

Le modèle de l'atome-moyen a été proposé par B.Rozsnyai en 1972 [Roz72] a�n
de déterminer l'ensemble des caractéristiques moyennes (état de charge, fonctions
d'onde électroniques...) d'un atome dans un plasma à une température Te et une
densité ρ données. L'application de ce modèle pour le calcul du taux NEET a été
initialement proposée par P.Morel et al. [Mor04] et implémentée au sein du code ISO-
MEX. Dans cette partie, nous détaillerons le calcul du taux NEET dans le cadre du
modèle de l'atome-moyen gaussien et nous soulignerons les modi�cations apportées
à la version d'ISOMEX existante au début de ma thèse. En�n, nous présenterons les
résultats du calcul de taux NEET dans le cas du 201mHg pour une grande gamme de
températures et densités de plasma.

2.1.1 Description du modèle

2.1.1.1 Principe

Le modèle de l'atome-moyen permet de modéliser les propriétés atomiques des
ions du plasma par un ion �ctif dont les propriétés sont la moyenne de celles des
atomes présents dans le plasma. La population électronique des orbitales et son état
de charge peuvent ainsi être tous deux non entiers.

Dans le calcul de l'atome-moyen, les électrons liés sont traités en résolvant les
équations de Dirac-Fock avec des conditions aux limites sur les fonctions d'onde
imposées par la densité (voir annexe B). Les probabilités d'occupation des orbitales
atomiques sont déterminées par la statistique de Fermi-Dirac, ce qui suppose un
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plasma à l'équilibre thermodynamique. La convergence du calcul auto-cohérent
est réalisée sur le potentiel électrostatique. Ainsi, le potentiel moyen vu par un
électron est constitué des fonctions d'onde des électrons individuels. On parle alors
de champ-moyen auto-cohérent. A l'aide de ce modèle, on dispose d'une description
moyenne des propriétés atomiques dans le plasma à une température et une densité
donnée à travers les paramètres moyens suivants :

� la somme de l'énergie cinétique moyenne et de l'énergie d'interaction moyenne
électron-noyau Uk d'un électron dans l'orbitale k,

� l'énergie d'interaction moyenne électron-électron V kk′ entre deux orbitales in-
dicées k et k′,

� les fonctions d'onde moyennes monoélectroniques ψ des orbitales,
� l'état de charge moyen Q du plasma,
� le potentiel chimique µ qui permet d'assurer l'électro-neutralité du plasma,
� les populations moyennes Nk des orbitales,
� les probabilités moyennes d'occupation P k = Nk

gk
où gk est la dégénérescence

de l'orbitale k.

Pour la suite, nous garderons les mêmes notations pour discuter de ces quantités.

2.1.1.2 Énergie d'une transition moyenne

Dans le modèle de l'atome-moyen, il n'est pas possible de dé�nir une énergie de
transition moyenne entre deux con�gurations car l'atome n'est décrit que par une
seule con�guration moyenne. Pour calculer une énergie de transition moyenne, nous
allons considérer des con�gurations électroniques réelles. Une transition monoélec-
tronique implique le passage d'un seul électron d'une orbitale α de la con�guration
initiale Ci (2.1) vers l'orbitale β d'une con�guration �nale Cf (2.2) avec :

Ci = (n1l1j1)N1(n2l2j2)N2 ...(nβlβjβ)Nβ ...(nαlαjα)Nα ... (2.1)

Cf = (n1l1j1)N1(n2l2j2)N2 ...(nβlβjβ)Nβ+1...(nαlαjα)Nα−1... (2.2)

où ni est le nombre quantique principal, li le moment cinétique orbital, ji le mo-
ment cinétique total de l'orbitale i et Ni le nombre d'électrons dans celle-ci. L'énergie
d'une con�guration E(C) peut être calculée par [Cow81] :

E(C) =
∑
k

NkUk +
1

2

∑
k

∑
k′

Nk′(Nk − δkk′)Vkk′ (2.3)

L'expression précédente est composée d'une partie à un corps avec l'énergie d'in-
teraction électron-noyau et l'énergie cinétique de l'électron dans l'orbitale k. La partie
à deux corps tient compte de l'interaction coulombienne électron-électron. L'énergie
de la transition se calcule en faisant la di�érence d'énergie entre les con�gurations
initiale et �nale :
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hνα→β = E(Ci)− E(Cf ) (2.4)

En remplaçant les énergies Uk et Vkk′ par leur valeur moyenne calculée à l'aide du
modèle de l'atome moyen (cette approximation sera discutée dans la partie 2.3.4.1),
on montre que l'énergie de la transition entre les deux con�gurations devient :

hνα→β = Uα − Uβ +
∑
k

(Nk − δkα)(V αk − V βk)

= Uα − Uβ − (V αα − V βα) +
∑
k

Nk(V αk − V βk)
(2.5)

L'expression (2.5) précédente peut être réécrite avec la quantité
∑

kNk(V αk −
V βk) faisant intervenir les populations moyennes Nk :

hνα→β = hνα→β +
∑
k

(V αk − V βk)(Nk −Nk) (2.6)

avec hνα→β, l'énergie de la transition moyenne :

hνα→β = Uα − Uβ − (V αα − V βα) +
∑
k

(V αk − V βk)Nk (2.7)

Notons qu'au début de mon travail de thèse, l'énergie moyenne était calculée dans
ISOMEX par la relation (2.8) [Mor04] :

hνα→β = Uα − Uβ + (V αβ − V αα)Pα + (V ββ − V αβ)P β +
∑
k

(V αk − V βk)Nk (2.8)

Pour une même transition, la di�érence en énergie entre les deux expressions est
de l'ordre de la dizaine d'eV pour une transition atomique qui implique des orbitales
périphériques et d'une centaine d'eV pour des transitions impliquant des orbitales
internes. La tableau 2.1 présente une comparaison des énergies des transitions E1 vers
la coucheK du Cl15+ entre les deux calculs et l'expérience 1. Le calcul d'atome-moyen
est réalisé à une température de 250 eV et une densité de 10−2 g/cm3 a�n d'obtenir
un état de charge moyen des atomes du plasma de 15+. Dans cet exemple, nous
obtenons des valeurs très proches des valeurs expérimentales tandis que l'ancienne
version d'ISOMEX obtient des énergies qui sont une centaine d'eV plus faible. Notons
par ailleurs que l'approximation qui consiste à remplacer les énergies Uk et Vkk′ par
leur valeur moyenne paraît pertinente.

Dans la suite, sauf mention contraire, tous les calculs réalisés dans le cadre du
modèle de l'AMG ont été réalisés avec la version du code ISOMEX dans laquelle la
détermination des énergies des transitions atomiques moyennes a été corrigée.

1. voir www.cfa.harvard.edu/ampcgi/kelly.pl
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Transition E(exp) E(ce travail) E(ancien ISOMEX)
2p1/2-1s1/2 2,775 2.782 2,648
2p3/2-1s1/2 2,790 2.785 2,652
3p1/2-1s1/2 3,270 3.273 3,151
4p1/2-1s1/2 3,441 3.443 3,324
5p1/2-1s1/2 3,519 3.521 3,404
6p1/2-1s1/2 3,561 3.564 3,446

Tableau 2.1 � Comparaison des énergies des transitions expérimentales (transitions
vers la couche K) du Cl15+ et des transitions moyennes calculées par ce travail et par
l'ancienne version d'ISOMEX. Les énergies des transitions sont en keV.

2.1.1.3 L'atome-moyen avec élargissement gaussien (AMG)

Dans la partie précédente, nous avons déterminé l'expression permettant le calcul
d'une énergie de transition pour la con�guration atomique moyenne compte tenu de
la température et de la densité du plasma. Cependant, pour chaque con�guration
électronique réelle initiale autorisant une transition α → β donnée, l'énergie de
cette transition est modi�ée par rapport à l'énergie de la transition moyenne. Ceci
provoque un élargissement important autour de l'énergie de la transition moyenne.
Pour tenir compte de cet e�et, il est possible d'estimer, grâce à la théorie classique
des �uctuations [Lan85], l'in�uence des di�érentes con�gurations électroniques sur
la distribution en énergie de la transition autour de son énergie moyenne. C'est une
description statistique du spectre de transition. La théorie classique des �uctuations
permet de calculer la variance de toute grandeur physique ξ, dépendante des popu-
lations des couches atomiques, autour de la valeur moyenne ξ (2.9) :

σ2
ξ = (ξ − ξ)2 (2.9)

Développons ξ au voisinage de l'équilibre et notons ∆Nk = Nk −Nk les �uctua-
tions des populations autour des populations moyennes :

ξ(∆Nk) = ξ(0) +
kmax∑
k=1

∂ξ

∂∆Nk

∆Nk (2.10)

où ξ(0) est la valeur de ξ sans �uctuation sur les populations, soit ξ(0) = ξ. On
calcule ainsi la variance

σ2
ξ = (ξ − ξ)2 ≈

kmax∑
k=1

kmax∑
k′=1

∂ξ

∂∆Nk

∂ξ

∂∆Nk′
∆Nk∆Nk′ (2.11)

où ∆Nk∆Nk′ = Ckk′ est appelée matrice des corrélations [Fau97]. Dans un pre-
mier temps, nous allons déterminer l'expression de cette matrice dans le cas où les
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corrélations électroniques sont négligées (approximation des électrons indépendants).
Pour une orbitale atomique k donnée, la variance des populations autour de la po-
pulation moyenne peut être déterminée par la variance binomiale (cf. Annexe C),
appelée variance non corrélée σ2

nc,k, qui s'écrit :

σ2
nc,k = Nk(1− P k) (2.12)

La matrice des corrélations C est connue par sa matrice inverse w. Dans le cas
non corrélée, ces deux matrices sont diagonales et les éléments de w s'expriment par :

wkk′ =
δkk′

σ2
nc,k

(2.13)

Dans le paragraphe précédent, nous avons vu que l'énergie d'une transition hνα→β
s'exprime par la relation (2.7) :

hνα→β = hνα→β +
∑
k

(V αk − V βk)(Nk −Nk) (2.14)

En appliquant la relation (2.11) sur (2.14), il vient :

σ2
nc(hνα→β) =

kmax∑
k

kmax∑
k′

∂(hνα→β)

∂∆Nk

∂(hνα→β)

∂∆Nk′
Ckk′ (2.15)

il s'ensuit que la variance non corrélée de la transition α→ β s'écrit comme :

σ2
nc(hνα→β) =

kmax∑
k

(V αk − V βk)
2σ2

nc,k (2.16)

Si nous voulons tenir compte des interactions électroniques, la variance associée
est appelée variance corrélée σ2

corr. Il est possible de déterminer son comportement
dans deux cas extrêmes de température :

• à basse température, la con�guration électronique tend vers la con�guration
fondamentale, la variance sur les populations est alors minimale. L'interaction
entre les électrons est alors importante,
• à haute température, la variance sur les populations est maximale car les
électrons occupent alors toutes les places disponibles. L'interaction entre les
électrons est alors négligeable, la variance corrélée tend alors vers la variance
non corrélée.

La variance corrélée doit ainsi dépendre de l'interaction électron-électron et de la
température. La démonstration complète peut être trouvée dans la référence [Fau97].
Les éléments de la matrice w, avec prise en compte de l'interaction entre les électrons,
s'expriment alors par :
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wkk′ =
V kk′

Te
+

δkk′

σ2
nc,k

(2.17)

En appliquant la relation (2.11) de la même manière que dans le cas de la variance
non corrélée, on obtient la variance corrélée de l'énergie de la transition α→ β :

σ2
corr(hνα→β) =

kmax∑
k

kmax∑
k′

(V αk − V βk)(w
−1)kk′(V αk′ − V βk′) (2.18)

Dans ce modèle, chaque transition atomique moyenne est donc élargie par une
gaussienne dont la largeur est donnée par la variance corrélée σ2

corr. La �gure 2.1 pré-
sente la di�érence entre le modèle de l'Atome-Moyen et de l'Atome-Moyen Gaussien
(AMG). Pour un plasma de mercure à 10−2 g/cm3 pour des températures comprises
entre 10 eV et 1 keV, la valeur de σcorr est généralement comprise entre 10 et 50 eV.

-5 -4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4 5
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0.2

0.4
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1

Figure 2.1 � Schéma représentant l'élargissement de la distribution en énergie de la
transition α→ β par la prise en compte des di�érentes con�gurations électroniques initiales.

2.1.1.4 Expression du taux radiatif et du taux NEET en atome-moyen

Dans la suite, nous ne calculerons que deux processus de désexcitation atomique :
un processus radiatif (l'émission spontanée) et un non-radiatif (l'e�et NEET).

L'expression du taux NEET dans un milieu plasma, dans le modèle de l'AMG, a
été proposée en 2004 par P.Morel et al. [Mor04]. Nous reprenons ici les éléments de
la démonstration permettant d'aboutir à son expression. Le point de départ est l'ex-
pression du taux d'excitation par e�et NEET en con�gurations pour une transition
α→ β :

λNEETα→β =
∑
Ci

P (Ci)λαNα(1− Pβ)PNEET (2.19)

où α et β désignent respectivement l'orbitale initiale et �nale de la transition
atomique. Le terme P (Ci) est la probabilité que l'atome soit décrit par la con�gura-
tion initiale, λα est le taux total de décroissance de la con�guration initiale, Nα et
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Pβ =
Nβ
gβ

sont respectivement le nombre d'électrons dans l'orbitale initiale et la pro-
babilité d'occupation dans l'orbitale �nale. En�n, PNEET est la probabilité qu'une
désexcitation atomique engendre une excitation nucléaire. On exprime la probabilité
de réaliser l'e�et NEET PNEET , ainsi que le taux de décroissance λα par :

λα =
Γα
~

PNEET =

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

δ2 +
(Γα+Γβ)2

4

(2.20)

où Γk est la largeur de l'orbitale k, δ est le mismatch en énergie et |Wαβ| est
l'élément de matrice de couplage atome-noyau dé�ni dans le chapitre 1. Le taux
NEET en con�gurations devient alors :

λNEETα→β =
∑
Ci

P (Ci)
Γα
~
Nα(1− Pβ)

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

δ2 +
(Γα+Γβ)2

4

(2.21)

La con�guration �nale est complètement dé�nie par la con�guration initiale. Le
taux NEET se calcule donc par une somme discrète sur toutes les con�gurations,
pondérées par leur probabilité. Cette somme discrète contient en général un très
grand nombre de termes. Si on considère que la distribution des mismatchs peut être
représentée approximativement par une loi de distribution gaussienne, alors la somme
discrète d'une fonction f quelconque liée aux con�gurations peut être transformée
en une intégrale par : ∑

Ci

P (Ci)f(Ci) ≈
∫
f(u)dP (2.22)

où dP est la loi de distribution gaussienne normalisée à l'unité. Le mismatch de
chaque con�guration, noté u, est distribué sur cette gaussienne autour de la valeur
du mismatch moyen δ dé�ni comme :

δ = hνα→β − Enuc (2.23)

où hνα→β est l'énergie moyenne de la transition atomique et Enuc l'énergie de
la transition nucléaire. L'écart-type de la gaussienne est donné par l'élargissement
corrélé σcorr dé�ni dans la partie précédente. La probabilité élémentaire dP s'exprime
alors :

dP =
1√

2πσcorr
exp

(
−(u− δ)2

2σ2
corr

)
du (2.24)

Ainsi à partir de l'équation (2.21), on e�ectue le passage à l'intégrale :

λNEETα→β =

∫
Γα
~
Nα(1− Pβ)

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

u2 +
(Γα+Γβ)2

4

dP (2.25)
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Les quantités dépendantes de α et β deviennent dépendantes de u. En remplaçant
la probabilité élémentaire dP par son expression (2.24), il vient :

λNEETα→β =

∫
Γα
~
Nα(1− Pβ)

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

u2 +
(Γα+Γβ)2

4

1√
2πσcorr

exp

(
−(u− δ)2

2σ2
corr

)
du

(2.26)
Pour aider à résoudre cette intégrale, on pose maintenant deux fonctions f(u) et

g(u) telles que :

f(u) =
1

u2 +
(Γα+Γβ)2

4

g(u) =
Γα
~
Nα(1− Pβ)

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

1√
2πσcorr

exp

(
−(u− δ)2

2σ2
corr

) (2.27)

On peut alors ré-exprimer l'intégrale (2.26) à partir de ces fonctions :

λNEETα→β =

∫
f(u)g(u)du (2.28)

La fonction g(u) est approximativement une gaussienne dont l'écart-type est
l'élargissement corrélé σcorr tandis que la fonction f(u) est une fonction lorentzienne
dont la largeur dépend des largeurs atomiques Γk. Généralement, les largeurs ato-
miques sont beaucoup plus faibles que la largeur corrélée (σcorr > 10 eV et on verra
en 2.3.1.2 que Γ ∼ 10 meV). Ainsi, la fonction f(u) est non nulle dans un intervalle
étroit dans lequel g(u) varie très lentement. On peut donc approcher l'intégrale du
produit f(u)g(u) en supposant g(u) constant à la valeur g(u0) où u0 est la valeur du
mismatch pour laquelle f(u) est maximale :

λNEETα→β =

∫
f(u)g(u)du ≈ g(u0)

∫
f(u)du (2.29)

Dans notre cas, ce maximum est obtenu pour un mismatch en énergie nul : u0 =
0. L'expression (2.26) s'écrit alors selon :

λNEETα→β =
Γα
~
Nα(1−Pβ)

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

1√
2πσcorr

exp

(
− δ

2

2σ2
corr

)∫
1

u2 +
(Γα+Γβ)2

4

du

(2.30)
Le résultat de l'intégrale est donné par la relation suivante :∫

1

u2 +
(Γα+Γβ)2

4

du =
2π

Γα + Γβ
(2.31)

L'équation (2.30) devient :
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λNEETα→β =
2π

~
Nα(1− Pβ)|Wαβ|2

1√
2πσcorr

exp

(
− δ

2

2σ2
corr

)
(2.32)

qui, dans le cadre du modèle de l'atome-moyen, devient :

λ
NEET

α→β (s−1) ≈ 2π

~
Nα(1− P β)|Wαβ|2

1√
2πσcorr

exp

(
− δ

2

2σ2
corr

)
(2.33)

Le taux NEET total s'écrit alors comme la somme sur toutes les transitions
atomiques possibles. L'expression (2.33) du taux NEET dans le modèle de l'AMG ne
dépend plus que de la largeur statistique σcorr, de la population moyenne de l'orbitale
initiale Nα et de la probabilité d'occupation de l'orbitale �nale P β. En particulier,
elle est complètement indépendante des largeurs atomiques Γ.

De la même manière, le taux radiatif dans le modèle de l'AMG, noté λ
RAD

[s−1.eV−1], s'exprime, pour une transition d'une orbitale α vers une orbitale β, de la
manière suivante :

λ
RAD

α→β (hν) ≈ AαβNα(1− Pβ)
1√

2πσcorr
exp

(
−(hν − hναβ)2

2σ2
corr

)
(2.34)

où Aαβ est le taux d'émission spontanée à une particule [Gra74], Nα le nombre
d'électrons de l'orbitale initiale α et P β la probabilité d'occupation d'un électron
dans l'orbitale �nale β.

2.1.2 Calcul du taux NEET dans le cadre de l'AMG sur le
201mHg

Nous avons vu au chapitre 1 que l'e�et NEET est un processus résonant qui
nécessite que l'énergie d'une transition atomique soit à peu près égale à l'énergie de
la transition nucléaire. A l'aide du modèle de l'atome moyen, nous allons déterminer
les transitions atomiques qui résonnent avec la transition nucléaire à 1,565 keV du
201Hg. Nous calculerons ensuite le taux d'excitation par e�et NEET pour di�érentes
températures du plasma. Dans la suite, les calculs sont réalisés à une densité de
plasma de 10−2 g/cm3, densité à laquelle un laser de longueur d'onde de 1 µm dépose
le maximum de son énergie (cf. Chapitre 3).

2.1.2.1 Détermination des transitions atomiques résonantes

Dans la section précédente, nous avons montré que l'énergie moyenne d'une tran-
sition atomique dépend explicitement des populations atomiques (équation (2.7)).
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Ainsi, une transition atomique non résonante pour un atome neutre, peut devenir
résonante pour un certain état de charge. La �gure 2.2 représente la variation de
l'état de charge moyen des atomes du plasma en fonction de la température. On
constate que l'état de charge moyen du plasma peut doubler sur une gamme en
température de 100 à 400 eV et passer du 26+ à 52+.
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Figure 2.2 � Variation de l'état de charge moyen du 201Hg en fonction de la température
du plasma à 10−2 g/cm3 calculé par le modèle de l'atome moyen.

L'énergie moyenne de la transition est calculée pour chaque valeur de l'état de
charge moyen des atomes du plasma et pour chaque transition α→ β. On sélectionne
alors les transitions M1 et E2 qui résonnent avec la transition nucléaire. La �gure 2.3
représente l'évolution de l'énergie moyenne des quatre transitions atomiques domi-
nantes qui résonnent avec l'énergie de la transition nucléaire (1,565 keV) en fonction
de l'état de charge moyen.
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Figure 2.3 � Variation de l'énergie de transition moyenne pour les quatre transitions
dominantes qui résonnent avec la transition nucléaire.

Dans la région autour de l'état de charge moyen 42+, la transition M1, 6s1/2-4s1/2

est résonante. Pour des états de charge supérieurs à 44+, les transitions M1+E2,
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6p1/2-4p3/2, 6p3/2-4p1/2 et 6p3/2-4p3/2 sont résonantes avec la transition nucléaire.
Ces états de charge sont atteignables pour des températures de plasma comprises
entre 250 et 400 eV (cf. �gure 2.2). Nous retrouvons par ailleurs les transitions
résonantes déterminées à l'aide de l'ancienne version d'ISOMEX [Mé07][Gos07]. La
�gure 2.4 compare les énergies moyennes des transitions par rapport à celles calculées
par l'ancienne version d'ISOMEX en fonction de l'état de charge moyen. Selon la
transition atomique impliquée, l'écart en énergie peut atteindre 20 eV. Autour de
la résonance (1,565 keV), l'état de charge moyen résonant peut être di�érent d'une
unité de charge entre les deux calculs. Cet écart est dû à la modi�cation du calcul
de l'énergie de la transition moyenne par la relation (2.7).
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Figure 2.4 � Comparaison des énergies des transitions moyennes calculées dans cette
thèse et par l'ancienne version d'ISOMEX.

La �gure 2.5 présente l'évolution de la probabilité d'occupation d'un électron
dans la couche n = 6 (couche P) et la probabilité d'une lacune sur la couche n = 4
(couche N) en fonction de la température entre 100 et 400 eV. Pour une température
de 100 eV, la probabilité qu'un électron soit présent sur la couche P est de l'ordre
de 10−2, tandis que la probabilité qu'une lacune soit présente dans la couche N
est de l'ordre de quelques 10−3. En augmentant la température jusqu'à 400 eV, la
probabilité d'une lacune en couche N augmente jusqu'à atteindre l'unité tandis que
celle d'avoir un électron en couche P diminue à 10−3. Ainsi, pour ces transitions
atomiques, la probabilité de trouver à la fois un électron dans l'orbitale initiale et un
trou dans l'orbitale �nale est comprise globalement entre 10−5 (T=100 eV) et 10−3

(T=400 eV).
La �gure 2.6 représente la valeur de l'élément de matrice de couplage pour les

quatre transitions résonantes pour les composantes M1 (�gure a) et E2 (�gure b)
en fonction de l'état de charge moyen des atomes du plasma. Il est intéressant de
noter que pour les transitions 6p1/2-4p3/2, 6p3/2-4p1/2, 6p3/2-4p3/2 qui ont à la fois
une composante M1 et E2, les éléments de matrice sont plus importants de plusieurs
ordres de grandeur pour la composante E2. De plus, pour une transition donnée,
l'élément de matrice ne varie que d'un facteur 3,5 pour des états de charge moyens
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Figure 2.5 � Variation de la probabilité moyenne d'occupation d'un électron dans les
orbitales 6s1/2, 6p1/2, 6p3/2 (en trait plein) et d'un trou pour les orbitales 4s1/2, 4p1/2,
4p3/2 (en pointillé) en fonction de la température.

allant de 30+ à 55+. Cette augmentation est due à la baisse de l'écrantage du noyau
qui entraîne une plus grande probabilité de présence des électrons à son voisinage.
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Figure 2.6 � Variation de l'élément de matrice de couplage en fonction de l'état de charge
moyen pour a) la composante M1 et b) la composante E2.

2.1.2.2 Taux d'excitation par e�et NEET

Après identi�cation des transitions résonantes, le taux d'excitation par e�et
NEET est calculé en utilisant la relation (2.33). Pour chaque température, le taux
NEET total s'écrit comme la somme des taux NEET de toutes les transitions ato-
miques de type M1 et E2. La �gure 2.7 représente le taux NEET à 10−2 g/cm3 en
fonction de la température (�gure a) et de l'état de charge moyen des atomes du
plasma (�gure b).

Les taux d'excitation NEET calculés atteignent des valeurs comprises entre 103-
104 excitations par seconde à une densité de 10−2 g/cm3. Ces valeurs sont très faibles
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Figure 2.7 � Variation du taux NEET du niveau à 1,565 keV du 201Hg en fonction a) de
la température de plasma et b) de l'état de charge moyen pour une densité de 10−2 g/cm3.

comparées aux taux de transition radiatif E1 de la couche P à la couche N qui sont
de l'ordre de 1012 s−1. Les taux d'excitation par e�et NEET sont plus élevés dans
deux régions. Le premier maximum est centré autour d'une température de 230-240
eV (Q ≈ 42) et atteint des taux de 7×103 excitations par seconde. Le deuxième
maximum est centré sur la température de 340 eV (Q ≈ 50) avec des taux de 9×103

excitations par seconde. Ceci donne une plage en température comprise entre 210 et
410 eV (40 < Q < 53) où les taux d'excitation sont supérieurs à 103 s−1.

En calculant le taux d'excitation par e�et NEET pour di�érentes densités de
plasma, nous pouvons tracer une cartographie du taux NEET en température, densité
(Te, ρ) et état de charge moyen, densité (Q, ρ) (Figure 2.8).

Les taux NEET en (Te, ρ) présentent de grandes variations. En e�et, le processus
étant un phénomène résonant, seules certaines régions thermodynamiques bien pré-
cises permettent d'atteindre la résonance. On retrouve sur la cartographie en (Q,ρ),
les deux régions d'état de charge moyen autour de 42+ et 50+ où le taux NEET
est maximum. Le taux d'excitation par e�et NEET augmente avec la densité. Pour
qu'un plasma ait le même état de charge moyen à une densité plus élevée, sa tem-
pérature doit être plus importante. L'augmentation de la température fait croître la
population moyenne des orbitales initiales Ni de la couche n=6 et la probabilité d'un
trou dans la couche n=4. Ainsi, le taux NEET étant proportionnel à la population
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Figure 2.8 � Cartographie du taux NEET en (Te, ρ) à gauche et en (Q, ρ) à droite

moyenne initiale de l'orbitale (λNEET ∝ Ni[1− Pf ]), son taux est plus élevé.
En�n, pour des états de charge de 63+, nous voyons apparaître une transition M1

résonante (5s1/2-4s1/2). Cependant, nous ne nous y intéresserons pas dans la suite car
c'est un état de charge élevé di�cilement accessible dans les plasmas produits par
laser.

Dans la partie précédente, nous avons montré que les énergies moyennes des tran-
sitions atomiques sont di�érentes de celles calculées par la version initiale d'ISOMEX.
La �gure 2.9 présente la comparaison du calcul du taux NEET réalisé dans ce travail
par rapport à l'ancienne version d'ISOMEX en fonction en a) de la température et
en b) de l'état de charge moyen des atomes du plasma.
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Figure 2.9 � Variation du taux NEET en fonction a) de la température du plasma et b)
de l'état de charge moyen.

Des di�érences sont observées entre les résultats des deux calculs. Cependant,
ces écarts ne sont pas très importants (de l'ordre d'un facteur 2) car la di�érence
des énergies des transitions moyennes reste modeste (inférieure ou égale à 20 eV,
même ordre de grandeur que σcorr). Cependant, dans le cas d'autres noyaux où les
transitions atomiques résonantes sont des transitions vers des couches profondes (par
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exemple dans le cas des transitions vers la couche L ou K), les di�érences sont plus
importantes (cf. l'exemple sur le chlore dans la partie 2.1.1.2).

2.1.3 Conclusion de la partie

Dans cette partie, nous avons présenté les résultats du calcul du taux d'excitation
nucléaire réalisé par e�et NEET sur le premier état excité du 201Hg dans le modèle
de l'atome-moyen avec élargissement gaussien. Un nouveau calcul de l'énergie de
transition atomique moyenne est utilisé, une di�érence de la dizaine d'eV à la cen-
taine d'eV par rapport à l'ancienne version d'ISOMEX peut être observée selon la
transition atomique. Un meilleur accord est observé avec les transitions atomiques
expérimentales comme nous l'avons illustré sur le chlore.

Le modèle AMG nous a permis de montrer que quatre transitions atomiques
sont résonantes pour des états de charge moyens compris entre 42+ et 50+. A 10−2

g/cm3, les taux NEET sont compris entre 103 et 104 excitations par seconde. Le
modèle de l'atome-moyen avec élargissement gaussien nous a permis de calculer une
cartographie du taux NEET dans une large gamme en température et densité. Nous
avons pu observer que le taux NEET augmente avec la densité pour un même état
de charge moyen. Le nouveau calcul des énergies des transitions atomiques moyennes
induit une di�érence d'un facteur 2 sur le taux NEET par rapport à celui calculé par
l'ancienne version d'ISOMEX.

Le calcul de l'e�et NEET par le modèle AMG est cependant sujet à caution.
En e�et, nous utilisons une approche continue (l'approximation gaussienne) pour
calculer un phénomène résonant dont le centroïde de la gaussienne est calculé par
une énergie de transition atomique moyenne. Pour appréhender la pertinence de
l'AMG pour un calcul de taux NEET, nous allons utiliser un code de physique
atomique plus détaillé. L'utilisation de ce code sera limitée aux régions d'états de
charge élevés. C'est pourquoi nous serons amenés à proposer un calcul moins exact
mais permettant de traiter un bien plus grand nombre de con�gurations.

2.2 Comparaison avec un code de physique ato-
mique détaillé

Le code de physique atomique utilisé est MCDF (Multi-Con�guration Dirac Fock)
développé par J.Bruneau [Bru84]. Ce code permet de calculer les énergies des niveaux
obtenues par couplage des moments cinétiques électroniques. Dans le cas du 201Hg,
la comparaison avec l'AMG sur un calcul de taux NEET n'est pas réalisable à l'heure
actuelle car nous ne disposons pas de l'expression de l'élément de matrice de couplage
dans ce formalisme. La comparaison avec l'AMG sera alors e�ectuée sur le spectre
radiatif d'émission spontanée de la transition E2 6p1/2-4p3/2. Comme nous l'avons
vu dans la partie précédente, cette transition atomique résonne avec la transition
nucléaire pour des états de charge moyen autour de 50+. Cependant, même si les états
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de charge à calculer avec MCDF sont élevés (nous calculerons les états de charge 47+

à 51+), le nombre de con�gurations électroniques à calculer est trop important pour
qu'un calcul sur l'ensemble de toutes les con�gurations soit réalisable. Une sélection
des con�gurations électroniques les plus probables doit être réalisée. Les spectres
radiatifs issus de l'AMG et de MCDF vont être comparés et nous déterminerons les
états de charge pour lesquels l'approche continue de l'AMG est justi�ée.

2.2.1 Principe d'un calcul MCDF

La méthode MCDF étant abondamment décrite dans la littérature
[Gra80][Des89], nous ne nous attarderons pas à la décrire dans les détails. Le
code MCDF est un code de physique atomique relativiste qui ne tient pas compte de
l'environnement dans lequel est plongé l'atome. Il calcule les énergies des niveaux en
prenant en compte le couplage des moments cinétiques individuels j (où

−→
j =

−→
l +−→s

avec
−→
l le moment cinétique orbital et −→s le spin) des électrons entre eux : ce

couplage est appelé couplage jj. Les fonctions d'onde totales du système, solutions
de l'équation de Dirac-Fock, sont exprimées dans la base des moments cinétiques
totaux J , de sa projection MJ et de la parité Π. La résolution de l'hamiltonien
du système donne les énergies des niveaux pour chaque valeur de JΠ ainsi que les
fonctions d'onde monoélectroniques des orbitales atomiques nlj. Les états propres
du système sont un mélange des di�érentes con�gurations atomiques. A la �n du
calcul, nous disposons de l'énergie et du taux d'émission spontanée de chaque raie 2

émise entre deux niveaux J − J ′.
Un calcul en multi-con�guration permet de coupler toutes les con�gurations re-

lativistes (orbitales caractérisées par les nombres quantiques nlj) issues des con�gu-
rations non relativistes (nl) initiales et �nales, c'est l'interaction de con�gurations
[BS00a] [Bau95]. Par exemple, pour une transition atomique 3p vers 2s issue de la
con�guration non-relativiste initiale (1s)2(2s)1(3p)2, cinq con�gurations relativistes
sont couplées (cf. Tableau 2.2).

Con�guration nl Con�gurations nlj couplées

Initiale (1s)2(2s)1(3p)2

(1s1/2)2(2s1/2)1(3p1/2)2

(1s1/2)2(2s1/2)1(3p1/2)1(3p3/2)1

(1s1/2)2(2s1/2)1(3p3/2)2

Finale (1s)2(2s)2(3p)1 (1s1/2)2(2s1/2)2(3p1/2)1

(1s1/2)2(2s1/2)2(3p3/2)1

Tableau 2.2 � Principe d'un calcul en multi-con�guration

Cependant, dans la suite, nous limiterons l'interaction de con�gurations au cou-
plage de la con�guration relativiste initiale et �nale. Ceci permet de diminuer consi-

2. On appelle transition, un photon émis entre deux con�gurations et raie un photon émis entre
deux niveaux J-J'.
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dérablement le nombre de raies à calculer tout en gardant les raies les plus intenses
[DP14].

La �gure 2.10 présente une illustration d'une transition atomique dans les cas avec
et sans couplage jj. Lorsque le couplage jj est pris en compte entre la con�guration
initiale et �nale, la transition atomique entre l'orbitale initiale et l'orbitale �nale est
éclatée en un faisceau de transitions regroupant N raies.

Figure 2.10 � Dans le cas sans couplage jj, une transition entre deux orbitales donne
lieu à une transition. Si les moments cinétiques des électrons des con�gurations initiale et
�nale sont couplés entre eux, la transition est éclatée en un faisceau de transition.

2.2.2 Comparaison avec l'AMG sur un spectre radiatif

Dans cette partie, nous allons comparer le spectre radiatif calculé dans le modèle
de l'AMG et par MCDF pour la transition E2 6p1/2-4p3/2. Le calcul d'atome-moyen
est réalisé à une température de 316 eV et une densité de 10−2 g/cm3, donnant un
état de charge moyen de 48,88+. Avec MCDF, les spectres de raies des états de charge
compris entre 47+ à 51+ sont calculés (dans la littérature cette approche est appelée
DTA "Detailed Transition Array").

2.2.2.1 Population des niveaux atomiques

A l'équilibre thermodynamique, la probabilité d'occupation des niveaux est déter-
minée à l'aide de la fonction de partition du système [Sal98][Diu89]. La probabilité
d'occupation d'un niveau est calculée en utilisant la grande fonction de partition
ZGC . Ainsi, pour un niveau i d'énergie Ei appartenant à un état de charge Q, sa
probabilité d'occupation s'écrit :

PZ(Ei) =
gie
−β(Ei−µQ)

ZGC
(2.35)
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où

ZGC =
∑
Q

ZQ
GC =

∑
Q

NQ∑
j=1

gje
−β(Ej−µQ) (2.36)

avec gi = 2Ji+1 la dégénérescence du niveau i, Ei son énergie totale et β = 1/kT .
Le nombre de niveaux à l'état de charge Q est noté NQ et le terme µ désigne le
potentiel chimique issu du calcul de l'atome moyen, déterminé en assurant l'électro-
neutralité du système [Roz72] et ZQ

GC est la fonction de partition de l'état de charge
Q. Notons bien que l'utilisation de la grande fonction de partition implique que les
probabilités des niveaux PZ(Ei) soient normalisées sur l'ensemble des états de charge.
Ces probabilités incluent donc la probabilité d'existence de l'état de charge Q à la
température T , P (Q). En e�et, elle peut être extraite en utilisant la grande fonction
de partition de chaque état de charge :

P (Q) =
ZQ
GC

ZGC
(2.37)

La �gure 2.11 présente ainsi la fraction ionique (i.e, la probabilité de chaque état
de charge) du plasma à une température de 316 eV et 10−2 g/cm3, celle-ci est calculée
à partir de l'équation (2.37). On voit bien que la distribution des états de charge est
centrée sur le 49+, état de charge correspondant à l'état de charge moyen du plasma
(Q=48,88+).
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Figure 2.11 � Fraction ionique du plasma à la température de 316 eV à 10−2 g/cm3

utilisée pour pondérer les états de charge 47+ à 51+ des calculs MCDF.

Les probabilités d'occupation des orbitales issues du calcul d'atome moyen nous
permettent de déterminer des contraintes sur leur population. Ces contraintes per-
mettent de restreindre le nombre d'orbitales à prendre en compte dans le calcul
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MCDF. Le tableau 2.3 liste les probabilités d'occupation et les populations moyennes
des couches pour un plasma de 316 eV et une densité de 10−2 g/cm3.

Couche k P k Nk

K 1 2
L 1 8
M 0,995 17,92
N 8, 6× 10−2 2,76
O 3, 6× 10−3 0,18
P 7, 6× 10−4 0,05
Q 3, 2× 10−4 0,03

Tableau 2.3 � Probabilités d'occupation et populations moyennes des couches
issues du calcul d'atome moyen à une température de 316 eV et 10−2 g/cm3.

D'après les résultats du calcul de l'atome moyen, les couches K et L sont fermées
tandis que la couche M est pleine à 99,5%. Plus le nombre quantique principal
augmente, plus la probabilité d'occupation d'un électron sur la couche diminue.
Ainsi, compte tenu des résultats présentés dans le tableau 2.3, la génération des
con�gurations pour le calcul MCDF est réalisée avec les contraintes suivantes :

• Les couches K, L, M (n=1,2,3) sont fermées.

• Les électrons restant peuvent se déplacer sur les couches N, O et P (n=4 à n=6).

• Les couches supérieures à n=6 ne sont pas prises en compte.

Ces contraintes peuvent être discutées, notamment le choix de considérer la
couche M fermée. Nous discuterons dans la prochaine partie de l'in�uence de ces
approximations. Malgré ces contraintes, le nombre de con�gurations est encore trop
grand (116 799 pour l'état de charge 47+) pour pouvoir toutes les calculer avec
MCDF. Une sélection des con�gurations les plus probables est donc nécessaire.

2.2.2.2 Sélection des con�gurations les plus probables

Le très grand nombre de con�gurations des atomes présents dans le plasma rend
prohibitif un calcul MCDF de chaque con�guration. Il faut donc trouver un critère
permettant de sélectionner les con�gurations compte tenu de leur probabilité de
peuplement dans le plasma. L'atome moyen nous permet d'obtenir la probabilité
moyenne d'occupation des orbitales atomiques P k à une température et une densité
donnée. Ainsi, la probabilité d'existence d'une con�guration dans le plasma peut être
estimée par une loi binomiale (approximation des électrons indépendants, cf. annexe
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Figure 2.14 � Comparaison des spectres radiatifs de la transition E2 6p1/2-4p3/2 issus
du calcul MCDF (en rouge) et de l'AMG (en noir) à une température de 316 eV.

le spectre de raies de l'état de charge 46+ n'a pas été réalisé du fait du nombre
important de con�gurations à calculer (∼3×104). La dispersion de la valeur du taux
de transition calculé en multi-con�guration augmente avec l'état de charge.

Dans la gamme en énergie [1,47-1,53 keV], la modélisation du spectre de raies par
une gaussienne semble pertinente. En e�et, cette région correspond à des raies issues
des états de charge 47+ et 48+ où les faisceaux de transitions sont importants. Nous
pouvons ainsi en déduire un espacement moyen entre deux raies dans la région où les
résultats des deux calculs sont en bon accord. Le tableau 2.5 reporte le nombre de
raies ainsi que leur écart moyen en énergie (∆Ec) pour les di�érents états de charge.

Q Nraies ∆Ec (eV) Approx. Gauss.
47 11 796 449 8×10−6

√

48 853 651 7,7×10−5
√

49 14 323 3,4×10−3
√

50 157 2,2×10−1 ×

Tableau 2.5 � Nombre de raies et écart en énergie moyen entre deux raies pour les
di�érents états de charge.

La �gure 2.15 représente le spectre de raies de l'état de charge 47+. La largeur
du groupement de raies du 47+ est de l'ordre de 90 eV donnant ainsi un écartement
moyen entre deux raies de l'ordre de 8×10−6 eV, bien inférieur à la largeur individuelle
de chaque raie (10 meV dans ce cas). Ainsi, si la largeur individuelle de chaque raie est
supérieure à l'espacement moyen entre deux raies alors le calcul AMG est pertinent.
D'après le tableau 2.5, cette condition est véri�ée jusqu'à l'état de charge 49+.

Pour la région en énergie supérieure à 1,53 keV de la �gure 2.14, on observe un
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Figure 2.15 � Spectre de raies de l'état de charge 47+.

écart important entre les résultats des deux calculs. Dans cette région, les faisceaux
de raies sont moins importants car les états de charge présents sont plus élevés (de
50+ à 51+). Par exemple, l'écartement moyen entre deux raies est de 0,2 eV pour les
ions d'état de charge 50+, valeur supérieure à la largeur des raies.
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Figure 2.16 � Zoom de la �gure 2.14 sur la région centrée sur 1,565 keV pour la transition
6p1/2-4p3/2.

La �gure 2.16 montre un zoom de la �gure 2.14 dans la région centrée sur 1,565
keV, intéressante pour l'e�et NEET. Les �uctuations du taux radiatif autour de
l'énergie de la transition nucléaire sont importantes. Le nombre de raies est élevé
entre 1,555 et 1,575 keV mais reste insu�sant pour avoir une approche continue du
taux de transition. D'après le résultat du calcul MCDF, une raie dominante apparait
à moins de 1 eV de la transition nucléaire. Cependant, l'incertitude sur les énergies
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des raies du calcul MCDF est de quelques eV [DP14]. Les �uctuations sur le taux
NEET dans cette région sont donc importantes. L'approche continue de l'AMG a
tendance à surestimer en moyenne les taux d'excitation dans cette région.

Nous avons vu précédemment que les régions où le taux NEET étaient le plus
important se situaient autour des états de charge moyen 42+ et 50+. Au vu des
variations du nombre de raies en fonction de l'état de charge du tableau 2.5, le nombre
de raies pour des états de charge inférieurs à 47+ doit être gigantesque. Un calcul en
multi-con�guration dans cette région est totalement rédhibitoire. Cependant, l'écart
entre deux raies doit être très faible comparé à la largeur d'une raie. Ainsi, on s'attend
à ce que l'approximation de l'AMG soit valide pour des états de charge inférieurs à
47+.

2.2.3 Conclusion de la partie

Dans cette partie, nous avons utilisé le code MCDF pour véri�er la pertinence
de l'approximation gaussienne de l'AMG. Nous avons comparé les deux modèles sur
le spectre radiatif de la transition atomique 6p1/2-4p3/2, transition résonante pour
l'e�et NEET pour des états de charge de 50+. La température du plasma est prise
à 316 eV de sorte à obtenir un état de charge moyen proche de 49+ (Q ≈ 48, 88) à
10−2 g/cm3. Le spectre de raies des états de charge compris entre 47+ à 51+ a été
ainsi calculé. Le calcul de la fonction de partition grand canonique à la température
de 316 eV a permis de calculer la probabilité que la raie soit présente dans le plasma.
La comparaison des spectres a montré que l'approximation gaussienne est pertinente
lorsque l'écart en énergie entre deux raies est inférieur à la largeur individuelle de
chaque raie. Ce critère n'est véri�é que pour les états de charge inférieurs à 49+ sur
le calcul d'un spectre radiatif.

Malgré la bonne précision des calculs des énergies des raies avec MCDF, l'appli-
cation de cette méthode pour un calcul de taux NEET est très peu réaliste dans le
cas du 201Hg. Les temps de calcul peuvent en e�et être très longs : pour l'état de
charge 47+, certaines con�gurations nécessitent jusqu'à 200 heures sur une station
de travail classique. Les états de charge plus faibles sont ainsi hors de portée avec les
ordinateurs actuels. De plus, les calculs MCDF sont généralement précis à quelques
eV près [DP14], rendant illusoire un calcul de taux NEET exact, il ne peut alors
qu'être borné. C'est pour cela que nous avons développé un modèle intermédiaire
entre l'AMG et MCDF qui permet d'évaluer les énergies des con�gurations réelles à
partir du résultat du calcul de l'atome moyen. Cette méthode va nous permettre de
calculer le taux NEET pour des états de charge en-deçà de 47+ et de déterminer les
�uctuations autour du taux NEET calculé par l'AMG.
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2.3 Vers une approche intermédiaire : le code
ADAM

Nous avons vu précédemment que les calculs MCDF pour des états de charge
inférieurs à 47+ sont di�cilement réalisables dans le cas du 201Hg. De plus, quelle
que soit la méthode de calcul de physique atomique utilisée, l'incertitude sur les
énergies des transitions rend illusoire un calcul exact de taux NEET. C'est pour
cela que le code ADAM (Au-Delà de l'Atome Moyen) a été développé. Le calcul
des énergies des con�gurations électroniques (appelée dans la littérature calcul DCA
pour "Detailed Con�guration Accounting") est réalisé en utilisant les résultats du
calcul d'atome moyen : c'est l'éclatement de con�gurations autour de l'atome moyen.
Cette méthode, bien que moins exacte qu'un calcul en multi-con�guration, permet
de calculer le taux NEET dans une large gamme en température et densité et nous
permettra de calculer les �uctuations sur le taux dues aux incertitudes sur les énergies
des transitions atomiques.

Nous commencerons par détailler le principe d'un calcul en éclatement de con�-
gurations autour de l'atome moyen. Ensuite nous détaillerons les di�érentes approxi-
mations qui sont faites pour la génération des con�gurations. On présentera alors des
comparaisons entre ADAM, l'AMG et MCDF sur le spectre radiatif de la transition
6p1/2-4p3/2. Le taux NEET calculé avec ADAM sera ensuite présenté et comparé avec
les résultats de l'AMG. En�n, la démarche qui permet de quanti�er les �uctuations
sur le taux NEET sera présentée.

2.3.1 Principe

2.3.1.1 L'éclatement de con�gurations autour de l'atome moyen

L'éclatement en con�gurations autour de l'atome moyen consiste à calculer
les énergies des con�gurations en utilisant les énergies moyennes de l'interaction
électron-noyau Uk et de l'interaction électron-électron V kk′ issues du calcul auto-
cohérent de l'atome moyen. L'énergie d'une con�guration est alors calculée via une
réduction de l'équation (2.3) à l'atome moyen :

E(C) =
∑
k

NkUk +
1

2

∑
k

∑
k′

Nk(Nk′ − δkk′)V kk′ (2.40)

où Nk est le nombre d'électrons dans l'orbitale k.
Cette approximation consiste à considérer que le potentiel des di�érentes con�-

gurations électroniques est peu di�érent de celui de l'atome moyen. Les calculs des
éléments de matrice NEET et radiatif sont réalisés en utilisant les fonctions d'onde
monoélectroniques moyennes ψk. Ces approximations permettent de réduire consi-
dérablement les temps de calcul par rapport à MCDF car elles évitent de calculer
un potentiel optimisé pour chaque con�guration. Ceci se fait au détriment de l'auto-
cohérence comme dé�nie en 2.1.1.1. L'énergie d'une transition atomique de l'orbitale
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α vers l'orbitale β est calculée en faisant la di�érence des énergies de la con�guration
initiale Ci et de la con�guration �nale Cf :

hνα→β = E(Ci)− E(Cf ) (2.41)

2.3.1.2 Expression du taux NEET et du taux radiatif

Taux NEET

Dans le code ADAM, le taux NEET est calculé d'après l'expression (2.21) que nous
rappelons :

λNEETα→β =
∑
Ci

P (Ci)
Γα
~
Nα(1− Nβ

gβ
)

(
1 +

Γβ
Γα

)
|Wαβ|2

δ2 +
(Γα+Γβ)2

4

(2.42)

où P (Ci) est la probabilité de la con�guration initiale. Dans la suite, la probabilité
des con�gurations est issue du calcul de la grande fonction de partition, comme
dé�nie dans la partie 2.2.2.1, mais appliquée aux con�gurations. Les termes Γα et Γβ
sont respectivement les largeurs atomiques de l'orbitale initiale et de l'orbitale �nale
de la transition. Nα et Nβ symbolisent respectivement les populations des orbitales
initiale et �nale. En�n, |Wαβ|2 est l'élément de matrice de couplage atome-noyau
dé�ni dans le chapitre 1.

Ce code ADAM ne calculant pas un taux NEET moyen comme avec l'AMG, il
faut prendre en compte les valeurs des largeurs atomiques Γα et Γβ. Nous allons
montrer que ces largeurs ont une contribution collisionnelle généralement dominante
dans nos plasmas d'intérêt. Ces largeurs sont estimées par la relation de Dimitrijevic
et Konjevic [Dim80, Dim86, Dim87] :

Γnl = Ne
4π

3

~3

m
3/2
e

√
2π

3

√
1

kBTe

(
0.9− 1.1

Q

)(
3n

2Q

)2

(n2 − l2 − l − 1) (2.43)

où Ne est la densité électronique du plasma, Te sa température et Q l'état de
charge de l'ion. Cependant, cette relation n'est valable que pour des orbitales non
relativistes nl. Or la section e�cace de collision atomique est proportionnelle au
premier ordre à la surface de la fonction d'onde (∝ r2). Ainsi, si on suppose que
le rayon d'une orbitale relativiste nlj est peu di�érent de celui de l'orbitale non
relativiste nl, alors la relation (2.43) peut être appliquée en la corrigeant du rapport
des dégénérescences des orbitales dues au nombre quantique supplémentaire j :

Γnlj = Γnl
gnlj
gnl

(2.44)

La largeur radiative est liée à la durée de vie de l'état atomique excité. Elle
s'exprime à partir du taux d'émission spontanée en considérant toutes les transi-
tions d'une orbitale initiale α vers toutes les orbitales �nales possibles [Dau93]. Elle
s'exprime ainsi :
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Γrad =
∑
β

~Aαβ (2.45)

où Aαβ est le taux d'émission spontanée à une particule d'une transition entre
l'orbitale α vers l'orbitale β [Gra74].

Par exemple, la largeur collisionnelle des orbitales 6p1/2 et 4p3/2, pour un ion de
mercure d'état de charge 49+ dans un plasma à 316 eV à 10−2 g/cm3 est respecti-
vement de 7 meV et de 2 meV. Les taux radiatifs des transitions E1 de la couche P
vers la couche N sont de l'ordre de 1012 s−1. La largeur radiative est alors de l'ordre
de 0,6 meV et est bien négligeable devant la largeur collisionnelle.

Spectre radiatif

Les spectres radiatifs qui seront considérés dans la suite sont calculés par la relation
suivante :

λRADα→β (hν) =
∑
Ci

P (Ci)AαβNα

(
1− Nβ

gβ

)
Ψα−β(hν) (2.46)

où Nα, Nβ sont respectivement les populations électroniques des orbitales α et β
de la con�guration initiale Ci, gβ est la dégénérescence de l'orbitale β, le terme Aαβ
est le taux de transition à une particule [Gra74] et Ψα−β(hν) le pro�l de la transition.

2.3.1.3 Génération des con�gurations

Le problème de la génération des con�gurations a été rencontré dans la partie
2.2. Une sélection des con�gurations les plus probables a été réalisée en calculant les
probabilités des con�gurations à l'aide d'une loi binomiale. Dans ADAM, la généra-
tion et la sélection des con�gurations les plus probables sont améliorées. Le modèle
de l'atome moyen permet de décrire le plasma par une con�guration moyenne dont
la variance des populations de chaque orbitale peut être calculée, dans le cas d'un
modèle de particules indépendantes, par une variance binomiale (cf. annexe C) :

σ2
k = gkP k(1− P k) (2.47)

où P k est la probabilité moyenne d'occupation de l'orbitale k issue du calcul
d'atome moyen et gk la dégénérescence de cette orbitale. Les con�gurations réelles
qui seront prises en compte pour le calcul ont leur population Nk comprise dans un
intervalle autour de la population moyenne :

Nmin
k ≤ Nk ≤ Nmax

k (2.48)

où
Nmin
k = Nk −mσ2

k

Nmax
k = Nk +mσ2

k

(2.49)
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avec la variable m généralement prise entre 1 et 5 et σ2
k est la variance bino-

miale de l'orbitale k. Les valeurs extrêmes Nmin et Nmax sont toujours arrondies
respectivement à l'entier inférieur et supérieur. Dans ADAM, une orbitale k donnée,
de dégénérescence gk, peut être dé�nie comme étant de quatre types di�érents,
dépendant du nombre moyen d'électrons Nk présents sur l'orbitale :

• pleine (p) : si Nk = gk ou si gk − Nk<Lf où Lf est généralement pris entre
10−3 et 10−8.

• presque pleine (pqp) : si le nombre minimum d'électrons autorisé est supérieur
au nombre maximum de trous soit Nmin

k > gk −Nmin
k

• ouverte (o) : si Nmin
k = 0 et Nmax

k = gk

• presque vide (pqv) : si le nombre maximum d'électrons autorisé est inférieur
au nombre minimum de trous soit Nmax

k < gk −Nmax
k

L'ensemble des orbitales presque pleines et presque vides possède respectivement
un nombre maximum de trous trmax et un nombre maximum d'électrons nemax dé�nis
comme :

trmax =
∑
k∈pqp

(gk −Nmin
k )

nemax =
∑
k∈pqv

Nmax
k

(2.50)

La détermination du type d'orbitale est généralement faite de façon automatique,
compte tenu du résultat de l'atome moyen. Cependant, le code o�re la possibilité
à l'utilisateur de les dé�nir lui-même pour calculer des con�gurations particulières.
Dans la partie 2.3.2, nous étudierons l'e�et du choix des paramètres m et Lf sur les
spectres radiatifs et sur les valeurs du taux NEET.

On détermine ainsi toutes les con�gurations qui respectent les critères précédents
pour des états de charge compris dans un intervalle �ni, centrées sur l'état de charge
moyen :

Q− nQ ≤ Q ≤ Q+ nQ (2.51)

où nQ est la valeur de l'éclatement en charge, généralement pris à 3.
Une fois que les con�gurations sont générées, une sélection des con�gurations

les plus probables est réalisée à l'aide du critère faisant intervenir les probabilités
binomiales comme dé�nies dans la section précédente (équation 2.38). Normalement,
pour chaque transition, il faut construire un sous-ensemble des seules con�gurations
autorisant la transition. La construction de ces sous-ensembles peut devenir très
longue si le nombre de con�gurations est important. Une procédure numérique a
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été mise en place pour réduire les temps de calcul. Elle est appliquée à toutes les
transitions de chaque état de charge.

Posons PB(Ci) la probabilité binomiale de la con�guration Ci calculée par
(2.38). Toutes les con�gurations sont classées par ordre décroissant de probabilité.
Naturellement, il vient :

Nconf∑
i=1

PB(Ci) = 1 (2.52)

où Nconf est l'ensemble des con�gurations. On pose maintenant αi tel que :

αi =

{
1 si la con�guration autorise la transition
0 sinon

(2.53)

La con�guration i sera sélectionnée si la somme des probabilités des con�gurations
jusqu'alors sélectionnées est inférieure à γ% de la probabilité totale des con�gurations
autorisant la transition :

x∑
i=1

αiPB(Ci) ≤ γ

Nconf∑
i=1

αiPB(Ci) (2.54)

où x est le numéro de la dernière con�guration respectant le critère précédent,
numéro qui nous est inconnu. La deuxième somme peut être séparée en deux sous-
sommes :

x∑
i=1

αiPB(Ci) ≤ γ

(
x∑
i=1

αiPB(Ci) +

Nconf∑
i=x+1

αiPB(Ci)

)
(2.55)

Il vient :

(1− γ)
x∑
i=1

αiPB(Ci) ≤ γ

Nconf∑
i=x+1

αiPB(Ci) (2.56)

Par dé�nition des αi, αi ≤ 1 d'où :

Nconf∑
i=x+1

αiPB(Ci) ≤
Nconf∑
i=x+1

PB(Ci) (2.57)

alors l'inégalité (2.56) devient :

(1− γ)
x∑
i=1

αiPB(Ci) ≤ γ

Nconf∑
i=x+1

PB(Ci) (2.58)

soit
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(1− γ)
x∑
i=1

αiPB(Ci) ≤ γ

(
1−

x∑
i=1

PB(Ci)

)
(2.59)

Ainsi, pour une transition donnée, on véri�e l'inégalité en faisant croître la va-
leur de x. Dès que l'inégalité n'est plus véri�ée, le calcul de cette transition est
arrêté. Cette méthode permet d'éviter le parcours de toutes les con�gurations pour
construire les sous-ensembles des con�gurations autorisant la transition.

2.3.2 Étude des approximations

Dans cette section, les di�érentes approximations et les critères de sélection
des con�gurations vont être étudiés et discutés à partir d'un spectre radiatif. Le
but est d'identi�er un jeu de paramètres optimal pour calculer un taux NEET
le plus "précis" possible sans que les temps de calculs soient rédhibitoires. Les
caractéristiques de départ du calcul ADAM sont les suivantes :

• Température (Te) : 316 eV
• Densité (ρ) : 10−2 g/cm3

• État de charge moyen (Q) : 48,88+

• Transition E2 : 6p1/2-4p3/2

• Dispersion autour des populations moyennes : ±3σ
• Éclatement en charge pris à Q± 2 pour limiter le temps de calcul
• Critère de sélection des con�gurations : 99% de la probabilité binomiale cumu-
lée pour le calcul de la fonction de partition et pour la transition

2.3.2.1 Détermination des con�gurations les plus probables

Comme présentée dans la partie précédente (paragraphe 2.2.2.2), la sélection des
con�gurations les plus probables est réalisée à l'aide d'une estimation de la probabi-
lité binomiale des con�gurations (2.60) en utilisant les probabilités d'occupation P k

issues du calcul de l'atome moyen :

PB(C) =
1

A

Norb∏
k=1

(
gk
nk

)
P
nk
k (1− P k)

gk−nk (2.60)

Pour véri�er la validité d'une telle sélection, il faut comparer la probabilité bino-
miale PB(C) et la probabilité PZ(C) issue du calcul de la fonction de partition. Dans
cet exemple, la fonction de partition peut être calculée en sommant sur toutes les
con�gurations. La �gure 2.17 présente l'évolution du rapport PB(C)/PZ(C) en fonc-
tion de la probabilité PZ(C). Les con�gurations pour lesquelles le rapport des deux
probabilités est le plus proche de 1 sont celles appartenant à l'état de charge 49+, état
de charge proche de l'état de charge moyen (Q = 48.88). Lorsqu'on s'éloigne de l'état
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Figure 2.17 � Évolution du rapport de la probabilité binomiale PB(C) sur la probabilité
issue de la fonction de partition PZ(C) en fonction de la probabilité PZ(C) pour les états
de charge 47+ au 51+.

de charge moyen, le rapport augmente jusqu'à un facteur 2 mais seulement pour les
con�gurations où la probabilité PZ(C) est faible (inférieure à 10−7). La probabilité
binomiale nous donne donc une bonne approximation de la probabilité de la con�-
guration pour réaliser la sélection des con�gurations les plus probables. Rappelons
que la probabilité binomiale n'est utilisée que pour la sélection des con�gurations.

2.3.2.2 E�et de la non diagonalisation de l'hamiltonien pour chaque
con�guration

L'avantage principal de réaliser l'éclatement en con�gurations à partir des résul-
tats de l'atome moyen est d'éviter la résolution de l'équation de Dirac pour chaque
con�guration. Les calculs ADAM sont ainsi beaucoup plus rapides. A�n de détermi-
ner l'erreur introduite par cette approche, nous allons comparer le spectre radiatif
de la transition 6p1/2-4p3/2 issu du code ADAM à celui où l'hamiltonien de chaque
con�guration a été calculé. L'énergie totale de la con�guration est déterminée par
MCDF dans une option où le couplage des moments cinétiques est inhibé (cette
méthode sera appelée CNFM dans la suite).

Dans ADAM, la déclaration du type des orbitales est réalisée manuellement avec
les caractéristiques dé�nies dans la partie 2.3.2. En CNFM, les mêmes con�gurations
sont utilisées et leur probabilité est issue du calcul de la fonction de partition grand
canonique à la température de 316 eV. La �gure 2.18 représente le spectre radiatif
de la transition 6p1/2-4p3/2 calculé par les deux approches. Les deux spectres sont
très semblables à un décalage en énergie près (≈ 5 eV). Ce décalage est dû à la
prise en compte de l'interaction de Breit dans MCDF qui apporte une correction à
la répulsion Coulombienne entre deux électrons via la prise en compte de l'échange
d'un photon virtuel [Man71]. La �gure 2.19 représente la comparaison des fonctions
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Figure 2.18 � Comparaison d'un calcul ADAM et d'un calcul en CNFM pour la transition
6p1/2-4p3/2.

d'onde moyennes et des fonctions d'onde d'une con�guration des états de charge 47+

et 51+ issues du calcul CNFM pour les orbitales 4p3/2 (�gure a) et 6p1/2 (�gure b).
Les fonctions d'onde moyennes sont identiques aux fonctions d'onde issues des calculs
CNFM. Le calcul des éléments de matrice ne sera ainsi pas a�ecté par l'utilisation
des fonctions d'onde moyennes dans ADAM. En résumé, les di�érences entre les deux
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Figure 2.19 � Comparaison des fonctions d'onde issues du calcul de l'atome moyen et
celles calculées en CNFM pour une con�guration donnée des états de charge 47+ et 51+

pour les orbitales 4p3/2 en a) et 6p1/2 en b). Le terme a0 désigne le rayon de Bohr (a0 =
0,53 Å).

calculs sont minimes. Cependant, le temps de calcul nécessaire est de deux à trois
heures en CNFM sur un cluster de 80 processeurs comparé à moins de dix minutes
pour ADAM sur une station de travail normale. Ce code ouvre donc de nouvelles
perspectives pour des calculs de taux NEET pour di�érents couples (ρ,T ) du plasma.
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2.3.2.3 E�et de l'ouverture de la couche M

Jusqu'ici, les spectres radiatifs à 316 eV ont été calculés avec les couches K, L et M
pleines correspondant à 28 électrons bloqués (ce qui correspond à un état de charge
maximum de 52+). Cependant, lorsque la température augmente et que l'état de
charge moyen se rapproche de 52+, la probabilité que des lacunes apparaissent dans
la couche M augmente. Le tableau 2.6 présente les populations moyennes des orbitales
de la couche M à 316 eV issues du calcul d'atome moyen ainsi que les populations
électroniques minimales et maximales (arrondies respectivement à l'entier inférieur
et supérieur ) calculées par (2.48). Le type d'orbitale est reporté selon la valeur de
Lf choisie (paragraphe 2.3.1.3).

Orbitale g N Nmin Nmax Lf=10−3 Lf=10−8

3s1/2 2 1,9996 1 2 p pqp

3p1/2 2 1,9992 1 2 p pqp

3p3/2 4 3,9933 3 4 pqp pqp

3d3/2 4 3,9755 3 4 pqp pqp

3d5/2 6 5,9499 5 6 pqp pqp

Tableau 2.6 � Tableau représentant les populations moyennes de la couche M à 316
eV et 10−2 g/cm3. Les orbitales pleines sont représentées par la lettre p, les presque
pleines par pqp. La lettre g représente la dégénérescence de l'orbitale.

Si les populations moyennes ne sont pas égales à la dégénérescence, des trous
apparaissent dans la couche rajoutant ainsi un ou plusieurs électrons spectateurs :
le nombre de con�gurations électroniques présentes dans le plasma augmente.

Par contre, selon la valeur de Lf (10−3 ou 10−8) les couches 3s1/2 et 3p1/2 sont
pleines ou non, autorisant ou pas une transition. Il est important que Lf soit le
moins restrictif possible a�n d'autoriser toutes les transitions vers toutes les orbitales
ayant des populations moyennes di�érentes de la dégénérescence. Cependant, cela a
une conséquence directe sur les temps de calcul car cela rajoute un ou plusieurs
électrons mobiles sur les orbitales ouvertes. Par exemple, lorsque la couche M est
fermée, le nombre de con�gurations pour un ion d'état de charge de 47+ est de
l'ordre de 105. Lorsque la couche M est ouverte avec une valeur de Lf de 10−3, le
nombre de con�gurations est multiplié par 10. La �gure 2.20 représente l'évolution
du spectre radiatif d'une couche M fermée, à une couche M partiellement ouverte. Les
spectres radiatifs de la �gure 2.20 restent dominés par les transitions impliquant des
con�gurations où la couche M est pleine. L'intégrale du spectre entre 1565 ± 10 eV
donne des valeurs di�érentes de 0.07% selon que la couche M est ouverte (Lf=10−3)
ou fermée. Les transitions issues des con�gurations où des trous dans la couche M
sont présents ont des probabilités plus faibles. Les changements sont donc seulement
visibles dans les régions vides du spectre par exemple dans la région autour de 1,58
keV et au-delà de 1,6 keV. La di�érence entre les spectres ayant des valeurs de Lf
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Figure 2.20 � Spectre radiatif de la transition 6p1/2-4p3/2 avec variation du degré d'ou-
verture de la couche M. En noir, couche M fermée. En bleu et rouge, ouverture de la couche
M autorisée si la valeur de Lf est supérieure à 10−3 et 10−8 respectivement.

de 10−3 et 10−8 est extrêmement faible. Dans les prochaines parties, la valeur de Lf
sera prise à 10−3.

2.3.2.4 Variation du seuil pour la sélection des con�gurations

Les études précédentes ont été menées avec un seuil à 99% pour la sélection des
con�gurations qui autorisent la transition. La �gure 2.21 représente l'évolution du
spectre de la transition 6p1/2-4p3/2 pour les conditions données en 2.3.2 pour quatre
seuils di�érents �xés respectivement à 98,5%, 99%, 99,5% et 100%. Le choix de la
transition et des états de charge permet de faire le calcul complet avec toutes les
con�gurations dans ce cas particulier. La di�érence entre les spectres est minime.
Les transitions que l'on ajoute en augmentant le seuil de sélection des con�gurations
autorisant la transition au-delà de 99% ont des probabilités très faibles (inférieures
à 10−7) et augmentent les temps de calcul. Le tableau (2.7) représente le nombre de
transitions selon la valeur du seuil choisie ainsi que l'intégrale du spectre entre 1,565
± 0,010 keV normalisée par la valeur du spectre avec un seuil à 100%.

L'intégrale du spectre entre 1,565 ± 0,010 keV varie très peu pour des seuils
compris entre 98, 5% et 99, 5%. En e�et, elle ne change que de quelques dixièmes
de pour cent par rapport au spectre avec un seuil à 100%. De plus, le nombre de
transitions à calculer augmente avec le seuil : de 19% entre 98,5% et 99% et de 30%
entre 99% et 99,5%. Ainsi, un seuil à 99% nous permet de ne sélectionner que 13%
des transitions totales qui participent à 99,81% du spectre total.
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Figure 2.21 � Étude de l'e�et du seuil de sélection des con�gurations autorisant la
transition 6p1/2-4p3/2 sur le spectre radiatif.

Seuil
(%)

Nombre de
transitions

Intégrale normalisée
entre 1,565 ± 0,010 keV

98,5 27469 0,9974

99 32602 0,9981

99,5 43080 0,9989

100 330013 1

Tableau 2.7 � Variation du nombre de transitions calculées selon la valeur du seuil
en probabilité binomiale pour la sélection des con�gurations. L'intégrale des spectres
entre 1,565 ± 0,010 keV normalisée au spectre à un seuil à 100% est également
reportée.

2.3.2.5 Variation du seuil en éclatement (3σ, 5σ)

Le dernier paramètre modi�able dans le code est l'écart-type des populations ato-
miques par rapport à la population moyenne (2.48). Cet écart-type est généralement
pris à 3σ. La �gure 2.22 compare les spectres radiatifs de la transition 6p1/2-4p3/2

pour des écarts-types des populations atomiques pris à 3σ et 5σ par rapport à la
population moyenne. Sur le spectre radiatif l'e�et est modeste (di�érence de 0,15%
de l'intégrale du taux de transition radiatif) car les transitions qui sont rajoutées
ont des probabilités très faibles. La di�érence est seulement visible dans la région
"creuse" du spectre, c'est-à-dire pour des énergies supérieures à 1,6 keV. Cependant,
l'e�et de ce paramètre a un impact direct sur le temps de calcul en l'augmentant si-
gni�cativement car le nombre de con�gurations autorisées (Tableau 2.8) et le nombre
de transitions à calculer augmentent. Une valeur à 3σ reste ainsi recommandée.
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températures 230 eV (Q ≈ 42, 45+) et 350 eV (Q ≈ 50, 36+) à 10−2 g/cm3. Le calcul
du spectre radiatif est réalisé dans la gamme 1,4-1,8 keV et l'éclatement en charge
d'ADAM est choisi à 3. La largeur des transitions est prise arbitrairement à 100 meV.
La �gure 2.23 compare les spectres radiatifs obtenus à 230 eV (�gure a) et 350 eV
(�gure b).
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Figure 2.23 � Comparaison des spectres radiatifs E2 calculés avec l'AMG et ADAM pour
deux températures de 230 eV (�gure a) et 350 eV (�gure b). La largeur des transitions est
de 100 meV sur le spectre radiatif d'ADAM.

Les résultats du calcul ADAM se superposent bien aux résultats du calcul AMG,
ce qui est tout à fait normal, car le spectre ADAM est la version éclatée de l'AMG.
Les spectres de la �gure 2.23 montrent que le choix des paramètres du calcul ADAM
n'a�ecte pas le qualité des résultats. Sur le spectre radiatif à la température de
230 eV de l'AMG, on observe deux structures. La première, centrée sur 1,48 keV, est
majoritairement constituée de la transition 6f7/2-4p3/2 tandis que la deuxième est une
somme des transitions 6f5/2-4p1/2, 6d3/2-4s1/2 et 6d5/2-4s1/2 dont l'énergie moyenne
est respectivement 1,632 keV, 1,699 keV et 1,706 keV. Dans le cas d'ADAM, chaque
structure gaussienne de l'AMG est éclatée en des sous-structures correspondant aux
di�érents états de charge (de 40+ à 45+) comme représenté sur la �gure 2.23 a)
dans le cas de la transition 6f7/2-4p3/2. A la température de 350 eV, le nombre de
transitions qui participent au spectre dans cette gamme en énergie est plus important
(14 au total contre 7 pour 230 eV). Sur la �gure 2.23 b) les transitions dominantes
sont listées. Dans le cas d'ADAM, les sous-structures de chaque état de charge (de
47+ à 53+) associées à chaque transition sont mélangées, il est di�cile de clairement
les séparer et de les identi�er.

La �gure 2.24 présente la comparaison du spectre radiatif d'ADAM et de l'AMG
où les transitions d'ADAM ont été élargies arbitrairement avec une largeur de 20 eV.
Le spectre radiatif d'ADAM tend alors vers celui de l'AMG.
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Figure 2.24 � Comparaison des spectres radiatifs E2 calculés avec l'AMG et ADAM pour
deux températures de 230 eV (�gure a) et 350 eV (�gure b). Les transitions atomiques du
spectre d'ADAM ont été élargies arbitrairement de 20 eV.

2.3.3.2 Comparaison des trois approches AMG/ADAM/MCDF

La �gure 2.25, présente la comparaison du spectre radiatif de la transition
6p1/2-4p3/2 pour les trois méthodes de calcul. Le pro�l des raies et des transitions
est une lorentzienne de largeur prise arbitrairement à 100 meV. La température du
plasma est de 316 eV et la densité de 10−2 g/cm3. Rappelons que cette comparaison
ne peut s'e�ectuer :

� que sur le taux radiatif car nous ne disposons pas du formalisme pour calculer
le taux NEET en mélange de con�gurations,

� que sur les états de charge élevés pour lesquels le nombre de con�gurations à
calculer reste accessible pour le calcul MCDF.

Les taux radiatifs d'ADAM sont supérieurs à ceux de MCDF. Cette di�érence
vient de la non prise en compte du couplage des moments cinétiques électroniques
dans ADAM. Le tableau 2.9 compare le nombre de raies et le nombre de transitions
du spectre MCDF et ADAM. Chaque transition d'ADAM correspond à un groupe-
ment de raies dans MCDF. Dans la région de plus faible densité de raies, ADAM
permet de borner le taux radiatif calculé par MCDF. Pour le calcul ADAM, les �uc-
tuations sont cependant bien plus grandes. L'introduction d'une méthode statistique
utilisant le formalisme SOSA (Spin Orbit Split-Array) [BA79, BA85] permettrait
de prendre en compte le couplage jj pour le calcul du taux NEET. Dans ce for-
malisme, chaque transition est élargie par une gaussienne dont sa largeur dépend
des con�gurations électroniques initiale et �nale. Cependant, ce formalisme n'existe
actuellement que pour les transitions radiatives E1 [BA79, BA85] et E2 [Pai12]. Une
étude est actuellement en cours pour une application dans le cas du processus NEET.
Ce formalisme permettra de mieux encadrer le taux NEET.
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Figure 2.25 � Comparaison des trois approches sur la transition 6p1/2-4p3/2 pour une
température de plasma de 316 eV et une densité de 10−2 g/cm3. Les états de charge calculés
avec ADAM et MCDF vont de 47+ à 51+.

Q
Nombre de

raies
(MCDF)

Nombre de
transitions
(ADAM)

47+ 11 796 449 2 681
48+ 853 651 825
49+ 14 323 185
50+ 157 17
51+ 1 1

Tableau 2.9 � Comparaison du nombre de raies (MCDF) et du nombre de transi-
tions (ADAM) du spectre radiatif de la �gure 2.25.
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entre 38+ et 45+. D'après la �gure 2.27, la transition atomique de la con�guration
réelle du 42+ varie de 10 eV pour des états de charge moyens compris entre 38+ et
45+. Ceci nous permet de dé�nir l'incertitude maximale que l'on a sur l'énergie des
transitions atomiques calculée par ce modèle.

Ces variations de taux NEET (�gure 2.26) ne sont pas observées sur toute la
gamme en température. Pour bien comprendre le comportement des résultats, nous
allons séparer la �gure 2.26 en quatre régions selon leur température.

De 190 à 230 eV [38,2≤ Q ≤42,45]

Sur la �gure 2.26, un écart systématique est observé dans cette région entre les
taux NEET déterminés avec ADAM et avec l'AMG. Dans les résultats des deux
calculs, la transition M1, 6s1/2-4s1/2 résonne avec la transition nucléaire. Dans cette
région où l'état de charge moyen est compris entre 38,2 et 42,45, le taux NEET calculé
par ADAM est cependant dû aux seuls états de charge 41+ et 42+. Le nombre de
transitions est important, la modélisation du taux NEET de l'AMG devrait donc
être pertinente. Dans le calcul ADAM les électrons peuvent occuper uniquement les
orbitales jusqu'à la couche P. Nous avons vu précédemment, sur la �gure 2.5, que
la probabilité d'occupation de la couche P augmente lorsque la température et donc
l'état de charge moyen diminue. Il en est de même pour les couches supérieures à
celle-ci (couches Q, R, S ...). Ainsi, l'écart systématique observé pourrait être imputé
à la non prise en compte des con�gurations ayant des électrons sur des couches
supérieures à la couche P dont les probabilités ne sont pas négligeables. La prise en
compte de ces con�gurations ne peut être faite qu'au prix d'un temps de calcul très
long. Cependant, les taux NEET obtenus ne di�èrent que d'un facteur 2 alors que le
taux varie sur deux ordres de grandeur dans cette gamme en température.

De 230 à 260 eV [42,45≤ Q ≤45,15]

Dans cette région, l'accord est très bon entre les résultats des deux calculs. Pour le
calcul AMG, c'est toujours la transition 6s1/2-4s1/2 qui contribue le plus à la valeur
du taux NEET total. Précédemment, nous avons montré que cette transition était
résonante pour un état de charge moyen de 42+ (�gure 2.7). C'est en e�et ce qui est
observé sur le calcul ADAM. La transition 6s1/2-4s1/2 pour le 42+ couvre de 1,532
à 1,641 keV via 185 987 transitions donnant ainsi un écartement moyen entre deux
transitions de 5,8×10−4 eV qui est bien plus faible que les largeurs atomiques (qui
sont de l'ordre de 5×10−3 eV à 10−2 g/cm3). Le nombre de transitions est tellement
grand dans cette région que le taux NEET n'est pas sensible à la variation des
énergies des con�gurations avec la température. En e�et, les transitions atomiques
se superposent formant ainsi un spectre de transitions quasi continu. Le calcul du
taux NEET par l'AMG est donc pertinent dans cette gamme en température de
plasma.
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Pour le dimensionnement d'une expérience, nous devons estimer l'erreur induite
sur le calcul du taux NEET et déterminer en particulier le taux NEET minimal que
nous pouvons espérer obtenir. Un encadrement du taux NEET peut être calculé en
faisant varier l'énergie de la transition atomique de plus ou moins 10 eV autour de la
valeur de l'énergie de la transition nucléaire. Dans ce calcul, l'énergie de la transition
atomique est arbitrairement modi�ée d'une valeur ∆±10 eV prise par pas de 1 meV.

La �gure 2.30 présente la variation du taux NEET autour de la transition nu-
cléaire pour les températures de 230 eV (�gure a) et 350 eV (�gure b) à 10−2 g/cm3.
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Figure 2.30 � Variation du taux NEET à plus ou moins 10 eV de la transition nucléaire
(1,565 keV) pour le modèle ADAM (rouge) et AMG (noir) pour les températures de 230
eV (�gure a) et 350 eV (�gure b).

Les �uctuations du taux NEET à la température de 230 eV (Q = 42, 45) sont
bien moins importantes qu'à la température de 350 eV (Q = 50, 36) car la densité
de transitions y est bien plus importante. Le taux NEET varie sur un ordre de
grandeur à 230 eV tandis qu'à 350 eV, les �uctuations sont réparties sur quatre
ordres de grandeur.

A partir des spectres de la �gure 2.30, on réalise l'histogramme de la distribution
du taux NEET. Le taux NEET pouvant varier sur plusieurs ordres de grandeur,
l'histogramme est alors construit en prenant son logarithme décimal. La �gure 2.31
présente l'histogramme du logarithme du taux NEET pour la température de 230 eV
(�gure a) et de 350 eV (�gure b) pour une largeur en énergie de transition atomique
de ± 10 eV.

L'histogramme à la température de 230 eV est bien plus étroit que celui à 350 eV
où la dissymétrie de la distribution est plus prononcée. A partir de ces distributions,
le taux NEET moyen est dé�ni comme la moyenne géométrique de la distribution.
A�n de déterminer un encadrement du taux NEET moyen, on dé�nit deux écarts-
types notés σ+ et σ− qui déterminent respectivement la dispersion supérieure et
inférieure à la moyenne. Ils sont calculés par :
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Figure 2.32 � Évolution de la moyenne taux NEET pour un plasma de 201Hg à 10−2

g/cm3 et de sa dispersion en fonction a) de la température et b) de l'état de charge moyen.

couplage jj dans ADAM peut être introduite de manière statistique. Pour cela, une
extension du formalisme SOSA à l'élément de matrice de couplage atome-noyau doit
être e�ectué.

2.3.5 Conclusion de la partie

Le code ADAM a été développé a�n de calculer le taux NEET en con�gura-
tions. Pour cela, il utilise la méthode dite de l'éclatement de con�gurations autour
de l'atome moyen. L'énergie des con�gurations est calculée à partir des résultats
de l'atome moyen. Cette méthode permet d'éviter la détermination d'un potentiel
optimisé pour chaque con�guration électronique. A�n de déterminer un taux NEET
le plus précis possible sans que les temps de calcul soient rédhibitoires, nous avons
étudié l'in�uence des di�érentes approximations qui sont faites pour la génération et
le calcul des con�gurations. Les critères sélectionnés pour le calcul du taux NEET
sont : un éclatement en charge de plus ou moins trois unités de charge, une déviation
autour de la population moyenne des orbitales prise à 3σ et une sélection des con�-
gurations les plus probables prises à 99%. Les résultats du calcul du taux NEET ont
été comparés avec ceux de l'AMG et ont montré un bon accord pour les tempéra-
tures comprises entre 190 à 260 eV (38 ≤ Q ≤ 45), où la densité de transition est
importante. A plus haute température, les résultats d'ADAM sont inférieurs à ceux
de l'AMG. Cependant, dans cette région les deux modèles ont des limites. D'une
part le faible nombre de transitions rend l'approximation gaussienne peu pertinente
et, d'autre part, dans le calcul ADAM, il faudrait ouvrir les couches supérieures à la
couche P pour augmenter le nombre de con�gurations.

Quel que soit le code de physique atomique utilisé, le calcul d'un taux NEET
est limité à l'incertitude sur les énergies des transitions atomiques calculées. Le taux
NEET ne peut ainsi être qu'encadré. Dans le cas d'ADAM, l'incertitude sur l'éner-
gie des transitions est estimée à ± 10 eV. A partir de ces incertitudes nous avons
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pu déterminer un encadrement du taux NEET et montré que les �uctuations maxi-
males du taux NEET calculé avec ADAM sont de l'ordre d'un facteur 2 par rapport
aux taux NEET moyens pour des températures inférieures à 260 eV. Les dispersions
deviennent ensuite plus importantes lorsque la température augmente. La prise en
compte du couplage jj de façon statistique devrait permettre de diminuer les dis-
persions dans cette région.

Ainsi, si l'on souhaite dimensionner une expérience, il faut se baser sur les taux
NEET calculés à des états de charge moyens de 42+ avec des densités supérieures à
10−2 g/cm3. Dans cette région, la densité de transitions est tellement élevée que même
si l'énergie des transitions atomiques est mal connue, il existe une grande probabilité
pour qu'il y en ait une ou plusieurs qui résonnent avec la transition nucléaire. Ceci
n'est pas le cas lorsque l'état de charge moyen est autour de 50+, où le nombre de
transitions est beaucoup plus faible.

2.4 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, les di�érentes étapes qui nous ont amenées à développer le
calcul du taux NEET en éclatement de con�gurations ont été présentées. Dans un
premier temps, le calcul du taux NEET a été réalisé à l'aide du modèle de l'AMG,
modèle utilisé dans le code ISOMEX, où chaque transition atomique moyenne est
élargie par une gaussienne dont l'écart-type tient compte des di�érentes con�gu-
rations électroniques des atomes du plasma. Pour des plasmas à 10−2 g/cm3, les
résultats des calculs de taux NEET ont montré que deux régions autour des états de
charge moyens 42+ et 50+ présentaient les taux NEET les plus élevés (de 103 à 104

s−1). Cependant, l'utilisation du modèle d'AMG pour la description d'un phénomène
résonant est une hypothèse forte qui doit être justi�ée.

Pour cela, nous avons réalisé une comparaison avec des calculs MCDF sur le
spectre radiatif de la transition E2, 6p1/2-4p3/2, pour des états de charge compris
entre 47+ et 51+. Les résultats ont montré que l'approximation gaussienne était
pertinente pour les faibles états de charge (47+ et 48+), lorsque l'écart en énergie
entre deux raies était inférieur à la largeur individuelle de chaque raie. Cependant, les
temps de calcul MCDF sont rédhibitoires pour calculer des états de charge inférieurs
à 47+. Le calcul du taux NEET en multi-con�guration est di�cilement réalisable
dans le cas du 201Hg.

Le code ADAM a ainsi été développé pour calculer le taux NEET en éclatement
de con�gurations autour de l'atome moyen. Les résultats ont montré un bon accord
entre ADAM et l'atome moyen gaussien pour des états de charge autour de 42+, là
où la densité de transitions est importante. La région des états de charge autour de
50+ est sujette à de fortes dispersions, les taux calculés par l'AMG dans cette région
sont surestimés. Ainsi, pour le dimensionnement d'une expérience sur le 201Hg, il faut
prendre en compte les taux NEET calculés dans la région d'état de charge autour de
42+ à des densités supérieures à 10−2 g/cm3 car les dispersions du taux NEET dans
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cette région sont faibles (inférieures à un facteur 2 du taux NEET moyen).
Le dimensionnement d'une expérience nécessite la détermination du nombre de

noyaux que l'on peut exciter à l'issue d'un tir laser. Pour cela, il est nécessaire de
coupler les calculs de taux NEET réalisés avec l'atome moyen gaussien avec un code
hydrodynamique. Le calcul du nombre de noyaux excités se fera dans les régions en
température et densité où les calculs en atome moyen sont pertinents donnant ainsi
une estimation minorante, mais réaliste, du nombre d'isomères produits lors d'un tir
laser.



Chapitre 3

Estimation du nombre d'isomères

produits lors d'une interaction laser

Avant qu'une démarche expérimentale ne soit menée pour mettre en évidence
l'excitation nucléaire dans un plasma de 201Hg, il est nécessaire d'estimer le nombre
d'isomères qu'il est possible de produire lors d'une interaction laser matière. Le calcul
du nombre de noyaux excités à l'issue d'un tir laser nécessite le couplage des taux
d'excitations déterminés dans le chapitre précédent avec un code hydrodynamique.
Ce type de code va permettre de déterminer l'évolution au cours du temps des
conditions thermodynamiques (température, densité, état de charge moyen...) d'une
cible soumise à une impulsion laser. Les plages de température et de densité du
plasma sont très étendues (typiquement de 10−5 à 10 g/cm3 pour des températures
allant de 10 eV à quelques keV). Ces grandes variations de température et densité
rendent prohibitifs un calcul de taux NEET avec ADAM. La cartographie du taux
NEET sera ainsi calculée avec le modèle de l'AMG. Nous devons alors nous assurer
que les isomères sont produits dans des régions de température et de densité où nous
pouvons avoir con�ance dans les valeurs du taux NEET. Nous montrerons qu'une
partie des isomères qui ont été formés respectent ces conditions.

Dans une première partie, nous présenterons les généralités de l'interaction laser-
matière en régime nanoseconde. Les di�érentes zones caractéristiques du plasma ainsi
que le comportement de la physique atomique dans ces zones seront décrits. Nous
détaillerons brièvement le code hydrodynamique Chivas utilisé. Nous présenterons
ensuite la méthode de la température d'ionisation qui nous permettra de coupler les
taux NEET calculés à l'équilibre thermodynamique avec le code hydrodynamique.
En�n, dans une dernière partie, nous essayerons de déterminer l'in�uence d'une phy-
sique atomique hors équilibre thermodynamique sur le nombre d'isomères estimé.

3.1 Généralités sur l'interaction laser-matière en ré-
gime nanoseconde

3.1.1 Description d'un plasma créé par laser

La matière s'ionise par absorption multiphotonique dans les premières picose-
condes de l'interaction d'un laser de puissance avec une cible. Le laser se propage
alors dans le plasma qui vient de se former en y déposant une partie de son énergie.
La �gure 3.1 présente le pro�l spatial typique d'une cible à l'état de plasma, à un
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instant donné, en densité ρ et température Te au cours de l'interaction d'une impul-
sion laser nanoseconde sur une cible de numéro atomique élevé. Le rayon de détente
caractérise la distance parcourue par le plasma lors de sa détente dans le vide. Le
laser se propage de la droite vers la gauche de la �gure.

Figure 3.1 � Vue de pro�l de la température Te et de la densité ρ du plasma à un instant
donné lors d'un tir laser. La couronne, la zone de conversion, la zone de ré-émission et la
zone sous-choc sont notées de 1 à 4 respectivement. La zone (5) représente la portion de
cible non perturbée.

Le plasma peut être séparé en quatre régions spatiales di�érentes, qui dépendent
de sa densité : la zone sous-critique ou couronne (1), la zone de conversion (2), la
zone de ré-émission (3) et la zone sous choc (4).

3.1.1.1 Zone sous-critique (1)

Cette région du plasma, généralement appelée couronne, est une région de basse
densité de matière (ρ<10−2 g/cm3) et de température élevée (Te ≈ keV). On peut
montrer que l'impulsion laser se propage dans cette zone tant que la densité du
plasma est inférieure à une valeur seuil nommée densité électronique critique nc
[Dau93]. A cette densité, le laser ne se propage plus dans la matière, il est alors
ré�échi. La valeur de la densité critique est donnée par la relation suivante :

nc =
1, 11× 1021

λ2
L

cos2 θ (3.1)

où nc [e−.cm−3] est la densité électronique critique, λL [µm] est la longueur d'onde
du laser et θ est l'angle d'incidence du laser. Ainsi, plus la longueur d'onde du laser
est petite, plus le laser pénètre profondément dans la cible. Par exemple, pour un
laser Nd :Yag de longueur d'onde 1,06 µm incident à 45� sur la cible, la densité
critique est de 7×1020 e−.cm−3. Rappelons que la densité électronique ne est reliée
à la densité de matière ρ par la relation suivante :
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ne =
QNA
MA

ρ (3.2)

avec le nombre d'Avogadro NA, MA la masse molaire de l'élément et Q l'état de
charge moyen du plasma.

L'interaction du laser avec le plasma s'e�ectue à travers deux mécanismes : l'ab-
sorption collisionnelle et l'absorption résonante. L'absorption collisionnelle est régie
par le processus de Bremsstrahlung inverse ; un électron oscillant dans le champ élec-
trique du laser peut transférer son énergie d'oscillation au milieu par collision avec
un ion. Le laser dépose ainsi son énergie tout au long de la couronne jusqu'à la den-
sité critique. Le coe�cient d'absorption associé à ce processus, noté K [cm−1], s'écrit
[Key79] :

K =
106ρ2Z

kT
3/2
e

(
1− ρ

ρc

)1/2

λ2
L

(3.3)

avec ρ [g/cm3] la densité massique, ρc [g/cm3] la densité massique critique, Z le
numéro atomique du matériau et λL [µm] la longueur d'onde du laser. L'expression
(3.3) montre que l'absorption collisionnelle est d'autant plus importante que la lon-
gueur d'onde du laser est courte et que l'énergie laser est essentiellement déposée au
voisinage de la densité critique. Le dépôt d'énergie par ce processus est dominant
pour des impulsions nanosecondes.

En régime nanoseconde, une petite part de l'énergie laser est déposée également
par absorption résonante. Ce processus n'intervient qu'en incidence oblique dans un
gradient de densité et lorsque le champ électrique du laser est contenu dans le plan
d'incidence (on parle alors de polarisation P ) comme le représente la �gure 3.2. Il
existe alors une composante du champ électrique qui pénètre sous forme d'une onde
évanescente dans la cible au-delà de la densité critique. Cette onde peut générer une
onde plasma (onde longitudinale) qui accélère les électrons du plasma donnant lieu
à une population d'électrons de haute énergie.

3.1.1.2 Zone de conversion (2)

La zone de conversion, située au-delà de la densité critique (ρ>ρc et Te>1 keV),
est chau�ée par conduction thermique à partir de la zone sous-critique. Le milieu se
refroidit par émission de rayonnement X. Comme le milieu est optiquement mince
à son propre rayonnement, ce dernier traverse la zone de conversion ainsi que la
couronne où il est très peu absorbé et donne lieu au spectre X mesuré en face avant.
L'autre partie de l'émission X émise en direction de la cible est absorbée par une
région plus dense nommée la zone de ré-émission.



|

Te ≈ ρ ≈ 3
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3.1.2 Physique atomique dans l'interaction laser-matière

L'émission et l'absorption X jouent un rôle important dans l'hydrodynamique
d'un plasma et ce, d'autant plus que le numéro atomique de la cible est élevé.
Lors d'une interaction laser-matière, les populations électroniques des di�érentes
espèces ioniques du plasma sont régies par les processus collisonnels et les processus
radiatifs. La liste des di�érents processus les plus importants est présentée ci-dessous
avec entre parenthèse le processus inverse correspondant. Le terme NQ,i représente
la population de l'ion d'état de charge Q, dans l'état quantique i, l'astérisque
indique qu'il se trouve dans un état excité.

Processus collisionnels

• Ionisation collisionnelle (recombinaison à 3 corps)

N(Q,i) + e− � N(Q+1,i) + e− + e−

Au cours d'une collision entre un électron libre du plasma et un ion, un des
électrons liés de l'ion est émis dans le continuum. Dans le processus inverse,
lors de la collision d'un ion avec deux électrons libres du plasma, un des élec-
trons se recombine et l'énergie libérée durant la recombinaison est transférée
au deuxième électron sous forme cinétique.
• Excitation collisonnelle (désexcitation collisionnelle)

N(Q,i) + e− � N∗(Q,j) + e−

Un électron libre excite par collision un ion du plasma. Dans le processus
inverse, l'ion se désexcite en transférant son énergie d'excitation à l'électron
libre.
• Recombinaison diéléctronique (autoionisation)

N(Q+1,i) + e− � N∗∗(Q,i′j)

La capture d'un électron libre du plasma peut être accompagnée par l'excitation
d'un électron lié sur une autre couche électronique. L'ion peut alors être dans un
état doublement excité. La désexcitation de l'ion peut alors se réaliser de deux façons
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di�érentes. Soit, l'un des électrons retrouve son état fondamental, l'énergie libérée
est transférée au deuxième électron qui est alors émis dans le continuum, c'est l'e�et
Auger. Sinon, les électrons peuvent retrouver les états de plus basses énergies par
désexcitation radiative.

Processus radiatifs

• Émission spontanée (photoexcitation)

N∗(Q,j) � N(Q,i) + hνij

Un ion préalablement dans un état excité se désexcite par émission d'un photon
d'énergie égale à l'énergie de la transition. Dans le processus inverse, l'absorp-
tion d'un photon incident porte un ion dans un état excité.
• Émission stimulée

N∗(Q,j) + hνij � N(Q,i) + hνij + hνij

L'émission stimulée est une émission cohérente qui est à la base de l'e�et laser.
• Recombinaison radiative (photoionisation)

N(Q+1,j) + e− � N(Q,i) + hνij

La recombinaison radiative est la capture d'un électron libre du plasma par
un ion dont l'énergie libérée est émise sous la forme d'un photon. Dans le
processus inverse, l'absorption d'un photon par l'ion entraîne son ionisation.

A partir de ces processus, la variation de la population de chaque niveau électro-
nique est régie par un modèle collisionnel-radiatif :

dNQ
k

dt
=
∑
Q′

∑
i

NQ′

i A(Q′,i)→(Q,k) −NQ
k

∑
Q′′

∑
j

B(Q,k)→(Q′′,j) (3.4)

où A etB représentent respectivement les taux de peuplement et de dépeuplement
du niveau k et NQ

k la population électronique du niveau k de l'état de charge Q. Cet
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ensemble d'équations, généralement appelées équations maitresses, est impossible à
résoudre de manière générale compte tenu du nombre de niveaux présents dans le
plasma.

Dans les plasmas produits par laser, les régions dé�nies dans la partie précédente
peuvent cependant être décrites par di�érents régimes d'équilibre. Dans ces régimes,
des approximations rendent possible plus ou moins facilement l'extraction des po-
pulations NQ

k . Pour des plasmas de fortes densités (ρ > 10−1 g/cm3), la physique
atomique peut être modélisée dans le cadre de l'équilibre thermodynamique local
(ETL). A l'opposé, pour des régions du plasma de faible densité (ρ < 10−3 g/cm3) la
description se fait dans le cadre de l'équilibre coronal (EC). En�n, dans des gammes
de densité intermédiaire, la physique atomique est plus di�cile à décrire : on s'appuie
pour cela sur des modèles d'équilibre collisionnel-radiatif (ECR). Dans ces deux der-
niers régimes d'équilibre, la physique atomique est hors équilibre thermodynamique
local (HETL).

3.1.2.1 L'équilibre thermodynamique local (ETL)

Un plasma est à l'équilibre thermodynamique si le libre parcours moyen des es-
pèces composants le plasma (électrons, photons et ions) est inférieur à sa dimension.
Dans cet équilibre, la distribution des espèces suit une distribution de Maxwell pour
les électrons et les ions et une distribution de Planck pour les photons. Cependant
dans les plasmas que nous étudions, l'équilibre thermodynamique n'est jamais at-
teint. On peut toutefois encore décrire un équilibre thermodynamique local : il s'agit
de régions du plasma dont les dimensions caractéristiques restent grandes comparé
aux libres parcours moyens des électrons et des ions mais plus petites que celui
des photons. Chacune de ces régions est alors caractérisée par un couple donné de
densité et température. De manière quantitative, une partie du plasma peut être
modélisée par cet équilibre si sa densité électronique ne [cm−3] véri�e la relation
suivante [Sal98] :

ne � 1× 1013T 3
e

(
∆EQ

Te

)5/2

(3.5)

avec Te [eV] la température électronique et ∆EQ [eV] l'énergie d'ionisation de
l'état de charge Q. Cet équilibre est rencontré dans des plasmas denses (ρ > 10−1

g/cm3) où les processus collisionels sont assez importants pour assurer une thermali-
sation du système entre les électrons et les ions (c'est le cas de la zone de ré-émission
et la zone sous-choc).

Dans cet équilibre, pour un ion d'état de charge Q, la probabilité initiale d'un
niveau ou d'une con�guration électronique, noté P (kQ), est déterminée à l'aide de
la fonction de partition de l'ion d'état de charge Q, ZQ :

P (kQ) =
gQk e

(−βEQk )

ZQ
=

gQk e
(−βEQk )∑

i g
Q
i e

(−βEQi )
(3.6)
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avec EQ
k l'énergie du niveau ou de la con�guration k dans un ion d'état de charge

Q, gk son poids statistique et β = 1/kT . Les probabilités de chaque état de charge
sont déterminées quant à elles par l'équation de Saha-Boltzmann [Sal98] :

NQ+1

NQ

=
2

ne

(
mec

2kBTe
2π(~c)2

)3/2
ZQ+1

ZQ
exp (−β(εQ+1 − εQ)) (3.7)

où εQ+1 et εQ sont, respectivement, les énergies d'ionisation des états de charge
Q+1 et Q. La densité et la température électronique sont notées respectivement ne
et Te.

Ainsi, dans cet équilibre, la détermination des probabilités de chaque état ou de
chaque con�guration électronique ne nécessite que la connaissance de leur énergie et
de leur poids statistique. La résolution de l'ensemble des équations maîtresses (3.4)
n'est pas nécessaire pour extraire les populations NQ

k .
Si l'équilibre thermodynamique local n'est pas atteint, on peut toutefois dé�nir

des températures électroniques et ioniques (via les distributions de Maxwell). Ce-
pendant, ces deux températures sont di�érentes et dans la suite on ne discutera que
de la température électronique.

3.1.2.2 L'équilibre coronal (EC)

L'équilibre coronal s'installe lorsque la densité du plasma est faible (ρ < 10−3

g/cm3). Cet équilibre est typiquement atteint dans la couronne du plasma. La po-
pulation des niveaux est déterminée par la résolution de l'ensemble des équations
maîtresses (3.4) stationnaires en négligeant par ailleurs certains processus. En e�et,
dans ces plasmas, la recombinaison à 3 corps (proportionnelle à n2

e) devient négli-
geable devant la recombinaison radiative et la recombinaison diélectronique (pour les
éléments lourds comme l'or). De plus, la probabilité de peupler un état excité est très
faible dans cet équilibre, les ions sont essentiellement dans leur état fondamental.

3.1.2.3 L'équilibre collisionnel-radiatif (ECR)

Dans les régions où la densité du plasma est intermédiaire aux régions citées pré-
cédemment (10−3 ≤ ρ ≤ 10−1 g/cm3), comme c'est le cas dans la zone de conversion,
le plasma ne peut être décrit par les deux régimes précédents. Dans ces plasmas, le
rayonnement fuit le milieu et les collisions électroniques ne permettent pas de ther-
maliser le système. La description de ces plasmas est réalisée à l'aide de l'équilibre
collisionnel-radiatif en résolvant l'ensemble des équations maîtresses (3.4). A�n de
simpli�er cette résolution, il est possible de se placer dans le cas stationnaire (c'est-
à-dire en considérant la variation des populations NQ

k constante au cours du temps).
Pour une interaction laser en régime nanoseconde, cette approximation est justi�ée
car le temps d'évolution du plasma est de l'ordre de la dizaine de picosecondes, tandis
que le temps d'évolution des niveaux excités est de l'ordre de grandeur des temps de
désexcitation radiative c'est-à-dire inférieur à la picoseconde.
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De nombreux codes existent pour modéliser ces plasmas. Ils se di�érencient par
leur modèle de physique atomique (ion moyen, con�gurations, supercon�gurations
..) et leurs méthodes pour calculer les taux et sections e�caces des di�érents pro-
cessus atomiques (calculs quantiques, expressions analytiques...). Nous pouvons en
citer quelques-uns tel qu'AVERROES [Pey00], HULLAC [Kla07], ABAKO [Flo09]
et bien d'autres encore. Des comparaisons entre les di�érents modèles sont e�ectuées
au sein de di�érents ateliers [Lee97, Bow03, Bow06, Rub07, Fon09]. Les résultats des
comparaisons des codes HETL montrent que les résultats peuvent être assez di�é-
rents, comme par exemple sur les états d'ionisation ou les spectres d'émissivité, ceci
illustrant bien la di�culté de la modélisation de ce type de plasma.

Dans la suite du chapitre, des résultats d'AVERROES seront utilisés qui est un
code de physique atomique HETL. Ces calculs ont été réalisés par Franck Gilleron
du CEA/DIF. Le code AVERROES est un modèle collisionnel-radiatif basé sur la
méthode des super-con�gurations [BS89, BS97, BS00b]. Cette méthode consiste à
regrouper les con�gurations électroniques proches en énergie dans une même super-
con�guration. Par exemple, la super-con�guration non-relativiste suivante :

(1s)2(2s2p)8(3s3p3d)18(4s4p4d4f)16

regroupe 223 con�gurations non-relativistes et 8 535 con�gurations relativistes
d'énergie proche [Pai14]. L'ensemble des équations maîtresses est résolu en ne consi-
dérant que les super-con�gurations. Dans une seconde étape les con�gurations élec-
troniques au sein d'une même super-con�guration sont traitées dans le cadre de
l'équilibre thermodynamique local (c'est-à-dire que chacune des probabilités des
con�gurations est pondérée par un facteur de Boltzmann).

3.1.3 Simulation de l'interaction laser-matière

Le code d'interaction laser-matière Chivas

Dans cette thèse, les simulations hydrodynamiques sont réalisées avec le code Chivas
d'Alain Decoster [Jac91]. C'est un code hydrodynamique Lagrangien, monodimen-
sionnel, où les simulations peuvent être réalisées en symétrie plane, cylindrique ou
sphérique. Chivas résout les équations qui régissent le mouvement, la conversation
de l'énergie interne, du nombre de particules, du transfert de rayonnement et de la
chaleur [Dau93]. Pour déterminer l'évolution de la cible au cours du temps, celle-ci
est divisée en mailles. Les mailles se déplacent avec le �uide, conservant ainsi une
masse constante durant tout le calcul. L'épaisseur des mailles suit une progression
géométrique de raison r où la plus �ne est à la surface de la cible irradiée. Par
exemple, supposons une cible d'épaisseur L, divisée en n mailles, l'épaisseur initiale
de la première maille u0 s'écrit :

u0 =
L(1− r)

(1− rn+1)
. (3.8)
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Les mailles suivantes auront une épaisseur égale à ui+1 = r×ui où i est le numéro
de la maille.

Le code permet de prendre en compte le refroidissement du plasma dû à son
expansion latérale, on parle alors de simulation 1D1/2. Le dépôt de l'énergie laser est
réalisé par les processus de Bremsstrahlung inverse le long du parcours du laser. A la
densité critique, le laser dépose une partie de son énergie, d'une fraction ajustable,
par absorption résonante avant d'être ré�échi. Le transport de l'énergie laser par les
électrons est modélisé par le transport classique de Spitzer et Härm [Spi13] dont le
�ux de chaleur Q est limité a�n de ne pas dépasser le �ux de chaleur d'un écoulement
libre :

Q ≤ flimneTe

√
Te
me

(3.9)

Le coe�cient de �ux limite flim est un paramètre ajustable de la simulation.
La valeur de ce paramètre dépend à la fois de la longueur d'onde du laser et de son
intensité [Dau93]. C'est le premier paramètre qui est modi�é pour rendre compte des
expériences. Dans la suite de ce chapitre, les calculs hydrodynamiques sont réalisés
avec un coe�cient de �ux limite de 0,08 comme préconisé dans la référence [Hau84].

Modélisation de la physique atomique dans le code Chivas

Le modèle de physique atomique utilisé dans un code hydrodynamique doit per-
mettre de déterminer les valeurs de l'état de charge moyen à de nombreuses densités
et températures. Celles-ci sont indispensables pour la détermination des coe�cients
de transport (absorption de l'énergie laser, conductivité thermique...), de l'émissi-
vité et de l'opacité pour le transfert radiatif. Ce modèle doit donc être simple et
rapide, au détriment du niveau de détail. Dans le code Chivas, la description de la
physique atomique est prise en compte à travers un modèle collisionnel-radiatif basé
sur le modèle d'atome-moyen hydrogénoïde écranté [Zim80], appelé NOHEL [Dec94].
La con�guration moyenne des atomes du plasma est caractérisée par les couches n
uniquement. Dans un modèle hydrogénique écranté, l'énergie d'une con�guration
électronique E(C) est approchée par la formule hydrogénoïde [Zim80] :

E(C) = 13, 6
∑
i

NiZ
2
i

n2
i

(3.10)

où Ni est le nombre d'électrons dans la couche i caractérisée par son nombre
quantique principal ni. Le terme Zi est la charge écrantée qui permet de tenir compte
de l'écrantage du potentiel nucléaire par les électrons spectateurs :

Zi = ZN −
∑
j

σij(Nj − δij) (3.11)
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où ZN est la charge du noyau et le terme δij permet d'éviter l'autoécrantage. Les
termes σij sont les constantes d'écran qui sont ajustées pour un modèle en couche n
uniquement [Mor82].

Cependant, la recombinaison diélectronique, processus important dans la déter-
mination de l'état de charge moyen des ions n'est pas pris en compte dans la version
de NOHEL utilisé dans le code hydrodynamique. Cette prise en compte est délicate
dans un modèle de physique atomique en atome moyen [Mor88]. En utilisant le for-
malisme développé dans la référence [Alb99, Alb00], une version de NOHEL, appelée
NOHEL2e, permet de prendre en compte ce processus. Cependant, cette version n'est
pas utilisable en ligne dans un code hydrodynamique. La �gure 3.3 présente la com-
paraison de l'état de charge moyen en fonction de la température électronique entre
NOHEL et NOHEL2e. Ces valeurs sont comparées au code AVERROES [Pey00].
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Figure 3.3 � Comparaison de la variation de l'état de charge moyen en fonction de la
température entre NOHEL, NOHEL2e et AVERROES pour un plasma de mercure à 10−2

g/cm3.

Les codes NOHEL2e et AVERROES sont en bon accord. Comme attendu, l'état
de charge moyen de NOHEL2e et AVERROES tend vers 52+ lorsque la tempéra-
ture augmente. En e�et, cette valeur correspond à la fermeture de couche Z=28
pour lequel la couche M est pleine. Le code NOHEL surestime la valeur de l'état
de charge moyen par rapport à AVERROES et NOHEL2e. Pour certaines tempéra-
tures (Te ∼ 1 keV), l'ionisation moyenne peut être majorée de 9 unités de charge.
Pour la détermination du nombre d'isomères, l'état de charge du plasma est le para-
mètre important et détermine si une transition atomique est résonante ou non. Ainsi,
dans toute la suite de ce chapitre, l'état de charge moyen de chaque maille sera dé-
terminé avec NOHEL2e en considérant la température électronique, la densité et la
température radiative déterminées par Chivas. Cette démarche suppose donc que
l'hydrodynamique (température, densité) ne soit pas fortement a�ectée par la valeur
de l'état de charge moyen [Faj01].
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Lorsque la densité du plasma est inférieure à 10−2 g/cm3, la résolution de l'en-
semble des équations maitresses par NOHEL2e est di�cile et le calcul ne converge
pas. Dans ce cas là, l'état de charge est déterminé en réalisant une interpolation à
partir des températures adjacentes pour lesquelles les calculs ont convergé. La dé-
termination de l'état de charge moyen avec NOHEL2e sera limitée à des densités
supérieures ou égales à 10−3 g/cm3. Cela n'aura pas de conséquence sur le nombre
de noyaux excités par l'e�et NEET. En e�et, pour des densités inférieures à 10−3

g/cm3, le plasma est à l'équilibre coronal : les ions n'étant globalement pas dans des
états excités, l'e�et NEET y est ainsi peu probable.

A la �n du calcul hydrodynamique, pour chaque pas de temps et pour chaque
maille de la cible, les caractéristiques thermodynamiques suivantes sont données :

• la température électronique, ionique et radiative (Te, Ti et Tr),
• les densités ionique et électronique (ni et ne),
• l'état de charge moyen Q déterminé par NOHEL2e,
• la vitesse ~v,
• . . .

La description de l'évolution des conditions thermodynamiques d'une cible sou-
mise à une impulsion laser est un problème complexe. Ainsi, il faut garder un regard
critique vis-à-vis des résultats quantitatifs des simulations présentées dans les parties
suivantes. Rappelons que l'enjeu est de déterminer un ordre de grandeur du nombre
d'isomères que l'on peut produire dans un tir laser pour s'assurer de la faisabilité ou
non d'une expérience de mise en évidence de l'excitation nucléaire par e�et NEET
dans les plasmas produits par laser.

3.2 Estimation du nombre d'isomères à la �n de
l'impulsion laser

Le paramètre important pour l'e�et NEET est d'atteindre les états de charge qui
ont des transitions résonantes avec la transition nucléaire. Dans le cas du 201Hg, les
états de charge résonants sont situés autour de 42+ et 50+. En e�et, dans le chapitre
précédent, nous avons montré que le taux d'excitation nucléaire était maximum pour
deux régions en état de charge : une première région, située autour de l'état de charge
moyen 42+ où les transitions atomiques 6s1/2-4s1/2 et 6p3/2-4p1/2 sont résonantes et
une deuxième région, située autour de l'état de charge moyen 50+ avec les transitions
6p1/2-4p3/2 et 6p3/2-4p3/2.

Avant toute chose, il est important d'avoir un ordre de grandeur de l'intensité laser
nécessaire pour atteindre ces états de charge. Dans le modèle collisionnel-radiatif de
Colombant et Tonant [Col73], l'ionisation moyenne d'un plasma peut être déduite à
partir des relations suivantes :
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Te ≈ 5, 2× 10−6Z1/5[λ2I]3/5

Q ≈ 2

3
(ZTe)

1/3
(3.12)

avec Te [eV] la température électronique, Z le numéro atomique de l'élément,
λ [µm] la longueur d'onde du laser et I [W/cm2] son intensité. Pour un laser de
longueur d'onde 1,06 µm et une intensité laser de 1014 W/cm2 sur une cible de
mercure (Z=80), la température électronique obtenue par l'équation (3.12) est de
3,4 keV soit un état de charge moyen de 43+. Ce modèle ne tient pas compte du
refroidissement du plasma dû à son expansion ou à l'émission de rayonnement. Ainsi,
la température électronique est généralement surestimée. Cependant, cela permet de
donner une indication sur l'intensité nécessaire pour obtenir les conditions favorables
pour l'excitation du mercure 201. De plus, dans la littérature, des états de charge
jusqu'à 52+ ont été mesurés sur l'or (Z=79 comparé à Z=80 pour le mercure) par
spectrométrie X pour des intensités de l'ordre de 1014 W/cm2 [BA86, Bus85].

L'estimation du nombre d'isomères que l'on peut former à la �n d'une impulsion
laser, est réalisée en couplant une cartographie de taux NEET avec les résultats du
code hydrodynamique dans lequel l'état de charge moyen est déterminé en postpro-
cesseur par NOHEL2e. Les plasmas produits par laser ont des gammes de tempéra-
ture et de densité très larges. Ainsi, pour réduire les temps de calculs, les taux NEET
sont calculés dans le modèle de l'AMG à l'ETL. Nous montrerons ainsi que 7× 107

isomères peuvent être formés lors d'une interaction laser à 2 × 1014 W/cm2 dont
2× 107 sont produits dans les régions du plasma où les calculs de taux NEET avec
l'AMG sont pertinents. L'in�uence d'une physique atomique HETL sur la quantité
d'isomères produite sera estimée dans une dernière partie.

3.2.1 Couplage du code Chivas avec les taux d'excitation par
e�et NEET

Dans la suite de l'étude nous allons nous intéresser à une impulsion laser ayant les
caractéristiques suivantes : une énergie de faisceau de 80 J à une longueur d'onde de
1,05 µm, une structure temporelle en forme de créneau de 4 ns de durée et une tache
focale de l'ordre de 100 µm de diamètre. L'intensité sur cible est alors de 2×1014

W/cm2. La cible est une cible pure de 201Hg.
La �gure 3.4 présente le pro�l de la température électronique et de la densité

en fonction du rayon de détente, 2 nanosecondes après le début de l'impulsion laser
sur la cible. A t=0, la cible de mercure est placée aux abscisses (on parle de rayon)
comprises entre 0 et 72 µm. Le laser est incident sur la face de rayon 72 µm. Les
températures électroniques maximales atteintes sont comprises entre 1 keV et 1,3 keV.
Les di�érentes régions présentées dans la partie précédente peuvent être identi�ées :
la zone de conversion, située entre 70-80 µm, la couronne au-delà de 80 µm et la zone
de ré-émission, située entre 60 et 70 µm. En ce qui concerne l'état de charge moyen,
le code NOHEL détermine un état de charge moyen maximum de 50+ contre 41-42+
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où la première somme porte sur le temps, la deuxième sur le nombre de mailles,
le volume de la maille k est noté Vk et ∆ti est l'intervalle entre deux pas de temps
du calcul. Dans la suite, l'intégration est faite toutes les 10 picosecondes.

Dans le code hydrodynamique, la physique atomique est HETL. Les valeurs du
taux NEET que nous allons utiliser sont celles déterminées à l'ETL par le modèle
AMG. A�n de pallier à ces di�érences, les taux NEET sont appliqués à la simulation
hydrodynamique à l'aide de la méthode dite de la température d'ionisation [Bus82,
Bus93]. Cette méthode, bien qu'imparfaite, est un premier pas pour prendre en
compte les e�ets hors équilibre à travers la détermination de l'état de charge (calculé
ici avec NOHEL2e). Elle suppose que les populations des couches sont à l'équilibre
thermodynamique à la température TZ et non solution de l'équation maîtresse 3.4.
Des corrections sont alors nécessaires pour prendre en compte au moins partiellement
des di�érences de populations.

3.2.2.1 La méthode de la température d'ionisation

La méthode de la température d'ionisation consiste à utiliser pour un couple
(THETLe ,ρ) donné, la valeur du taux NEET, calculée à l'ETL à la température d'io-
nisation TZ , tel que :

QETL(TZ , ρ) = QHETL(THETLe , ρ) (3.16)

La �gure 3.5 présente la variation de l'état de charge moyen en fonction de la
température pour un calcul à l'ETL et NOHEL2e HETL à 10−2 g/cm3. Par exemple,
une température THETLe de 1 keV donne un état de charge moyen de 39+. Le même
état de charge moyen est obtenu à l'ETL pour une température TZ de 0,200 keV.
Ainsi, dans cet exemple, le taux NEET ETL doit être pris à la valeur correspondante
au couple (TZ , ρ). Pour obtenir le taux NEET HETL à la température de 1 keV, il
faut prendre le taux NEET ETL à la température de 0,2 keV.

Cette correction ne tient pas compte de modi�cations éventuelles des populations
NQ
k pour un état de charge donné. Ceci sera discuté en �n de partie.

3.2.2.2 Estimation à 2×1014 W/cm2

Compte tenu des caractéristiques laser considérées en début de partie, l'intensité
sur cible est de 2×1014 W/cm2. La cible de mercure est divisée en 200 mailles dont
l'épaisseur suit une progression géométrique. Le faisceau laser est incident du côté
de la maille numéro 200. L'épaisseur initiale de la cible est de 72 µm.

Nous avons vu dans le Chapitre 1, que l'e�et NEET est un phénomène dynamique
dont le taux maximum est atteint pour un temps τ∞ qui dépend des largeurs des états
(cf. Partie 1.3.2). A des densités de 10−2 g/cm3, la largeur collisionnelle totale est de
l'ordre de 10-20 meV. Le temps nécessaire pour que la probabilité NEET atteigne
sa valeur asymptotique est ainsi de l'ordre de 3×10−14 s. Durant une interaction
laser en régime nanoseconde, la physique atomique est stationnaire pendant une
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Figure 3.5 � Variation de l'état de charge moyen en fonction de la température entre
l'AM ETL et NOHEL2e HETL. En vert est représentée la méthode de la température
d'ionisation.

dizaine de picosecondes : la probabilité NEET a donc le temps d'atteindre sa valeur
asymptotique correspondant aux taux calculés dans le chapitre précédent.

Le nombre d'isomères est calculé pour des densités de plasma comprises entre
10−3 et 1 g/cm3. On suppose que pour les densités inférieures à 10−3 g/cm3, les ions
ont atteint l'équilibre coronal et les con�gurations électroniques étant alors majo-
ritairement dans leur con�guration fondamentale, l'e�et NEET y est peu probable.
Pour une cible pure de 201Hg, à la �n de l'impulsion laser, le nombre d'isomères
produit est de :

Niso = 7× 107 isomères (3.17)

La �gure 3.6 présente le nombre d'isomères cumulé en fonction du temps. La
quantité de noyaux excités augmente rapidement durant les deux premières nanose-
condes et atteint ensuite une valeur asymptotique à la �n de l'impulsion laser.

Le nombre d'isomères donné en (3.17), doit être corrigé pour ne prendre en compte
que les noyaux excités dans les régions thermodynamiques où l'AMG est pertinent
(cf. Chapitre 2) : c'est-à-dire lorsque le plasma a une densité supérieure à 10−2 g/cm3

et l'état de charge moyen des ions est centré sur 42+. Pour déterminer si ces conditions
sont remplies, nous allons caractériser les régions thermodynamiques où les isomères
sont produits. La �gure 3.7 présente le nombre d'isomères produits dans chaque
maille ramené au nombre de noyaux de la maille, et ce à la �n de l'impulsion laser.
Les mailles situées autour de la maille 170 sont celles pour lesquelles la probabilité
de générer un isomère est maximale. Ce nombre diminue ensuite lorsque le numéro
de la maille diminue. Les noyaux des mailles inférieures à la maille 90 ne peuvent
pas être excités car les états de charge résonants (Q ≥40+) n'ont pas été atteint.
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Figure 3.6 � Variation du nombre d'isomères cumulé en fonction du temps.
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Figure 3.7 � Nombre d'isomères cumulé produits pour chaque maille ramené au nombre
de noyaux dans la maille, à la �n de l'impulsion laser.
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La �gure 3.8 présente la variation de la densité, de la température et de l'ioni-
sation moyenne en fonction du temps pour les mailles 180, 140 et 110. Comme il a
été dit précédemment, la détermination de l'état de charge moyen par NOHEL2e est
réalisée uniquement pour des densités supérieures à 10−3 g/cm3. Selon la maille, la
température électronique maximale atteinte est di�érente et décroit en fonction de
la profondeur de pénétration dans la cible. Elle est de 1,8 keV pour la maille 180 et
diminue à un peu plus de 1 keV pour la maille 110. L'état de charge moyen maximum
suit le même comportement, il atteint 45+ pour la maille 180 et atteint tout juste
les 40+ pour la maille 110. A titre indicatif, à la �n de l'impulsion laser, l'énergie
cinétique des ions dans ces mailles est de l'ordre de quelques centaines de keV (�gure
3.9).

La �gure 3.10 présente en a), la quantité d'ions qui sont passés par les di�érents
états de charge moyen et en b) le nombre d'isomères produits à chaque valeur de l'état
de charge moyen de la maille. Typiquement, environ 1014 noyaux passent par chaque
degré de charge. Les états de charge 50+ sont atteints à des densités inférieures à
10−2 g/cm3.

Le nombre d'isomères qui a été produit à chaque état de charge est représenté
sur la �gure 3.10 b). Deux zones de production sont présentes qui correspondent aux
états de charge moyen résonants : une centrée sur l'état de charge moyen 42+ et une
autre centrée sur 50+. En ne considérant que l'excitation isomérique réalisée pour
des états de charge moyens compris entre 38+ et 45+ et à des densités de plasma
supérieures à 10−2 g/cm3 (courbe rouge de la �gure 3.10b), on obtient un nombre de
noyaux excités (pour une cible pure de 201Hg) de :

Niso(avec conditions) = 2× 107 isomères (3.18)

Ainsi, 29% des isomères sont produits dans les régions de densités supérieures
à 10−2 g/cm3 dont l'état de charge moyen est centré sur 42+ et pour lesquels les
calculs AMG ont été validés. Cette valeur est ainsi une valeur minorante du nombre
d'isomères.

On dé�nit la probabilité moyenne qu'un noyau soit excité, P exc par le rapport
entre le nombre de noyaux excités sur le nombre total de noyaux :

P exc =
Niso

Nnoy

(3.19)

La quantité d'isomères produits dans les conditions thermodynamiques, (38 ≤
Q ≤ 45 et ρ ≥ 10−2 g/cm3), est de Niso=2×107. Le nombre de noyaux qui sont passés
dans ces conditions est de Nnoy=4,6×1014. La probabilité moyenne d'excitation pour
les ions de cette gamme d'état de charge est donc de 4,3×10−8.

3.2.2.3 Variation avec l'intensité laser

On étudie maintenant la variation du nombre d'isomères avec l'intensité laser. La
variation de l'intensité laser est réalisée en modi�ant uniquement l'énergie du faisceau
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laser. On conserve donc la durée d'impulsion de 4 ns et une tache focale de 100 µm
de diamètre. La �gure 3.11, résume le nombre d'isomères produits pour di�érentes
intensités laser pour des calculs avec et sans condition (s et sc respectivement) sur
l'état de charge moyen et la densité.
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Figure 3.11 � Variation du nombre d'isomères en fonction de l'intensité laser avec et
sans condition thermodynamique du plasma.

Le nombre d'isomères par micromètre ablaté croît avec l'intensité laser. En e�et,
plus l'intensité laser est grande, plus la quantité de matière ablatée augmente. La
�gure 3.12 représente le nombre d'isomères en fonction du rayon initial de la cible
pour les di�érentes intensités laser. L'épaisseur de cible où règnent les conditions
favorables pour l'excitation nucléaire est de 500 nm à 2×1014 W/cm2 et de 2 µm à
1015 W/cm2. La quantité d'isomères produite n'est ainsi pas linéaire avec l'épaisseur
de cible où l'excitation a lieu mais dépend des conditions de température et de densité
qui y règnent.

La �gure 3.13 présente le pro�l en densité et état de charge moyen en fonction du
rayon, 2 ns après le début du tir laser pour di�érents éclairements. A une intensité
de 2×1014 W/cm2, l'état de charge 40-42+ est atteint pour des densités de l'ordre de
10−2 g/cm3. Par ailleurs à 1015 W/cm2, il est produit à des densités aux alentours
de 3×10−2 g/cm3. Plus l'intensité augmente plus les isomères sont produits dans les
régions de haute densité. A 1015 W/cm2, tous les isomères sont produits à des densités
supérieures à 10−2 g/cm3 où les taux NEET calculés par l'AMG sont pertinents.

Le tableau 3.1 montre la probabilité d'excitation moyenne lorsque les noyaux sont
excités dans les conditions thermodynamiques pertinentes pour l'AMG (38 ≤ Q ≤ 45
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Figure 3.12 � Nombre d'isomères par micromètre en fonction du rayon initial de la cible.
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Figure 3.13 � Pro�l de densité (en rouge) et état de charge moyen (en vert) en fonction
du rayon pour 3 intensités laser : 2×1014 W/cm2 (tirets), 5×1014 W/cm2 (pointillés) et
1015 W/cm2 (trait plein).
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et ρ ≥ 10−2 g/cm3) pour les di�érentes intensités laser. La probabilité d'excitation
moyenne croît avec l'intensité laser. Lorsque l'intensité augmente, les états de charge
sont atteints dans des régions de plasma de plus en plus dense. Le taux d'excitation
nucléaire y est donc plus important.

Intensité (W/cm2) N c
noy N c

iso P exc

2×1014 4,6×1014 2×107 4,3×10−8

5×1014 1,7×1015 1,2×108 7×10−8

1×1015 3,8×1015 6,1×108 1,6×10−7

Tableau 3.1 � Détermination de la probabilité d'excitation moyenne par e�et
NEET pour les trois intensités laser dans les conditions thermodynamiques où les
calculs AMG sont pertinents (38 ≤ Q ≤ 45 et ρ ≥ 10−2 g/cm3).

La quantité d'isomères produite durant l'interaction a été déterminée à partir des
taux NEET calculés à l'ETL. Comme nous l'avons signalé dans le paragraphe 3.2.2.1,
la prise en compte des e�ets HETL sur le taux d'excitation est rudimentaire et est
e�ectuée au moyen de la température d'ionisation. Il faut alors estimer l'incertitude
introduite par cette approximation sur le nombre d'isomères calculé.

3.2.2.4 Estimation de l'in�uence d'une physique atomique HETL sur le
nombre d'isomères

Pour une transition atomique α → β donnée, le taux NEET dans le modèle de
la température d'ionisation est déterminé par l'expression :

λ
NEET

α→β (Te) =
2π

~
Nα(Tz)

(
1− P β(Tz)

)
|Wαβ(Tz)|2

1√
2πσcorr(Tz)

exp

(
−
δ

2

α→β(Tz)

2σ2
corr(Tz)

)
(3.20)

avec TZ la température qui permet de véri�er l'égalité (3.16), et Te la température
HETL.

Si la valeur de l'élément de matrice de couplageWαβ peut être déduite à l'aide de
la température d'ionisation (même état de charge moyen), les populations des couches
ne peuvent être quant à elles raisonnablement obtenues en supposant l'équilibre
thermodynamique. Pour une transition α→ β donnée, nous allons faire l'hypothèse
que la di�érence entre un taux NEET ETL et HETL est principalement due au terme
Nα(1−P β) qui dépend de la population de l'orbitale atomique initiale et �nale. Pour
simpli�er les notations, on pose Θαβ = Nα(1− P β).

La �gure 3.14 présente la comparaison des termes ΘETL
64 et ΘHETL

64 calculés à
partir de la population moyenne des couches n = 6 et n = 4 pour des densités
de plasma de a) 10−3, b) 10−2 et c) 5×10−2 g/cm3. Les valeurs HETL sont issues
des codes NOHEL2e et AVERROES. La �gure 3.14 d) présente le rapport R dé�ni
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comme R = ΘETL/ΘHETL. A 10−3 g/cm3, NOHEL2e n'ayant pas convergé entre les
états de charge moyen 35+ et 49+, les valeurs de Θ sont interpolées. La valeur du
rapport R à cette densité est estimée à environ 3,5 pour un état de charge moyen
de 42+. A 10−2 g/cm3, l'accord entre NOHEL2e et AVERROES sur la valeur de Θ64

est très bon. A un état de charge de 42+, la valeur de R est de 2,1. Le taux NEET
HETL est donc plus faible de 2,1 par rapport au taux NEET ETL. A 5×10−2 g/cm3,
la valeur de R est de 1,9 pour Q=42+. Lorsque la densité augmente, le rapport R
diminue pour tendre vers 1 : le plasma se rapproche d'un plasma ETL.

Ainsi, on peut supposer que le nombre d'isomères déterminé avec les conditions
thermodynamiques où les calculs de taux NEET obtenus avec l'AMG sont pertinents,
sont au maximum d'un facteur 2 plus faibles. Le tableau 3.2 résume donc les valeurs
du nombre d'isomères, avec une estimation de l'in�uence de la physique atomique
HETL. Pour une intensité laser cinq fois plus grande, le nombre d'isomères a été
multiplié par 30 et la probabilité d'excitation est quatre fois plus importante.

Intensité (W/cm2) N c
noy NHETL

iso PHETL
exc

2×1014 4,6×1014 1×107 2,2×10−8

5×1014 1,7×1015 6×107 3,5×10−8

1×1015 3,8×1015 3×108 7,8×10−8

Tableau 3.2 � Estimation de la probabilité d'excitation moyenne HETL par e�et
NEET pour les trois intensités laser dans les conditions thermodynamiques où les
calculs atome-moyen sont pertinents (38 ≤ Q ≤ 45 et ρ ≥ 10−2 g/cm3).

3.2.3 Discussion des résultats

Comme nous l'avons dit précédemment les calculs présentés dans cette partie ont
pour enjeu de déterminer un ordre de grandeur du nombre d'isomères produit par
tir laser.

La description de la thermodynamique d'une cible soumise à une impulsion laser
est un problème complexe. Elle dépend de nombreux paramètres dont l'un des prin-
cipaux est la valeur du coe�cient de �ux limite (équation 3.9). Ce coe�cient permet
de limiter la conduction électronique qui joue directement un rôle sur la masse de
matière ablatée et, a fortiori, sur le nombre d'isomères produits. En e�et, plus le
coe�cient de �ux limite est élevé, plus la conduction thermique est favorisée, plus
la transmission de l'énergie vers les mailles profondes est importante. Typiquement
le nombre d'isomères peut changer d'un facteur 5, selon la valeur du �ux limite
considérée (comprise entre 0,08 et 0,3 [Dau93]).

Par ailleurs le calcul du taux NEET a été e�ectué avec le modèle de l'atome-
moyen gaussien. Nous nous sommes assurés que le calcul du nombre d'isomères était
pertinent. Nous avons montré dans le chapitre précédent, que le taux NEET �uctue
faiblement autour de la valeur obtenue avec un modèle d'atome-moyen. Pour un état



110 | CHAPITRE 3. ESTIMATION DU NOMBRE D'ISOMÈRES PR� . . .

de charge moyen de 42+ à 10−2 g/cm3, nous avons mis en évidence que l'écart à la
moyenne n'est que d'un facteur 2 sur le taux NEET (cf. Chapitre 2), ce qui n'a�ecte
pas les ordres de grandeur du nombre d'isomères obtenu dans ce chapitre.

Ainsi, en tenant compte des incertitudes des méthodes de calcul, le nombre d'iso-
mères est susceptible d'être supérieur à 106 par tir laser à 2×1014 W/cm2. Nous
allons nous baser sur ce nombre pour dimensionner une expérience.

3.3 Conclusion du chapitre

Dans ce chapitre, nous avons estimé le nombre d'isomères formés à l'issue d'un
tir laser. La détermination du nombre de noyaux excités nécessite de coupler une
cartographie du taux NEET avec un code hydrodynamique. Les taux d'excitation
par e�et NEET ont été calculés dans le modèle de l'AMG à l'ETL et couplés au code
hydrodynamique par la méthode de la température d'ionisation. Les résultats ont
montré qu'à une intensité de 2×1014 W/cm2, 107 isomères sont formés à la �n de
l'impulsion laser. Compte tenu des incertitudes dues aux di�érents modèles utilisés,
la valeur de 106 isomères est conservée pour le dimensionnement d'une expérience à
cette intensité.

Une étude en fonction de l'intensité laser a été menée et a montré que la quantité
de noyaux excités est de l'ordre de 108 isomères à 1015 W/cm2. Lorsque l'intensité
laser augmente, la proportion d'isomères formés dans les bonnes conditions thermo-
dynamiques est plus importante car les états de charge d'intérêt (38 ≤ Q ≤ 45) sont
atteints dans les régions du plasma de plus en plus denses ( 3 × 10−2 g/cm3 à 1015

W/cm2).
Cette quantité d'isomères produite nous semble importante pour le développe-

ment d'un programme expérimental visant la mise en évidence de ces excitations
dans un plasma de 201Hg. Cependant, comme nous l'avons vu dans le Chapitre 1, la
désexcitation de l'état isomérique du 201Hg est réalisée préférentiellement par émis-
sion d'un électron d'énergie 762, 884 ou 988 eV. Le dispositif expérimental doit ainsi
permettre la mesure de ces électrons. Pour une énergie de 80 J délivrée en 4 ns, le
plasma rayonne quelques 1010 W, rendant toute détection durant quelques µs après
l'interaction di�cile. Un dispositif expérimental permettant de s'a�ranchir du bruit
de fond doit donc être élaboré.



Chapitre 4

Dispositif expérimental pour la

mesure des états de charge

asymptotiques dans un plasma

produit par laser

Nous avons vu dans les chapitres précédents que l'excitation du 201Hg par e�et
NEET est optimal pour des états de charge supérieurs à 42+ dans le plasma. La
détection d'électrons ayant une énergie cinétique de 800 eV signerait son excitation
(cf. Chapitre 1). Cependant, la demi-vie de l'état nucléaire est faible dans un atome
faiblement ionisé (81 ns) et il paraît di�cile d'assurer une détection immédiatement
après l'interaction du laser avec la cible. En e�et, cette interaction génère une forte
émission de particules qui sature les détecteurs. Cependant, nous avons vu dans le
chapitre 1, que la demi-vie du premier état nucléaire du 201Hg augmente de plu-
sieurs ordres de grandeur si l'état de charge de l'ion est su�samment élevé. Ainsi,
pour des états de charge supérieurs à 30+, la demi-vie de l'état nucléaire augmente
jusqu'à quelques µs (voire la ms pour des états de charge supérieurs à 34+). Il pa-
rait alors possible de transporter les ions d'intérêt (Q>30+) loin de la cible. Une
implantation des ions dans un collecteur permettrait éventuellement de détecter les
électrons de conversion. Avant de réaliser une telle expérience il faut s'assurer que
les conditions d'interaction laser matière nécessaires pour générer et transporter des
ions multi-chargés loin de la cible sont atteintes. Les états de charge atteints loin de
la cible seront appelés états de charge asymptotiques et font l'objet des mesures de
ce chapitre.

Ainsi, le but de l'étude expérimentale présentée ici est de développer et caracté-
riser un protocole expérimental pour mesurer les distributions en énergie et en état
de charge (asymptotique) des ions formés en vue d' :

1. identi�er l'installation requise pour atteindre des états de charge d'au moins
30+ loin de la cible,

2. être prédictif sur le nombre d'isomères détectables sur cette installation.

111
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4.1 Mesures des distributions d'ions dans leur état
asymptotique et problèmes associés

4.1.1 Parabole Thomson ou déviateur électrostatique ?

Dans la littérature, une grande majorité des mesures des états de charge atteints
loin de la cible lors d'une interaction laser est réalisée dans le cadre de la thématique
des sources d'ions produits par laser (appelé LIS pour "Laser Ion Source"). L'utili-
sation des lasers ns pour la production d'ions permet d'atteindre des ions fortement
chargés avec des courants ioniques importants [Lá03]. La mesure des états de charge
asymptotiques est généralement e�ectuée via deux dispositifs : la parabole Thomson
ou le déviateur électrostatique [Wor96].

Dans une parabole Thomson, les particules chargées sont déviées par une associa-
tion de champ électrique et magnétique parallèles entre eux et perpendiculaires à la
trajectoire des particules entrant dans la parabole. La détection des particules est ha-
bituellement réalisée à l'aide d'une galette de microcanaux (MCP) de grand diamètre
et d'un écran photostimulable (aussi appelé écran phosphore). Un ion incident sur la
MCP génère une cascade d'électrons qui sont ensuite guidés sur l'écran phosphore.
La lumière émise par l'écran phosphore est ensuite guidée vers une caméra CCD
à l'aide de �bres optiques. Les particules forment alors des structures paraboliques
et les coordonnées des points d'impact sur l'écran phosphore dépendent des valeurs
des champs électrique et magnétique mais aussi de la masse de l'ion, de son énergie
cinétique et de son état de charge. Ce dispositif permet d'obtenir à l'issue d'un seul
tir laser, toutes les caractéristiques des ions émis lors de l'interaction laser. Cepen-
dant, la résolution de ce dispositif est faible. Par exemple, Woryna et al. [Wor96],
ont montré qu'ils arrivaient à identi�er des ions tantale jusqu'à des états de charge
de 17+ alors que l'état de charge maximum était de 53+. La parabole Thomson n'est
ainsi pas adaptée pour notre étude car la résolution n'est pas su�sante pour séparer
les états de charge supérieurs à 30+. Le déviateur électrostatique (appelé IEA dans
la littérature pour "Ion Energy Analyzer" ou ESA pour "ElectroStatic Analyzer" )
a une meilleure résolution et a donc été retenu pour notre étude.

4.1.2 Déviateur électrostatique

Les déviateurs électrostatiques généralement utilisés ont une géométrie cylin-
drique [Wor96, Far13]. Ces déviateurs sont constitués de deux plaques incurvées
(l'angle de déviation est couramment compris entre 90�et 180�), entre lesquelles est
appliquée une di�érence de potentiel (�gure 4.1).

Les plaques intérieure et extérieure ont respectivement un rayon de courbure R1

et R2 et sont portées aux potentiels V1 et V2 = −V1. Il se forme alors entre les plaques
un champ électrique radial Er(r) qui obéit à la relation suivante :



4.1. MESURES DES DISTRIBUTIONS D'IONS DANS LEUR ÉTAT . . . | 113

Figure 4.1 � Synoptique d'un déviateur électrostatique cylindrique dont l'angle de dé-
viation est de 180◦. La tension V1 est négative a�n de dévier les ions.

Er(r) =
U

r ln
R2

R1

où U = V2 − V1 (4.1)

Considérons une particule de charge Qe, de massem et de vitesse v qui se propage
dans le déviateur avec une trajectoire circulaire de rayon r = R0 où R0 = (R1+R2)/2.
Dans le cas d'une trajectoire circulaire l'accélération a est centripète et vaut a =
v2/R0. La force F est donnée par la force de Lorentz F = eQEr(R0). Il s'ensuit :

mv2

R0

= eQEr(R0). (4.2)

Les ions n'étant pas relativistes, leur énergie cinétique est égale à E = 1
2
mv2,

l'expression précédente devient :

E

Q
=

eU

2 ln
R2

R1

≈ κeU (4.3)

avec κ =
R0

2∆R
et ∆R = R2 − R1. Pour une tension donnée U , ne sortent du

déviateur que les ions ayant un même rapport énergie cinétique sur charge. Du fait
de leur énergie cinétique di�érente, les ions d'états de charge di�érents qui atteignent
la sortie du déviateur électrostatique sont séparés par temps de vol selon :

t = L

√
m

2E
= L

√
m

2QeUκ
(4.4)

où t est le temps de vol nécessaire aux particules pour parcourir la distance L qui
sépare la cible du détecteur et m la masse de l'ion. Ainsi, pour une tension donnée
sur le déviateur, plus l'état de charge est grand, plus son énergie est grande donc
plus le temps de vol est petit. En changeant pas à pas la tension de déviation U du
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déviateur, on détecte les ions avec di�érents rapports E/Q et il est alors possible de
construire la distribution en énergie cinétique des ions pour les di�érents états de
charge. A�n de construire ces distributions, il faut réaliser un grand nombre de tirs
laser et ces mesures nécessitent donc si possible un laser à haute cadence de tirs.

4.1.3 Le problème des e�ets de charge d'espace

Les courants ioniques importants qui sont atteints lors des expériences laser (de
l'ordre de 10-100 mA/cm2 à 1013 W/cm2 à 50 cm de la cible) peuvent provoquer
des e�ets de charge d'espace qui viennent modi�er la transmission du déviateur
électrostatique. Pour un faisceau de particules chargées, les particules créent leur
propre champ électrique qui a tendance à éclater le faisceau dans les trois directions
de l'espace. C'est la répulsion due à la charge d'espace. Cet e�et va aussi perturber
le potentiel local (par exemple le potentiel produit par les électrodes du déviateur)
si la densité du faisceau est trop importante. Si on suppose que le faisceau est éclaté
par les e�ets de charge d'espace seulement dans la direction perpendiculaire à sa
direction de propagation alors le diamètre qu'il aurait après une distance parcourue
z, peut être décrit par l'équation (4.5) [Hut67] :

∫ RB

1

dR√
lnR

=
z

re

(
1

23/2πε0

√
m

e

j

E3/2

)1/2

(4.5)

avec RB = rs/re où re et rs désignent respectivement le rayon du faisceau à
l'entrée et à la sortie du déviateur, z désigne la longueur parcourue par le faisceau. Le
courant du faisceau d'énergie cinétique E[eV] est noté j[A]. En�n, m[kg] est la masse
des particules. Cette équation est présentée dans le cas d'une propagation rectiligne
du faisceau et n'est qu'une approximation dans le cas d'une propagation dans un
déviateur cylindrique. En e�et, dans ce dernier cas, l'e�et du champ électrique doit
être pris en compte. Cette équation va cependant nous servir à déterminer un ordre
de grandeur. Par exemple, prenons un faisceau d'ions de tantale d'énergie cinétique
de 1000 eV et de courant surfacique de 1 A/cm2 qui entre dans un déviateur de
longueur 30 cm par une fenêtre d'entrée circulaire de 0,5 mm de diamètre. On peut
montrer que l'équation (4.5) est véri�ée pour RB = 37. Ainsi, pour un diamètre
initial de 0,5 mm en entrée, le diamètre du faisceau sera de 18,5 mm à la sortie
du déviateur. Si l'écartement entre les plaques n'est pas su�sant, on peut imaginer
que les ions ne soient pas tous transmis. Par ailleurs, ces e�ets de charge d'espace
participent à la dispersion temporelle des ions d'état de charge et d'énergie cinétique
donnés du fait des modi�cations de trajectoire.

Dans la littérature, des études ont montré l'in�uence de ces e�ets sur les distri-
butions ioniques mesurées à la sortie du déviateur [Fle65] mais aussi sur sa trans-
mission [Jin14] (transmission relative uniquement). Dans la référence [Gre70], T.S
Green donne des conditions limites sur la densité du faisceau d'ions pour que les
e�ets de charge d'espace puissent être négligés. Cette expression s'écrit :
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ni ≤ 5× 108 E

l2Q

wsortie

wentrée

(4.6)

où ni[cm−3] est la densité du plasma, wsortie/wentrée est le rapport entre la largeur
de la fente de sortie et celle de l'entrée, E[keV] est l'énergie des ions de charge Q, et
l[cm] est la distance de vol dans le déviateur. Par exemple, pour une énergie de 1 keV,
un état de charge Q=1+, un rapport entre les largeurs des fentes wsortie/wentrée = 5
et une distance de vol l de 30 cm, la densité doit être au maximum de 2,8×106

ions/cm3, ce qui correspond à un courant surfacique de J=1,5 µA/cm2, pour que les
e�ets de charge d'espace soient négligeables. Dans la suite lorsque nous parlerons des
e�ets de charge d'espace, nous regrouperons à la fois la perturbation des lignes de
champ et l'éclatement du faisceau dû à la répulsion coulombienne.

4.1.4 Le problème de la détection des paquets d'ions

La détection des ions en sortie du déviateur est généralement réalisée avec un
multiplicateur d'électrons (appelée WEM pour "Window less Electron Multiplier")
ou une galette de micro-canaux (appelée MCP pour "Micro Channel Plate") [Wor96].
La détermination du nombre d'ions en sortie du déviateur nécessite de connaître la
fonction de réponse de ces détecteurs. Cependant, cette fonction de réponse est mal
connue car elle dépend de nombreux paramètres : la masse de la particule, son
énergie et son état de charge. Dans la littérature, la fonction de réponse de certains
modèles de WEM et de MCP a été déterminée sous faisceau d'ions produits par
un accélérateur [Kra98, Mro99]. En général, les distributions d'ions sont néanmoins
reconstruites en unité arbitraire du fait de la méconnaissance de ces fonctions de
réponse [Tor02].

4.1.5 Objectifs de ce travail

C'est en connaissant ces di�cultés expérimentales qu'un déviateur électrosta-
tique a été développé [Mau08]. Dans le cadre initial de mon travail de thèse, la
démarche était séparée en deux étapes :

� développement et caractérisation du dispositif expérimental sur un laser
Nd :Yag à une intensité de 1013 W/cm2 au CENBG.

� mesures d'états de charge asymptotiques d'une cible d'or (Z=79) à 1014

W/cm2 sur une installation laser au CEA/DAM de Bruyères-le-Châtel.

Cependant, suite à des problèmes techniques liés à l'installation laser du CEA de
Bruyères-le-Châtel, la deuxième étape n'a pas pu être réalisée. Seuls les résultats de
la première étape seront présentés. Nous décrirons le dispositif expérimental utilisé
et les di�érents éléments qui le composent. Ensuite, nous présenterons les mesures
réalisées pour l'étude de la réponse du détecteur utilisé a�n de quanti�er le nombre
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d'ions en sortie du déviateur. A l'issue des mesures de distributions d'ions à la sortie
du déviateur, nous verrons que la transmission de notre dispositif est fortement
limitée par les e�ets de charge d'espace à son entrée. Nous avons mis en place un
protocole qui permet de quanti�er la transmission après comparaison avec un signal
intégré. En�n, dans une dernière partie, nous discuterons des résultats de ces analyses
et dégagerons des lois d'échelle qui permettront d'être prédictif sur les tensions du
déviateur à utiliser pour construire les distributions en état de charge dans la gamme
[30+-50+] à plus haute intensité laser.

4.2 Description du dispositif expérimental

Le dispositif expérimental est constitué d'une chambre principale où se déroule
l'interaction laser-cible, d'une chambre intermédiaire et de la chambre du déviateur
électrostatique (�gure 4.2). L'ensemble du dispositif est maintenu sous vide (10−5

mbar dans la chambre d'interaction, 10−6 mbar dans la chambre du déviateur) via
un système de pompes primaires et secondaires. Un système constitué de deux tubes
de petit diamètre (4 mm) situés à l'entrée et à la sortie de la chambre intermédiaire,
permet de créer un vide di�érentiel entre la chambre d'interaction et la chambre du
déviateur. Ce système permet d'éviter les remontées de pression dans la chambre
du déviateur lors de l'ablation de la cible par le laser. Cette remontée de pression
pourrait d'une part, endommager le détecteur d'ions et d'autre part, générer des
variations du vide lors du transport des ions dans le déviateur.

L'impulsion laser est focalisée sur une cible solide avec un angle d'incidence de
45� à l'aide d'une lentille de focale 150 mm disposée à l'intérieur de la chambre
d'interaction. Avant focalisation, le diamètre du faisceau est de 1 cm. La lentille est
traitée anti-re�et ainsi 99% de l'énergie laser est transmise lors de sa traversée. Un
isolateur de Faraday est disposé à la sortie du laser pour éviter qu'une portion du
faisceau retourne dans la cavité laser lors de l'interaction du laser avec la cible. La
laser est polarisé horizontalement (polarisation P).

Un collecteur de charge est disposé à l'entrée du vide di�érentiel et permet de
déterminer si le laser est bien focalisé et de s'assurer de la reproductibilité des signaux
tir à tir. Les cibles sont montées sur un porte-cible pouvant se déplacer dans les trois
directions de l'espace. Après chaque tir laser, le porte-cible est déplacé de 1 mm pour
disposer d'une cible lisse. Compte tenu des dimensions de la cible (≈ 3 × 7 cm2),
environ 1000 tirs peuvent être réalisés sur celle-ci.

L'entrée du déviateur électrostatique est située à 50 cm de la cible. Les ions
qui sortent du déviateur sont détectés par un multiplicateur d'électrons (que nous
appellerons WEM pour Windowless Electron Multiplier). L'étude de la réponse de
ce détecteur sera décrite dans la prochaine partie (Partie 4.3).
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le même axe optique que la lentille de focalisation conjugue le point focal sur le
chip d'une CCD avec un grandissement de 2,4. Malgré la diminution de l'énergie
par l'atténuateur, la densité d'énergie surfacique est encore trop importante pour la
caméra. Des densités optiques sont alors disposées sur le trajet du faisceau pour la
protéger. La �gure 4.5 présente une image prise avec la caméra CCD de la tache
focale du laser.
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Figure 4.5 � Tache focale mesurée avec la caméra CCD avec les pro�ls horizontaux et
verticaux de la tache. Les valeurs à mi-hauteur des pro�ls sont indiquées.

La CCD est montée sur une platine micro-métrique a�n d'étalonner les échelles
spatiales de l'image. Connaissant le grandissement de la lentille (γ=2,39), la tache
focale peut ainsi être mesurée. La tache focale est légèrement ellipsoïdale, la mi-
hauteur du petit axe et du grand axe sont respectivement de 19,9 µm et 24,6 µm.
Dans notre cas, les valeurs des di�érents paramètres sont listées dans le tableau 4.1.

E (J) θ(�) τ(1/e) (ns) σx(1/2) (µm) σy(1/2) (µm) η

1 45 4,1 10,3 8,45 0,618

Tableau 4.1 � Valeurs des di�érents paramètres pour calculer l'intensité laser par
la relation (4.7).

L'intensité maximale sur la cible est donc de :

Imax = 2, 2× 1013 W/cm2 (4.8)
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L'enjeu est de placer la cible sur le point focal. Pour cela, un collecteur de charge
placé à l'entrée du vide di�érentiel est utilisé. On considère que les ions détectés
par le collecteur sont d'autant plus rapides que le point focal est localisé près de la
surface de la cible.

4.2.2 Collecteur de charge

Le collecteur de charge nous permet de véri�er la bonne reproductibilité tir à tir de
l'interaction laser-matière. La �gure 4.6 représente une vue schématique du collecteur
de charge et du conditionneur du signal associé. Les collecteurs de charge sont des
détecteurs constitués de deux cylindres conducteurs imbriqués l'un dans l'autre et
séparés par un isolant. Ils sont sensibles à la charge reçue au cours du temps. Le
cylindre interne (appelé partie collectrice) est polarisé à une tension négative, notée
Vcoll, tandis que la base du collecteur de charge est reliée à la masse. Un champ
électrique est alors créé entre l'entrée de la base et celle de la partie collectrice
permettant de repousser les électrons du plasma qui entreraient dans le détecteur.
Le diamètre d'entrée de la base du collecteur de charge est de 500 µm. Lorsque les
particules atteignent le fond de la partie collectrice, l'apport des charges génère un
courant d'intensité i dont la polarité dépend du signe de la charge de la particule.
Un apport de charge positif (ion) conduit à un courant i de polarité positive (selon
l'illustration de la �gure 4.6). Un Té de polarisation permet de conditionner le signal
électrique : il découple le générateur de tension appliquant la tension de polarisation
du collecteur Vcoll de l'appareil de mesure (oscilloscope).

Figure 4.6 � Schéma de fonctionnement d'un collecteur de charge et du conditionneur
associé.

Le signal en tension mesuré à l'oscilloscope est ainsi relié au courant i via l'équa-
tion di�érentielle suivante :

di

dt
=

Vosc
RrC

+

(
r +R

rR

)
dVosc
dt

(4.9)

qui fait intervenir les paramètres du circuit dé�nis sur le synoptique de la �gure
4.6. L'impulsion en courant du signal généré par la collection des particules est de
faible durée (quelques µs) par rapport au temps caractéristique RC (RC=1,1 ms).
Aussi le premier terme à droite de l'égalité est négligeable devant le second terme et
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la tension Vosc mesurée à l'oscilloscope est égale au produit ri où r est l'impédance de
charge de l'oscilloscope (50 Ω). La �gure 4.7 présente l'exemple d'un signal collecteur
obtenu pour un tir sur une cible de cuivre. A�n de positionner la tache focale sur la
cible, nous allons minimiser le temps de vol, noté tmax, de l'amplitude maximum du
signal du collecteur de charge.

0 1×10-6 2×10-6

Temps de vol (s)

0

0.2

0.4

0.6

0.8

1

A
m

pl
itu

de
 d

u 
si

gn
al

 c
ol

le
ct

eu
r (

V
) Cuivre

tmax

Figure 4.7 � Exemple d'un signal du collecteur de charge obtenu après un tir laser sur une
cible de cuivre. Le terme tmax désigne le temps de vol où l'amplitude du signal collecteur
est maximale.

4.2.3 Alignement de la cible

La �gure 4.8 présente la procédure d'alignement du faisceau laser au centre du
vide di�érentiel. Les numéros des di�érentes étapes sont représentés sur cette �gure.
Pour que les ions produits dans le plasma et émis perpendiculairement à la cible
entrent dans le déviateur, l'interaction du laser sur la cible doit être centrée par
rapport au vide di�érentiel. Pour réaliser l'alignement, une pointe est disposée sur
le porte-cible. Les di�érentes étapes de l'alignement sont :

• étape 1 : on détermine les coordonnées xp et yp du porte-cible de manière à ce
que la pointe soit centrée sur l'axe du vide di�érentiel,
• étape 2 : sans lentille et après atténuation à 20 mJ de l'énergie laser, on déplace
le porte-cible de zp pour amener la pointe au centre du faisceau,
• étape 3 : on place la lentille de focalisation et on règle le positionnement des
miroirs de renvoi pour que le faisceau tape sur la pointe,
• étape 4 : pour que le laser interagisse sur la cible dans l'axe du vide di�érentiel,
il faut tenir compte de l'épaisseur de la cible ec. La valeur de zc correspondante
est alors (�gure 4.9) :



|
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zc = zp −∆p+ ec

où ∆p est la distance du porte-cible au sommet de la pointe.
• étape 5 : à l'aide de deux diodes laser concourantes sur la cible, on véri�e que
la cible est bien perpendiculaire au vide di�érentiel en s'assurant que les deux
faisceaux restent concourants en déplaçant la cible sur les axes x et y. Une
réorientation de la cible doit être réalisée si nécessaire en reprenant les étapes
précédentes,

Figure 4.9 � Détermination de la distance zc pour l'alignement de la cible.

• étape 6 : l'utilisation du collecteur de charge permet ensuite de déterminer
si le laser est bien focalisé sur la cible. Pour cela, on déplace la lentille le
long de son axe optique et on relève le temps de vol associé au maximum de
signal du collecteur de charge. Le plus petit temps correspondant alors à la
meilleure focalisation. En e�et, plus l'intensité laser est grande, plus l'énergie
des ions est importante et donc plus le temps de vol est petit. La �gure 4.11
représente un exemple de la variation du temps de vol du maximum en fonction
du déplacement de la lentille dans le cas d'une cible de cuivre. Le minimum en
temps de vol n'est pas très prononcé : on a une gamme de l'ordre du mm pour
laquelle l'intensité laser sur cible ne change pas. Ce comportement est relié à
la longueur de Rayleigh du laser, notée ZR (�gure 4.10). Cette longueur dé�nit
la distance pour laquelle l'intensité laser a diminué d'un facteur 2 par rapport
à son maximum au plan focal.

Figure 4.10 � Schéma représentant les quantités ZR et w0.

Dans le cas d'un faisceau gaussien, l'intensité laser maximale s'exprime par :

Imax =
2Elaser
πτω2

0

(4.10)
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où Elaser est l'énergie laser, τ est la durée d'impulsion prise à la mi-hauteur en
intensité et ω0 est le beam waist, c'est-à-dire la taille minimale du faisceau. La
longueur de Rayleigh est reliée à ω0 par la relation :

ZR =
πω2

0

λ
(4.11)

où λ est la longueur d'onde du laser. Dans le cas du Nd :YAG, l'intensité
laser est de 2,2×1013 W/cm2, l'énergie laser est de 1 J réparti sur une durée
d'impulsion de 9 ns à mi-hauteur et ω2

0 est de 3,5×10−6 cm2. La longueur de
Rayleigh est ainsi, pour une longueur d'onde laser de 1,06 µm, de 0,1 cm ce qui
est du même ordre de grandeur que la largeur du minimum de la �gure 4.11.
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Figure 4.11 � Variation du temps de vol du maximum du signal du collecteur de charge en
fonction du déplacement de la lentille. La longueur de Rayleigh ZR du laser est représentée.

La �gure 4.12 présente l'exemple des signaux du collecteur de charge réalisés lors
de l'interaction du laser Nd:Yag sur une cible d'aluminium, de cuivre et de tantale.
L'origine des abscisses correspond à l'instant du tir laser. Ces spectres sont obtenus
après une moyenne sur 10 tirs. Le spectre du collecteur de charge présente deux
composantes :

• une composante principale (temps de vol ≤ 1 µs) qui est constituée des ions
qui ont acquis leur énergie par absorption du laser dans la cible [Lá03].
• La deuxième population (temps de vol > 1 µs), plus lente et de moindre
amplitude, est produite par la réabsorption du rayonnement X à l'extérieur de
la tache focale [Lá03]. Cette deuxième composante est plus visible sur la cible
de cuivre et de tantale car le rayonnement X émis est d'autant plus important
que le numéro atomique de la cible est grand.
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Figure 4.12 � Exemple d'un signal du collecteur de charge lors d'un tir laser sur une
cible d'aluminium, de cuivre et de tantale.

4.2.4 Déviateur électrostatique

Les caractéristiques géométriques du déviateur utilisé dans cette étude sont re-
présentées sur la �gure 4.13.

Figure 4.13 � Schéma représentant le déviateur électrostatique avec ses dimensions. La
tension V1 est négative.

A l'entrée du déviateur est disposée une plaque reliée à la masse avec un trou de
500 µm de diamètre centré sur l'entrée du déviateur pour limiter le nombre de par-
ticules entrant dans le déviateur. Un trou disposé sur la plaque arrière du déviateur
et aligné avec le trou d'entrée (diamètre inférieur au mm) empêche les photons de
très basses énergies de di�user à l'intérieur du déviateur jusqu'au détecteur d'ions.

La �gure 4.14 présente un spectre expérimental des ions détectés en sortie du dé-
viateur électrostatique dans le cas d'un tir sur une cible d'aluminium (�gure a) et de
cuivre (�gure b) avec le laser Nd:Yag. La �gure c) est un agrandissement de la �gure
b) dans la région 2,5-4 µs. Le détecteur utilisé (une WEM) fera l'objet d'une descrip-
tion détaillée dans la partie suivante. Sur le spectre expérimental de l'aluminium de
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Figure 4.14 � Exemple de spectres en temps de vol obtenus avec le déviateur électro-
statique à une tension U de 60V pour l'aluminium et 100V pour le cuivre avec les états de
charge associés. La �gure c) est un agrandissement dans la région 2,5-4 µs du spectre de
cuivre.
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la �gure 4.14, on distingue un premier pic, à t=0, correspondant aux photons qui ont
été produits lors de l'interaction laser et qui di�usent jusqu'au détecteur. Ensuite,
les pics correspondent aux di�érents états de charge de l'aluminium, du 11+ à une
énergie de 12,705 keV au 1+ d'énergie 1,155 keV. Dans le cas de l'ion Al11+ les deux
derniers électrons liés sont ceux de la couche K et l'intensité laser n'est pas su�sante
pour les arracher car leur énergie de liaison est trop importante (≈ 2 keV). Le tableau
4.2 présente la comparaison des temps de vol expérimentaux et théoriques pour les
états de charge du spectre d'aluminium de la �gure 4.14. Les écarts entre les deux
temps de vol sont généralement inférieurs à la largeur des pics (largeur étant égale
à 10 ns pour un temps de l'ordre de 1 µs et à 100 ns pour des temps supérieurs à
10 µs). La cinématique des ions dans le déviateur est bien comprise, on peut ainsi
identi�er les ions sans ambiguïté.

Notons que sur le spectre des ions du plasma de cuivre, les pics de chaque état de
charge sont dédoublés. Il s'agit des deux isotopes stables, le cuivre 63 et le cuivre 65
dont les abondances respectives sont de 69,17% et 30,83%. Pour un état de charge
donné, l'énergie cinétique est �xée. Ainsi la vitesse du 63Cu est plus grande que celle
du 65Cu. Le premier pic en temps de vol correspond donc au 63Cu et le deuxième, plus
petit d'un facteur 2 sur l'amplitude, au 65Cu. Notons que les rapports d'abondance
entre les deux isotopes sont par ailleurs qualitativement véri�és, ce qui signe un
régime de fonctionnement linéaire de la WEM.

État de
charge

Temps de vol
théorique (µs)

Temps de vol
expérimental (µs)

1 9,247 9,258
2 6,538 6,550
3 5,339 5,346
4 4,623 4,629
5 4,135 4,136
6 3,775 3,774
7 3,495 3,491
8 3,269 3,264
9 3,082 3,076
10 2,924 2,917
11 2,788 2,778

Tableau 4.2 � Comparaison des temps de vol théoriques et expérimentaux pour
une tension de déviateur de 60V sur une cible d'aluminium.
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4.3 Le détecteur WEM

Le détecteur situé à la sortie du déviateur électrostatique doit avoir les caracté-
ristiques suivantes :

1. rapide : le temps de montée du signal doit être de l'ordre de la ns pour pouvoir
di�érencier un maximum d'états de charge,

2. sensible : c'est-à-dire qu'un tir laser doit être su�sant pour obtenir le spectre
en temps de vol des ions,

3. la fonction de réponse du détecteur doit être connue sur une grande gamme
d'énergie cinétique et d'état de charge a�n de déterminer le nombre d'ions
détectés.

Le détecteur idéal véri�ant tous ces critères n'existe pas à ce jour. Nous avons
utilisé un multiplicateur d'électrons (WEM) qui véri�e les deux premiers points. La
fonction de réponse de ce détecteur doit ainsi être déterminée. Pour cela, nous nous
sommes servis d'une Faraday cup qui véri�e les points 1 et 3.

Dans cette partie, nous commencerons par décrire le détecteur WEM. Nous re-
chercherons ensuite le domaine de polarisation assurant la non distorsion du spectre
de temps de vol par des e�ets de saturation. On présentera ensuite la Faraday cup
et sa procédure d'étalonnage pour extraire le nombre d'ions absolu à la sortie du dé-
viateur pour certains états de charge et certaines énergies. On utilisera ces résultats
pour déterminer la fonction de réponse de la WEM par comparaison.

4.3.1 Présentation du détecteur

Le détecteur utilisé pour réaliser les mesures de temps de vol à la sortie du
déviateur est une WEM de chez SGE version 14880 2. Il est constitué de 24 dynodes
et permet d'obtenir un gain de l'ordre de 106 pour une tension de polarisation de
-2800 V. Le temps de réponse est rapide, de l'ordre de la nanoseconde pour un signal
induit par une seule particule. La �gure 4.15 présente un schéma de fonctionnement
de la WEM.

Les ions incidents traversent la fenêtre d'entrée de dimension 25×10 mm et
entrent en collision avec l'électrode de conversion. Des électrons sont émis durant
cette collision et sont ensuite guidés vers des dynodes qui vont multiplier leur nombre
pour former le signal de sortie. Le détecteur possède l'option "Jitter compensation"
qui permet de corriger le champ électrique, entre la fenêtre d'entrée et la dynode
de conversion, de façon à ce que les ions ressentent le même potentiel quel que soit
l'endroit du détecteur où ils passent. Cette option permet d'améliorer la largeur à
mi-hauteur temporelle du signal (de 5 ns à 3 ns pour un signal induit par plusieurs
ions).

2. voir www.sge.com
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Figure 4.15 � Schéma représentant la WEM.

4.3.2 Recherche d'un domaine de polarisation

Avant de déterminer la fonction de réponse du détecteur, il faut s'assurer que le
signal de sortie de la WEM n'est pas distordu., c'est-à-dire que la forme du spectre
soit indépendante de la tension de polarisation. L'intégrale de chaque pic de ce signal
dépend du nombre d'ions incidents et du gain d'ampli�cation, qui lui-même dépend
de la tension appliquée sur le détecteur et du nombre d'électrons secondaires émis
lors de l'impact des ions sur l'électrode de conversion. Pour étudier la distorsion du
spectre en temps de vol, on se place à une tension donnée du déviateur où plusieurs
états de charge sont présents et on mesure l'intégrale des pics pour di�érentes va-
leurs de polarisation du détecteur. La tension de polarisation du détecteur sera notée
UWEM et sera toujours présentée en valeur absolue. La �gure 4.16 présente la varia-
tion de l'intégrale du signal des di�érents états de charge considérés en fonction de
la tension de polarisation de la WEM à une tension de déviation de 80 V.

L'intégrale du signal WEM évolue de manière proportionnelle à la tension de pola-
risation pour |UWEM |<2500 V et ce, pour les di�érents états de charge. Typiquement,
il n'y a pas de distorsion du spectre de temps de vol lorsque les intégrales des pics
ne dépassent pas quelques nVs : cette valeur seuil que ne doit dépasser aucune des
intégrales des pics constitue notre critère de non distorsion. Lorsque |UWEM | ≥2500
V, on atteint un régime de saturation et la proportionnalité de l'intégrale du signal
est perdue entre les di�érents états de charge. Par exemple dans le cas de la cible
d'aluminium, le signal de l'état de charge qui atteint la WEM en premier (le 11+),
continue de croître avec la tension de polarisation. Au-delà de 2500 V, par contre,
pour les états de charge ayant des temps de vol plus grands (états de charge infé-
rieurs à 11+) l'intégrale du signal diminue avec la tension de polarisation. Le gain
du détecteur n'a pas eu le temps de récupérer sa valeur optimale pour les états de
charge suivants.

La fonction de réponse du détecteur va être déterminée pour une tension de po-
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Figure 4.16 � Variation des intégrales des signaux des états de charge 4+ à 11+ de
l'aluminium, 1+, 7+ et 15+ pour le cuivre 63 et 1+, 3+ et 5+ pour le tantale en fonction
de la tension de polarisation de la WEM. La tension du déviateur est de 80V. Les données
représentent la moyenne de l'intégrale et son écart-type déterminés sur 10 tirs lasers.
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larisation donnée. On dé�nit le facteur d'ampli�cation, noté Af , comme le facteur
par lequel la fonction de réponse doit être multipliée lorsque l'on change la ten-
sion de polarisation. Ce facteur d'ampli�cation est déterminé uniquement lorsque
les intégrales évoluent de manière proportionnelle avec la tension de polarisation
(|UWEM | ≤2500 V). La �gure 4.17 présente la variation du facteur d'ampli�cation
normalisée à |UWEM |=2450 V en fonction de la tension de polarisation de la WEM.
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Figure 4.17 � Variation du facteur d'ampli�cation en fonction de la tension de polarisa-
tion de la WEM.

Le facteur d'ampli�cation évolue de manière exponentielle avec la tension de
polarisation. Ainsi, une intégrale de signal mesurée à une tension de polarisation
-2450 V sera 10 fois plus petite à une tension de -2300 V. Dans la suite de l'étude, la
tension de polarisation de la WEM utilisée est de -2450 V et permet ainsi de s'assurer
que le signal de la WEM n'est pas distordu.

La détermination de la fonction de réponse de la WEM nécessite de connaître
le nombre d'ions qui sont à l'origine de chaque pic du spectre en temps de vol. La
détermination de la quantité d'ions absolue est réalisée avec une Faraday Cup.

4.3.3 Mesure absolue du nombre d'ions

Une Faraday cup fonctionne selon le même principe que le collecteur de charge
(paragraphe 4.2.2). Elle permet de mesurer le courant généré par l'arrivée des par-
ticules chargées sur le détecteur. La �gure 4.18 représente un schéma de la Faraday
cup et du conditionneur du signal utilisé.

La partie collectrice de la Faraday cup est constituée d'un parallélépipède de
cuivre évidé (6×4×4 cm3) dont l'entrée est protégée par une plaque polarisée à une
tension négative (Vp=-400 V). Celle-ci permet d'éviter la collection d'éventuels élec-
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Figure 4.18 � Représentation de la Faraday cup utilisée pour mesurer le nombre d'ions
en sortie du déviateur électrostatique.

trons lents formés dans le déviateur. Une grille de transmission T de 88% est disposée
sur la plaque a�n de bien dé�nir les lignes de champ à l'entrée de la Faraday cup.
La partie collectrice est polarisée à une tension VFDcup>Vp, pour que les électrons
secondaires émis durant l'impact des ions sur la partie collectrice ne puissent pas
s'échapper. Les valeurs des résistances et de la capacité sont identiques à celles utili-
sées pour le collecteur de charge. Ainsi, le signal en tension mesuré sur l'oscilloscope
est proportionnel au courant i généré par la collection des ions.

Cependant, dans le cas de la Faraday cup, le nombre d'ions à la sortie du déviateur
n'est pas su�sant pour que le signal soit mesurable pour tous les états de charge
et toutes les énergies cinétiques. En e�et, la dynamique de codage en tension de
l'oscilloscope limite l'amplitude minimale du signal mesurable à environ 500 µV.
Ainsi pour une durée d'impulsion de 10 ns, le plus petit courant Ilim théoriquement
mesurable (en l'absence de bruit électronique) est donc :

Ilim = 500× 10−6/50 = 10−5 A (4.12)

ce qui équivaut à une charge totale Qlim détectable sans ampli�cation de :

Qlim = Ilimt = 10−5 × 10−8 = 10−12 C (4.13)

Cette charge totale équivaut à 6,2×106 ions 1+ ou 6,2×105 ions 10+. Le nombre
d'ions en sortie du déviateur est généralement inférieur à cette limite. Pour ampli�er
le signal, nous avons utilisé le pré-ampli�cateur de tension VT120B de chez Ortec 3.
Ce pré-ampli�cateur permet de convertir une impulsion en courant en une impulsion
en tension à travers une résistance de 50 Ω qui est ensuite ampli�ée d'un facteur
noté A. Ainsi, la tension de sortie Vout du pré-ampli�cateur s'écrit sous la forme :

Vout = 50× Iin × A (4.14)

3. voir www.ortec.fr
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où Iin est l'impulsion en courant générée par les ions. Le temps de montée du
signal en tension est inférieur à 1 ns, ce temps de montée est su�samment rapide pour
avoir une bonne séparation des di�érents états de charge. Le gain A d'ampli�cation
annoncé par le constructeur est de 200 dans les conditions nominales d'utilisation
(charge collectée supérieure à 10−12 C).

A�n d'étalonner la chaîne de mesure de la Faraday cup, une impulsion en courant
de charge totale contrôlée est envoyée dans le dispositif. La �gure 4.19 présente la
chaîne électronique utilisée pour ce travail. Un générateur d'impulsion en tension

Figure 4.19 � Chaîne électronique permettant l'étalonnage de la chaîne de mesure de la
Faraday cup.

délivre un échelon d'amplitude ∆Ui=50 mV. Cette tension échelon est ensuite di-
minuée en amplitude par des atténuateurs (bande passante ∼GHz) d'un facteur G.
Pour convertir cet échelon en tension en une impulsion en courant, un condensateur
de capacité Ci =470 pF est utilisé. On obtient ainsi une impulsion en courant i dont
la largeur est donnée par le produit rCi ≈ 20 ns où r est l'impédance (r=50 Ω) de
la ligne de mesure (câble-oscilloscope). La charge totale Qi de cette impulsion vaut
alors Qi = GCi∆Ui. Le pré-ampli�cateur convertit cette impulsion en une impulsion
en tension ampli�ée que l'on mesure ensuite à l'oscilloscope.

La �gure 4.20 représente le signal typique de structure bipolaire obtenu à l'oscillo-
scope. La partie négative est le résultat de la conversion de l'impulsion en courant en
tension et de son ampli�cation. La partie positive est intrinsèque au pré-ampli�cateur
et est due à un mauvais retour à la ligne de base. Notons que ce pré-ampli�cateur
rapide est utilisé généralement pour des mesures de temps et non pour faire de la
spectroscopie d'énergie. Dans la suite, nous nous intéresserons au signal négatif et
plus particulièrement à son intégrale (par rapport à la ligne de base). Ainsi, en fai-
sant varier l'amplitude G∆Ui à l'aide de di�érents atténuateurs, on peut construire
un abaque permettant de relier l'intégrale du signal mesurée à l'oscilloscope et la
charge injectée Qi dans la chaîne de mesure (�gure 4.21). La variation de l'intégrale
du signal en sortie du pré-ampli�cateur en fonction de la charge injectée est linéaire
avec une pente, notée a, de 3000 Vs.C−1. Par exemple, pour une charge injectée de
10−14 C, on obtient en sortie une intégrale de 3×10−11 Vs à l'oscilloscope.

La chaîne de mesure de la Faraday cup étant étalonnée, nous pouvons mesurer le
nombre d'ions à la sortie du déviateur dans quelques con�gurations d'états de charge
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Figure 4.20 � Signal du générateur d'impulsion obtenu sur l'oscilloscope permettant
l'étalonnage de la chaîne de mesure.
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Figure 4.21 � Variation de la charge mesurée à l'oscilloscope en fonction de la charge
injectée dans la chaîne de mesure. La pente de la régression linéaire est de a = 3000Vs.C−1.
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et d'énergie. Ces mesures sont faites en réalisant une moyenne sur une centaine de
tirs a�n d'améliorer le rapport signal sur bruit. En e�et, à une tension de dévia-
tion donnée, les ions arrivent toujours au même instant, l'intégrale du signal reste
constante en moyenne. Par contre, la ligne de base est constituée d'un bruit blanc et
son niveau baisse en moyenne. Par exemple, la �gure 4.22 représente le spectre en
temps de vol obtenu avec la Faraday cup après une moyenne sur 100 tirs laser pour
une tension de déviation de 180 V sur une cible de tantale.
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Figure 4.22 � Exemple d'un signal obtenu après une moyenne de 100 tirs laser avec la
Faraday cup pour une tension de 180 V sur une cible de tantale.

Sur ce spectre, on distingue les états de charge 2+ à 5+. Le nombre d'ions à l'état
de charge Q, noté NQ

ions, est déterminé par :

NQ
ions =

IQs
a× T ×Q× e

(4.15)

où IQs [Vs] est l'intégrale du pic de polarité négative de l'état de charge Q, a est
le gain du pré-ampli�cateur (a=3000 Vs.C−1), T est la transmission de la grille de
la Faraday cup (T=88%) et en�n Qe [C] est la charge apportée par un ion d'état de
charge Q. Le tableau 4.3 représente le nombre d'ions pour chaque état de charge de
la �gure 4.22.

Dans cet exemple, le nombre d'ions à l'origine de chaque pic varie entre 5×104

et 1×105. L'incertitude sur ce nombre est obtenue en faisant varier les bornes d'inté-
gration des pics de sorte à minimiser et à maximiser le nombre d'ions. Cette procé-
dure est utilisée pour di�érentes tensions de déviateur de sorte à explorer une grande
gamme en énergie des ions. Dans le cas de la cible de tantale, 9 tensions du déviateur
ont été explorées. Pour chaque tension, une moyenne sur 100 tirs laser est réalisée.
La même procédure est utilisée pour des cibles d'aluminium et de cuivre dont les
spectres ont été obtenus après une moyenne sur 200 et 400 tirs respectivement. La
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État de charge NQ
ions

2 62 400 ± 4 900
3 65 300 ± 4 200
4 96 500 ± 6 600
5 48 800 ± 3 900

Tableau 4.3 � Nombre d'ions détectés dans chaque pic de la �gure 4.22.

�gure 4.23 récapitule le nombre d'ions, mesuré avec la Faraday cup, associé à chaque
état de charge en fonction de l'énergie cinétique des ions pour des tirs sur des cibles
d'aluminium, de cuivre et de tantale. La quantité d'ions en sortie du déviateur est
comprise entre 103 et 105 pour la cible d'aluminium, entre 104 et 105 pour la cible
de tantale et entre quelques 102 à 105 pour la cible de cuivre.
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Figure 4.23 � Nombre d'ions mesuré avec la Faraday cup en fonction de l'énergie cinétique
des ions.

4.3.4 Détermination de la fonction de réponse

La fonction de réponse de la WEM est dé�nie comme la valeur de l'intégrale du
signal par ion incident sur le détecteur. Elle dépend du nombre de masse, de l'état
de charge et de l'énergie de l'ion [Mro99, Kra98]. La fonction de réponse pour un ion
d'état de charge Q, d'énergie E, notée R(Q,E), est déterminée expérimentalement
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par :

R(Q,E) =
IQ,EWEM

NQ,E
(4.16)

où IQ,EWEM [Vs] est l'intégrale du signal induit sur le détecteur lorsque NQ,E ions
sont incidents sur la WEM avec l'état de charge Q et l'énergie E. L'unité de la
fonction de réponse ainsi dé�nie est en Vs.ion−1. Elle va être déterminée dans cette
partie à une tension de polarisation de -2450 V. Nous avons vu dans la partie 4.3.2
comment généraliser la fonction de réponse aux autres tensions de polarisation. Le
nombre d'ions à la sortie du déviateur est connu pour certaines tensions de déviation
grâce aux mesures réalisées avec la Faraday cup. Ainsi, pour obtenir la fonction de
réponse de la WEM, il faut se placer aux mêmes tensions de déviation utilisées avec
la Faraday cup et relever les intégrales des signaux induits par les di�érents états de
charge sur la WEM. Le tableau 4.4 résume les mesures qui ont ainsi été e�ectuées.

Cible Nombre de réponses mesurées Qmin-Qmax Emin-Emax (keV)
Al 45 1+ - 11+ 0,58 - 25,3
Cu 43 1+ - 15+ 1,15 - 27,6
Ta 28 1+ - 5+ 1,5 - 18,4

Tableau 4.4 � Récapitulatif des mesures réalisées pour la détermination de la
réponse de la WEM.

La �gure 4.24 présente la comparaison des signaux issus de la Faraday cup et
de la WEM pour une cible de tantale à une tension de déviation de 180 V. On voit
clairement sur cet exemple la meilleure sensibilité de la WEM avec la présence de
pics associés aux états de charge 1+ et 6+ qui ne sortent pas de la ligne de base pour
la Faraday Cup. Par exemple dans le cas de l'état de charge 4+ (E=13,86 keV) du
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Figure 4.24 � Signal généré par des ions tantale sur la Faraday cup (�gure a) et sur la
WEM (�gure b) à une tension de 180 V de déviation.

tantale de la �gure 4.24, nous avons :
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I4+
WEM = 8, 01± 0, 02 nVs
N4+ = 96 500± 6600 ions

}
RTa(4

+, 13, 86 keV) = (83, 1± 5, 8)× 10−15 V.s/ion

(4.17)
La même procédure est appliquée pour toutes les tensions de déviation et pour

tous les signaux des di�érents états de charge des trois éléments pour lesquels le signal
de la Faraday cup est exploitable. La �gure 4.25 présente la fonction de réponse de la
WEM pour les trois éléments et pour di�érents états de charge. A un état de charge
donné, la dynamique de la fonction de réponse est petite. On observe des valeurs
basses lorsque l'état de charge et l'énergie cinétique sont faibles et des réponses qui
présentent un plateau au-delà de 5 keV quel que soit l'état de charge et la nature
de l'élément. Les barres d'erreur ne permettent pas de conclure sur une dépendance
avec l'état de charge au dessus de 5 keV.

Cette fonction de réponse doit pouvoir être corrélée au taux de production d'élec-
trons secondaires dans l'électrode de conversion. On ne connait cependant pas la
nature de cette électrode (cf. �gure 4.15). A titre indicatif, nous allons faire une
comparaison avec les taux de conversion des électrons secondaires sur du CuBe pu-
bliés par G. Cano [Can73]. Notons que le CuBe est l'alliage qui est généralement
utilisé pour réaliser les dynodes des photomultiplicateurs. La �gure 4.26 présente le
nombre d'électrons secondaires émis par ion incident en fonction de l'énergie ciné-
tique des ions aluminium et cuivre sur du CuBe mesuré par G. Cano [Can73].

Lorsque l'énergie cinétique des ions est faible (typiquement de 0 à 5 keV) le
nombre d'électrons secondaires, que l'on notera γ, est faible et augmente avec l'éner-
gie de l'ion. Pour des énergies supérieures à 5 keV, les valeurs de γ paraissent être
constantes. Un facteur entre 10 et 30 est observé entre le minimum et le maximum du
taux de conversion dans toute la gamme en énergie cinétique. Ce facteur est similaire
à celui mesuré sur nos fonctions de réponse. L'auteur constate qu'au-delà de 5 keV,
la variation du nombre d'électrons secondaires est proportionnelle à m−2/5 où m est
la masse de l'élément. En appliquant cette relation sur le cuivre et le tantale et en
normalisant à la valeur de l'aluminium, on obtient :

γCu ∝ 0, 7γAl

γTa ∝ 0, 46γAl
(4.18)

A partir des données des fonctions de réponse de la �gure 4.25 que nous avons
mesurées, on détermine la moyenne de la fonction de réponse pour des énergies
supérieures à 5 keV. On obtient ainsi :

RAl(E ≥ 5keV ) = 247 Vs.ion−1

RCu(E ≥ 5keV ) = 153 Vs.ion−1

RTa(E ≥ 5keV ) = 94 Vs.ion−1

(4.19)

En normalisant à la fonction de réponse moyenne de l'aluminium, on obtient
ainsi :
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Figure 4.25 � Fonction de réponse de la WEM pour des ions aluminium, cuivre et tantale.
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Figure 4.26 � Taux de production d'électrons secondaires lors de l'impact des ions alumi-
nium et cuivre pour di�érents états de charge sur du CuBe mesurés par G. Cano [Can73].
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RCu(E ≥ 5keV ) = 0, 6RAl(E ≥ 5keV )

RTa(E ≥ 5keV ) = 0, 37RAl(E ≥ 5keV )
(4.20)

Ces valeurs sont proches de la dépendance en m−2/5 du nombre d'électrons secon-
daires émis lors de l'impact d'un ion de masse m observée par G. Cano (cf. équation
4.18).

A un élément donné, les fonctions de réponse mesurées présentent de grandes
�uctuations. L'intégration des signaux pour le cuivre et l'aluminium est di�cile à
extraire pour certains états de charge. A�n de réduire ces �uctuations et avoir une
tendance globale, nous avons fait le choix de réaliser une moyenne glissante pondérée
sur tous les états de charge. Réalisée sur quatre énergies consécutives, la moyenne
pondérée de la fonction de réponse, notée Rp, s'écrit [Kno00] :

Rp(E) =

∑4
i=1 R(Ei)σ

−1
i∑4

i=1 σ
−1
i

avec E =
1

4

4∑
i=1

Ei (4.21)

où σi représente l'erreur sur R(Ei). L'erreur sur Rp, notée σp s'écrit alors :

σp =
1√∑4
i=1 σ

−1
i

(4.22)

La �gure 4.27 présente les fonctions de réponse moyennes pondérées obtenues
pour les cibles d'aluminium, de cuivre et de tantale à une tension de polarisation
de -2450 V. Cette fonction de réponse peut être étendue aux autres tensions de
polarisation à partir du facteur d'ampli�cation déterminé précédemment (cf. �gure
4.17).
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Figure 4.27 � Fonctions de réponse moyennes de la WEM pour les cibles d'aluminium,
de cuivre et de tantale pour une tension de polarisation de -2450 V.
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Ces données vont être utilisées pour l'ensemble des intégrales des pics mesu-
rées lors des di�érentes mesures réalisées avec le déviateur électrostatique a�n de
construire les distributions en énergie des ions après expansion du plasma. Au préa-
lable, il va falloir estimer la transmission de notre déviateur qui peut être très sensible
aux e�ets de charge d'espace.

4.4 Transmission du déviateur

Nous allons véri�er la sensibilité de notre dispositif aux e�ets de charge d'espace
en comparant le signal obtenu en sortie du déviateur avec un signal mesuré en
amont de celui-ci. Pour cela, on dispose d'une distribution temporelle intégrée sur
tous les états de charge mesurée avec le collecteur de charge situé dans la chambre
d'interaction [Fle65]. Le protocole pour la détermination d'une transmission du
déviateur est le suivant :

� En considérant un déviateur idéal (transmission de 100%), on peut construire
à partir des distributions mesurées en sortie du déviateur une distribution en

énergie "équivalente"
(

d2NQ
eq

dEdΩ

)
à l'entrée du déviateur pour les di�érents états

de charge Q.
� A partir de ces distributions, en intégrant sur la charge, on détermine le signal
équivalent (appelé collecteur reconstruit dans la suite) au signal collecteur situé
dans la chambre expérimentale. Nous verrons que le signal reconstruit est d'un
niveau plus bas que celui du collecteur expérimental : le déviateur n'est pas
idéal et sa transmission doit être estimée.

� Une comparaison quantitative entre le signal du collecteur de charge expé-
rimental et celui du collecteur reconstruit est e�ectuée pour extraire une
transmission du déviateur à une énergie cinétique des ions donnée.

Cette procédure est appliquée pour trois cibles d'éléments di�érents : le tantale,
le cuivre et l'aluminium. Nous montrerons à l'issue de cette étude que la transmission
de notre déviateur est fortement limitée par les e�ets de charge d'espace et qu'elle
dépend de l'énergie des ions et de leur intensité surfacique.

4.4.1 Détermination des distributions ioniques équivalentes

Les mesures des distributions d'ions ont été réalisées pour di�érentes tensions du
déviateur a�n d'explorer une large gamme en énergie de la distribution. Le tableau
4.5 récapitule les tensions du déviateur qui ont été utilisées. A titre indicatif, l'énergie
des ions d'états de charge 1+ est indiquée pour les tensions minimales et maximales.

Pour chaque tension du déviateur, 10 tirs laser sont réalisés a�n d'obtenir une
moyenne et un écart-type des intégrales pour chaque état de charge. La distribution
du nombre d'ions en fonction de l'énergie est calculée par la relation suivante :
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Cible Nombre de tensions U Umin-Umax (V) E1+
min-E

1+
max (keV)

Al 15 20-170 0,38-3,2
Cu 19 20-200 0,38-3,8
Ta 26 40-200 0,77-3,8

Tableau 4.5 � Récapitulatif des tensions du déviateur pour la détermination des
distributions ioniques mesurées avec la WEM. L'énergie des ions d'états de charge
1+ est indiquée pour les tensions minimales et maximales à titre indicatif.

d2NQ

dEdΩ
=

IQWEM

R(Q,E)× T ×∆E × Ωdév

(4.23)

où IQWEM [V.s] est l'intégrale des signaux de la WEM de chaque état de charge,
la fonction de réponse à l'énergie E et l'état de charge Q est notée R(Q,E), Ωdév est
l'angle solide de l'entrée du déviateur. La dispersion en énergie d'un pic est notée
∆E et en�n le terme T désigne la transmission du déviateur. Pour construire ces
distributions, il nous faut déterminer la résolution (∆E/E) de notre déviateur qui
est une inconnue du problème.

4.4.1.1 Calcul de la résolution en énergie du déviateur

Pour déterminer cette grandeur, nous allons utiliser le logiciel SIMION version
8.0.7 [Dah00]. Ce logiciel permet de calculer la trajectoire des particules chargées
dans des potentiels électriques ou magnétiques à deux ou trois dimensions. L'uti-
lisateur dé�nit la géométrie des électrodes et SIMION détermine les potentiels via
la résolution des équations de Laplace. Les e�ets de charge d'espace ne sont ainsi
pas pris en compte. Les caractéristiques des particules peuvent être dé�nies (masse,
nombre, énergie cinétique, distribution, charge...). La géométrie est créée à partir
d'une grille dont la dimension et le maillage sont modi�ables par l'utilisateur.

Pour simuler le déviateur électrostatique, le maillage de la grille est choisi à 25
µm. Le dispositif expérimental simulé est composé des plaques de déviation, d'une
plaque d'entrée avec un trou de diamètre 500 µm et en�n d'une plaque située à
la sortie du déviateur permettant de dé�nir un détecteur virtuel. La simulation est
réalisée avec des ions aluminium et tantale pour explorer des gammes en temps de
vol allant de la µs à une vingtaine de µs. Les ions sont émis avec une distribution
en énergie continue et constante à partir de la zone d'interaction laser située à 50
cm du trou d'entrée du déviateur. Les ions sont distribués uniformément dans un
cône d'angle 0,029� a�n de couvrir la fenêtre d'entrée du déviateur. On récupère
l'ensemble des caractéristiques cinétiques des ions qui atteignent le détecteur virtuel
(énergie cinétique, position, etc). La �gure 4.28 présente la distribution en énergie
cinétique des ions aluminium d'état de charge 11+ qui sont sortis du déviateur pour
une tension de déviation de 90 V.
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Figure 4.28 � Histogramme de l'énergie cinétique des ions aluminiums d'état de charge
11+ qui sont sortis du déviateur.

Pour un état de charge donné, la résolution en énergie est déterminée par le rap-
port entre la largeur à mi-hauteur de la distribution en énergie et l'énergie cinétique
moyenne. On réalise cette procédure pour dix états de charge et on montre que la
résolution moyenne en énergie déterminée par SIMION est de : 1,54% avec un écart-
type de 0, 02% quelle que soit l'énergie cinétique de l'ion. Cette résolution est aussi
indépendante de la tension de déviation. Cette valeur est assez proche des valeurs
des résolutions qui sont attendues pour ce type de déviateur, typiquement autour de
1% à 2% [Eub63].

En relevant l'énergie minimale et maximale des ions à la sortie du déviateur, on
peut déterminer l'histogramme des particules qui respectent ces bornes en énergie
à son entrée. Le rapport de l'intégrale de cet histogramme avec celui des ions qui
sont sortis du déviateur correspond à la transmission du déviateur sans prise en
compte des e�ets de charge d'espace. La �gure 4.29 a) présente l'histogramme des
ions aluminium d'état de charge 11+ en entrée qui respectent les bornes en énergie
des ions qui sont sortis. La �gure 4.29 b) présente l'évolution de la transmission
en fonction de l'énergie de l'ion. La majorité des ions qui ne vont pas au bout du
déviateur sont situés sur les extrémités de la gamme en énergie. Ainsi, la transmission
théorique moyennée de notre déviateur (sans e�et de charge d'espace) obtenue à
partir des résultats des simulations pour 10 états de charge à la tension de déviation
de 90V est de 86% avec un écart-type de 0,4%. On comparera cette valeur avec celle
mesurée à l'issue de l'analyse dont le plan a été présenté au début de la partie 4.4.

4.4.1.2 Comparaison à la résolution expérimentale

Une comparaison directe des résolutions expérimentales et théoriques n'est pas
possible avec notre dispositif expérimental. Nous ferons une comparaison des lar-
geurs temporelles des paquets d'ions détectés en sortie du déviateur. Ces largeurs
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Figure 4.29 � Comparaison de l'histogramme en énergie des ions en entrée et en sortie du
déviateur. La transmission est réalisée en faisant le rapport des deux histogrammes entre
les bornes bleues. La �gure b) représente la transmission en fonction de l'énergie.

temporelles dépendent de la résolution en énergie du dispositif. La largeur temporelle
à mi-hauteur des pics, que l'on notera ∆texp est composée de plusieurs contributions
[Wor96] :

∆t2exp ≈ ∆t2laser + ∆t2traj + ∆t2∆E + ∆t2WEM + ∆t2CE (4.24)

où ∆tlaser est l'élargissement temporel dû à la durée d'émission des ions (9 ns),
∆ttraj est l'élargissement correspondant aux di�érentes trajectoires des ions dans le
déviateur, ∆t∆E correspond à l'élargissement temporel dû à la dispersion en énergie
des ions qui sortent du déviateur, ∆tWEM dé�nie l'élargissement dû à la réponse de
la WEM et en�n, ∆tCE est l'élargissement temporel du faisceau provoqué par les
e�ets de charge d'espace.

L'étude réalisée avec SIMION tient compte de la dispersion temporelle due à
∆ttraj et ∆t∆E. Pour comparer avec les mesures expérimentales, on rajoute une
contribution due à la durée d'émission ∆tlaser prise arbitrairement à 9 ns et une
autre associée au temps de montée du signal WEM (∆tWEM=1 ns). On compare
ensuite la somme quadratique de ces contributions avec les résultats des mesures
expérimentales. La �gure 4.30 présente ainsi l'évolution de la largeur à mi-hauteur
∆t des pics mesurée en fonction de leur temps de vol t pour les cibles d'aluminium,
de cuivre et de tantale. Ces valeurs sont comparées aux valeurs théoriques.

Les largeurs à mi-hauteur des mesures sont généralement plus importantes que
les largeurs théoriques. Cette di�érence vient de l'élargissement temporel généré par
les e�ets de charge d'espace dans le déviateur. Lorsque le temps de vol est grand
(supérieur à 10 µs), l'écart entre la théorie et l'expérience s'accentue car la vitesse
de ces ions étant moins importante, l'in�uence des e�ets de charge d'espace sur la
dispersion temporelle augmente.

Lorsque les temps de vol sont petits (de l'ordre de quelques µs), certaines largeurs
expérimentales sont plus petites que les valeurs théoriques. Il se peut que l'élargisse-
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Figure 4.30 � Évolution de la largeur à mi-hauteur des pics en fonction du temps de vol
expérimental pour les cibles d'aluminium, de cuivre et de tantale. Les valeurs théoriques
prennent en compte une dispersion temporelle du paquet d'ions dû à la durée du laser (9
ns) et au temps de montée de la WEM (1 ns).

ment temporel dû à la durée du laser (prise à 9 ns) soit surestimé car les ions rapides,
correspondant généralement aux états de charge élevés, sont sans doute produits lors
du maximum de l'intensité laser (durée inférieure à 9 ns).

Notons que les largeurs expérimentales de l'aluminium sont plus importantes
que le cuivre et le tantale. Nous montrerons que les e�ets de charge d'espace sont
plus importants pour cet élément. Cependant, on observe que la variation de la
largeur théorique avec le temps de vol est très proche qualitativement de la variation
expérimentale.

4.4.1.3 Distribution ionique équivalente

En utilisant la résolution en énergie du déviateur déterminée à l'aide de SIMION
(∆E/E = 1, 54%), on construit les distributions en énergie des ions pour les cibles
d'aluminium, de cuivre et de tantale à partir de la relation (4.23) dans le cas où on
considère un déviateur idéal (T = 1). Les �gures 4.31, 4.32, 4.33 et 4.34 présentent
respectivement les distributions en énergie des di�érents états de charge pour les
cibles d'aluminium, de cuivre et de tantale.

Les distributions des trois éléments sont très di�érentes. On observe une corré-
lation entre l'état de charge et l'énergie de l'ion. Plus l'état de charge est élevé plus
l'énergie cinétique moyenne de l'ion est importante. Ce même comportement est ob-
servé pour les trois cibles. De plus, les valeurs des états de charge maximum atteints
sont di�érentes : 11+ pour l'aluminium, 19+ pour le cuivre et 7+ pour le tantale. Les
discussions autour de ces observations sont reportées dans la partie 4.5.2.
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4.4.2 Signal collecteur reconstruit et comparaison avec la me-
sure

Comme présenté au début de la partie, le second point de l'analyse nous menant
à une mesure de la transmission consiste à construire un signal collecteur e�ectif et
à le comparer avec le signal mesuré. Pour cela, il faut construire les distributions
en temps de vol des ions à une distance égale à la distance de la cible au collecteur
de charge (dcible-collecteur=14,3 cm). Le signal du collecteur reconstruit, noté Ireccoll(t),
s'exprime par :

Ireccoll(t) = rΩcoll

Qmax∑
Q=1

Qe
d2NQ

eq(t)

dtdΩ
(4.25)

où Ωcoll est l'angle solide du collecteur, Q l'état de charge de l'ion, r est l'im-

pédance de l'oscilloscope et
(

d2NQ
eq

dtdΩ

)
les distributions d'ions en temps de vol "équi-

valentes" à l'entrée du déviateur qui peuvent s'exprimer à partir des distributions
d'ions en énergie "équivalentes" par :

d2NQ
eq(t)

dtdΩ
=

d2NQ
eq(t)

dEdΩ

dE

dt
=

d2NQ
eq(t)

dEdΩ

miond
2
cible-collecteur

t3
(4.26)

La �gure 4.35 présente la comparaison entre le signal collecteur reconstruit (en
bleu) et le collecteur expérimental (en rouge) situé dans la chambre pour les trois
cibles (aluminium, cuivre et tantale). Une di�érence importante entre les deux si-
gnaux est observée. Le niveau de signal du collecteur reconstruit est toujours très
inférieur à celui du collecteur expérimental. Par ailleurs, le maximum du signal col-
lecteur reconstruit n'est pas situé au même instant que le maximum du collecteur de
charge expérimental. Ces e�ets de distorsion ont été précédemment observés dans la
littérature et sont généralement interprétés par des e�ets de charge d'espace dans le
déviateur qui perturbent la déviation des ions les empêchant ainsi d'arriver au bout
du déviateur [Fle65].

Les e�ets ont donc tendance à distordre les distributions des ions en sortie du
déviateur. Les di�érences entre le signal collecteur reconstruit et expérimental sont
d'autant plus importantes que l'intensité maximale du collecteur expérimental est
importante. Dans la suite, on dé�nit l'intensité surfacique maximale, notée Jmax,
à l'entrée du déviateur comme le rapport entre l'intensité maximale et la surface
d'entrée du déviateur. L'intensité surfacique maximale à l'entrée du déviateur
(donc à une distance de 50 cm de la zone d'interaction), déduite à partir de celle
mesurée dans la chambre avec le collecteur de charge est, pour les trois types de cible :

� Aluminium : Jmax = 1, 1 A/cm2

� Cuivre : Jmax = 0, 2 A/cm2

� Tantale : Jmax = 0, 04 A/cm2
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Figure 4.35 � Comparaison entre le signal collecteur expérimental situé dans le chambre
et celui reconstruit à partir des mesures des distributions ioniques "équivalentes" avec le
déviateur électrostatique pour les cibles d'aluminium, de cuivre et de tantale.
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On constate que plus l'intensité surfacique à l'entrée du déviateur est importante
plus la transmission est faible donnant encore un signe fort d'e�ets de charge d'espace.

4.4.3 Mesure de la transmission du déviateur en fonction de
l'énergie et de l'intensité surfacique des ions

Pour un élément donné, la transmission du déviateur dépend a priori de l'énergie
cinétique et de l'état de charge de l'ion. La transmission est dé�nie par le rapport :

TQ(Emin, Emax) =

d2NQ
eq

dEdΩ
dE

d2NQ
ent

dEdΩ
dE

(4.27)

où le dénominateur correspond à la distribution en énergie des ions entrant dans
le déviateur. Ce dénominateur est la quantité que l'on cherche à déterminer, il nous
faut pour cela trouver un moyen d'obtenir un ordre de grandeur de la transmission
par ailleurs.

Pour cela, on va s'appuyer sur le signal mesuré par le collecteur de charge
qui somme les ions sur tous les états de charge à un instant de collection donné.
Ainsi, dans la suite de ce chapitre, nous allons déterminer une transmission e�ective
construite à partir du rapport entre le signal du collecteur reconstruit et celui me-
suré, et ce, pour des intervalles en énergie de 500 eV. D'un point de vue analytique,
cette transmission e�ective sera dé�nie par :

Teff (E) =
rΩcoll

∑
QQe

∫ E+250eV

E−250eV

d2NQ
eq

dEdΩ
dE

Iexpcoll (E)
(4.28)

où Iexpcoll (E) est l'intégrale du signal collecteur mesuré entre les temps de vol tmin et
tmax associés respectivement aux énergies cinétiques des ions comprises entre Emin =
E − 250 eV et Emax = E + 250 eV. Notons que si la transmission TQ(E) était
indépendante de l'état de charge Q (ce que nous n'avons pas pu montrer) alors
la transmission e�ective Teff tendrait vers la valeur de TQ(E). Par ailleurs, cette
transmission e�ective n'a pas le statut de transmission moyenne. On peut en e�et
montrer que :

Teff (E) 6=
∑
Q

TQ(E)PQ(E) (4.29)

où PQ est la probabilité d'avoir l'état de charge Q à une énergie donnée.
La �gure 4.36 présente les résultats des transmissions e�ectives obtenues. Chaque

valeur de transmission est reliée à l'énergie de l'ion et au courant surfacique. Par
exemple, dans le cas du cuivre, à une énergie de 10 keV, le courant surfacique est de
0,015 A/cm2 ce qui donne une transmission e�ective de 19%.
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Figure 4.36 � Figure permettant de relier l'énergie cinétique de l'ion et le courant surfa-
cique à la transmission e�ective à l'entrée du déviateur pour les trois éléments (aluminium,
cuivre et tantale).

Cette étude montre clairement une corrélation entre transmission e�ective et
courant surfacique : la transmission est minimale quand le courant surfacique est
maximal. La transmission de notre déviateur paraît ainsi considérablement réduite
du fait des e�ets de charge d'espace. Par ailleurs lorsque l'énergie cinétique est basse,
la transmission diminue. Il en est de même pour les grandes énergies. Par ailleurs,
quel que soit l'élément les transmissions e�ectives sont beaucoup plus faibles que
celles déterminées par SIMION (T=87%, cf. Partie 4.4.1.1).

Ces comportements observés peuvent être comparés aux résultats des simula-
tions publiés dans la référence [Jin14]. Les auteurs utilisent un code PIC 4 (logiciel
CST) pour simuler l'e�et des caractéristiques du faisceau de particules (courant
surfacique, énergie et largeur des fentes dans le déviateur) sur la transmission
relative d'un déviateur électrostatique de géométrie équivalente à la notre. Notons
que les codes PIC sont basés sur la résolution des équations de Maxwell couplées
aux équations de la dynamique et permettent d'étudier les e�ets de charge d'espace.
La �gure 4.37, issue de la référence [Jin14], présente par exemple la variation
de la transmission relative pour des ions de tantale chargés 1+ et 5+ pour dif-
férentes largeurs de fente et courants surfaciques. Les conclusions de leur étude sont :

� à une intensité surfacique donnée, la transmission des ions dans le déviateur
est meilleure à 2,5 keV/Q qu'à 1 keV/Q : les ions les plus lents sont a�ectés
plus fortement par les e�ets de charge d'espace,

� lorsque l'intensité surfacique augmente, la transmission chute à une valeur
E/Q �xée. La diminution de la transmission avec l'intensité surfacique peut
atteindre plus d'un facteur 2 pour des intensités de l'ordre de quelques

4. Particle In Cell
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µA/mm2 (ce qui équivaut à 0,1 mA/cm2).

Par ailleurs les codes PIC pourraient être une alternative à la connaissance des
transmissions TQ(E) (cf. équation 4.27). La transmission e�ective mesurée Teff (E)
serait alors une observable expérimentale pour contraindre et valider les résultats de
ces codes de calcul.

Figure 4.37 � Transmission normalisée en fonction de l'état de charge de l'ion pour a)
un rapport énergie sur charge de 2500 eV et b) de 1000 eV. Le terme s1 désigne la largeur
de la fente d'entrée. Les �gures sont issues de la référence [Jin14].

Cette comparaison semble indiquer que la transmission de notre déviateur est for-
tement limitée à cause des e�ets de charge d'espace. Le courant surfacique maximum
au niveau de notre déviateur (à 50 cm de la cible) est de 1 A/cm2 pour l'aluminium,
0,2 A/cm2 pour le cuivre et de 4×10−2 A/cm2 pour le tantale à 1013 W/cm2. Pour
comparer avec les valeurs disponibles dans la littérature, le courant surfacique à l'en-
trée du déviateur peut être ramené à une distance de 1 m en utilisant la relation
suivante [Kra12] :

jL2 = (L1/L2)3jL1 (4.30)

où jL1 et jL2 sont les courants surfaciques mesurés respectivement aux distances
L1 et L2. Ainsi pour une distance de 1 m, le courant surfacique maximum à 1013

W/cm2 serait de 0,13 A/cm2 pour l'aluminium, 0,025 A/cm2 pour le cuivre et 0,005
A/cm2 pour le tantale. Dans la littérature, les mesures réalisées à 1015 W/cm2 (éner-
gie de 50 J, durée d'impulsion de 350 ps, longueur d'onde de 0,657 ou 0,438 µm et
une tache focale de l'ordre de 80 µm de diamètre) pour di�érents éléments allant de
Z=27 à Z=83 indiquent que le courant surfacique est de l'ordre de 0,030 A/cm2 à
1 m de la cible [Lá03]. Ainsi, un dispositif expérimental (avec le dé�ecteur placé à
1 m de la cible) dont les e�ets de charge d'espace sont négligeables à 1013 W/cm2

pour un plasma d'aluminium devrait l'être aussi lors des tirs sur des éléments lourds
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à plus haute intensité. Réduire les e�ets de charge d'espace nécessite de diminuer le
nombre d'ions entrant dans le déviateur et donc collimater encore davantage l'entrée
du déviateur.

4.5 Caractéristiques des ions dans leur état asymp-
totique

4.5.1 Distribution en énergie corrigée et fraction ionique

Ces valeurs originales de transmission e�ective vont être utilisées pour corriger
les distributions ioniques mesurées compte tenu de l'équation 4.23. A une énergie
cinétique donnée, cette correction est la même quel que soit l'état de charge de
l'ion. Les �gures 4.38, 4.39, 4.40 et 4.41 présentent respectivement les distributions
ioniques avec et sans prise en compte de la transmission e�ective dans le cas des
cibles d'aluminium, de cuivre et de tantale. Les corrections des distributions sont les
plus importantes dans le cas de la cible d'aluminium où les courants surfaciques sont
plus élevés.

A partir des distributions en énergie de chaque état de charge corrigées de la
transmission, on peut déterminer la fraction ionique mesurée loin de la cible. Celle-ci
est notée F (Q) et est dé�nie par la relation suivante :

F (Q) =

∫
d2NQ

dEdΩ
dE∑q=Qmax

q=1

∫
d2Nq

dEdΩ
dE

(4.31)

La �gure 4.42 présente les fractions ioniques déterminées dans cette étude (�gure
a) et celles mesurées dans la référence [Zha14]. Les auteurs de ce travail utilisent
un laser Nd :YAG de longueur d'onde 1,06 µm, d'énergie 2,4 J répartie sur une
durée de 8-10 ns. Ils estiment l'intensité sur cible aux alentours de 1012 W/cm2. Les
distributions sont ressemblantes sauf à bas état de charge où nos fractions ioniques
sont plus élevées. Cette di�érence est majoritairement due à la prise en compte dans
notre étude de la fonction de réponse de la WEM (basse pour les faibles états de
charge et faibles énergies cinétiques) et de la transmission e�ective de notre déviateur.
On observe deux populations d'ions pour l'aluminium et le cuivre alors que dans le
cas du tantale nous n'avons qu'une population de faibles états de charge.
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Figure 4.42 � Fractions ioniques déduites des mesures réalisées avec le déviateur électrostatique pour les cibles d'aluminium, de
cuivre et de tantale dans ce travail en a) et celles mesurées issues de la référence [Zha14] sur les cibles d'aluminium, de nickel et de
tantale en b).
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La �gure 4.43 présente la distribution totale des ions dans le cas de la cible d'alu-
minium, de cuivre et de tantale. Ces distributions sont déterminées en sommant les
distributions de chaque état de charge entre elles. En intégrant ces distributions, on
obtient le nombre total d'ions par stéradian produits à 1013 W/cm2 pour les dif-
férentes cibles. Le tableau 4.6 compare les di�érentes valeurs obtenues. Le nombre
d'ions par stéradian dépend assez peu du numéro atomique de l'élément, il est de
l'ordre de 4×1014 ions.sr−1. Lors d'une interaction laser, le plasma se détend géné-
ralement dans un cône de demi-angle d'ouverture d'environ 22�donnant un nombre
total d'ions de 2×1014 ions.

Cette valeur peut être comparée à un calcul considérant que le laser forme un
plasma sur une surface de cible correspondant à un cercle de 25 µm de diamètre et,
sur une profondeur de 1 µm. Ce calcul d'ordre de grandeur donne un nombre d'ions
de l'ordre de 1014 ions, valeur très similaire à celle mesurée.

Al Cu Ta
Ntot (×1014 sr−1) 3,8 2,8 4,8

Tableau 4.6 � Tableau comparant le nombre total d'ions émis par stéradian lors de
l'interaction laser à 1013 W/cm2 pour les cibles d'aluminium, de cuivre et de tantale.

4.5.2 La recombinaison électronique

Les états de charge les plus élevés, notés Qmax, que nous avons mesurés loin de
la cible sont pour les di�érentes cibles :

• Aluminium (Z=13), Qmax = 11+

• Cuivre (Z=29), Qmax = 19+

• Tantale (Z=73), Qmax = 7+

L'état de charge maximum augmente entre l'aluminium et le cuivre mais chute
brutalement pour le tantale. On rappelle par ailleurs (cf. �gure 4.42) que l'on observe
deux populations d'ions pour des tirs sur cible d'aluminium et de cuivre mais qu'une
seule population pour le tantale. Le tableau 4.7 présente les valeurs des énergies de
l'électron le moins lié 5, noté Eb, pour un ion d'état de charge (Qmax − 1) et Qmax

mesuré.
L'énergie de liaison de l'électron le moins lié est de l'ordre de 450 eV pour l'alu-

minium 10+ et autour de 2 keV pour l'aluminium 11+. Dans le cas du cuivre, les
énergies sont de l'ordre de 700 eV pour le cuivre 18+ et de 1,7 keV pour le cuivre 19+.
Un gap en énergie est donc observé entre ces deux états de charge et le plasma n'est
pas assez chaud pour arracher des électrons dont l'énergie de liaison est supérieure

5. voir www.nist.gov/pml/data/asd/cfm
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Élément (Qmax − 1)/couche/Eb(eV ) Qmax/couche/Eb(eV )

13Al 10 / L / 442 11 / K / 2086

29Cu 18/ M / 670 19 / L / 1690

73Ta 6 / O / 139 7 / O / 159

Tableau 4.7 � Comparaison des énergies de liaison de l'électron le moins lié des
états de charge (Qmax-1) et Qmax ainsi que la couche atomique correspondante.

au keV. Ce résultat est très di�érent pour un plasma de tantale où les énergies de
liaison des électrons, pour des ions de tantale 7+ et 8+ sont très similaires.

La variation de l'ionisation dans un plasma est normalement croissante avec le
numéro atomique de l'élément [Col73]. En utilisant les relations de Colombant et
Tonon [Col73] (cf. Chapitre 3 Partie 3.2), l'état de charge moyen, à 1013 W/cm2,
serait de l'ordre de 18+ pour le cuivre et de 26+ pour le tantale. L'absence d'ions
dans ces hauts états de charge dans l'état asymptotique s'explique par les processus
de recombinaison qui ont lieu lors de la détente du plasma. Le taux de ces processus
dépend de la densité d'électrons libres. Cette densité étant plus élevée dans un plasma
de tantale, la recombinaison y est plus importante que dans un plasma de cuivre ou
d'aluminium [Rou96].

La �gure 4.44 présente l'état de charge maximum mesuré en fonction du numéro
atomique de la cible pour di�érentes intensités lasers. A haute intensité (I>1014

W/cm2), des expériences ont montré que des états de charge élevés subsistent à
longue distance de la cible sur les éléments de numéro atomique élevé [Lá03, Sha99,
Kra03]. Pour des intensités supérieures ou égales à 1014 W/cm2, l'énergie laser peut
être absorbée par des phénomènes non linéaires (par exemple l'absorption résonante).
Ces processus génèrent des populations d'électrons supra-thermiques. Il se crée alors
un champ électrique fort qui accélère les ions leur permettant de s'échapper du plasma
avant qu'ils n'aient eu le temps de se recombiner [Lá03].

4.5.3 Vers un choix de tensions du déviateur pour des études
à plus hautes intensités

Pour atteindre les états de charge d'intérêt loin de la cible de mercure (Q>30+),
l'intensité laser doit être d'au moins 1014 W/cm2. A ces intensités en régime nano-
seconde, les lasers ont généralement un faible taux de répétition. Le laser que nous
devions utiliser sur le site de Bruyères-le-Châtel a un taux de répétition de 1 mn
pour une énergie de 40 J. Comme nous l'avons déjà signalé, des problèmes liés au
laser ne nous ont pas permis de réaliser les tirs que nous espérions. Sur l'installation
laser du LULI2000 de l'École Polytechnique, qui permet d'atteindre des intensités
supérieures à 1014 W/cm2, le taux de répétition est de l'ordre de un tir par heure.
L'utilisation du déviateur électrostatique dans ces conditions nécessite d'être prédic-
tif sur le choix des tensions de déviation à appliquer. Nous verrons qu'à partir d'une
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Figure 4.44 � Évolution de l'état de charge maximum observé en fonction du numéro
atomique de l'élément pour di�érentes intensités lasers.

modélisation des distributions ioniques de type Maxwell-Coulomb, des lois d'échelle
semblent se dégager en s'appuyant sur les résultats de di�érents travaux.

4.5.3.1 Distribution de Maxwell-Coulomb

Dans la littérature, il est montré que les distributions ioniques produites dans
les plasmas avec des lasers ns peuvent être généralement ajustées par une fonction
appelée distribution de Maxwell-Coulomb [Tor02, Tor06a, Tor06b] :

d2NQ

dvdΩ
(v) = A

( mion

2πkT ion

)3/2

v3 × exp
(
− mion

2kTion
(v − vk − vc)2

)
(4.32)

avec le terme A lié au nombre total d'ions, Tion la température e�ective des ions
dans le plasma et mion la masse de l'ion. Le terme vk désigne la vitesse d'expansion
du centre de masse du plasma que l'on considère en première approximation comme
adiabatique [Tor02]. Le terme vc, appelé vitesse coulombienne, tient compte du fait
que les ions ayant les états de charge les plus élevés ont la vitesse la plus importante
du fait de la répulsion coulombienne. La �gure 4.45 présente l'évolution de l'énergie
cinétique moyenne des ions en fonction de leur état de charge que l'on a mesurée lors
de tirs sur la cible de tantale.



4.5. CARACTÉRISTIQUES DES IONS DANS LEUR ÉTAT ASYMPT� . . .| 167

1 2 3 4 5 6 7
Etat de charge 

0

5

10

15

20

25

En
er

gi
e 

ci
né

tiq
ue

 m
oy

en
ne

 (k
eV

)

Tantale

Figure 4.45 � Évolution de l'énergie moyenne des ions tantale en fonction de leur état
de charge.

L'énergie des ions augmente d'à peu près 3 keV par état de charge. On peut ainsi
supposer que les ions subissent une accélération sous l'e�et d'un potentiel électrique
de l'ordre de 3 kV. Il est montré que ces deux vitesses vk et vc s'expriment par
[Sib91, Kel92] :

vk =

√
γkTion
mion

vc =

√
2QeV0

mion

(4.33)

avec Tion la température ionique e�ective, V0 le potentiel d'accélération e�ectif,
Q l'état de charge de l'ion et γ est le coe�cient adiabatique (γ=5/3). On dispose
ainsi de trois paramètres d'ajustement : A, Tion et vk+vc.

Chaque distribution en vitesse que l'on a mesurée et corrigée de la transmission
e�ective du déviateur, peut être ajustée par cette fonction. La �gure 4.46 présente
les ajustements des données mesurées avec la cible de tantale. Ces ajustements sont
représentatifs au premier ordre des mesures expérimentales corrigées.

4.5.3.2 Potentiel et température e�ectifs des ions du plasma

A partir de l'ensemble des résultats des paramètres d'ajustement Tion et vk+vc de
chaque distribution, on déduit un potentiel e�ectif moyen (V0 = 3100±1800 V) et une
température ionique e�ective moyenne (Tion=830±480 eV). La �gure 4.47 présente
la comparaison sur le tantale des températures e�ectives et des potentiels e�ectifs
en fonction de l'intensité laser dans le cas de ce travail et des résultats que l'on peut
trouver dans la littérature [Tor02, Tor06a, Tor06b]. Nos résultats s'insèrent bien dans
la tendance formée par les résultats de ces auteurs. L'ensemble des points semblent



��� | �����	
� �
 �������	�� ����
����	�� ���
 �� ��� 
 
 


Ω

������ ���� � ��������	� 
�� 
� ��	����	 �����

����
��� ��� �����������	� �	 �������
����	��� ��� 
� ���
� �� ��	��
� � ��13 ����2�

���������  � !"#�"���#��� $%��&%�� �� �!'�$$� $"()$"(* !� + % ���&%� ���������&�%,
-. �� $"% -� � %��&�!� /&0 ���#��� ���������� �&� -�� ��&%�� �"%��1


�"#��� ��� -�� &0 ���#���� "� -�- %� $& ��#���&� �� �2�!�%3� �� $� �"����%�$
�2�!�%, 4 �514 67!#2 + % �"�� �����!�%3�#��� -� 8885 �9 �� :855 9
 ��� 3&$� ��
- �"����%�$ �2�!�%, �� -� $& ��#���&� �� �2�!�%3� �" � ���#������ -.���%#�� $��
-%���%; �%"�� �� ����(%� -�� %"�� �" �  �� %�����%�� $&��� -� �514 67!#2 �.%$� �"��
�������� -&�� $� � ��&� &�<#��"�%+ �
 �& =( �� �
�� �������� $�� -%���%; �%"�� -��
%"�� 4 �514 67!#2 �" � -�� ��&�� -� !'&�(� -� �5+ 4 :5+ � � $� �&��&$�
 �"#���
��� -� $& ,&%;$� -%2����!� -� � #��" &�"#%+ � ����� $� �&��&$� �� $� #��! �� "�
�� � !"��%-���� + � $�� -%���%; �%"�� ���&%��� &���> �� -%2������� -&�� $� !&� -. �
�$&�#& -� #��! ��
 ��� %"�� -.��&�� -� !'&�(� $�� �$ � �$�3�� "�� & ��%"�% -�� ����(%��
!%���%+ �� �%� ��� ����� 855 ?�9 �� �55 ?�9
 �%��%* �" � -���!��� $�� %"�� -.��&��
-� !'&�(� � ���%� �� 4 @5+ %$ ,& -�&%� & ��%"�% ��&3&%$$�� & A ����%"�� -� -�3%&�%"�
+ % �"�� $%����� -&�� $� �&;$�& �
� �� + % ���#����&%��� -� #�� ��� $�� #&A%#& -��
-%���%; �%"�� �� ����(%� -�� ��&�� -� !'&�(� &��"!%��




4.6. CONCLUSION DU CHAPITRE | 169

109 1010 1011 1012 1013 1014 1015 1016 1017

Intensité (W/cm2)

101

102

103

104

105
Te

m
pé

ra
tu

re
 io

ni
qu

e 
ef

fe
ct

iv
e 

(e
V

)
Ref [Tor02]
Ce travail
Ref [Tor06b]
Ref [Tor06a]

T(eV)=2,8x10-3I0,35(W.cm2)

109 1010 1011 1012 1013 1014 1015 1016 1017

Intensité (W/cm2)

102

103

104

105

Po
te

nt
ie

l e
ff

ec
tif

 (V
)

Ref [Tor02]
Ce travail
Ref [Tor06b]
Ref [Tor06a]

V0(V)=2,27 I0,24 (W.cm2)

Figure 4.47 � Variation de la température ionique e�ective et du potentiel e�ectif en
fonction de l'intensité laser.
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Figure 4.48 � Distribution en énergie des ions tantales à 1014 W/cm2 pour des états de
charge de 10+ à 50+.

4.6 Conclusion du chapitre

Le but de ce chapitre était de mettre en place un protocole expérimental pour
mesurer les distributions en énergie de chaque état de charge dans leur état asymp-
totique. L'enjeu était de caractériser le dispositif expérimental de sorte à pouvoir
ensuite l'utiliser sur des installations laser à plus haute intensité. Sur ces installa-
tions, il doit permettre de véri�er si des états de charge asymptotiques supérieurs à
30+ sont atteints et donc si les conditions requises pour une mesure de l'excitation
du 201mHg est possible. Si cette première étape est remplie, cela nous permettrait
d'être prédictif sur le nombre d'isomères détectables.

A ce stade de l'étude, nous avons un déviateur électrostatique qui est validé du
point de vue de la cinématique. Nous avons déterminé la fonction de réponse de la
WEM pour des ions d'états de charge compris entre 1+ et 11+ pour l'aluminium,
1+ et 18+ pour le cuivre et 1+ à 7+ pour le tantale, sur une gamme en énergie



170 | CHAPITRE 4. DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL POUR LA ME� . . .

Q E (keV) Tension du déviateur (V)
30 190 329
35 220 325
40 250 325
45 280 323
50 300 312

Tableau 4.8 � Tensions du déviateur nécessaires pour mesurer des ions de tantale
d'états de charge 30+ à 50+ au bout du déviateur compte tenu de leur distribution
en énergie de la �gure 4.48.

cinétique comprise entre 1 keV et 30 keV. Nous avons mis en évidence les e�ets de
charge d'espace au sein de notre déviateur, ceux-ci a�ectant la transmission de ce
dernier. Nous avons ainsi déterminé une transmission e�ective en fonction de l'énergie
cinétique des ions pour les di�érents éléments en se basant sur le signal intégré en
temps du collecteur de charge. Les distributions en énergie des ions ont été ainsi
corrigées de cette transmission a�n d'avoir des ordres de grandeur du nombre d'ions
dans les états asymptotiques.

Les distributions d'ions tantale ont été ensuite ajustées par les distributions de
type Maxwell-Coulomb ce qui nous a permis de mettre en évidence une loi d'échelle à
partir des ajustements réalisés à di�érentes intensités laser dans la littérature [Tor02,
Tor06a, Tor06b]. Le numéro atomique du tantale étant proche de celui du mercure,
nous pouvons être prédictif pour le choix des tensions de déviation à utiliser à une
intensité de 1014 W/cm2 ou autre (en régime laser ns), pour détecter les ions d'états
de charge supérieurs à 30+.

Cette étude doit être maintenant étendue à plus haute intensité. La fonction de
réponse doit être déterminée à plus haute énergie et pour des états de charge jusqu'à
50+. Un moyen serait de déterminer les taux de production des électrons secondaires
de l'électrode de conversion [Can73] vu les corrélations observées dans ce travail entre
ces taux et les fonctions de réponse.

La transmission du déviateur doit être améliorée en prévision d'une expérience à
1014 W/cm2. Pour cela, il faudrait dans un premier temps améliorer la transmission
dans le cas de la cible d'aluminium à 1013 W/cm2. Pour un déviateur placé à 1 m de la
cible, diminuer la fente d'entrée est une option possible. L'utilisation d'un code PIC,
tel que le logiciel CST [Jin14], peut nous permettre d'améliorer notre connaissance
de la transmission de notre déviateur en fonction de l'état de charge des ions et de
leur énergie cinétique.

Une fois ces points résolus, la prochaine étape serait de trouver la bonne ins-
tallation laser pour atteindre des états de charge supérieurs à 30+ loin de la cible.
N'oublions pas qu'il faut aussi s'assurer que les états de charge résonants favorables
pour l'excitation par e�et NEET (Q ≥42+) soient atteints dans le plasma. Cette me-
sure peut être réalisée par spectroscopie X du plasma à l'aide d'un cristal de Bragg
à des intensités de l'ordre de 1014 W/cm2 [Bus85, BA86].



Conclusion

Ce travail de thèse a consisté au dimensionnement d'une expérience de mise en
évidence de l'excitation nucléaire par e�et NEET (Nuclear Excitation by Electronic
Transition) du premier état excité du 201Hg créé par l'interaction d'un faisceau laser
et d'une cible de mercure. Ce niveau nucléaire de très faible énergie d'excitation
possède une demi-vie de 81 ns. Ce travail est séparé en trois parties dont nous allons
rappeler les points importants.

La première partie de ce travail a été consacrée au calcul du taux d'excitation
nucléaire par e�et NEET du 201mHg dans un plasma à l'équilibre thermodynamique.

Dans un premier temps, nous avons calculé le taux NEET dans le cadre du modèle
de l'atome moyen gaussien (AMG), à l'équilibre thermodynamique, pour une densité
de 10−2 g/cm3. Ce modèle permet de calculer le taux NEET à partir d'une description
statistique du spectre des transitions atomiques. Pour des températures de plasma
comprises entre 200 eV et 400 eV (état de charge moyen compris entre 40+ et 50+)
les taux calculés sont compris entre 103 et 104 s−1.

A�n de déterminer les zones du plan densité-température pour lesquelles le mo-
dèle de l'AMG est pertinent, nous avons comparé le modèle de l'AMG avec le code de
physique atomique MCDF (Multi Con�guration Dirac Fock) sur le spectre atomique
de la transition radiative E2, 6p1/2-4p3/2, pour des états de charge compris entre 47+

et 51+. Il a été ainsi montré que l'approximation gaussienne est pertinente lorsque
l'écart en énergie entre deux raies est plus petit que la largeur individuelle d'une
raie. Cette condition est véri�ée pour des états de charge inférieurs à 49+.

Pour quanti�er les �uctuations du taux NEET autour de la valeur moyenne don-
née par l'AMG, nous avons développé un code, appelé ADAM. Il permet de calculer
les taux d'excitation par e�et NEET en éclatement de con�gurations autour de
l'atome-moyen. Les résultats de cette comparaison ont montré que les �uctuations
autour de l'atome moyen sont faibles lorsque l'état de charge moyen du plasma est
situé autour de 42+. Par contre, lorsque l'état de charge moyen augmente, les taux
NEET sont sujets à de fortes dispersions qui peuvent être dues à un artefact du
modèle ADAM. Pour les très grands états de charge, comme l'ont montré les compa-
raisons entre MCDF et l'AMG, l'atome moyen surestime considérablement les taux
d'excitation à cause du très faible nombre de con�gurations mis en jeu.

Le calcul du taux NEET étant limité par l'incertitude sur les énergies de tran-
sitions atomiques calculées, cette méthode originale a montré que l'intervalle de
con�ance sur le taux NEET est de l'ordre d'un facteur deux autour du taux moyen
pour les états de charge moyens autour de 42+.

Le modèle ADAM peut être amélioré sur plusieurs points. Actuellement, un calcul
DCA (Detailed Con�guration Accounting) avec toutes les couches atomiques est hors
de portée lorsque l'état de charge est trop faible. Un critère basé sur le nombre
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d'électrons excités permettrait de sélectionner les con�gurations qui ont seulement
deux ou trois électrons excités par rapport à la con�guration fondamentale. Cette
méthode nous permettrait de pouvoir calculer les transitions impliquant des électrons
sur des couches supérieures à la couche P.

La méthode d'éclatement de con�gurations autour de l'atome-moyen sou�re du
problème de la variation de l'énergie de la transition avec la température du plasma.
A�n de réduire cet e�et, il serait envisageable de calculer, pour chaque transition ato-
mique et pour chaque état de charge, un potentiel auto-cohérent pour la con�guration
la plus probable et de l'appliquer ensuite pour les autres con�gurations initiales. Cela
réduirait fortement les �uctuations du calcul ADAM dues à cet artefact.

Dans le cadre de la thèse de D. Denis-Petit [DP14], le formalisme pour calculer
le taux NEET en multi-con�guration a été développé. Une extension du modèle
ADAM en le couplant avec MCDF pourrait être réalisée. Le code ADAM permettrait
de sélectionner les con�gurations qui ont des transitions atomiques proches de la
transition nucléaire. Ces con�gurations pourraient être ensuite calculées avec MCDF
a�n d'obtenir un taux NEET en multi-con�guration. Le taux NEET calculé tiendrait
ainsi compte du couplage jj.

La deuxième partie de ce travail était dédiée à l'estimation du nombre de noyaux
excités produits lors d'une interaction laser matière pour le dimensionnement d'une
expérience. Pour réaliser cette estimation, les taux NEET ont été calculés dans le
modèle de l'AMG à l'ETL et ont été couplés avec le code hydrodynamique Chivas
avec la méthode de la température d'ionisation.

Les résultats ont montré qu'environ 107 isomères sont formés lors de l'interac-
tion d'un laser à une intensité de 2×1014 W/cm2 sur une cible pure de mercure 201.
Compte tenu des incertitudes dues aux di�érentes approximations e�ectuées, la va-
leur de 106 isomères est conservée pour le dimensionnement d'une expérience à cette
intensité.

Finalement, la dernière partie de ce travail de thèse était destinée au développement
et à la caractérisation d'un dispositif expérimental pour la mesure des états de charge
asymptotiques produits lors d'une interaction laser. Cette mesure a été réalisée avec
un déviateur électrostatique qui a été caractérisé sur un laser Nd :YAG au CENBG
à une intensité de 1013 W/cm2. La mesure des ions en sortie du déviateur est réalisée
par une WEM pour laquelle la fonction de réponse a été obtenue sur une gamme en
énergie de 1 keV à 30 keV pour des ions aluminium, cuivre et tantale.

En mesurant les distributions en énergie à la sortie du déviateur et en les confron-
tant avec le signal intégré d'un collecteur de charge, nous avons mis en évidence de
forts e�ets de charge d'espace qui a�ectent la transmission du déviateur. Cette trans-
mission est d'autant plus faible que le courant surfacique à l'entrée du déviateur est
important.

Une transmission e�ective pour les di�érents éléments (aluminium, cuivre et tan-
tale) en fonction de l'énergie cinétique et du courant surfacique a été déterminée en



| 173

se basant sur le signal du collecteur de charge. Cette transmission e�ective nous a
permis de corriger les distributions ioniques asymptotiques a�n de déterminer un
ordre de grandeur du nombre d'ions dans leur état asymptotique.

En�n, à partir des mesures de distributions d'ions tantale à di�érentes intensi-
tés laser réalisées dans la littérature, nous avons mis en évidence des lois d'échelle
en ajustant les distributions par des distributions de type Maxwell-Coulomb. Nous
pouvons ainsi être prédictif dans le choix des tensions de déviation à utiliser dans le
cas de mesures à plus haute intensité laser.

La prochaine étape est de mesurer les distributions d'ions asymptotiques pro-
duites à plus haute intensité laser (I≥1014 W/cm2). Pour cela, la fonction de réponse
de la WEM doit être déterminée pour des états de charge supérieurs à 30+ et des
énergies cinétiques de l'ordre de quelques centaines de keV. De plus, des mesures de
spectroscopie X permettraient de s'assurer que les états de charge supérieurs à 42+

sont atteints dans le plasma.
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Annexe A

Détermination des éléments de

matrice nucléaires à partir de la

mesure de la demi-vie de l'état

La démarche pour déterminer les éléments de matrice nucléaire réduit est la
suivante. La demi-vie d'un état nucléaire s'exprime par,

t1/2 =
ln 2

λγ + λCI

=
ln 2

λγ(1 + α)

(A.1)

où λγ est le taux de transition radiatif et λCI, le taux de désexcitation par conver-
sion interne. Le taux de désexcitation radiatif peut se décomposer par une contribu-
tion de chaque multipolarité,

λγ = λM1
γ + λE2

γ (A.2)

On dé�nit alors le coe�cient de mélange, δ2(E2/M1) comme le rapport du taux
de désexcitation radiatif E2 sur M1,

δ2(E2/M1) =
λE2
γ

λM1
γ

(A.3)

Le tableau 1.1 présente une comparaison entre l'intensité relative du taux de
conversion interne pour di�érentes orbitales atomiques calculées et déterminées ex-
périmentalement. L'accord entre l'expérience et la théorie est très bon, le coe�cient
de conversion total α est ainsi déterminé théoriquement. Le coe�cient de mélange
δ2(E2/M1) a été mesuré par V.N Gerasimov et al [Ger97] et vaut 2,10(±0,55)×10−4

et le coe�cient de conversion interne calculé par Band et Trzhaskovskaya [Ban91],
α=6,50(±1,25)×104 où l'erreur tient compte de l'incertitude sur le coe�cient de
mélange.

L'élément de matrice nucléaire réduit BI2→I1(E/M L) intervient dans l'expression
du taux de transition radiatif λγ(E/M L),

λγ(E/M L) =
8π

(2L+ 1)!!2
L+ 1

L

(
Eγ
~c

)2L+1
BI2→I1(E/M L)

~
(A.4)
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Ainsi, en connaissant la valeur de la demi-vie de l'état (t1/2=81 ns [Mé07]) et
le coe�cient de conversion interne α=6,50(±1,25)×104, on peut calculer le taux de
transition radiatif total λγ (cf. équation (A.1)). Ensuite, à partir du coe�cient de
mélange δ2(E2/M1)=2,10(±0,55)×10−4, on en déduit la valeur du taux de transition
radiatif de chaque multipolarité par la relation (A.2). L'élément de matrice nucléaire
réduit de chaque multipolarité, BI2→I1(E/M L), est déterminé par (A.4).



Annexe B

Description du modèle de l'atome

moyen

Dans le modèle de l'atome moyen [Roz72], l'atome est contenu dans une sphère,
dont le rayon Ri, appelé rayon de Wigner-Seitz, dépend de la densité du plasma ρ.
Ce rayon est déterminé par :

Ri =

(
3

4πρ

)1/3

, (B.1)

et permet de dé�nir les conditions aux limites sur les fonctions d'onde en r =
Ri (dérivée nulle, exponentielle décroissante a�n que la fonction d'onde s'annule à
l'in�ni...). Les électrons libres et liés sont contenus dans le volume de cette sphère.

Le point de départ est le modèle de Thomas-Fermi qui permet de calculer, pour
un atome isolé, le potentiel électrostatique V (r) et le potentiel chimique d'un atome
µ. Ce potentiel est ensuite utilisé dans l'équation de Dirac (B.2), a�n de calculer, par
minimisation, l'énergie Enlj et les fonctions d'onde ψnlj des orbitales électroniques.(

c~α.~p+ βmc2 + V (r)
)
ψnlj(r) = Enljψnlj(r) (B.2)

Les probabilités d'occupation des orbitales nlj sont issues de la statistique de
Fermi-Dirac et s'écrivent :

Pnlj =
1

1 + eβ(Enlj−µ)
(B.3)

avec β = 1
kTe

, où Te est la température du plasma. A partir de ces probabilités
d'occupation, on détermine le nombre moyen d'électrons sur les orbitales :

Nnlj = Pnljgnlj (B.4)

où gnlj est la dégénérescence d'une orbitale nlj donnée.
La densité d'électrons liés nbe (cm

−3) et la densité d'électrons libres nfe (cm
−3) se

calculent à partir des relations (B.5) et (B.6) :

nbe(r) =
∑
nlj

Pnlj|ψnlj(r)|2 (B.5)
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nfe (r) =
1

2π2

(
2mc2Te
~2c2

)3/2

F1/2

(
eV (r) + µ

Te
;

∣∣∣∣eV (r)

Te

∣∣∣∣) (B.6)

où F1/2(x; β) est l'intégrale incomplète de Fermi-Dirac :

Fj(x, β) =

∫ ∞
β

yjdy

1 + exp(y − x)
(B.7)

L'état de charge moyen Q̄ est déterminé en intégrant la densité électronique libre
sur le volume de la sphère :

Q̄(Te, ρ) =

∫ Ri

0

nfe (r, µ)d3r (B.8)

La densité électronique totale ne(r) s'exprime comme la somme de la densité
électronique libre et liée (B.9). Elle permet de calculer un nouveau potentiel électro-
statique Ve(r) (B.10) et, via la neutralité de la sphère ionique, un nouveau potentiel
chimique µ (B.11).

ne(r) = nbe(r) + nfe (r) (B.9)

Ve(r) = −4πe

(
1

r

∫ r

0

ne(r
′)r′2dr′ +

∫ Ri

r

ne(r
′)r′dr′

)
(B.10)

Z =

∫ Ri

0

ne(r, µ)d3r (B.11)

avec Z le numéro atomique de l'élément. Le potentiel total s'obtient en sommant
Ve(r) avec le potentiel nucléaire VN(r) (B.12).

V (r) = Ve(r) + VN(r) = Ve(r) +
Ze

r
(B.12)

La démarche est ensuite continuée jusqu'à la convergence du potentiel.



Annexe C

Approximation binomiale de la

probabilité des con�gurations

L'énergie d'une con�guration peut se calculer par la relation suivante :

E(C) =
∑
k

NkUk +
1

2

∑
k

∑
k′

Nk(Nk′ − δkk′)Vkk′ (C.1)

A l'équilibre thermodynamique, la probabilité d'existence d'une con�guration C
est déterminée par le calcul de la fonction de partition ZC :

P (C) =
1

ZC
gC exp

(
−β

[
E(C)−

∑
k

µNk

])
(C.2)

où gC est le poids statistique de la con�guration et s'exprime par :
∏

k

(
gk
Nk

)
avec

gk et Nk la dégénérescence et l'occupation de l'orbitale k. Le terme µ désigne le
potentiel chimique, ZC la fonction de partition du système et β = 1

kT
. On développe

l'énergie de la con�guration E(C) dans (C.2) et on obtient :

P (C) =
1

ZC

∏
k

(
gk
Nk

)
exp

(
−β

[∑
k

Nk(Uk − µ) +
1

2

∑
k

∑
k′

Nk(Nk − δkk′)Vkk′
])
(C.3)

Or en remarquant que :

exp (−β(Uk − µ)) = P k(1− P k)
−1 (C.4)

où P k est la probabilité moyenne d'occupation dans l'orbitale k issue de la proba-
bilité de Fermi-Dirac. On peut maintenant ré-exprimer la quantité (C.4) telle que :

P k(1− P k)
−1 → P

Nk
k (1− P k)

gk−Nk (C.5)

Ce changement n'a�ecte pas la probabilité car elle s'élimine par la renormalisation
par la fonction de partition ZC . Ainsi l'expression (C.2) devient :

P (C) =
1

ZC
PB(C) exp

(
−β

[
1

2

∑
k

∑
k′

Nk(Nk − δkk′)Vkk′
])

(C.6)

avec PB(C) la probabilité binomiale de la con�guration C :
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PB(C) =
∏
k

(
gk
Nk

)
P
Nk
k (1− P k)

gk−Nk (C.7)

L'expression (C.6) de la probabilité de la con�guration est le produit de la pro-
babilité binomiale par une exponentielle contenant l'interaction coulombienne entre
électrons.

L'approximation des électrons indépendants consiste à négliger, dans l'expres-
sion de la probabilité (C.6), l'interaction entre les électrons. La probabilité de la
con�guration est alors égale à la probabilité binomiale :

P (C) = PB(C) (C.8)

avec ZC = 1 car la probabilité binomiale est déjà elle-même normalisée. On peut
alors calculer facilement la variance de l'occupation d'une orbitale k donnée, qui est
alors donnée directement par l'expression de la variance binomiale soit :

σ2
k = gkP k(1− P k) = Nk(1− P k) (C.9)
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Résumé :
L'utilisation des lasers de puissance permet l'étude des propriétés de la matière
dans des conditions extrêmes de température et de densité. En e�et, l'interaction
d'un laser de puissance sur une cible créée un plasma dont la température est
su�samment grande pour atteindre des degrés d'ionisation élevés. Ces conditions
peuvent permettre, via divers processus, d'exciter le noyau dans un état nucléaire et
notamment dans un état isomère. Un noyau d'intérêt pour étudier ces phénomènes
est le 201Hg. Ce travail de thèse s'inscrit dans le cadre du dimensionnement d'une
expérience visant la mise en évidence de l'excitation du 201Hg dans un plasma laser.
La première partie de ce manuscrit présente la détermination des taux d'excitation
nucléaire dans les plasmas. Depuis une dizaine d'années les taux d'excitation sont
déterminés en utilisant le modèle de l'atome moyen. A�n de valider ce modèle, un
code, appelé ADAM (Au-Delà de l'Atome Moyen), a été développé a�n de calculer
le taux d'excitation nucléaire en DCA (Detailed Con�guration Accounting). Il nous
permettra d'en déduire un domaine thermodynamique en température et densité où
les taux d'excitation déterminés avec le modèle de l'atome moyen sont pertinents.
La deuxième partie présente le couplage des taux d'excitation nucléaire avec un code
hydrodynamique a�n d'en déduire, pour di�érentes intensités laser, le nombre de
noyaux qu'il serait possible d'exciter par tir laser. En�n, dans une dernière partie,
les premières approches expérimentales qui serviront au dimensionnement d'une
expérience sur une installation laser sont présentées. Ces approches sont basées sur
la détection et la détermination de la quantité d'ions multichargés obtenue loin de
la cible (∼ 80 cm). Pour cela, un déviateur électrostatique a été utilisé.

Mots clés :
Excitation nucléaire ; laser/plasma ; NEET ; hydrodynamique ; déviateur électrosta-
tique
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Abstract :
The use of high power lasers allows the study of the properties of matter in extreme
conditions of temperature and density. Indeed, the interaction of a power laser and a
target creates a plasma in which the temperature is high enough to reach important
degrees of ionization. These conditions can allow the excitation of the nucleus. A
nucleus of interest to study the processes of nuclear excitation is the 201Hg. This
work aims to design an experiment where the 201Hg excitation will be observed in a
plasma produced by a high power laser. The �rst part of this manuscript presents
the calculation of the expected nuclear excitation rates in the plasma. For about ten
years, nuclear excitation rates have been calculated using the average atom model.
To validate this model a code named ADAM (french acronym for Beyond The
Average Atom Model) was developed to calculate the nuclear excitation rates under
the DCA (Detailed Con�guration Accounting) hypothesis. ADAM allows us to
deduce the thermodynamical domain where the nuclear excitation rates determined
with the average atom model are relevant. The second part of this manuscript
presents the coupling of the excitation rate calculation with a hydrodynamic code
to calculate the number of excited nuclei produced in one laser shot for di�erent
laser intensity. Finally, in the last part, �rst experimental approaches which will be
used to design an experiment on a laser installation are presented. These approaches
are based on the detection and determination of the amount of multicharged ions
obtained far from the target (∼ 80 cm). For this purpose, an electrostatic analyzer
was used.

Keywords :
Nuclear excitation ; laser/plasma ; NEET ; hydrodynamic ; electrostatic analyzer
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