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Titre : Excitations nucléaires dans les plasmas : le cas du 84mRb
Résumé :

Ce travail, à la fois expérimental et théorique, présente l’étude d’un processus d’excitation
nucléaire, appelé NEET (Nuclear Excitation by Electron Transition), faisant intervenir un cou-
plage entre le noyau et le cortège électronique. Dans celui-ci, une désexcitation électronique peut
induire une excitation nucléaire si les transitions nucléaire et atomique sont résonantes et ont la
même multipolarité. Le noyau de 84Rb est un bon candidat pour mettre en évidence ce processus
dans un plasma créé par laser car il possède une transition de basse énergie (environ 3 keV) entre
l’état isomérique (Jπ = 6−, T1/2 = 20,26 min) et l’état Jπ = 5− (T1/2 = 9 ns). Afin d’évaluer
un taux d’excitation par effet NEET, il est nécessaire de décrire les états atomiques dans un
plasma et de caractériser précisément la transition nucléaire.

Afin d’obtenir une description précise des états atomiques dans un plasma, une méthode de
calcul de structure atomique a été développée. Cette méthode est basée sur le code de physique
atomique MCDF (Multi-Configuration Dirac-Fock) et emploie une technique de sélection des
configurations électroniques les plus probables en tenant compte des propriétés du plasma. Cette
méthode de calcul a été validée par l’interprétation d’un spectre X émis par un plasma de Rb
produit avec le laser PHELIX du GSI à une intensité de 6× 1014 W/cm2.

L’énergie de la transition nucléaire entre les états 6− et 5− n’était pas connue avec une
précision suffisante (∼ 200 eV) pour une évaluation précise du taux d’excitation par effet NEET.
Deux expériences de spectroscopie γ ont alors été réalisées auprès des accélérateurs ELSA du
CEA/DAM/DIF et Tandem de l’IPN d’Orsay. Elles ont permis d’améliorer de plus d’un ordre
de grandeur la précision sur l’énergie de cette transition.

A l’issue de ce travail, une évaluation du taux d’excitation par effet NEET dans un plasma
a été réalisée afin de dimensionner une expérience. D’après celle-ci, le plasma doit avoir une
température suffisamment élevée (de l’ordre de 400 eV) afin d’obtenir un nombre d’isomères
excités suffisant pour être détectés.
Mots clés : NEET, 84Rb couplage noyau-cortège électronique, excitation nucléaire, plasma

Title : Nuclear excitations in plasmas : the case of 84mRb
Abstract :

This experimental and theoretical work deals with the Nuclear Excitation by Electron Tran-
sition (NEET) process which involves a coupling between the nucleus and its electron cloud. In
this process, an electron de-excitation can induce a nuclear excitation if the atomic and nuclear
transitions are resonant and have the same multipolarity. This process could be observed in a
laser created plasma of 84Rb because this nucleus has a low energy transition (around 3 keV)
between the isomeric state (Jπ = 6−, T1/2 = 20,26 m) and the Jπ = 5− (T1/2 = 9 ns) state. To
evaluate a NEET excitation rate, the atomic states in plasma must be described and the nuclear
transition must be precisely characterised.

To describe the atomic states in plasma, a method based on a MCDF (Multi-Configuration
Dirac-Fock) code was developed. This one uses a procedure to select the most probable atomic
configurations according to the plasma properties. This method was checked by the interpreta-
tion of a X-rays spectrum emitted by a Rb plasma. This plasma was produced by the PHELIX
laser of the GSI laboratory at an intensity of 6× 1014 W/cm2.

The energy of the nuclear transition between the states 6− and 5− was not accurate enough
for the NEET rate evaluation. Two γ-rays spectroscopy experiments were conducted at the ELSA
accelerator from CEA/DAM/DIF and at the Tandem accelerator from the Orsay laboratory. The
accuracy of the nuclear transition energy was improved of more than one order of magnitude.

In this work, the NEET rate was evaluated to predict an experiment. The Rb plasma must
have a high temperature (around 400 eV) to obtain a sufficient number of excited isomers and
therefore to make possible the detection.
Keywords : NEET, 84Rb nucleus-electron cloud coupling, nuclear excitation, plasma
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Introduction

La quête d’une énergie abondante, sûre et écologique a conduit l’Homme à se tourner vers
le Soleil et vers le processus qui anime son cœur : la fusion nucléaire. La production d’énergie
en quantité suffisante et en respectant l’environnement est, en effet, l’un des enjeux sociétaux
majeurs du XXIème siècle. Entre l’utilisation des énergies renouvelables ne permettant pas une
production d’énergie suffisante pour subvenir à la demande et l’utilisation de la fission nucléaire
dans des centrales dont la sureté fait débat, la production d’énergie par fusion pourrait être une
alternative séduisante. Plusieurs installations sont en cours de développement pour démontrer
la possibilité de réaliser des réactions de fusion en laboratoire. Citons notamment les lasers
mégajoules NIF 1 aux États-Unis, dont les premiers faisceaux ont été obtenus en 2010, LMJ 2

en France, dont la mise en service est imminente (2014) ainsi que le projet européen HIPER 3.
Dans le cadre de la fusion par confinement inertiel (FCI), une capsule contenant un mélange de
Deutérium et Tritium est compressée et chauffée à l’aide de faisceaux lasers afin d’amorcer les
réactions de fusion productrices d’énergie. C’est dans ce contexte de développement de grandes
installations laser que prend place notre étude des phénomènes d’excitations du noyau atomique
dans les plasmas. Ces études ne pouvant pas être réalisées auprès des accélérateurs de particules
conventionnels.

En effet, à l’aide de lasers de haute puissance, il est possible de produire des plasmas denses et
chauds dans lesquels les atomes peuvent être fortement ionisés. Dans ces milieux particuliers, il
est possible d’étudier comment les propriétés du noyau atomique peuvent être modifiées lorsqu’il
est soumis à des conditions extrêmes de température et de densité. Dans un plasma, de nouveaux
phénomènes d’excitation nucléaire peuvent devenir dominants et ainsi induire des modifications
du peuplements des niveaux nucléaires et de leurs durées de vie apparentes. Ces études sont
notamment essentielles pour une meilleure compréhension des processus astrophysiques, telle
que la nucléosynthèse.

L’étude des différents phénomènes d’excitation des états nucléaires dans les plasmas créés par
laser constitue une part importante des activités de la collaboration formée des groupes ENL 4 du
CENBG et EEN 5 du CEA/DAM/DIF. Elle connait un regain d’intérêt avec la mise en service
prochaine d’installations multi-faisceaux laser de haut taux de répétition telles Apollon et ELI
en Europe.

Afin de préparer les expériences sur ces futures installations, il est nécessaire de pouvoir
prédire les taux d’excitations nucléaires dans les plasmas à l’aide de modèles fiables. Outre la
complexité des phénomènes à décrire, le manque de données expérimentales univoques pour
contraindre ces modèles représente une difficulté majeure. La contribution de ce travail de thèse
consiste à tester la validité d’un modèle statistique développé au CEA/DAM/DIF pour calculer
des taux d’excitations nucléaires dans le cas d’un noyau léger, le 84Rb, afin de dimensionner une
expérience de mise en évidence de l’excitation de ce noyau dans un plasma créé par laser.

1. NIF : National Ignition Facility
2. LMJ : Laser MégaJoule
3. HIPER : HIgh Power laser Energy Research facility
4. ENL : Excitations Nucléaires par Laser
5. EEN : Excitations des États Nucléaires

9



10



Chapitre 1

Excitations nucléaires dans les
plasmas : contexte

Introduction

L’étude des propriétés des états nucléaires et de leurs populations dans les plasmas denses et
chauds est un sujet d’actualité avec la mise en service de lasers de grande énergie tels le NIF 1 aux
États-Unis et le LMJ 2 en France. En effet, ces nouveaux lasers permettent de créer des plasmas
dans des conditions thermodynamiques de température et de densité susceptibles d’induire des
taux d’ionisation très élevés de la matière. Dans ces milieux très ionisés, les taux de réactions
ainsi que les propriétés nucléaires telles les durées de vie des états peuvent être modifiées.
Cependant très peu de données sont disponibles concernant les mécanismes d’excitation des
niveaux nucléaires en jeu et les populations de ces niveaux qui en résultent. Ces dernières années
plusieurs travaux théoriques ont été conduits pour évaluer les processus d’excitation nucléaire
dans des plasmas à l’équilibre thermodynamique de densité massique autour de 0,01 g/cm3 avec
des températures de quelques dizaines à centaines d’eV [1, 2]. Parmi les processus étudiés, ceux
qui mettent en jeu un couplage noyau-cortège électronique sont prédits comme pouvant jouer
un rôle prépondérant dans l’excitation des états de basse énergie du noyau. Dans ce cadre, nous
nous sommes intéressés à l’évaluation du taux d’excitation dans un plasma de l’isomère 6−, à
463 keV d’énergie d’excitation du 84Rb vers le niveau 5− à 467 keV d’énergie d’excitation. Dans
le premier paragraphe, deux types de mécanismes susceptibles de modifier les durées de vie
des niveaux nucléaires dans les plasmas sont présentés. Les principaux processus d’excitation
nucléaire au sein des plasmas sont rappelés dans le second paragraphe. Les troisième et quatrième
paragraphes décrivent des études déjà menées sur l’excitation des noyaux de tantale et d’uranium
dans des plasmas et présentent les spécificités du noyau de 84Rb.

1.1 Les plasmas créés par laser : un nouvel environnement pour
l’étude des propriétés nucléaires

L’enjeu de la physique nucléaire est l’étude des propriétés (durées de vie, description et
population des niveaux d’énergie, voies de décroissance,...) du noyau atomique. Certaines de ces
propriétés peuvent être modifiées suivant le milieu dans lequel le noyau est placé. La demi-vie
T1/2 d’un niveau nucléaire s’écrit :

T1/2 = ln 2∑
k λk

(1.1)

λk désignant le taux de transition associé au processus de désexcitation k de ce niveau. Celle-ci
peut être modifiée par l’ouverture ou la fermeture d’une ou de plusieurs voies de désexcitation.

1. NIF : National Ignition Facility
2. LMJ : Laser MégaJoule
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1.1.1 Modification de la durée de vie d’un niveau nucléaire par la fermeture
ou l’ouverture d’une voie de désexcitation

Fermeture d’une voie de désexcitation par modification du cortège électronique

Deux processus sont majoritairement impliqués dans la désexcitation d’un niveau nucléaire
excité d’énergie E1 vers un niveau d’énergie E2 : la désexcitation radiative et la conversion
interne. Lors d’une désexcitation radiative un photon γ est émis avec l’énergie Eγ = E1 − E2
(en négligeant l’énergie de recul du noyau). Lors d’une conversion interne, l’énergie disponible
E1 − E2 est transférée à un électron lié qui est alors éjecté du cortège électronique. L’énergie
cinétique de cet électron émis est : Ee = E1−E2−Eb, Eb étant l’énergie de liaison de la couche
sur laquelle était situé l’électron. Le rapport des taux de désexcitation par conversion interne
λe et par désexcitation radiative λγ définit le coefficient de conversion interne αe. Celui-ci est
lui-même une somme des coefficients de conversion interne sur les différentes couches atomiques :
αe = αe(K) + αe(L) + αe(M) + · · · . La demi-vie d’un niveau nucléaire où les deux processus
décrits ci-dessus prennent place s’écrit donc :

T1/2 = ln 2
λγ + λe

= ln 2
λγ
(
1 + αe

) = ln 2
λγ
(
1 + αe(K) + αe(L) + αe(M) + · · ·

) (1.2)

La demi-vie de ce niveau dépend donc fortement du cortège électronique. Cette propriété a
été mise en évidence sur le premier état excité Jπ = 3/2+ à 35,5 keV du 125Te (Z = 52) [3]. En
faisant, varier l’état de charge Q de l’ion Te, Attallah et al. ont pu observer une modification
de la durée de vie de l’état 3/2+ [3]. Celle-ci passe de 1,49 ns dans un atome neutre à 11
ns dans un ion auquel 48 électrons ont été arrachés. Cette augmentation de la demi-vie est
expliquée par le blocage de la conversion interne en couche K. En effet, l’énergie de liaison
de cette couche varie de 31,8 keV pour Q = 0 à 36,6 keV pour Q = 48+. Cette variation est
due à la modification de l’écrantage du potentiel du noyau et la modification des interactions
électron-électron. Pour un état de charge de Q = 48+, l’énergie de liaison de la couche K est donc
supérieure à l’énergie disponible lors de la désexcitation de l’état 3/2+. La conversion interne
sur cette couche n’est alors plus possible : αe(K) = 0. Par conséquent, d’après l’équation (1.2),
la durée de vie augmente.

Un autre exemple de modification des propriétés nucléaires induite par une modification du
cortège électronique est celui du 7Be. Ce noyau décroit, avec une demi-vie de 53,22 jours, vers le
7Li. Cette décroissance est réalisée exclusivement par capture électronique. Dans ce processus,
un électron du cortège électronique est absorbé par un proton du noyau pour former un neutron.
Si l’on ionise totalement un atome de 7Be alors cet élément devient stable.

Dans un plasma, les atomes peuvent être fortement ionisés, ce qui peut induire des modifica-
tions des durées de vie des niveaux nucléaires au vu des deux exemples précédents. Les plasmas
créés par laser sont donc des milieux privilégiés pour étudier l’influence du cortège électronique
sur la demi-vie des niveaux nucléaires.

Apparition d’une nouvelle voie de désexcitation

Un autre phénomène susceptible de modifier la durée de demi-vie d’un état nucléaire est
l’ouverture de nouvelles voies de désexcitation. En effet, si un processus supplémentaire de
désexcitation apparait ou ne peut plus être considéré comme négligeable, la demi-vie de l’état
nucléaire devient :

T1/2 = ln 2
λγ + λe + λnew

(1.3)

où λnew désigne le taux de transition associé à la nouvelle voie de désexcitation. L’ouverture
de cette nouvelle voie de désexcitation peut être favorisée par le milieu dans lequel le noyau est
placé.

Considérons l’exemple du noyau de 93Mo placé dans un plasma. Son schéma de niveaux
partiel est présenté sur la figure 1.1.
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3,53 ns
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Figure 1.1 – Schéma de niveaux partiel du 93Mo.

Ce noyau possède un état isomérique Jπ = 21
2

+ situé à une énergie d’excitation de 2424,95
keV. Dans un atome isolé, cet état décroit via une transition E4, avec une demi-vie T1/2 = 6,85
h, vers l’état Jπ = 13

2
+ situé 2161,90 keV au dessus du fondamental. Dans un plasma, l’état

isomérique 21
2

+ peut être excité vers l’état Jπ = 17
2

+ ayant une énergie d’excitation de 4,85 keV
plus élévée. Cet état 17

2
+ décroit également vers l’état 13

2
+. Ainsi, en milieu plasma, la nouvelle

voie de désexcitation de l’état isomérique 21
2

+ via une excitation vers l’état 17
2

+ est ouverte. Il
s’ensuit une modification de la durée de demi-vie effective de cet isomère. L’évolution de celle-ci
en fonction de la température du plasma (énergie moyenne des particules le composant) a été
déterminée par Gosselin et al. [4] et est tracée sur la figure 1.2. Elle est calculée en considérant
uniquement la désexcitation 21

2
+ → 13

2
+ (trait pointillé) ou en prenant en compte l’excitation

vers l’état 17
2

+ (transition 21
2

+ → 17
2

+ → 13
2

+ tracée en trait plein).

Figure 1.2 – Évolution de la demi-vie de l’état isomérique 21
2

+ du 93Mo en fonction de la
température du plasma. Calculs effectués pour une densité de 10−2 g/cm2. Celle-ci est calculée
en ne considérant que la désexcitation 21

2
+ → 13

2
+ (trait pointillé) ou en prenant en compte

l’excitation vers l’état 17
2

+ (trait plein).

Nous constatons que la demi-vie de l’état 21
2

+ évolue très peu en fonction de la température
(à la modification du coefficient de conversion interne avec le degré d’ionisation près) si l’on
considère uniquement la transition 21

2
+ → 13

2
+. A l’inverse, en prenant en compte l’excitation

vers l’état 17
2

+, la demi-vie de l’isomère est fortement modifiée pour une température supérieure
à 200 eV. Celle-ci varie alors de plusieurs ordres de grandeur.

Les plasmas créés par laser permettraient d’étudier les propriétés du noyau atomique dans
un environnement extrême en température et en densité. Dans l’Univers, les plasmas sont très
répandus (étoiles, nébuleuses, queues de comètes,...) et l’étude de la modification des demi-vies
des niveaux nucléaires dans ces milieux présente un intérêt astrophysique.
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Les chronomètres cosmologiques dans les plasmas

La modification de la durée de vie effective d’un noyau lorsque celui-ci est placé dans un
plasma peut avoir des conséquences sur l’étude de certains processus de nucléosynthèse. A titre
d’exemple, citons le cas du 176Lu dont une partie du schéma de niveaux est représentée sur la
figure 1.3.

7-

1-

176Lu

3,76 x 1010 ans

3,68 h

0 keV

123 keV

176Hf

6+

4+

2+

0+

60%

40%

5- 0,2 ns<
838 keV

Figure 1.3 – Schéma de niveaux partiel du 176Lu et décroissance β− vers l’176Hf

L’état fondamental du 176Lu (Jπ = 7−, T1/2 = 3,76× 1010 ans) décroit par radioactivité β−
vers le 176Hf. Grâce à la longue durée de vie de son état fondamental, le 176Lu a été considéré
comme un chronomètre possible du processus s (s signifiant slow) [5]. Ce dernier est caractérisé
par la formation d’éléments plus lourds que le fer par réactions (n,γ) avec des taux de réactions
faibles et sur des échelles de temps allant de 100 ans à 105 ans [6]. Cette capture de neutron est
en compétition avec la désintégration β qui intervient sur des échelles de temps plus courtes.

Le 176Lu possède un état isomérique (Jπ = 1−, T1/2 = 3,66 h) situé à 123 keV au dessus
de l’état fondamental qui décroit également vers l’176Hf. L’existence de cet état excité remet
en question l’utilisation du 176Lu comme chronomètre astronomique. En effet, les résultats des
calculs de Klay et al. ont montré que la demi-vie effective de l’état fondamental 176Lu est
fortement modifiée en fonction de la température du plasma stellaire [7]. Celle-ci peut atteindre
T1/2 = 2× 10−2 an pour un plasma de température T = 6× 108 K (51,8 keV). Cette réduction
de la demi-vie apparente est due à l’excitation de l’état fondamental vers l’état isomérique via
des états de plus hautes énergies (état 5− à 838 keV notamment). La désintégration β prend
alors le pas sur la capture de neutrons, ce qui provoque une modification des abondances des
éléments formés dans ce processus. Notons que la même situation se retrouve dans les noyaux d’
26Al et de 34Cl, également d’intérêt pour l’étude de la nucléosynthèse [8]. L’26Al est notamment
utilisé pour cartographier (détection du γ de décroissance à 1809 keV) et étudier les régions de
formation stellaire. Le 34Cl, ayant une durée de vie plus courte, pourrait être utilisé pour étudier
des phénomènes brefs tels que les supernovae et les sursauts γ.

Les lasers de haute énergie permettent la création de plasmas pouvant être utilisés pour
étudier en laboratoire des processus d’intérêt astrophysique. Pour comprendre et prédire les
modifications des demi-vies des états nucléaires dans les plasmas, il est nécessaire d’identifier les
processus d’excitation auxquels les noyaux sont soumis dans ces milieux.

1.2 Processus d’excitation nucléaire dans un plasma

En milieu plasma, les principaux processus d’excitation nucléaire pouvant avoir lieu sont
classés en deux catégories :
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— les processus d’excitation directs dus aux interactions du noyau avec les particules du
plasma (photons, électrons et ions)

— les processus d’excitation indirects faisant intervenir un couplage entre le noyau et le
cortège électronique

1.2.1 Les processus d’excitation directs

Les plasmas contiennent un grand nombre d’électrons libres, de photons et d’ions qui peuvent
tous induire des excitations nucléaires. Les principaux processus d’excitation nucléaire associés
sont rappelés ci-dessous.

La photoexcitation

Dans un processus de photoexcitation, le noyau initialement dans un état d’énergie E1 est
excité vers l’état d’énergie E2 (E2 > E1) par l’absorption d’un photon. Il s’agit d’un processus
résonant : le photon doit avoir une énergie égale à l’énergie de la transition nucléaire ∆E12 =
E2 − E1 (à la largeur des niveaux près). La section efficace d’absorption d’un photon d’énergie
Eγ , exprimée en cm2, est donnée par la formule de Breit et Wigner [9] :

σγ(Eγ) = π

2

(
~c
Eγ

)2 2I2 + 1
2I1 + 1

Γγ2Γ2

(Eγ −∆E12)2 +
(

Γ2
2

)2 (1.4)

où :
— I1 et I2 sont les moments angulaires totaux des états 1 et 2 respectivement
— Γγ2 et Γ2 sont respectivement les largeurs radiative et totale de l’état 2. Ces deux largeurs

sont reliées par le coefficient de conversion interne : Γ2 = (1 +αe)Γγ2 . La largeur totale Γ
d’un état s’exprime à partir de la demi-vie de cet état : Γ = ~ ln 2

T1/2
.

Les largeurs nucléaires étant, en général, très faibles (par exemple, la largeur de l’état 5−à
466 keV du 84Rb est : Γ5− = 5,1 × 10−8 eV), nous pouvons considérer que la distribution en
énergie des photons est constante sur une largeur nucléaire. Ainsi, l’équation (1.4) devient :

σγ(Eγ) = π2
(
~c
Eγ

)2 2I2 + 1
2I1 + 1Γγ2δ (Eγ −∆E12) (1.5)

Le nombre de noyaux excités de l’état 1 vers l’état 2, par unité de volume et par unité de
temps, est alors donné par :

dN1→2
dt

= 4πnion
∫ ∞
Eγ=0

σγ(Eγ)g(Eγ)dEγ (1.6)

où nion est la densité ionique et g(Eγ) représente le nombre de photons, par unité d’énergie, de
temps, de surface et par stéradian. L’intégrale de l’équation (1.6) devient alors :

dN1→2
dt

= 4π3nion

( ~c
∆E12

)2 2I2 + 1
2I1 + 1Γγ2g(∆E12) (1.7)

A l’équilibre thermodynamique (voir chapitre 2 pour plus de détails), g(Eγ) est donné par
la distribution de Planck :

g(Eγ) =
2E2

γ

h3c2
1

exp
(
Eγ
T

)
− 1

(1.8)

où T est la température du plasma exprimée en unité d’énergie.
Le taux d’excitation λphoto, exprimé en s−1, s’écrit :

λphoto = 1
nion

dN1→2
dt

= 2I2 + 1
2I1 + 1

Γγ2
~

1
exp

(
∆E12
T

)
− 1

(1.9)

Notons que λphoto ne dépend que des propriétés des états nucléaires et de la température du
plasma. Plus cette température augmente et plus le taux d’excitation λphoto croit.
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La diffusion inélastique d’électrons

Dans ce processus, une partie de l’énergie d’un électron libre est transférée au noyau par
l’échange d’un photon virtuel. L’excitation nucléaire n’est possible que si l’électron possède
une énergie supérieure à celle de la transition nucléaire. Différents modèles théoriques existent
pour évaluer les sections efficaces d’excitation (e,e′) : approche semi-classique, modèles PWBA 3

et DWBA 4 [10, 11]. L’approche semi classique utilise une trajectoire de l’électron décrite de
manière classique tandis que les méthodes PWBA et DWBA utilisent une description à partir
d’ondes planes et d’ondes distordues respectivement. Selon les modèles théoriques utilisés, les
sections efficaces (e,e′) varient sur plusieurs ordres de grandeur mais restent cependant faibles
(σ(e,e′) < 10−32 cm2 dans le cas du premier niveau excité du 181Ta pour des électrons d’énergies
inférieures à 100 keV [10]).

1.2.2 Les processus d’excitation indirects

Les électrons et photons du plasma peuvent également interagir avec le cortège électronique
et induire ainsi des excitations nucléaires de manière indirecte.

L’excitation nucléaire par capture électronique

L’excitation nucléaire par capture électronique (NEEC 5) est un processus dans lequel un
électron libre est capturé sur un état lié de l’atome. L’énergie disponible est alors transférée au
noyau par l’intermédiaire d’un photon virtuel. L’effet NEEC, proposé par Goldanskii et Namiot
[12], est le processus inverse de la conversion interne. Le schéma de principe d’une excitation
nucléaire par effet NEEC est représenté sur la figure 1.4.

Eélectronique

0

Enucléaire

Atome Noyau

Photon virtuel

Figure 1.4 – Schéma représentant un processus NEEC.

Pour qu’une excitation par effet NEEC puisse avoir lieu, l’énergie cinétique de l’électron libre
Ee doit vérifier : Ee = ∆E12−Eb où ∆E12 est l’énergie de la transition nucléaire et Eb l’énergie
de liaison de l’électron sur la couche électronique finale.

La section efficace d’excitation par effet NEEC, exprimée en cm2, est donnée par la règle
d’or de Fermi [13] :

σNEEC(Ee) = 2π
~v

∣∣∣〈ΨF

∣∣∣HL
M

∣∣∣ΨI

〉∣∣∣2 ρ(Ee) (1.10)

où :
— v est la vitesse de l’électron
—

〈
ΨF

∣∣∣HL
M

∣∣∣ΨI

〉
est l’élément de matrice de couplage atome-noyau identique à celui in-

tervenant dans le processus de conversion interne.
— ρ(Ee) est la densité d’états électroniques finals

3. PWBA : Plave Wave Born Approximation
4. DWBA : Distorded Wave Born Approximation
5. NEEC : Nuclear Excitation by Electron Capture
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Le taux d’excitation par effet NEEC, λNEEC est alors calculé comme une somme sur toutes
les énergies des électrons libres pouvant être capturés sur les différentes couches électroniques
[13] :

λNEEC =
∫ ∆E12

E=0
σNEEC(E)v(E)ne(E)fFD(E)

[
1− fFD(E −∆E12)

]
dE (1.11)

où :
— v(E) est la vitesse de l’électron capturé
— ne(E) est la densité d’électrons libres à l’énergie E
— fFD(E) est la distribution de Fermi-Dirac
Dans l’équation (1.11), le terme ne(E)fFD(E) représente la fonction de distribution des

électrons libres et le terme 1− fFD(E −∆E12) la proportion d’états liés inoccupés.
Notons, qu’à ce jour, aucune mise en évidence de l’effet NEEC n’a été publiée.

L’excitation nucléaire par transition électronique

Le processus d’excitation nucléaire par transition électronique (NEET 6), proposé par Morita
en 1973 [14], est un phénomène dans lequel une transition électronique entre deux états ato-
miques liés induit une excitation nucléaire. Le processus NEET, schématisé sur la figure 1.5, est
résonnant : les transitions atomique et nucléaire doivent avoir la même énergie (à la largeur des
niveaux près). De plus, la conservation du moment cinétique impose aux deux transitions d’être
du même type (électrique ou magnétique) et d’avoir la même multipolarité. Notons que l’effet
NEET n’est pas équivalent à une émission X d’un ion suivie d’un processus de photoexcitation.
En effet, il a lieu au sein d’un même ion et l’échange d’énergie entre le noyau et son cortège
électronique est réalisé par l’intermédiaire d’un photon virtuel.

Eélectronique

0

Enucléaire

Atome Noyau

Photon virtuel

Figure 1.5 – Schéma représentant un processus NEET. δ est la différence d’énergie entre la
transition atomique et la transition nucléaire.

L’effet NEET a été recherché dans les noyaux d’ 197Au [15, 16], 189Os [17, 18, 19, 20, 21],
193Ir [22] et de 237Np [23]. Dans ces expériences, l’état atomique était préparé en créant des
lacunes en couche K par l’intermédiaire de faisceaux de photons monoénergétiques produits à
l’aide de synchrotrons, de faisceaux d’électrons ou à l’aide d’une source radioactive intense dans
le cas du 237Np [23].

Pour un même noyau d’197Au ou d’189Os, la probabilité d’occurrence de l’effet NEET mesu-
rée, P expNEET , variait de plusieurs ordres de grandeur selon les expériences. En 2001, Harston [24]
a effectué une analyse des données publiées sur l’ 197Au, 189Os et le 237Np afin de déterminer
les raisons de ces importantes variations. Il suggère que certains de ces résultats aient pu être
biaisés par des excitations directes et émet des doutes sur la validité des résultats de la seule
expérience réalisée sur le 237Np [23]. Les résultats jugés non ambigus par Harston, complétés
par ceux de l’ 193Ir publiés plus récemment, sont présentés dans le tableau 1.1. Les résultats

6. NEET : Nuclear Excitation by Electron Transition
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concernant le 237Np y sont également rapportés. Dans ce tableau, les transitions nucléaires et
atomiques résonnantes, les valeurs de P expNEET mesurées ainsi que celles du désaccord en énergie
δ (voir figure 1.5) sont présentées.

Noyau Transition nucléaire Transition atomique
δ (keV) P expNEETJπ1 → Jπ2 Nature Transition Nature

197Au 3
2

+ → 1
2

+
M1 + E2 3s→ 1s M1 −0,051 (5,0± 0,6)× 10−8 [15]

189Os 3
2
− → 5

2
−

M1 + E2 3s→ 1s M1 1,285 < 9× 10−10 [21]
237Ir 3

2
+ → 1

2
+

M1 + E2 3s→ 1s M1 0,107 (2,8± 0,4)× 10−8 [22]
237Np 5

2
+ → 7

2
−

E1 2p3/2 → 1s E1 −1,901 (2,1± 0,6)× 10−4 [23]

Tableau 1.1 – Caractéristiques des transitions nucléaires et atomiques et probabilités P expNEET

obtenues lors des expériences de mise de évidence de l’effet NEET dans des cibles solides. Jπ1 et
Jπ2 désignent les moments angulaires des états nucléaires initial et final.

Les valeurs de la probabilité P expNEET présentées dans le tableau 1.1 sont très faibles. Le taux
d’excitation NEET mesuré pour le 237Np est élevé en comparaison de celui déterminé dans les
autres noyaux et est très différent de celui obtenu théoriquement (nous le vérifierons au chapitre
5). Dans le cas de l’189Os, seule une borne supérieure sur la probabilité NEET a été obtenue. Au
vu de ces résultats, l’effet NEET a été mis en évidence sans ambiguïté dans les noyaux 197Au
et d’237Ir. Notons que le processus inverse de l’effet NEET, l’effet BIC 7 a également été observé
dans le 125Te [25].

Disposer, comme dans un plasma, d’un grand nombre de transitions atomiques d’énergies dif-
férentes devrait permettre d’augmenter sensiblement la probabilité d’observer l’effet NEET. En
effet, les plasmas sont constitués d’un grand nombre d’ions ayant des états de charge différents.
Si l’on considère tous les ions d’un même état de charge, le peuplement des sous-couches élec-
troniques de ces ions diffère d’un ion à l’autre. Il en résulte ainsi un grand nombre de transitions
électroniques dont certaines peuvent résonner avec la transition nucléaire. Aussi, la probabilité
d’obtenir une transition électronique résonante avec la transition nucléaire est plus élevée. Ces
considérations sont à l’origine de l’intérêt pour la recherche de la mise en évidence de l’effet
NEET en milieu plasma.

D’autres processus d’excitation nucléaire, de probabilités plus faibles, sont également prédits
[26] mais ne seront pas décrits dans ce mémoire.

1.3 Excitations nucléaires dans un plasma : cas des noyaux 235U
et 181Ta

Les lasers de grande énergie (plusieurs dizaines de joules à kilo joules) et d’impulsions longues
(centaines de picosecondes à plusieurs nanosecondes) disponibles depuis plusieurs années per-
mettent avec des intensités sur cible de l’ordre de quelques 1013 à 1015 W/cm2 de produire des
plasmas à des températures de quelques dizaines d’eV à quelques keV. Dans ces conditions, des
états nucléaires à faible énergie d’excitation (E < quelques keV) sont susceptibles d’être excités.

Des expériences ont été menées sur les noyaux de 235U et de 181Ta dans le but de mettre en
évidence leurs excitations éventuelles dans des plasmas. Elles sont décrites ci dessous. Notons
qu’aucun résultat positif indiscutable sur ces noyaux n’a été publié à ce jour.

1.3.1 Le cas de 235U

L’ 235U semble être un très bon candidat pour les expériences d’excitation nucléaire dans les
plasmas disponibles aujourd’hui car il possède un état isomérique (Jπ = 1

2
+, T1/2 = 26,8 min)

situé seulement 76,8 eV au dessus de l’état fondamental (Jπ = 7
2
−). La désexcitation de l’état

isomérique vers l’état fondamental a lieu par une transition E3. Le coefficient de conversion

7. BIC : Bound Internal Conversion
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interne associé à cette transition a été estimé à αe = 2 × 1010 [27]. Les largeurs radiatives et
totales qui en découlent sont respectivement : Γ1/2+ = 2,84× 10−19 eV et Γγ1/2+ = 1,42× 10−29

eV. La très faible largeur radiative rend la photoexcitation directe de l’état fondamental vers
l’isomère très peu probable (σγ(76,8 eV) = 2,31× 10−42 cm2 à la résonance).

Plusieurs expériences [28, 29, 30] ont été menées pour mettre en évidence l’excitation vers
l’isomère du 235U par effet NEET. Les conclusions de ces études sont contradictoires. Harston
et Chemin ont publié une analyse de ces expériences et mis en évidence des sources possibles
d’erreur [2]. Ils ont également prédit que les transitions atomiques 6p1/2 → 5d5/2 et 6p5/2 → 6p1/2
sont résonantes avec la transition nucléaire pour des températures de plasma de 20 eV et 100
eV respectivement. Afin de clarifier la situation autour de ces résultats et de valider les taux
d’excitation par effet NEET calculés [2, 1] une expérience a été réalisée en 2004 par le groupe
ENL en collaboration avec le groupe EEN 8 du CEA/DAM/DIF [31]. Lors de cette expérience,
le plasma d’235U était produit à l’aide d’une impulsion laser (énergie de 1 J et durée d’impulsion
de 5 ns) avec une intensité de l’ordre de 1013 W/cm2. Le plasma en expansion était collecté sur
une feuille d’or. Après quelques tirs, ce collecteur était placé devant un détecteur d’électrons
(channeltron) et des détecteurs α (diodes Si et CsI). La détection retardée des électrons de
conversion émis lors de la désexcitation de l’isomère était recherchée comme signature de son
excitation. La détection des électrons en anti-coincidence avec les α de décroissance de 234U,
présent dans la cible, permettait de réduire significativement le bruit de fond. Lors de cette
expérience seule une limite supérieure au taux d’excitation par effet NEET a été déterminée :
λNEET < 6× 10−6 s−1. Cependant, cette expérience a pu mettre en évidence un certain nombre
de difficultés expérimentales pouvant expliquer les différences observées sur les taux d’excitation
précédemment publiés [28, 29, 30]. Cette limite supérieure est compatible avec les résultats des
calculs de Morel et al. [1] donnant un taux NEET variant entre 3×10−6 s−1 et 10−5 s−1 pour un
plasma d’235U dans les mêmes conditions de température et de densité que celles de l’expérience.

1.3.2 Le cas du 181Ta

Le 181Ta possède un état isomérique (Jπ = 9
2
−, T1/2 = 6,05 µs) situé à 6,237 keV de l’état

fondamental (Jπ = 7
2

+). La décroissance de cet état isomérique vers l’état fondamental, via
une transition E1, a lieu principalement par conversion interne (αe = 70,5). La faible largeur
radiative de l’état isomérique (Γγ9/2− = 1,05 × 10−12 eV) rend la photoexcitation peu probable
(σγ(6,237 keV) = 1,30 × 10−28 cm2 à la résonance). La diffusion inélastique (e,e′) pourrait
participer à l’excitation nucléaire bien que sa probabilité soit également faible : Tkalya prédit
une section efficace de quelques 10−33 cm2 pour des électrons d’énergie inférieure à 10 keV [10].

En 2000, Andreev et al. ont rapporté la mise en évidence de l’excitation du 181Ta dans un
plasma laser avec un taux important de 105 noyaux excités par tir [32]. Le plasma était produit
à l’aide d’un laser picoseconde d’une intensité de 1−4×1016 W/cm2. Les auteurs expliquaient ce
fort taux d’excitation par une augmentation drastique de la section efficace de photoexcitation
causée par un accroissement de la largeur de l’état isomérique dans le plasma.

Afin de confirmer (ou d’infirmer) ce résultat, le groupe ENL en collaboration avec le groupe
EEN du CEA/DAM/DIF et le groupe PETRUX 9 du CELIA 10 a mené une campagne expéri-
mentale auprès du laser Aurore du CELIA. Ce laser kilohertz délivre des impulsions laser d’une
durée de 45 fs et pouvant atteindre une intensité sur cible de quelques 1016 W/cm2. Dans un
premier temps, des mesures ayant pour objectif la caractérisation des distributions en énergie
des photons et des électrons émis par le plasma ont été réalisées [33, 34]. Afin de mesurer l’ex-
citation de l’état fondamental du 181Ta vers son état isomérique, un scintillateur NaI, blindé
pour s’affranchir de l’émission X du plasma, était placé dans la chambre expérimentale afin de
détecter les γ de désexcitation de l’isomère. Le nombre de ces γ détectés doit décroitre au cours
du temps avec une période de 6,05 µs. Les résultats négatifs obtenus lors de cette expérience ne
confirment donc pas ceux d’Andreev et al. [32] pourtant réalisés dans des conditions similaires.

8. EEN : Excitations des États Nucléaires
9. PETRUX : Particules Et Transport, Rayonnement Ultra-bref, matière sous conditions eXtrèmes

10. CELIA : CEntre Lasers Intenses et Applications
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Deux autres noyaux, avec des états excités de basse énergie d’excitation sont des candidats
potentiels pour l’étude de l’effet NEET dans les plasmas créés par laser : le 201Hg et le 84Rb [35].
Le 201Hg possède un état isomérique (Jπ = 1

2
−,T1/2 = 81 ns) situé à une énergie d’excitation de

1,565 keV. Pour un atome de 201Hg, cet isomère décroit principalement par conversion interne
(αe = 4,7 × 104) via une transition M1 + E2. L’étude de l’excitation de son état fondamental
vers l’état isomérique par le processus NEET fait l’objet de la thèse de M. Comet [36]. Les taux
d’excitations importants obtenus dans le cadre de cette thèse font du 201Hg un bon candidat
pour la mise en évidence de l’effet NEET. Cependant, la détection retardée d’électrons ayant
des énergies inférieures à 1 keV reste difficile et est actuellement à l’étude.

Dans le cas du 84Rb, et contrairement à tous les cas évoqués ci-dessus, c’est l’excitation d’un
niveau isomérique, via une transition de basse énergie qui est recherchée. Une telle désexcitation
provoquée d’isomères n’a jamais été mise en évidence. Elle est potentiellement source d’applica-
tions. L’étude de l’excitation par effet NEET du 84mRb est l’objet de ce mémoire, nous décrivons
plus en détail ce noyau et les premières études réalisées sur celui-ci dans le paragraphe suivant.

1.4 Excitation de l’état Jπ = 6− vers l’état Jπ = 5− du 84Rb dans
un plasma

1.4.1 Description du noyau

Le schéma de niveaux partiel du 84Rb est représenté sur la figure 1.6. Il est extrait de
l’évaluation de Kondev [37], mise en ligne sur la base de données NUDAT 11. Il s’agit d’un noyau
instable (T1/2 = 32,82 jours) qui décroit par radioactivité β− vers le 84Sr avec une probabilité
de 3,9% et par capture électronique vers le 84Kr avec une probabilité de 96,19%. Quelques
minutes après sa production dans des réactions nucléaires, deux états sont encore peuplés : l’état
fondamental (Jπ = 2−) et l’état isomérique Jπ = 6− ayant une demi-vie de 20,26 minutes. Cet
état isomérique se situe à une énergie d’excitation de 463,6 keV et décroit vers l’état fondamental
en émettant un γ à 463,6 keV ou deux γ à 215,6 et 248,0 keV en coïncidence.

2-

3-

6-

5-

0 keV

248,06 keV

463,59 keV

466,64 keV

32,82 j

0,31 ns

20,26 min

9 ns

248,0

215,6
463,6

(3,4)

218,3

84Rb

84Sr 84Kr
0 keV

881,6 keV

1897,8 keV

2+

2+

0+

1,09%

68,6%

26,5%0 keV

3,9%

Figure 1.6 – Schéma de niveaux partiel du 84Rb. Données issues de l’évaluation [37].

Dans un plasma, cet état isomérique 6− pourrait être excité vers l’état Jπ = 5− situé
approximativement 3 keV au dessus de ce dernier par une transition de type M1. Cet état 5− se
désexcite vers l’état 6− avec une probabilité de 44,1% et vers l’état 3− avec une probabilité de
55,9%. La désexcitation radiative de l’état 5− a lieu principalement par l’émission du γ à 218,3
keV qui est 435 fois plus probable que l’émission du γ à 3,4 keV. Le coefficient de conversion
interne associé à cette transition est estimé à 361. Notons que l’énergie de ce γ n’a pas été

11. http://www.nndc.bnl.gov/nudat2/
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mesurée. Cette transition radiative a été conjecturée à partir du bilan des intensités γ de toutes
les transitions qui peuplent ou dépeuplent le niveau 5− [38] .

Si la voie de désexcitation indirecte de l’état isomérique 6− vers l’état fondamental via
l’excitation vers l’état 5− (désexcitation du type 6− → 5− → 2−) était ouverte, la durée de
vie apparente de l’état isomérique 6− s’en trouverait modifiée. Dans un plasma de 84mRb, les
différents processus décrits ci-dessus (paragraphe 1.2) peuvent conduire à cette excitation. Les
calculs menés pour évaluer leurs contributions respectives sont présentés ci dessous.

1.4.2 Processus d’excitation de l’état isomérique 6− dans un plasma

Les premiers calculs des taux d’excitation de la transition 6− → 5− ont été effectués à l’aide
du code ISOMEX développé par G. Gosselin du CEA/DAM/DIF et publiés dans la référence [35].
Le plasma de 84mRb, d’une densité de 10−2 g/cm3 est supposé à l’équilibre thermodynamique
local (ETL) (voir chapitre 2). Les résultats de ces calculs sont présentés sur la figure 1.7. Sur
celle-ci, les taux d’excitation par photoexcitation, diffusion (e,e′), effet NEET et NEEC sont
tracés en fonction de la température du plasma.

Figure 1.7 – Taux d’excitation par photoexcitation, diffusion inélastique d’électrons, NEET
et NEEC en fonction de la température du plasma de 84mRb. Ce plasma, supposé à l’équilibre
thermodynamique local, possède une densité de 10−2 g/cm3 (calculs effectués pour une transition
nucléaire de 3,05 keV).

Le calcul des taux d’excitation par effet NEET et NEEC nécessite une description des états
atomiques liés dans un plasma. Dans le code ISOMEX, cette description est réalisée à l’aide
d’un modèle d’atome moyen gaussien. Plus de détails sur ce modèle seront donnés aux chapitres
2 et 5. Notons cependant, qu’il s’agit d’une approche statistique et non de calculs de structure
atomique détaillée qui passent par la détermination des énergies et moments cinétiques des
niveaux atomiques.

D’après la figure 1.7, trois processus sont dominants dans des gammes en température diffé-
rentes :

— le processus NEEC est dominant pour des températures inférieures à 200 eV avec un taux
d’excitation maximum de 60 s−1

— le processus NEET pour des températures comprises entre 200 et 500 eV avec un taux
maximum de 105 s−1

— la photoexcitation domine au dessus de 500 eV avec un taux croissant avec la température.
Ce taux dépasse le taux d’excitation par effet NEET pour une température supérieure à
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2 keV.

Le taux d’excitation par effet NEET atteint une valeur importante (105 s−1) pour une tem-
pérature de l’ordre de 400 eV. Cette température devrait être accessible expérimentalement avec
les lasers nanosecondes de haute énergie à des intensités de l’ordre de 1014−1015 W/cm2 [35]. A
cette température, les états de charge Q ≥ 29+ sont prédits comme contribuant majoritairement
à l’effet NEET.

1.4.3 Mise en évidence de l’excitation de l’état 6− par effet NEET dans un
plasma : contraintes expérimentales

La mise en évidence de l’effet NEET entre les états 6− et 5− dans un plasma de 84Rb
impose plusieurs contraintes expérimentales. En premier lieu, il est nécessaire de produire l’état
isomérique 6−. Ceci peut être réalisé à l’aide d’un accélérateur d’ions conventionnel ou par
réactions (γ,n) sur l’isotope stable de 85Rb à l’aide d’un faisceau de photons produits par laser.
Afin de créer le plasma de 84Rb, il est nécessaire de disposer d’un laser nanoseconde de haute
énergie pour atteindre des températures de quelques centaines d’eV (voir figure 1.7) et produire
un plasma de grand volume. Les plasmas créés avec des impulsions lasers nanosecondes évoluent
sur des échelles de temps de quelques picosecondes permettant ainsi à l’effet NEET de s’établir.

Si l’on considère une production de l’état isomérique 6− à l’aide d’un accélérateur d’ions, il
est nécessaire de trouver une installation couplant ce type d’accélérateur et un laser nanoseconde
de haute énergie. Une telle installation est disponible au laboratoire GSI 12 où le faisceau d’ions
de l’accélérateur UNILAC 13 et le faisceau du laser petawatt PHELIX 14 peuvent être focalisés
dans la même chambre expérimentale. D’après les caractéristiques techniques du laser PHELIX,
les températures favorables à l’effet NEET semblent atteignables.

La signature de l’excitation de l’isomère vers l’état 5− est la détection des γ de désexcitation
à 218,3 keV ou à 248,0 keV avec une période de 9 ns.

1.4.4 Les enjeux de ce travail de thèse

Le principal enjeu de ce travail de thèse est le dimensionnement d’une expérience de mise
en évidence de l’excitation nucléaire 5− → 6− par effet NEET dans un plasma de 84Rb. La
production de l’état isomérique 6− du 84Rb serait réalisée à l’aide de l’accélérateur UNILAC du
GSI et son excitation interviendrait dans un plasma généré à l’aide du laser de grande énergie
PHELIX. Afin de déterminer un taux d’excitation par effet NEET pouvant être utilisé pour le
dimensionnement d’une telle expérience, nous avons procédé par étapes :

1. Les premiers calculs de taux d’excitations par effet NEET ont été réalisés à l’aide du code
ISOMEX utilisant une description statistique des états atomiques. L’utilisation d’une telle
approche étant sujette à caution, nous avons développé une méthode pour décrire les états
atomiques dans un plasma à l’équilibre thermodynamique local (ETL) à l’aide d’un code
de physique atomique détaillé. Afin de valider cette méthode, une expérience a été réalisée
auprès du laser PHELIX. Lors de cette expérience, les spectres X, majoritairement E1,
émis par un plasma de Rb ont été mesurés et comparés avec les spectres théoriques
obtenus avec notre méthode de calcul. L’analyse de ces spectres X nous a également
permis d’évaluer les propriétés (température et densité) du plasma de Rb produit. La
connaissance de ces propriétés est, en effet, nécessaire pour évaluer un taux d’excitation
par effet NEET représentatif du plasma produit expérimentalement.
Le deuxième chapitre de cette thèse est consacré au rappel des éléments de physique
atomique nécessaires à la description de la méthode développée. Le troisième chapitre
présente l’expérience de validation réalisée sur le laser PHELIX et les résultats obtenus.

12. GSI : Gesellschaft für SchwerIonenforschung
13. UNILAC : UNIversal Linear ACcelerator
14. PHELIX : Petawatt High-Energy Laser for Heavy Ion EXperiments
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2. Au début de ce travail de thèse, l’énergie de transition nucléaire 6− → 5− n’était connue
que peu précisément (incertitudes de l’ordre de 200 eV). L’effet NEET étant un phéno-
mène résonnant, une variation de plusieurs centaines d’eV sur l’énergie de la transition
nucléaire causerait une variation drastique du taux d’excitation par effet NEET. Le se-
cond objectif de ce travail de thèse est donc de déterminer, avec une meilleure précision,
l’énergie de cette transition nucléaire. Les expériences réalisées dans ce but auprès des
accélérateurs ELSA à Bruyères le Châtel et TANDEM à Orsay ainsi que les résultats
obtenus sont décrits dans le quatrième chapitre. Elles ont permis la mesure précise de
l’énergie de la transition nucléaire ainsi que sa caractérisation.

3. A partir de notre méthode de description des états atomiques dans un plasma, les spectres
XM1 et E2 impliqués dans l’effet NEET sont calculés. L’évaluation du taux d’excitation
par effet NEET est ensuite réalisée. Ces travaux sont présentés et discutés dans le chapitre
cinq.

Pour finir, nous discuterons de la faisabilité d’une expérience de mise en évidence de l’effet
NEET dans un plasma produit à l’aide du laser PHELIX et de l’apport des nouvelles
opportunités expérimentales.
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Chapitre 2

Physique atomique dans les plasmas

Introduction
Ce chapitre est dédié à la présentation des concepts de physique atomique dans les plasmas.

Dans une première partie, nous décrirons les caractéristiques d’un plasma créé par l’interaction
d’un laser nanoseconde avec une cible solide. Puis, nous présenterons les processus de physique
atomique ayant lieu au sein de ce plasma et les différents modèles permettant d’évaluer les
populations des niveaux atomiques. Une description succincte des différents codes utilisés pour
l’analyse des spectres X sera également faite. Nous décrirons plus en détail la méthode développée
au cours de cette thèse qui couple un calcul de physique atomique détaillée (MCDF) à une
technique originale de sélection des configurations électroniques. Elle sera validée par l’analyse
d’un spectre X E1 émis par un plasma de rubidium créé par le laser nanoseconde PHELIX à un
éclairement de 6× 1014 W/cm2 décrite dans le chapitre 3.

2.1 Description des plasmas créés par laser

2.1.1 Grandeurs caractéristiques d’un plasma

Considérons un plasma constitué d’un seul élément : AZX (Z est le numéro atomique et A le
nombre de masse).

Le plasma est un état de la matière constitué :
— d’ions de différentes charges +Qe où e est la charge élémentaire. On utilisera aussi le

terme d’état de charge Q+. La proportion des ions de chaque état de charge Q ∈ [0,Z]
dans le plasma est appelée distribution de charge.

— d’électrons libres de charge −e
— de photons
Ce plasma qui contient des électrons et des ions de charges différentes reste électriquement

neutre. Si nous notons ne et nQion les densités volumiques moyennes des électrons et des ions de
charge Qe respectivement, cette condition d’électroneutralité implique :

ne =
Z∑

Q=0
QnQion (2.1)

En effet, le produit QnQion représente le nombre total d’électrons libres par unité de volume
issus des ions de charge Qe présents dans le plasma. En sommant cette quantité sur tous les
états de charge, de Q = 0 (atome neutre) à Q = Z (ion totalement ionisé), nous obtenons bien
le nombre total moyen d’électrons par unité de volume dans le plasma.

La densité ionique totale nion peut être définie comme :

nion =
Z∑

Q=0
nQion (2.2)

L’état de charge moyen Q s’exprime alors comme :
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Q =

Z∑
Q=0

QnQion

Z∑
Q=0

nQion

= ne
nion

(2.3)

La densité ionique peut être reliée à la densité massique ρ, exprimée en g/cm3 par :

ρ = MA

Na
nion (2.4)

où MA est la masse molaire de l’élément considéré et Na la constante d’Avogadro.

Si les particules du plasma (ions, photons ou électrons) sont à l’équilibre thermodynamique,
chacune de leur distribution en énergie est caractérisée par une même température représentant
leur énergie moyenne. En physique des plasmas, il est courant d’exprimer cette température en
unité d’énergie (eV). Ainsi, la constante de Boltzmann kB est sous-entendue dans les différentes
équations de ce chapitre.

Les différents plasmas que l’on peut trouver dans l’Univers ou qu’il est possible de créer
en laboratoire peuvent être caractérisés par le couple densité massique et température. Une
telle classification est représentée sur la figure 2.1. Les plasmas créés par l’interaction d’un

Figure 2.1 – Représentation de quelques plasmas de laboratoire ou présents dans l’Univers en
fonction du couple température et densité massique. La zone verte correspond au plasma créés
par l’interaction d’un faisceau laser sur une cible solide.

faisceau laser sur une cible solide, représentés en vert sur la figure 2.1, sont caractérisés par des
températures électroniques comprises entre 100 eV et quelques keV et des densités allant de 10−4

à 102 g/cm3.

2.1.2 Caractéristiques d’un plasma créé par laser

Dans ce paragraphe, la structure générale d’un plasma créé par l’interaction d’un laser de
puissance avec une cible solide est décrite. Les principaux paramètres caractérisant le rayonne-
ment laser et son interaction avec une cible sont : la longueur d’onde du rayonnement λL, la
durée de l’impulsion laser τ et l’éclairement laser au niveau de la cible. L’éclairement laser I,
exprimé en W/cm2 et couramment appelé intensité, peut être défini comme :

I = E

τS
(2.5)
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où E est l’énergie contenue dans une impulsion laser de durée τ et S est la surface de la tache
focale du faisceau laser au niveau de la cible.

L’interaction d’un laser de haute énergie sur une cible solide produit très rapidement (sur
un temps inférieur à la picoseconde) un plasma à la surface de celle-ci. Les premiers électrons de
ce plasma sont créés par des processus d’absorption multi-photonique et des collisions dues au
chauffage de la cible. Ces électrons vont ensuite ioniser les atomes de la cible. Le plasma ainsi
produit se détend perpendiculairement à la surface de la cible. Le rayonnement laser pénètre ce
plasma tant que la pulsation du laser ωL (ωL = 2πc

λL
) est supérieure à la pulsation du plasma ωe

définie par :

ωe =

√
nee2

ε0me
(2.6)

où ne est la densité électronique locale (exprimée en cm−3), e et me sont respectivement la
charge et la masse de l’électron et ε0 est la permittivité diélectrique du vide. ωe est la pulsation
caractéristique des oscillations des électrons du plasma. Lorsque les électrons s’éloignent des
ions, ils subissent une force de rappel (force de Coulomb due aux ions) et se mettent à osciller
à la pulsation ωe.

Il est possible de définir une densité électronique critique nc au delà de laquelle le rayon-
nement laser est réfléchi. nc est définie par la condition ωe = ωL et il vient (dans les unités
appropriées) :

nc[cm−3] = 1,1× 1021

(λL[µm])2 (2.7)

Par exemple, pour une impulsion laser de longueur d’onde λL = 0,532 µm, nous obtenons :
nc = 4× 1021 cm−3.

A un instant donné et pour une durée d’impulsion de l’ordre de la nanoseconde, les profils
spatiaux de densité et de température le long de l’axe de propagation du laser sont schématisés
sur la figure 2.2. Sur cette figure, l’impulsion laser se propage vers la gauche. Différentes régions
sont alors définies :

1. La couronne sous-dense
Cette zone est caractérisée par une densité inférieure à la densité critique nc et par une
haute température. C’est dans cette zone du plasma que prend place l’absorption du
rayonnement laser.

2. La zone de conduction
Dans cette zone, l’énergie laser absorbée dans la couronne diffuse par conduction ther-
mique vers l’intérieur de la cible. Ce transport d’énergie est réalisé par les électrons et
les photons. C’est dans cette zone, et plus particulièrement au voisinage de la densité
critique que prend place l’émission du rayonnement X.

3. La zone sous choc
L’expansion rapide du plasma conduit à la création d’une onde de choc dans la cible.
Les hautes pressions ainsi engendrées permettent à la matière d’atteindre des densités
supérieures à celles du solide. Cependant, la température du plasma dans cette zone est
trop faible pour qu’il émette un rayonnement X.

4. Le solide non perturbé
Suivant les conditions expérimentales, une région de la cible non perturbée peut subsister
à l’issue de la création du plasma.

2.2 Processus atomiques dans un plasma
Dans un plasma, les ions interagissent avec les électrons, les photons et les autres ions, ce qui

conduit à une modification de la population des états excités de ces ions et/ou de leurs charges.
Différents processus sont à l’origine des excitations et désexcitations des ions au sein du plasma.
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Figure 2.2 – Profils spatiaux à un instant donné de la température et de la densité électronique
lors de la détente d’un plasma créé par laser. Le laser se propage de droite à gauche le long de
l’axe Ox.

Ces processus peuvent être radiatifs ou collisionnels. Dans la suite de ce paragraphe, nous notons
NQ
i la population de l’état i d’un ion de charge Qe. Chaque processus d’excitation étant associé

à son processus inverse de désexcitation, ils seront, à l’exception de l’émission stimulée, décrits
par paires.

2.2.1 Les processus radiatifs

On désigne par processus radiatifs les processus faisant intervenir l’émission ou l’absorption
de photons.

Émission spontanée, stimulée et photoexcitation

Les processus d’émission spontanée et de photoexcitation peuvent être symbolisés par l’équa-
tion :

NQ
i ⇔ NQ

j + hν

Dans le processus d’émission spontanée, un ion excité dans un état i décroit vers un état
de plus basse énergie (état excité ou fondamental j) en émettant un photon hν dont l’énergie
est égale à la différence de celles des deux états impliqués dans la transition atomique. Ces
transitions sont couramment appelées transitions "lié-lié". Le taux de transition Aij , exprimé en
s−1, associé à ce processus est appelé coefficient d’Einstein pour l’émission spontanée ou taux
de transition radiatif. Entre deux niveaux, et pour une transition dipolaire électrique, il s’écrit :

Aij = 16π3

3hε0λ3
ijgi
|〈Ψj | e~r |Ψi〉|2 (2.8)

où :
— λij est la longueur d’onde de la transition entre les niveaux i et j.
— gi est la dégénérescence du niveau initial.
— Ψi et Ψj sont respectivement les fonctions d’ondes des niveaux initial et final.
Le processus inverse, la photoexcitation, résulte de l’interaction de l’ion avec le rayonnement

du plasma.
Dans le processus d’émission stimulée, la désexcitation d’un ion dans un état i vers un état

j de plus basse énergie est induite par un photon du plasma ayant une énergie égale à celle de
la transition i→ j. Ce processus peut être décrit par :

NQ
i + hν ⇒ NQ

j + 2hν
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Photoionisation et recombinaison radiative

Ces processus sont décrits par :

NQ
i + hν ⇔ NQ+1

j + e−

Dans le processus de photoionisation, un photon du plasma est absorbé par un ion. L’énergie
ainsi disponible est transférée à un électron lié qui est éjecté dans le continuum.

Dans le processus inverse, un électron du continuum est capturé sur un état lié de l’ion. Cette
capture est accompagnée par l’émission d’un photon. Cette émission X est appelée "transition
libre-lié".

Bremsstrahlung et Bremsstrahlung inverse

Dans ces processus, il n’y pas d’excitation ou de désexcitation de l’ion. En effet, dans le
processus de Bremsstrahlung, un photon est émis par un électron décéléré dans le champ cou-
lombien d’un ion. Cette émission de photon est généralement désignée par le terme "transition
libre-libre". Le processus inverse décrit l’absorption d’un photon par un électron au voisinage
d’un ion. Ce processus est notamment impliqué lors de l’absorption du rayonnement laser. Nous
pouvons décrire ces processus par l’équation :

NQ
i + e− ⇔ NQ

i + e− + hν

2.2.2 Processus collisionnels

Les processus collisionnels désignent les processus faisant intervenir la collision d’un ion avec
les électrons et les autres ions du plasma.

Ionisation collisionnelle et recombinaison à trois corps

Ces deux processus peuvent être décrits par :

NQ
i + e− ⇔ NQ+1

j + 2e−

L’ionisation collisionnelle est un processus dans lequel un électron libre du plasma arrache
un électron lié d’un ion lors d’une collision.

Dans le processus inverse, deux électrons libres se trouvent au voisinage d’un ion. L’un est
capturé par l’ion et l’énergie disponible est transférée à l’autre électron.

Excitation et désexcitation collisionnelles

L’équation décrivant ces processus est :

NQ
i + e− ⇔ NQ

j + e−

Dans le processus d’excitation collisionnelle, un électron libre induit une excitation de l’ion
(de l’état i vers l’état j de plus haute énergie ) en lui transférant une partie de son énergie lors
d’une collision.

Dans le processus de désexcitation collisionnelle, l’énergie disponible lors d’une transition
atomique est transférée à un électron libre.

Autoionisation (effet Auger) et recombinaison diélectronique

Nous pouvons décrire ces processus par :

NQ
ii′ ⇔ NQ+1

j + e−
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Dans le processus d’autoionisation, l’état initial est un état doublement excité. Un des deux
électrons de cet état doublement excité est transféré vers un état de plus basse énergie (géné-
ralement l’état fondamental). L’énergie disponible est alors transférée à l’autre électron qui est
émis vers le continuum. Ce processus ne peut avoir lieu que si la somme des énergies des deux
électrons est supérieure à l’énergie d’ionisation de l’ion.

Dans le processus inverse, un électron libre est capturé sur un état excité d’un ion. L’énergie
disponible est communiquée à un électron lié (généralement du niveau fondamental) qui est
transféré vers un état excité. Il en résulte un état doublement excité.

2.3 Populations des ions, photons et électrons dans un plasma :
modèles d’équilibre statistique

L’objectif d’un modèle d’équilibre statistique est de déterminer les populations moyennes des
niveaux excités des ions NQ

i (présents dans différents états de charge) dans le plasma ainsi que
la distribution de charge des ions. Cette description est nécessaire afin d’interpréter un spectre
X émis par un plasma. Elle est également essentielle pour une évaluation du taux d’excitation
par effet NEET dans un plasma. Pour déterminer ces populations, il est nécessaire de décrire la
structure atomique des ions mais aussi les distributions en énergie des particules du plasma. En
toute rigueur, il faudrait considérer les différents processus évoqués au paragraphe 2.2 et tenir
compte de l’évolution temporelle du plasma. Le nombre d’états atomiques à décrire pouvant
devenir extrêmement grand, il est nécessaire d’avoir recours à des approximations. Celles-ci
seront décrites au paragraphe 2.6.

2.3.1 L’équilibre thermodynamique

Un plasma est dit à l’équilibre thermodynamique (ET) si les ions, les électrons et les photons
qui le composent sont à l’équilibre. Ceci signifie que le principe de microréversibilité s’applique :
par unité de temps, le nombre de transitions de chaque processus (voir 2.2) est égal à celui associé
au processus inverse. Un plasma à l’ET est donc optiquement épais à son propre rayonnement,
c’est-à-dire que les photons émis au sein du plasma sont réabsorbés localement. Les distributions
en énergie des ions, électrons et photons sont caractérisées par les températures, représentant
leurs énergies moyennes, Ti, Te et Tr respectivement. A l’ET, ces trois températures sont égales :
Te = Ti = Tr.

Distribution en énergie des électrons

Dans un plasma, les fréquences des collisions électron-électron sont très importantes. Si
le temps de thermalisation des électrons est inférieur au temps caractéristique d’évolution du
plasma, les électrons peuvent être considérés à l’équilibre. Ceci est le cas pour un plasma généré
par une impulsion laser nanoseconde. La distribution en énergie des électrons est alors décrite
par une distribution de Maxwell-Boltzmann :

dne(E)
dE = 2ne√

π

√
E

T
3/2
e

exp
(
−E
Te

)
(2.9)

où ne est la densité électronique volumique moyenne et Te la température électronique.
Cette distribution est utilisable pour décrire des plasmas non relativistes et pour des densités

peu élevées. Aux très fortes densités, il faut tenir compte du caractère quantique des électrons
et notamment du principe d’exclusion de Pauli.

Distribution en énergie des ions

Dans un plasma à l’ET, la distribution en énergie des ions est aussi décrite par une distri-
bution de Maxwell-Boltzmann. La prise en compte des effets quantiques n’est pas justifiée car
les ions sont beaucoup plus massifs que les électrons. Celle-ci ne serait alors nécessaire qu’à des
densités extrêmement élevées et non atteignables expérimentalement.
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Distribution en énergie des photons

A l’équilibre thermodynamique, la distribution en énergie des photons (luminance éner-
gétique monochromatique exprimée en W.m−2.Hz−1.sr−1) est donnée par la distribution de
Planck :

Iγ(ν,Tr) = 2hν3

c2
1

exp
(
hν
Tr

)
− 1

(2.10)

où ν est la fréquence du rayonnement et Tr la température photonique. Iγ(ν,Tr) représente
la puissance d’un flux selon la normale traversant une surface unité par unité de fréquence et
d’angle solide.

Population des niveaux atomiques

A l’ET, le rapport des populations des niveaux atomiques au sein d’un ion d’état de charge
Q s’exprime à l’aide de la loi de Boltzmann :

NQ
i

NQ
j

= gQi

gQj
exp

(
−Ei − Ej

Te

)
(2.11)

où :
— NQ

i et NQ
j sont les populations, par unité de volume, des niveaux i et j respectivement

— gQi et gQj sont les poids statistiques (dégénérescences) des niveaux i et j respectivement
— Ei et Ej sont les énergies des niveaux i et j respectivement
— Te est la température électronique du plasma
A l’ET, les populations des niveaux excités d’un ion ne dépendent que de Te et des données

de structure atomique : énergies et poids statistiques des niveaux considérés. Il est également
possible d’exprimer la probabilité d’occupation du niveau i de l’ion de charge Qe :

PQi =
gQi exp

(
−Ei
Te

)
ZQ(Te)

(2.12)

où ZQ(Te) est la fonction de partition de l’ion de charge Qe. Celle-ci est définie dans le cadre
de la physique statistique [39] et s’exprime, en formalisme canonique 1, comme une somme sur
tous les états atomiques de l’état charge Q :

ZQ(Te) =
∑
i

gQi exp
(
−Ei
Te

)
(2.13)

En utilisant le formalisme grand-canonique 2, il est possible d’exprimer les populations des
niveaux fondamentaux des ions de charges différentes. Ainsi, le rapport entre les populations
des états fondamentaux des ions de charge (Q + 1)e et Qe est donné par l’équation de Saha-
Boltzmann [40] :

NQ+1
1

NQ
1

= 2(2πmeTe)3/2

neh3
gQ+1

1

gQ1
exp

(
−χ

Q

Te

)
(2.14)

où :
— NQ+1

1 et NQ
1 sont respectivement les populations, par unité de volume, des niveaux

fondamentaux des ions de charge (Q+ 1)e et Qe
— ne est la densité électronique (exprimée en cm−3)
— gQ+1

1 et gQ1 sont les poids statistiques des niveaux fondamentaux des ions de charge
(Q+ 1)e et Qe respectivement

1. Un ensemble canonique est un ensemble constitué d’un nombre fixe de particules dans un volume fixé.
Ce système peut échanger de l’énergie mais pas de matière avec un autre système beaucoup plus grand appelé
réservoir. C’est le cas de l’ensemble des ions d’un état de charge donné.

2. Un ensemble grand-canonique est un système qui peut échanger de l’énergie et des particules avec le réservoir.
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— χQ est l’énergie d’ionisation du niveau fondamental de l’ion de charge Qe
Ainsi à l’aide des équations (2.11) et (2.14), il est possible d’exprimer les populations des

niveaux excités de tous les ions dans leurs différents états de charge.

2.3.2 L’équilibre thermodynamique local

L’équilibre thermodynamique décrit ci-dessus correspond à un équilibre idéal jamais atteint
en laboratoire. En effet, l’équilibre entre les électrons, les ions et les photons est rarement réalisé.
Cependant, dans les plasmas denses, l’équilibre thermodynamique peut être atteint localement,
ce qui est désigné par le terme équilibre thermodynamique local (ETL). Dans un plasma à
l’ETL, le libre parcours moyen des photons est plus grand que la taille du plasma, si bien
que les photons peuvent s’échapper du plasma ou être absorbés loin de l’endroit où ils ont été
créés. Ainsi, le rayonnement ne suit plus une loi de Planck, il faut, dans ce cas, tenir compte
de la propagation du rayonnement dans le plasma. Cependant, dans un plasma à l’ETL, les
fréquences des collisions des électrons et des ions sont suffisamment élevées pour que les lois de
Boltzmann et de Saha-Boltzmann soient applicables localement pour des densités élevées. Le
plasma est représenté par plusieurs cellules, ayant des densités et des températures différentes,
où les électrons et les ions sont à l’équilibre mais pas les photons. Un plasma à l’ETL possède
donc des gradients de température et de densité entre les différentes cellules. Des représentations
schématiques des équilibres ET et ETL sont présentées sur la figure 2.3.

(a) ET (b) ETL

Figure 2.3 – Représentations schématiques des équilibres ET (2.3a) et ETL (2.3b).

2.3.3 L’équilibre coronal

A l’inverse de l’ETL, l’équilibre coronal permet de décrire un plasma ayant une très faible
densité. De tels plasmas existent dans le domaine astrophysique (couronne solaire d’où le nom
"coronal" est issu, nébuleuses,...) ou en laboratoire (plasmas de Tokamaks).

Aux basses densités électroniques et ioniques, la désexcitation radiative domine la désexcita-
tion collisionnelle dont le taux est proportionnel à n2

e. De plus, les populations des états excités
sont très faibles et nous pouvons considérer que chaque ion est dans son état fondamental.
Aux basses densités, les processus de photoionisation, photoexcitation et recombinaison à trois
corps deviennent aussi négligeables si bien que seuls les processus d’ionisation collisionnelle, de
recombinaison radiative et diélectronique sont dominants [41].

Une condition d’application de l’équilibre coronal peut être trouvée dans la référence [42].
Cette condition porte sur la densité électronique :

ne ≤ 5,9× 1010(Q+ 1)6T 1/2
e exp

(
0,1(Q+ 1)2

Te

)
(2.15)

2.3.4 L’équilibre collisionnel-radiatif

Dans le cas des densités intermédiaires, le plasma est hors de l’équilibre thermodynamique
local (HETL). Tous les processus atomiques décrits au 2.2 doivent alors être pris en compte
ainsi que l’évolution temporelle du plasma : c’est l’équilibre collisionnel-radiatif (CR). Ainsi
l’évolution temporelle de la population d’un état i d’un ion de charge Qe est régie par l’équation
[43] :
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dNQ
i

dt
=
∑
Q′

∑
j

NQ′

j λ(Q′,j)→(Q,i) −N
Q
i

∑
Q′′

∑
k

λ(Q,i)→(Q′′,k) (2.16)

où
— NQ

i et NQ′

j sont les populations respectives des états i et j associées aux ions de charge
Q et Q′ respectivement

— λ(Q′,j)→(Q,i) désigne le taux de peuplement du niveau i de l’ion de charge Q à partir du
niveau j de l’ion de charge Q′

L’équation (2.16) est très complexe à résoudre à cause du très grand nombre d’états ato-
miques à traiter et de la prise en compte de tous les processus de peuplement et de dépeuplement
de chaque état particulier. Aussi, il est nécessaire d’avoir recours à des simplifications pour ré-
soudre cette équation.

Par exemple, nous pouvons considérer des populations à l’équilibre stationnaire et écrire :
dNQ

i
dt = 0. Ceci est vérifié si les temps d’évolution des paramètres macroscopiques du plasma

(température et densité) sont supérieurs au temps caractéristique d’évolution des états exci-
tés des ions et au temps nécessaire pour obtenir un équilibre d’ionisation et définir ainsi une
distribution d’état de charge.

Une autre méthode de simplification de la résolution de l’équation (2.16) consiste à réduire
le nombre d’états atomiques à traiter en les regroupant par configurations électroniques. Il est
même possible de regrouper plusieurs de ces configurations en supraconfigurations. En géné-
ral, dans un modèle CR les distributions en énergie des électrons et des ions sont supposées
maxwelliennes.

2.3.5 Modèle HETL avec température d’ionisation

Un modèle HETL avec température d’ionisation est un modèle hybride qui utilise les équa-
tions obtenues pour un plasma à l’ETL. Ces équations sont adaptées et appliquées à la tem-
pérature d’ionisation TZ . Cette température est définie de manière à obtenir, pour une densité
donnée, un état de charge moyen identique en considérant un plasma à l’ETL (à la température
TZ) et HETL (à la température Te) [44] :

QETL(ρ,TZ) = QHETL(ρ,Te) (2.17)

Nous utiliserons le concept de la température d’ionisation lors de l’analyse des spectres X
émis par un plasma de Rb (voir chapitre 3). Cette température sera notamment utilisée pour
calculer les populations des niveaux atomiques.

2.4 Largeur des raies atomiques dans un plasma
Dans un plasma, les interactions d’un ion dans un état excité avec les autres particules

libres (électrons, photons et ions) ont un impact sur la largeur des raies atomiques émises par
cet ion. L’étude de ces largeurs permet de déterminer certaines propriétés du plasma comme
la température et la densité. La largeur d’une raie atomique est aussi une donnée importante
intervenant dans le calcul du taux d’excitation par effet NEET (voir chapitre 5). Aussi, nous
décrirons brièvement dans ce paragraphe les différents processus conduisant à l’élargissement
d’une raie X.

2.4.1 La largeur naturelle

La largeur naturelle d’une raie entre deux niveaux atomiques est due à la durée de vie finie
de ces niveaux. En ne prenant en compte que cette largeur naturelle, une raie possède un profil
lorentzien [41] :

Γn(E) = Γif
2π

1

(E −∆Eif )2 +
(Γif

2

)2 (2.18)
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où ∆Eif est l’énergie de la raie émise entre les niveaux initial i et final f . Γif est la largeur à
mi-hauteur de la lorentzienne. Cette largeur s’exprime à l’aide des coefficients d’Einstein pour
l’émission spontanée en considérant tous les niveaux finals f possibles. De plus, il faut aussi
tenir compte des largeurs de ces niveaux finals, si ce sont des niveaux excités. Aussi, la largeur
à mi-hauteur de la raie Γif s’exprime par [41] :

Γif = ~

∑
k<i

Aik +
∑
k′<f

Afk′

 (2.19)

où Aik est le taux radiatif de la transition i→ k. Le terme k < i, indique que le niveau k est de
plus faible énergie que le niveau i.

La largeur naturelle est la largeur minimale qu’une raie atomique peut avoir. Dans un plasma,
celle-ci est généralement négligeable par rapport aux autres contributions. Si l’on considère
l’exemple de la configuration initiale 1s22s23s1, la largeur totale de la transition 3s → 2p, en
tenant compte des deux transitions 3s→ 2p1/2 et 3s→ 2p3/2 possibles, est : Γ3s→2p = 3 meV.

2.4.2 Élargissement Doppler thermique

L’élargissement Doppler thermique est dû aux mouvements des ions émetteurs dans le
plasma. Si l’on considère que la distribution en vitesse des ions le long d’une ligne de visée
est une maxwellienne alors le profil d’une raie, dont la largeur Doppler domine, est gaussien
[41] :

Γd(E) = 1√
2πσ

exp
[
−(E −∆Eif )2

2σ2

]
(2.20)

où ∆Eif est l’énergie de la raie émise par un ion au repos. La largeur à mi-hauteur du profil
gaussien Γif est reliée à l’écart-type σ par :

Γif = 2
√

2 ln 2σ = 2∆Eif

√
2 ln 2Ti
Mic2 (2.21)

où Ti est la température ionique (exprimée en unité d’énergie) et Mi la masse des ions.
L’excitation nucléaire par effet NEET ayant lieu dans le référentiel de l’atome, l’élargissement

Doppler thermique n’est pas à prendre en compte dans le calcul du taux d’excitation par effet
NEET.

2.4.3 Élargissement Stark

L’élargissement des raies atomiques dû aux interactions entre l’ion émetteur et les autres
particules chargées du plasma est appelé élargissement Stark. Suivant le type de particules,
l’élargissement Stark est calculé suivant deux approximations différentes :

— l’approximation collisionnelle pour les électrons
— l’approximation quasi-statique pour les ions

Élargissement collisionnel électronique

Les collisions des électrons libres avec un ion ont lieu sur des temps caractéristiques beaucoup
plus courts que les durées de vie des niveaux excités si bien que l’élargissement par impact élec-
tronique peut être assimilé à une réduction de ces durées de vie. Dans la théorie collisionnelle,
l’émission d’un photon lors d’une désexcitation radiative est perturbée par les collisions électro-
niques instantanées. Le profil de cet élargissement peut être approximé par une lorentzienne.
Bien que différentes théories (semi-classiques ou quantiques) aient été développées, le calcul
de l’élargissement collisionnel électronique est complexe et reste un sujet d’étude actuel. Nous
utiliserons une expression basée sur les travaux de Baranger [45] et donnée en unité d’énergie :

Γ = α2~c
4
√

2
3
√

3
π3/2ne

√
mec2

Te

(〈
ψα
∣∣∣R2

∣∣∣ψα〉+
〈
ψβ
∣∣∣R2

∣∣∣ψβ〉) (2.22)
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où α est la constante de structure fine, ψα et ψβ sont respectivement les fonctions d’ondes des
orbitales initiale et finale impliquées dans la transition et R est l’opérateur de position. ne et Te
sont respectivement la densité et la température électroniques. Dans cette expression, la largeur
totale Γ est une somme sur les valeurs moyennes de l’opérateur R2 appliqué aux orbitales initiale
et finale de la transition. Aussi, cette largeur peut être écrite comme la somme des largeurs des
configurations initiale Γα et finale Γβ avec :

Γα,β = α2~c
4
√

2
3
√

3
π3/2ne

√
mec2

Te

(〈
ψα,β

∣∣∣R2
∣∣∣ψα,β〉) (2.23)

Dans notre exemple de la configuration initiale 1s22s23s1 pour ne = 4× 1021 g/cm3 et Te =
400 eV, nous obtenons Γ3s→2p1/2 = 14 meV. La largeur collisionnelle est donc bien prépondérante
par rapport à la largeur naturelle.

Élargissement Stark quasi-statique

A l’inverse, les collisions ion-ion sont beaucoup plus lentes que les durées de vie des états
excités. Ainsi, l’ion se désexcitant est soumis à une perturbation qui peut être considérée comme
constante (approximation quasi-statique). Dans ce cas, l’interaction entre l’ion émetteur et les
autres ions est décrite par l’hamiltonien d’interaction suivant [41] :

HStark = − ~E · ~d (2.24)

où ~d est le moment dipolaire de l’ion émetteur et ~E est le champ électrostatique généré par les
autres ions.

La difficulté du calcul de l’élargissement Stark quasi-statique réside dans la modélisation du
champ électrique ~E. Une liste détaillée des distributions des champs électriques utilisées peut
être trouvée dans la référence [46]. Généralement, ces largeurs sont négligeables en comparaison
des largeurs collisionnelles électroniques. Aussi, nous ne prendrons pas en compte l’élargissement
Stark quasi-statique [47].

2.4.4 Profil des raies émises par un plasma : profil de Voigt

Tous les différents processus évoqués ci-dessus contribuent à la forme d’une raie X, si bien
que sa forme totale peut être approximée par un profil de Voigt. Celui-ci est un produit de
convolution d’une fonction gaussienne et d’une fonction lorentzienne. Il est donné par [41] :

Γ(E) = Γ
2π3/2

∫ +∞

−∞

e−z
2(

E −∆Eif +
√

2σz
)2

+
(

Γ
2

)2dz (2.25)

où Γ est la largeur à mi-hauteur de la distribution lorentzienne et σ l’écart type de la distribution
gaussienne.

Nous aurons recours à ce profil de Voigt, couramment utilisé en spectroscopie X [48], pour
ajuster les raies expérimentales dans le chapitre 3.

2.5 Les codes de physique atomique utilisés pour décrire les
plasmas dans ce travail

Nous avons utilisé différents codes de physique atomique afin de reproduire l’émission X
d’un plasma de Rb et pouvoir interpréter le spectre mesuré (voir chapitre 3). Ce spectre X émis
par un plasma dépend des différents processus décrits au paragraphe 2.2 et se constitue d’une
composante continue sur laquelle des raies discrètes sont identifiables. La composante continue
a pour origine principale deux processus :

— le rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) dont il est possible d’exprimer l’émissivité
associée en considérant des ions et des électrons ayant des distributions en énergie max-
welliennes.
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— la recombinaison radiative dans laquelle le photon émis possède une énergie minimale
correspondant à l’énergie d’ionisation de l’état.

Les raies discrètes observables sur le spectre X émis par un plasma correspondent à l’émission
d’un photon lorsqu’un ion se désexcite (transition lié-lié).

Afin de déterminer le spectre X associé aux transitions lié-lié et libre-lié, il est donc nécessaire
de déterminer la structure atomique (énergies des niveaux) des ions dans leurs différents états
de charge ainsi que les taux de transition associés.

Différents codes ont été développés pour reproduire l’émission X d’un plasma. Ils se dis-
tinguent par la nature des processus pris en compte et la précision des résultats obtenus. Ceux
que nous avons utilisé sont brièvement décrits ci-dessous. Quelques rappels de structure atomique
sont effectués dans l’annexe A.

2.5.1 Le code d’atome moyen relativiste

Le modèle d’atome moyen est basé sur le modèle statistique de Thomas-Fermi, initialement
développé pour déterminer le potentiel électrostatique V (r) et le potentiel chimique µ d’un ion.
Il a été développé dans les années 70 par B. Rozsnyai [49, 50] et permet de prendre en compte la
température et la densité du plasma. L’ion moyen est un ion dont les populations électroniques
sont les moyennes de celles de tous les ions présents dans le plasma. Ainsi, dans ce modèle tous
les ions du plasma sont décrits par un seul ion fictif avec des populations électroniques non
entières.

Principe du calcul

Dans ce modèle, l’ion est placé au centre d’une sphère, appelée sphère de Wigner-Seitz, dont
le rayon Ri est fixé par la densité ionique nion :

Ri =
( 3

4πnion

)1/3
(2.26)

Cette sphère permet de définir les conditions aux limites pour les fonctions d’onde des orbi-
tales électroniques ψnlj . En effet, celles-ci sont nulles en r = Ri. Dans cette sphère, le nombre
total d’électrons (libres et liés) est égal à Z.

La première étape du calcul débute par le choix d’un jeu de potentiels électrostatique V (r)
et chimique µ. Le potentiel V (r) s’exprime par :

V (r) = Ze

r
+ Ve(r) (2.27)

où le premier terme désigne le potentiel créé par le noyau et Ve(r) le potentiel créé par les
électrons. Il est également possible d’ajouter un potentiel d’échange et de corrélation dépendant
de la densité [49].

Ce potentiel est ensuite utilisé pour résoudre l’équation de Dirac de manière auto-cohérente
afin de déterminer les énergies moyennes des orbitales monoélectroniques εnlj :

HDψnlj = εnljψnlj (2.28)

où HD est l’hamiltonien de Dirac qui sera explicité au paragraphe 2.5.2. HD dépend du potentiel
V (r).

La statistique de Fermi-Dirac permet alors de déterminer les occupations moyennes des
orbitales nnlj :

nnlj = gnlj

1 + exp
(
εnlj−µ
Te

) (2.29)

où gnlj est le poids statistique de l’orbitale et Te la température électronique définie à l’ETL. Il
est alors possible de calculer la densité totale ne(r,µ) qui est une somme sur les contributions
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des électrons liés et des électrons libres :

ne(r,µ) =
∑
nlj

nnlj |ψnlj |2︸ ︷︷ ︸
e− liés

+ 4π
h3 (2meTe)3/2F1/2

(
µ+ eV (r)

Te
,

∣∣∣∣eV (r)
Te

∣∣∣∣)︸ ︷︷ ︸
e− libres

(2.30)

où F1/2(x,β) désigne l’intégrale incomplète de Fermi. Celle-ci est définie comme :

F1/2(x,β) =
∫ +∞

β

z1/2

1 + exp(z − x)dz (2.31)

Grâce à la densité ne(r,µ), il est possible de calculer le potentiel Ve(r) en intégrant l’équation
de Poisson :

∇2Ve(r) = 4πne(r) (2.32)

Nous obtenons, ainsi, une nouvelle valeur pour le potentiel V (r) à l’aide de l’équation (2.27).
Il est également possible de calculer un nouveau potentiel chimique µ à l’aide de :

4π
∫ Ri

0
ne(r,µ)r2dr = Z (2.33)

La procédure itérative est alors reprise à partir de l’équation (2.28) jusqu’à la convergence.
A l’issue de cette procédure, nous obtenons les énergies et occupations des orbitales, le potentiel
chimique moyen et l’état de charge moyen de l’ion.

Avantages et limitations

Le modèle d’atome moyen permet d’obtenir rapidement les propriétés moyennes d’un plasma
ETL. Pour un couple (ne,Te) donné, une seule configuration électronique moyenne et donc un
seul état de charge moyen sont calculés. Il ne permet donc pas de calculer le spectre X détaillé
émis par un plasma car il ne tient pas compte de la distribution d’états de charge du plasma
et du grand nombre de niveaux atomiques peuplés pour un même état de charge. De plus, les
processus d’interaction présents dans le plasma et décrits au paragraphe 2.2 ne sont pas pris en
compte dans ce modèle.

2.5.2 Le code Multi-Configuration Dirac-Fock (MCDF)

Nous allons à présent décrire le code de physique atomique détaillée Multi-Configuration
Dirac-Fock (MCDF) qui permet de déterminer, entre autres, la structure atomique d’un ion
isolé. Il a été développé par J. Bruneau [51] et utilise la méthode de Hartree-Fock (méthode de
champ moyen) pour résoudre l’équation de Dirac stationnaire. Le type de couplage utilisé dans
MCDF est le couplage intermédiaire. Nous n’allons pas décrire la méthode MCDF en détail mais
juste rappeler les grandes étapes du calcul et définir les quantités nécessaires pour le calcul du
taux d’excitation NEET. La méthode de calcul MCDF a été décrite en détail dans les références
[52, 53, 54, 55].

Hamiltonien de Dirac

L’hamiltonien de Dirac, pour un atome à Ne électrons s’écrit en unités atomiques (me = ~ =
e = 1) :

HD =
Ne∑
i=1

hi +
∑
i<j

wij (2.34)

où hi est l’hamiltonien de Dirac monoélectronique et wij est un opérateur prenant en compte
les interactions électron-électron notamment la répulsion coulombienne. L’expression de wij ne
sera pas détaillée ici mais peut se trouver dans les références [55, 56, 57] par exemple.

L’hamiltonien de Dirac monoélectronique s’écrit :
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hi = c~α · ~pi + (β − 1)c2 + Vnuc(ri) (2.35)

où :
— ~α est une matrice définie à l’aide des matrices de Pauli ~σp :

~α =
(

0 ~σp

~σp 0

)

Les matrices de Pauli ~σp sont définies par :

σpx =
(

0 1
1 0

)
σpy =

(
0 i
i 0

)
σpz =

(
1 0
0 −1

)

— ~pi est l’opérateur impulsion de l’électron i
— β est une matrice s’exprimant à l’aide de la matrice unité I (matrice 2× 2) :

β =
(
I 0
0 −I

)

— Vnuc(ri) est le potentiel créé par le noyau

Il est possible de trouver dans la littérature [53, 55] une expression différente de l’hamiltonien
hi (2.35) dans laquelle le terme (β − 1)c2 est remplacé par le terme βc2. Ceci provient de la
convention choisie pour l’énergie de masse de l’électron (c2 en unité atomique) : soit elle est
incluse dans l’hamiltonien (terme βc2), soit elle est retirée (terme (β − 1)c2).

Approximation du champ moyen

L’équation aux valeurs propres utilisant l’hamiltonien de l’équation (2.34) n’est pas résoluble,
notamment à cause de l’interaction électron-électron. Aussi, l’approximation du champ moyen est
utilisée. Elle consiste à traiter chaque électron indépendamment en considérant qu’il interagit
avec un potentiel moyen généré par les Ne − 1 autres électrons et le noyau. Des termes de
correction à ce champ moyen peuvent ensuite être traités à l’aide de la théorie des perturbations.

Ainsi, dans l’approximation du champ moyen, l’hamiltonien total Hcm s’écrit :

Hcm =
Ne∑
i=1

c~α · ~pi + (β − 1)c2 + V (ri) (2.36)

où V (ri) est le potentiel moyen vu par l’électron i. Il est alors possible de traiter le terme résiduel
HD −Hcm comme une perturbation.

Fonctions d’onde

Dans l’approximation du champ moyen relativiste, les fonctions d’onde monoélectroniques
sont utilisées pour construire la fonction d’onde totale des Ne électrons. La fonction d’onde ψnκm
d’une orbitale dépend des nombres quantiques n, κ et m. n est le nombre quantique principal, m
la projection du moment cinétique total ~j = ~l + ~s sur l’axe de quantification et κ est le nombre
quantique relativiste défini par :

κ =
{
−j − 1

2 si l = j − 1
2

j + 1
2 si l = j + 1

2

Les fonctions d’onde monoélectroniques sont définies, en coordonnées sphériques, par :

〈~r |nκm〉 = ψnκm(r,θ,φ) = 1
r

(
Pnκ(r)χκm(θ,φ)
iQnκ(r)χ−κm(θ,φ)

)
(2.37)

où : Pnκ(r) et Qnκ(r) sont les fonctions radiales, appelées grande et petite composantes respec-
tivement. χκm sont les spineurs de Pauli à deux composantes, dont les expressions ne seront pas
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explicitées ici. Les fonctions χκm sont états propres des opérateurs l2, s2, j2 et jz avec les valeurs
propres l(l+ 1), s(s+ 1), j(j+ 1) et m respectivement. Les fonctions d’onde sont orthonormées :〈

nκm
∣∣n′κ′m′〉 = δnn′δκκ′δmm′

Les fonctions d’onde monoélectroniques ψnκm sont utilisées pour construire des fonctions
d’états de configuration (CSF 3). Ces CSF sont des combinaisons linéaires des déterminants de
Slater formés à partir des fonctions d’onde monoélectroniques des Ne électrons. L’utilisation de
déterminants permet de rendre les fonctions d’onde des CSF antisymétriques et de respecter
ainsi le principe d’exclusion de Pauli. La fonction d’onde d’une CSF peut s’écrire comme :

〈~r | νJMΠ〉 =
∑
i=1

di

∣∣∣∣∣∣∣
ψi1(~r1) · · · ψi1(~rNe)

... . . . ...
ψiNe(~r1) · · · ψiNe(~rNe)

∣∣∣∣∣∣∣ (2.38)

où ν désigne les autres nombres quantiques nécessaires pour définir sans ambiguïté une CSF.
Les coefficients di sont déterminés pour que les CSF soient états propres du moment cinétique
total J2, de sa projection Jz et de la parité Π. La sommation est faite sur les différentes valeurs
possibles des nombres quantiques de chaque orbitale.

Les états propres |JMΠ〉 (généralement appelés ASF 4) sont alors déterminés en diagonali-
sant l’hamiltonien dans la base des CSF. Ainsi, les états propres s’écrivent :

|JMΠ〉 =
∑
j

cj |νjJjMjΠj〉 (2.39)

Les états propres définis par les nombres quantiques J , M et Π sont composés uniquement
de CSF ayant les mêmes valeurs de J , M et Π.

Les coefficients de mélange cj sont déterminés en minimisant la fonctionnelle énergie
〈JMΠ |Hcm | JMΠ〉. La condition d’orthonormalisation 〈JiMiΠi | JjMjΠj〉 = δij implique pour
chaque état propre : ∑

j

c2
j = 1 (2.40)

Interaction de configuration

L’approche multi-configuration, c’est-à-dire le fait de décomposer les états propres sur la base
des CSF, permet d’aller au delà de l’approche monoélectronique et de tenir compte ainsi des
corrélations entre les électrons. Les états propres seront mieux décrits en incluant dans le calcul
d’autres configurations électroniques que celles d’intérêt car la base sur laquelle se décomposent
les états sera plus complète. Cette méthode est appelée méthode de l’interaction de configuration
(CI 5).

Prenons l’exemple du calcul MCDF d’une transition entre les sous-couches 3d et 2s avec un
électron dit spectateur (ne participant pas à la transition) dans la couche 1s. Dans notre exemple,
deux configurations électroniques relativistes initiales sont possibles : 1s3d3/2 et 1s3d5/2. Si l’on
s’intéresse uniquement aux transitions M1, alors seule la transition 1s3d3/2 → 1s2s est possible.
Dans un calcul MCDF avec une prise en compte minimale de l’interaction de configuration,
seules les configurations 1s3d3/2 et 1s2s seront considérées. Par contre, dans un calcul avec
une prise en compte plus complète de l’interaction de configuration, les trois configurations
1s3d3/2,1s3d5/2 et 1s2s seront utilisées. Bien que la configuration 1s3d5/2 ne permette pas de
réaliser une transition M1 avec la configuration 1s2s, sa prise en compte permet d’améliorer la
précision du calcul.

La prise en compte de l’interaction de configuration dans les calculs MCDF augmente dras-
tiquement le temps de calcul. Les capacités de calcul du CENBG 6 ne nous permettant pas de

3. CSF : Configuration State Function
4. ASF : Atomic State Function
5. CI : Configuration Interaction
6. Cluster de calcul constitué de 10 noeuds composés de bi pro Quad Core Intel(R) Xeon(R) E5345 à 2.33GHz

avec 16 Gb de Ram/noeud
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réaliser ces calculs en un temps raisonnable, l’interaction de configuration a été prise en compte
sous sa forme minimale. Ainsi, dans nos calculs MCDF, seules les configurations électroniques
initiale et finale d’une transition seront considérées. Dans la suite de ce mémoire, nous désigne-
rons ces calculs MCDF par le terme : "calculs MCDF sans interaction de configuration".

Cependant, à titre de comparaison, des calculs MCDF avec une prise en compte plus com-
plète de l’interaction de configuration ont été menés par nos collaborateurs du CEA/DAM sur
le supercalculateur TERA 100. Dans ces calculs les transitions sont choisies à partir des confi-
gurations non relativistes. Dans notre exemple, les deux configurations non relativistes initiale
et finale sont : 1s3d et 1s2s. Ensuite, les configurations relativistes sont construites à partir des
configurations non relativistes : il s’agit des configurations 1s3d3/2,1s3d5/2 et 1s2s. Les calculs
MCDF sont alors effectués avec ce jeu de configurations relativistes. Dans notre exemple, seules
trois configurations relativistes sont prises en compte mais ce nombre devient plus important
quand le nombre d’électrons présents dans chaque configuration augmente. Nous discuterons des
résultats obtenus avec les deux méthodes dans le chapitre 3.

Sorties du code MCDF

A l’issue de la résolution des équations MCDF, nous obtenons un grand nombre d’informa-
tions. Celles utilisées pour la création des spectres X sont :

— énergies, moments cinétiques totaux J et parités des niveaux.
— énergies et taux radiatifs pour les transitions choisies (E1, M1,...)

Concernant le calcul du taux d’excitation NEET, nous avons en plus besoin :
— des parties radiales des fonctions d’onde monoélectroniques : les petites et grandes com-

posantes sont données numériquement en fonction du rayon de l’orbitale considérée.
— des coefficients de mélange des CSF pour chaque état propre.

Exemple

Dans ce paragraphe, nous illustrons les concepts décrits ci-dessus par l’exemple du calcul
MCDF de la transition 1s3d3/2 → 1s2s. Dans le cas d’un calcul MCDF sans CI, seules les deux
configurations 1s3d3/2 et 1s2s sont prises en compte. L’addition des moments cinétiques des
sous-couches de chaque configuration relativiste conduit aux CSF suivantes :

—
∣∣∣1s3d3/2 1+M

〉
(avec M ∈ J−1,1K) et

∣∣∣1s3d3/2 2+M
〉
(avec M ∈ J−2,2K) construites à

partir de la configuration initiale
—

∣∣1s2s 0+0
〉
et
∣∣1s2s 1+M

〉
(avec M ∈ J−1,1K) construites à partir de la configuration

finale.

La résolution des équations MCDF conduit aux états propres présentés dans le tableau 2.1.
Dans ce tableau, nous avons attribué un numéro à chaque niveau caractérisé par une valeur de
J . La décomposition des états sur la base des CSF est reportée dans ce tableau.

n̊ État Décomposition sur la base des CSF
1

∣∣1+M
〉
(M ∈ J−1,1K)

∣∣1+M
〉

=
∣∣∣1s3d3/2 1+M

〉
2

∣∣2+M
〉
(M ∈ J−2,2K)

∣∣2+M
〉

=
∣∣∣1s3d3/2 2+M

〉
3

∣∣0+0
〉 ∣∣0+0

〉
=
∣∣1s2s 0+0

〉
4

∣∣1+M
〉
(M ∈ J−1,1K)

∣∣1+M
〉

=
∣∣1s2s 1+M

〉
Tableau 2.1 – Décomposition des états propres issus des configurations 1s3d3/2 et 1s2s.

D’après le tableau 2.1, sans CI, les coefficients de mélange sont tous égaux à 1. Dans ce cas,
chaque CSF est un état propre.

Nous pouvons considérer à présent le cas d’un calcul avec CI. Pour cela, la configuration
1s3d5/2 est ajoutée en entrée de MCDF. Par addition des moments cinétiques, des nouvelles
CSF sont construites à partir de la configuration 1s3d5/2 :

∣∣∣1s3d5/2 2+M
〉

(M ∈ J−2,2K) et
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∣∣∣1s3d5/2 3+M
〉
(M ∈ J−3,3K). Nous obtenons la nouvelle liste d’états propres présentée dans le

tableau 2.2.

n̊ État Décomposition sur la base des CSF
1

∣∣1+M
〉
(M ∈ J−1,1K)

∣∣1+M
〉

=
∣∣∣1s3d3/2 1+M

〉
2

∣∣2+M
〉
(M ∈ J−2,2K)

∣∣2+M
〉

= 0,9998
∣∣∣1s3d3/2 2+M

〉
− 0,0187

∣∣∣1s3d5/2 2+M
〉

3
∣∣0+0

〉 ∣∣0+0
〉

=
∣∣1s2s 0+0

〉
4

∣∣1+M
〉
(M ∈ J−1,1K)

∣∣1+M
〉

=
∣∣1s2s 1+M

〉
5

∣∣2+M
〉
(M ∈ J−2,2K)

∣∣2+M
〉

= 0,9998
∣∣∣1s3d5/2 2+M

〉
+ 0,0187

∣∣∣1s3d3/2 2+M
〉

6
∣∣3+M

〉
(M ∈ J−3,3K)

∣∣3+M
〉

=
∣∣∣1s3d5/2 3+M

〉
Tableau 2.2 – Décomposition des états propres issus des configurations 1s3d3/2, 1s3d5/2 et
1s2s.

Une prise en compte plus complète de l’interaction de configuration est visible sur la dé-
composition des états propres n̊ 2 et n̊ 5. En effet, dans ce cas, ces états s’écrivent comme des
combinaisons linéaires de deux CSF dont l’une est construite à partir de la configuration 1s3d5/2.

Avantages et limitations

MCDF est un code de physique atomique détaillé qui permet d’obtenir les énergies des raies
X avec une grande précision (quelques eV). En revanche, ce code traite un ion isolé et ne prend
pas en compte tous les processus atomiques pouvant avoir lieu dans un plasma ni les effets de
densité. Dans ce travail, seules les transitions radiatives sont calculées par MCDF et les données
de structure atomique obtenues sont utilisées dans un modèle décrivant le plasma. Nous avons
développé un modèle de plasma ETL simple qui sera décrit au paragraphe 2.6.

Le temps de calcul reste le principal inconvénient de MCDF. En effet, pour des configurations
où beaucoup de moments cinétiques doivent être additionnés, les temps de calcul peuvent être
de plusieurs heures. De plus, la convergence des fonctions d’onde est assez délicate à obtenir si
bien qu’il est parfois nécessaire de réaliser plusieurs fois un même calcul en faisant varier certains
paramètres. La contrepartie à des résultats de précision est donc un temps de calcul important.

2.5.3 Le code SCO-RCG

Entre les deux extrêmes que constituent les approches statistique (code d’atome moyen
relativiste) et détaillée (code MCDF), se situe l’approche hybride, employée au sein du code
ETL SCO-RCG [58]. Celle-ci consiste à combiner les deux approches statistique et détaillée
pour obtenir, en un temps de calcul raisonnable, des spectres X suffisamment précis pour une
comparaison avec des spectres expérimentaux.

L’objectif de l’approche statistique est de modéliser un faisceau de transitions sans avoir à
calculer la structure des niveaux atomiques. Un faisceau de transitions désigne l’ensemble des
raies entre les niveaux atomiques qui sont issus de configurations électroniques différentes. Ces
raies sont généralement proches en énergie et, sous l’effet des différents processus d’élargissement
possibles dans un plasma, coalescent pour former de larges structures non résolues. Pour modé-
liser ces faisceaux de transitions non résolus les formalismes UTA 7 [59] et SOSA 8 [60] ont été
développés. Dans le formalisme UTA, un faisceau de transitions est modélisé par une enveloppe
(généralement gaussienne) caractérisée par son énergie moyenne et sa variance. Cependant, pour
les atomes de Z élevé, les effets relativistes (interaction spin-orbite notamment) conduisent à
une séparation du faisceau de transitions en plusieurs sous-faisceaux. Pour tenir compte de ce
phénomène, le formalisme SOSA a été développé.

Cependant, pour des configurations comportant un nombre important d’électrons, le nombre
de configurations électroniques à prendre en compte peut devenir très élevé et les temps de calcul

7. UTA : Unresolved Transition Arrays
8. SOSA : Spin Orbit Split Arrays
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deviennent rédhibitoires. Pour réduire ces temps de calcul, il est possible de regrouper plusieurs
configurations électroniques proches en énergie pour former des supraconfigurations (SC). Dans
une supraconfiguration, les sous-couches voisines en énergie sont regroupées pour former des
supracouches. Par exemple, la supraconfiguration :

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

représente 223 configurations, 8535 configurations relativistes et 49309974 niveaux [47]. La figure
2.4 schématise les différents regroupements possibles entre niveaux, configurations et supracon-
figurations. L’ensemble des transitions entre deux SC est appelé STA 9.

Configurations Supraconfigurations
Niveau

Faisceau 

de transitions
Suprafaisceau 

de transitions

Figure 2.4 – Représentation des différents regroupements possibles : niveaux regroupés en
configurations, elles-même associées en supraconfigurations.

SCO-RCG est basé sur deux codes : le code SCO [61] pour l’approche statistique et le code
RCG [62] pour l’approche détaillée. SCO est un code permettant une description des plasmas
en fonction de la température et de la densité. Le code RCG est un code de physique atomique
détaillé permettant un calcul des niveaux d’énergie et des raies. Le choix entre calcul détaillé ou
statistique est automatique sur des critères basés sur les distributions de raies (nombre, largeurs
individuelles,...)

SCO-RCG présente un bon compromis entre le calcul détaillé et l’approche purement sta-
tistique. Il peut donc être utilisé pour l’interprétation de spectres expérimentaux. De plus,
l’approche statistique permet de réduire drastiquement les temps de calcul par rapport à une
méthode DLA 10 (méthode MCDF sans sélection des configurations) par exemple.

2.5.4 Le code AVERROÈS/TRANSPEC

Les différents codes présentés précédemment considèrent un équilibre ETL. Or, une des-
cription précise des plasmas créés par laser nécessite de se placer dans un cadre HETL [63].
Dans ce cas, les différents processus atomiques décrits au paragraphe 2.2 doivent être considérés
pour déterminer les populations des niveaux excités des ions. Les calculs HETL présentés dans
cette thèse ont été effectués par Jean-Christophe Pain et Franck Gilleron du CEA/DAM/DIF
avec le code AVERROÈS/TRANSPEC développé par Olivier Peyrusse. Le formalisme utilisé
dans le code AVERROÈS [64, 65] est celui des supraconfigurations (voir paragraphe 2.5.3) dans
une approche HETL. Les configurations regroupées au sein d’une même supraconfiguration sont
supposées être à l’ETL entre elles, ce qui est désigné par le terme "ETL partiel". AVERROÈS
calcule les énergies des supraconfigurations, les taux de transition radiatifs et collisionnels ainsi
que les énergies et variances des STA. Ces données sont ensuite utilisées par le code TRANSPEC
[66, 67] pour calculer les populations HETL des niveaux atomiques et générer des spectres X.

9. STA : Super-Transition Array
10. DLA : Detailed Level Accounting
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2.6 Méthode de génération des spectres X avec le code MCDF

2.6.1 Hypothèses de la méthode

La méthode de calcul des spectres X, que nous avons développée, est décrite ci-dessous.
Elle est basée sur le code MCDF et les populations des niveaux excités dans un plasma sont
déterminées sous l’hypothèse d’un équilibre ETL. De plus, nous considérons que le rayonnement
X est uniquement produit par émission spontanée lors de transitions à un électron. Enfin, nous
ne prenons pas en compte les effets de densité puisque nous considérons un ion isolé même si
celle-ci peut avoir des effets sur les fonctions d’onde des états propres. Toutes ces hypothèses
sont très restrictives mais nous permettent d’élaborer une méthode simple de calcul des spectres
X et du taux d’excitation NEET. Bien que cette méthode de calcul ne puisse pas rivaliser, au
niveau de l’interprétation des spectres X émis par un plasma, avec des codes HETL basés sur
des équilibres collisionnel-radiatifs, elle nous permet d’aller au delà du modèle de l’atome moyen
qui était la seule méthode de calcul utilisée jusqu’à présent pour déterminer les taux d’excitation
NEET. Afin de valider cette méthode, nous comparerons des spectres X calculés aux spectres
expérimentaux (voir chapitre 3).

2.6.2 Positionnement du problème

Pour réaliser un calcul MCDF, nous devons fournir au code une liste de configurations
électroniques qui servira à établir la base dans laquelle l’hamiltonien sera diagonalisé. Dans le
cadre des calculs MCDF sans interaction de configuration, seules deux configurations sont prises
en compte : la configuration initiale et la configuration finale. Comme nous ne considérons que
les transitions à un électron, nous pouvons définir sans ambiguïté la configuration finale associée
à une configuration initiale et à une transition donnée. En effet, si l’on suppose une transition
α→ β entre les orbitales α et β, la configuration initiale doit vérifier les critères suivants :

— posséder au moins un électron dans l’orbitale α
— posséder au moins un trou dans l’orbitale β
La configuration finale est alors construite à partir de la configuration initiale en réalisant la

transition α→ β :
— un électron en moins dans l’orbitale α
— un électron en plus dans l’orbitale β
— occupations de toutes les autres orbitales identiques à celles de la configuration initiale.
Pour un état de charge Q donné, plusieurs configurations initiales sont associées à la même

transition. En effet, en faisant varier les occupations des orbitales ne participant pas à la transi-
tion tout en gardant un état de charge constant, nous définissons un ensemble de configurations
initiales (et donc leurs configurations finales associées). Plus l’état de charge sera faible et plus
il y aura d’électrons spectateurs à prendre en compte et plus le nombre de configurations élec-
troniques initiales à considérer sera élevé. Ce nombre dépend aussi du nombre d’orbitales prises
en compte pour définir les configurations électroniques. Dans le cas du 84Rb, nous avons consi-
déré des configurations composées des orbitales 1s à 6g9/2. Nous avons également considéré que
l’orbitale 1s est toujours pleine. Nous verrons au chapitre 3 que ces hypothèses sont vérifiées.
En effet, les configurations électroniques identifiées ne sont peuplées que jusqu’à l’orbitale 6d5/2
et l’ionisation de la couche 1s est très peu probable au vu des températures électroniques at-
teintes expérimentalement. Afin d’illustrer le nombre de configurations initiales possibles (et
donc le nombre de calculs MCDF à effectuer) pour différents états de charge, nous considérons
l’exemple de la transition E1 3s1/2 → 2p1/2. Les nombres de configurations initiales possibles,
en prenant en compte les différentes positions des électrons spectateurs pour les états de charge
allant de 26+ à 34+ sont présentés dans le tableau 2.3.

Ce tableau illustre la limitation de la méthode qui consiste à prendre en compte toutes
les configurations possibles (méthode DLA). En effet, en considérant nos capacités de calcul
limitées, les calculs ne seraient réalisables que pour des états de charge supérieurs ou égaux à
32+. De plus, ce tableau ne présente le nombre de configurations à traiter que pour la transition
3s1/2 → 2p1/2. Or pour générer un spectre X complet, il faut traiter d’autres transitions. Si, par
exemple, nous voulons calculer le spectre X correspondant aux transitions E1 entre les couches
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Q Nombre de configurations
26+ 68016688
27+ 14049302
28+ 2591331
29+ 418359
30+ 57520
31+ 6471
32+ 559
33+ 33
34+ 1

Tableau 2.3 – Nombre de configurations initiales possibles pour la transition 3s1/2 → 2p1/2
pour des états de charge allant de 26+ à 34+.

n = 3 et n = 2, il faut prendre en compte les transitions suivantes : 3s1/2 → 2p1/2, 3s1/2 → 2p3/2,
3p1/2 → 2s1/2, 3p3/2 → 2s1/2, 3d3/2 → 2p1/2, 3d3/2 → 2p3/2 et 3d5/2 → 2p3/2. Ainsi, le nombre
de configurations à traiter (tableau 2.3) est approximativement multiplié par sept pour chaque
état de charge. Par conséquent, nous devons mettre en place une sélection des configurations à
traiter dans les calculs MCDF afin de rendre possible la génération d’un spectre X pour les états
de charge faibles (Q ≤ 32+).

Nous avons évoqué ci-dessus le cas des calculs MCDF sans interaction de configuration.
Quand on prend en compte cette dernière, le nombre de calculs à effectuer est plus faible car
chaque calcul regroupe un nombre plus important de configurations qui auraient été traitées
séparément sinon. En contrepartie, les calculs sont alors beaucoup plus longs. Par conséquent,
quel que soit le type de calcul MCDF, un critère de sélection des configurations à traiter est
nécessaire pour réduire les temps de calcul.

2.6.3 Sélection des configurations électroniques à traiter

Afin de rendre les calculs des spectres X réalisables en des temps raisonnables, nous devons
mettre en place une méthode de sélection des configurations. L’objectif est donc de sélectionner
les configurations électroniques initiales conduisant aux raies X les plus intenses. Comme l’in-
tensité d’une raie est proportionnelle à l’occupation de l’état initial conduisant à cette raie, nous
pouvons appliquer un critère sur les populations des états initiaux. Cependant, pour déterminer
les occupations ou les probabilités d’occupation des états initiaux, il faut connaitre leurs éner-
gies et leurs moments angulaires (2.12) et donc réaliser un calcul MCDF. Afin d’appliquer une
sélection avant d’effectuer les calculs MCDF, nous appliquons un critère sur les configurations
initiales puisque les états propres initiaux sont calculés à partir de celles-ci. Ainsi, nous devons
chercher les configurations électroniques les plus probables pour un couple densité/température
donné, puisque le peuplement des niveaux excités dépend des conditions thermodynamiques du
plasma. La procédure de gestion des calculs MCDF à traiter se déroule en deux étapes : l’une
de sélection avant les calculs MCDF et l’autre de vérification, après.

Première étape : sélection des configurations

La première étape consiste à traiter les configurations les plus probables. Pour cela, nous
utilisons le code d’atome moyen relativiste qui permet d’obtenir une configuration électronique
moyenne pour un couple densité/température donné. Les occupations nj des orbitales composant
cette configuration moyenne, données par l’équation (2.29), ne sont pas entières mais peuvent
être utilisées pour définir pj la probabilité d’occupation moyenne de l’orbitale j comme :

pj = nj
gj

(2.41)

où :
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— nj est l’occupation moyenne de l’orbitale j calculée par le code d’atome moyen à une
densité et une température donnée

— gj est la dégénérescence de l’orbitale j
Ainsi, en supposant qu’il n’y a pas de corrélation entre les électrons des différentes sous-

couches, il est possible de calculer Pk, la probabilité d’occupation de la configuration k, dite
réelle (ayant des occupations entières), à l’aide d’une loi binomiale :

Pk = C
norb∏
j=1

(
gj
nkj

)
p
nkj
j (1− pj)

gj−nkj (2.42)

où :
— C est un coefficient de normalisation permettant d’obtenir

∑
k Pk = 1

— norb est le nombre d’orbitales utilisées pour définir les configurations (norb = 34 pour le
Rb)

— nkj est l’occupation de l’orbitale j de la configuration (nkj est un entier)
Lors de la sélection des configurations, chaque état de charge est considéré comme indé-

pendant. Les spectres obtenus pour chaque état de charge sont pondérés a posteriori par une
distribution d’état de charge calculée indépendamment. Ainsi, la normalisation est effectuée sur
toutes les configurations possibles à un état de charge donné.

En pratique, le code de sélection des configurations génère toutes les configurations élec-
troniques possibles à un état de charge donné et calcule les probabilités Pk (équation (2.42))
associées à chaque configuration. La normalisation est appliquée sur l’ensemble des configura-
tions possibles à un état de charge Q donné, dont le nombre est noté nQconf . Le coefficient C est
calculé par l’équation :

C = 1
nQ
conf∑
k=1

norb∏
j=1

(
gj
nkj

)
p
nkj
j (1− pj)

gj−nkj

(2.43)

Ensuite, les configurations sont classées par probabilité décroissante. Nous obtenons ainsi
une nouvelle liste de configurations avec leurs probabilités associées Pk tels que P1 > P2 > · · · >
P
nQ
conf

.
A ce stade, nous devons encore effectuer une sélection des configurations pouvant réaliser

une transition α → β donnée. Pour un état de charge et une transition α → β donnés, nous
sélectionnons dans la liste totale des configurations possibles toutes les configurations initiales de
la transition α→ β. Notons nα→βconf leurs nombres. Les probabilités associées à ce sous-ensemble
des {Pk} sont notées {Pα→βk }. A partir de ce sous-ensemble, nous définissons une probabilité
cumulée pour la lème configuration (avec l ≤ nα→βconf ) par :

Pα→β
l =

l∑
k=1
Pα→βk (2.44)

Le cas particulier l = nα→βconf nous donne la probabilité totale d’effectuer la transition α→ β

à l’état de charge considéré. Notons Pα→βtot cette probabilité :

Pα→βtot = Pα→β
nα→β
conf

=
nα→β
conf∑
k=1
Pα→βk (2.45)

Finalement, pour réaliser le spectre associé à la transition α→ β à un état de charge donné,
nous effectuons les calculs MCDF pour les couples de configurations initiale et finale allant de
la première configuration initiale (ayant la plus grande probabilité Pα→β1 ) jusqu’à la première
configuration l99 qui vérifie :

Pα→β
l99

≥ 0,99Pα→βtot (2.46)
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Ainsi, les l99 configurations initiales prises en compte représentent au moins 99% de la pro-
babilité totale d’effectuer la transition α → β. Le critère à 99% est pour l’instant arbitraire et
sa validité sera discutée plus loin.

Le tableau 2.4 présente le nombre de configurations à traiter pour la transition 3s1/2 → 2p1/2
avec le critère de sélection à 99% appliqué à deux températures différentes (270 et 400 eV). Le
choix de ces deux températures sera justifié dans les chapitres 3 et 5. Nous remarquons que le

Q
Nombre de configurations

Sans sélection Avec sélection
Te = 270 eV Te = 400 eV

26+ 68016688 187 1975
27+ 14049302 37 571
28+ 2591331 30 218
29+ 418359 19 129
30+ 57520 12 109
31+ 6471 6 63
32+ 559 5 23
33+ 33 3 4
34+ 1 1 1

Tableau 2.4 – Nombre de configurations initiales avec et sans critère de sélection pour la
transition 3s1/2 → 2p1/2 et pour des états de charge allant de 26+ à 34+.

critère de sélection permet de réduire drastiquement le nombre de configurations à traiter et rend
possible les calculs des spectres X des états de charge faibles. En effet, bien que nous considérons
l’ensemble des configurations dont la somme des probabilités d’occupation représente 99% de
la probabilité d’occupation totale, le nombre de configurations à traiter est réduit de plusieurs
ordres de grandeur, notamment pour les états de charge faibles. Cette propriété, très intéressante
pour réduire le nombre de calculs à effectuer, est illustrée sur la figure 2.5 qui représente la
probabilité d’occupation cumulée P

3s1/2→2p1/2
l en fonction du numéro l de la configuration pour

l’état de charge Q = 26+ à une température de 400 eV.
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Figure 2.5 – Probabilité d’occupation cumulée P
3s1/2→2p1/2
l en fonction du numéro l de la

configuration pour l’état de charge Q = 26+ et pour une température de 400 eV.

Sur la figure 2.5, nous remarquons que très peu de configurations ont des probabilités d’oc-
cupations significatives et participent donc à la probabilité cumulée P

3s1/2→2p1/2
l99

.
Dans le tableau 2.4, nous observons que plus la température est élevée et plus le nombre de

configurations d’intérêt est important. Ceci s’explique par le fait que plus la température est
élevée et plus le peuplement des états excités est important. Notre critère de sélection dépendant
de la température, il est important d’évaluer celle-ci dans le cadre d’une expérience ou à partir
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de simulations hydrodynamiques.

Seconde étape : vérification

Une fois les calculs MCDF effectués pour les l99 configurations sélectionnées, nous appliquons
un critère de vérification pour nous assurer qu’il n’y a pas de configuration initiale non prise en
compte pouvant conduire à des raies X d’une intensité significative dans le spectre final. Pour
cela, nous avons vérifié que la hauteur des raies issues des configurations l99 + 1, l99 + 2, ... non
prises en compte ne peut pas excéder celles des raies déjà calculées.

2.6.4 Calcul des populations des niveaux excités

Une fois les calculs MCDF effectués après la sélection décrite au paragraphe précédent, il
faut déterminer la population d’un niveau i au sein du plasma, que l’on notera NQ

i pour l’état
de charge Q. Cette population par unité de volume est donnée par :

NQ
i = nionPQP

Q
i (2.47)

où :
— nion est la densité ionique
— PQ est la fraction ionique de l’ion de charge Qe
— PQi est la probabilité d’occupation du niveau i de l’état de charge Q
Dans le cadre de l’ETL, PQi est donné par l’équation 2.12 :

PQi =
gQi exp

(
−Ei
Te

)
ZQ(Te)

où :
— gQi est le poids statistique du niveau i, gQi = 2Ji + 1 avec Ji le moment cinétique total

du niveau i
— Ei l’énergie du niveau i
— Te la température électronique du plasma
— ZQ(Te) est la fonction de partition de l’état de charge Q
ZQ(Te) est donnée par :

ZQ(Te) =
nQetp∑
i=1

(2Ji + 1) exp
(
−Ei
Te

)
(2.48)

où nQetp désigne le nombre total d’états propres issus de l’état de charge Q. Ainsi, il faut prendre
en compte toutes les configurations possibles à cet état de charge, même celles qui ne sont pas
associées à des transitions (état fondamental par exemple). Il nous faut aussi, pour le calcul de
la fonction de partition, appliquer un critère de sélection similaire à celui décrit plus haut. Ce
critère porte sur l’ensemble des configurations possibles à un état de charge Q donné, associé
aux probabilités {Pk} calculées à l’aide de l’équation (2.42). Nous définissons une probabilité
cumulée associée à la configuration l :

Pl =
l∑

k=1
Pk (2.49)

Ainsi, pour le calcul de la fonction de partition, nous traitons la première configuration
(avec la probabilité d’occupation la plus élevée) puis toutes les configurations jusqu’à celle l99
vérifiant :

Pl99 ≥ 0,99 (2.50)

Pour le calcul de la fonction de partition, seules les énergies et moments cinétiques des états
propres nous sont utiles. Aussi, les calculs MCDF sont réalisés avec une seule configuration.
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Nous ne réutilisons pas les calculs effectués pour la détermination des raies X. Ceci nous permet
d’éviter un risque de comptage multiple si une même configuration est présente dans plusieurs
calculs MCDF.

2.6.5 Création des spectres X

Dans ce paragraphe, différentes quantités utilisées pour représenter les spectres X sont défi-
nies. Elles seront utiles dans le suite de ce manuscrit.

Taux radiatif pondéré

Pour chaque raie entre deux niveaux i et f , MCDF calcule le taux radiatif Aif correspondant.
Pour tenir compte de la probabilité d’occupation du niveau initial PQi , nous définissons le taux
radiatif pondéré AQif (λ) par :

AQif (λ) = PQi AifΓif (λ) (2.51)

où Γif (λ) est un profil centré sur la longueur d’onde λif qui peut être introduit pour tenir compte
de la largeur des raies (expérimentale, naturelle, collisionnelle,...). Γif (λ) s’exprime en Å−1 et
est normalisé : ∫ +∞

−∞
Γif (λ)dλ = 1

Si l’on ne tient pas compte de la largeur de la raie, Γif (λ) = δ(λ− λif ).
A un état de charge Q donné, le taux radiatif total AQ(λ) est la somme des taux radiatifs

de toutes les raies émises à cet état de charge :

AQ(λ) =
∑
i→f
AQif =

∑
i→f

PQi AifΓif (λ) (2.52)

Emissivité

L’émissivité est une quantité couramment utilisée en spectroscopie des plasmas. Elle repré-
sente l’énergie émise à une longueur d’onde donnée, par unité de volume, de temps et d’angle
solide. Elle s’exprime généralement en erg.cm−3.s−1.sr−1.Å−1 (1 erg = 10−7 J). Pour une raie
entre les niveaux i et f , à un état de charge Q donné, l’émissivité lié-lié εQif (λ) à la longueur
d’onde λ s’écrit :

εQif (λ) = 1
4π

hc

λif
NQ
i AifΓif (λ) (2.53)

où :
— λif est la longueur d’onde de la raie entre le niveau excité i et le niveau final f . Son

énergie est alors donnée par hc
λif

.
— NQ

i est la population du niveau excité i de l’ion de charge Q par unité de volume. NQ
i

s’exprime en cm−3.
— Aif est le taux radiatif entre les niveaux i et f .

εQif (λ) peut donc être réécrite en introduisant le taux radiatif pondéré :

εQif (λ) = nion
4π PQ

hc

λif
PQi AifΓif (λ) = nion

4π PQ
hc

λif
Aif (λ) (2.54)

Pour un état de charge Q, l’émissivité εQ(λ) correspond à la somme des émissivités de toutes
les raies émises à cet état de charge :

εQ(λ) =
∑
i→f

εQif (λ) =
∑
i→f

nion
4π PQ

hc

λif
Aif (λ) (2.55)
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2.6.6 Vérification des critères de sélection

Nous discutons ci-dessous deux hypothèses utilisées dans notre méthode de sélection.

Utilisation des probabilités calculées avec une loi binomiale

Les configurations électroniques sont sélectionnées à partir d’une probabilité calculée à l’aide
d’une loi binomiale (équation (2.42)). Considérons une configuration électronique k à un état
de charge donné ayant une probabilité d’occupation calculée à partir de la loi binomiale et des
résultats du code d’atome moyen, Pk. A partir de cette configuration, nketp niveaux sont calculés
par MCDF, associés aux probabilités PQi calculées à partir de la fonction de partition. Si le
calcul des probabilités d’occupation utilisant la loi binomiale est valide, le rapport RQk suivant
doit être égal à 1 :

RQk = Pk
nketp∑
i=1

PQi

= 1 (2.56)

En réalité, il n’y aura jamais strictement égalité car les deux probabilités sont calculées sous
des hypothèses différentes. La figure 2.6 présente la moyenne du rapport RQk , notée 〈RQ〉, pour
chaque état de charge et à la température de 400 eV. Cette moyenne est calculée sur toutes
les configurations traitées à chaque état de charge et donc vérifiant le critère (2.46). Les barres
d’erreur correspondent aux écart-types.

25 26 27 28 29 30 31 32 33 34 35
Q
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0,5
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<
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Q
>

Figure 2.6 – Évolution de la moyenne 〈RQ〉 en fonction de l’état de charge Q pour une tempé-
rature de 400 eV.

Sur cette figure, nous remarquons que 〈RQ〉 = 1 est approximativement vérifiée pour les
états de charge 31+ et 32+. Lorsque l’on s’écarte de ces états de charge, le rapport moyen 〈RQ〉
s’éloigne de 1. Or, l’état de charge moyen (calculé avec le code d’atome moyen relativiste) à 400
eV est de Q = 31,8. Ainsi, plus on s’éloigne de cet état de charge moyen et moins les résultats
obtenus avec le code d’atome moyen sont fiables.

Cependant, nous constatons que l’écart à l’unité du rapport moyen 〈RQ〉 n’est jamais de plus
d’un facteur 4. Aussi, comme le code d’atome moyen est uniquement utilisé pour le critère de
sélection, cet écart est acceptable. Il serait par contre plus problématique d’utiliser les probabi-
lités calculées avec le code d’atome moyen pour pondérer les taux radiatifs et tracer un spectre
X.

Utilisation du critère à 99%

Pour vérifier le seuil de notre critère de sélection, fixé à 99%, nous comparons des spectres
X calculés en faisant varier ce seuil. Si les spectres ainsi obtenus ne présentent pas de variations
notables (apparition de raies intenses par exemple), nous garderons le seuil fixé à 99%. La figure
2.7 présente deux spectres X de Rb pour les états de charge 27+ et 30+ en faisant varier le seuil
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de 95% à 99,9%. Ils représentent, pour chaque raie, le taux radiatif pondéré par la probabilité
d’occupation de l’état initial. Ces spectres ont été calculés pour toutes les transitions E1 entre
les couches n = 3,4,5,6 et n = 2 à Te = 270 eV. Ils ont été convolués par un profil lorentzien de
largeur 7 mÅ.
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Figure 2.7 – Spectres X pour les transitions E1 des couches n = 3,4,5,6 vers n = 2 pour
différentes valeurs du seuil de sélection.

Nous pouvons remarquer que pour un seuil supérieur à 99%, il n’y a pas de différence notable
entre les spectres calculés. Le seuil de 99% est donc bien adapté.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté les caractéristiques d’un plasma créé par laser et
les différents processus atomiques pouvant y avoir lieu. La modélisation du milieu complexe
qu’est un plasma nécessite l’élaboration de modèles d’équilibres statistiques pour décrire les
distributions en énergie des particules libres du plasma et les populations des états liés des
ions. Suivant les différents processus pris en compte, ces modèles peuvent être plus ou moins
complexes. L’ETL est un cas particulier car les populations des niveaux excités ne dépendent
que des données de structure atomique (énergies et moments cinétiques des niveaux). De plus, à
l’ETL le nombre de transitions de chaque processus est égal à celui du processus inverse. Ainsi,
l’ETL permet une description plus simple des plasmas créés par laser. La méthode de calcul
que nous avons développée repose sur l’hypothèse d’un plasma à l’ETL. Nous avons également
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utilisé le concept de la température d’ionisation. Nous montrerons au chapitre 3, que ce modèle
ETL, bien que moins complexe que des modèles HETL, permet de reproduire les spectres X
émis par un plasma de Rb créé avec le laser PHELIX.

Nous avons également décrit les différents codes de physique atomique que nous avons utilisés
pour l’analyse des spectres expérimentaux (voir chapitre 3). Nous avons détaillé plus précisément
les codes d’atome moyen et MCDF car ils sont au coeur de la méthode de calcul ETL que nous
avons développée. En effet, celle-ci repose sur des calculs détaillés réalisés avec MCDF pour un
ensemble de configurations électroniques préalablement sélectionnées avec les résultats du code
d’atome moyen. La validation de cette méthode, qui sera utilisée pour le calcul des transitions
M1 impliquées dans le NEET, sera réalisée par comparaison des spectres E1 calculés avec les
spectres expérimentaux.

51



52



Chapitre 3

Mesure et interprétation d’un
spectre X émis par un plasma de Rb
formé à une intensité laser de
∼ 6× 1014 W/cm2

Introduction

Afin de valider la méthode de calcul décrite au chapitre 2, nous avons réalisé une expérience
dans laquelle des spectres X émis par un plasma de Rb créé par le laser PHELIX ont été mesurés
sur une gamme de longueur d’onde comprise entre 3,8 − 7,3 Å. Une nouvelle expérience était
nécessaire car les données disponibles dans la littérature, présentées dans le tableau 3.1, étaient
insuffisantes. En effet, soit ces données ne couvraient pas un domaine de longueur d’onde suffisant
pour notre étude soit les spectres mesurés n’étaient pas publiés, rendant ainsi la comparaison
entre spectres théoriques et expérimentaux impossible. Les spectres obtenus par Elliott et al.
[68] n’ont pas été émis à partir d’un plasma. Ils peuvent seulement être utilisés pour valider une
identification des raies X.

Référence Hutcheon Gordon Zigler Elliott
et al. [69] et al. [70] et al. [71] et al.[68]

Gamme spectrale (Å) 5,17− 6,52 5,93− 7,14 6,04− 6,75 4,93− 5,06
Spectre émis par un plasma oui oui oui non
Éclairement laser (W/cm2) ∼ 5× 1015 ∼ 2× 1014 ∼ 4× 1013 ∅
Spectre publié oui non non oui

Tableau 3.1 – Présentation des précédentes expériences portant sur les identifications de raies
dans des spectres de Rb.

En outre, pour déterminer un taux d’excitation par effet NEET attendu dans une expérience
avec le laser PHELIX, le plasma produit doit être caractérisé (température, densité,...). Cette
caractérisation peut être obtenue par l’analyse des spectres X émis par le plasma. Aussi, l’enjeu
de l’expérience réalisée est double : valider notre méthode de calcul des spectres X et en extraire
les propriétés du plasma produit avec PHELIX afin de calculer un taux d’excitation par effet
NEET dans ce plasma.

La première partie de ce chapitre est dédiée à la description du dispositif expérimental utilisé.
Dans la deuxième partie, l’extraction et l’étalonnage (en longueur d’onde et en intensité) des
spectres X seront présentés. Puis, une comparaison des résultats obtenus avec les différents codes
et méthodes de calcul présentés au paragraphe 2.5.1 sera effectuée. Dans la dernière partie de
chapitre, la majorité des raies présentes dans le spectre sera identifiée.
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3.1 Dispositif expérimental

3.1.1 Le laser PHELIX

Le laser utilisé lors de l’expérience est le laser Nd :glass PHELIX. Lors de notre expérience, sa
fréquence était doublée (λ = 532 nm) à l’aide d’un cristal de DKDP 1. En réduisant la longueur
d’onde du laser, la densité critique augmente et le faisceau laser pénètre plus loin dans le plasma.
Il y a ainsi un meilleur couplage entre le rayonnement laser et le plasma. L’impulsion laser avait
une énergie de 150 J à 2ω. La largeur à mi-hauteur de son profil temporel était de 1,4 ns. Le
faisceau laser était focalisé sur la cible à l’aide d’une lentille de 4 m de distance focale. L’angle
entre celui-ci et la normale à la cible était de 10̊ afin d’éviter qu’une partie du faisceau soit
réfléchie et retourne vers la cavité laser. La tache focale évaluée à l’aide d’une caméra CCD avait
un diamètre de l’ordre de 150 µm. Ainsi, l’éclairement laser sur cible était de ∼ 6×1014 W/cm2.
La cadence des tirs était d’un tir toutes les 90 minutes.

3.1.2 Les cibles utilisées

Nous avons utilisé des cibles de fluorure de rubidium (RbF) afin de mesurer le spectre X
émis par le plasma de Rb. Le fluor ne possède pas de raie d’émission dans la gamme spectrale
que nous avons étudiée. Ces cibles ont été réalisées au GSI et étaient pures à 99,975%. Nous
avons également utilisé les cibles suivantes pour l’étalonnage des cristaux : RbCl, Al et Si. Les
différentes cibles utilisées mesuraient ∼ 1 cm de largeur et de longueur et avaient une épaisseur
de l’ordre de 5 mm.

A l’état naturel, le Rb est principalement composé de l’isotope 85Rb (72,2%). L’expérience
de mise en évidence de l’effet NEET aura lieu sur l’isotope 84Rb, mais la différence d’une unité
du nombre de neutrons n’a pas d’influence visible sur les spectres d’émission atomiques. Ceci a
notamment été vérifié à l’aide de MCDF.

3.1.3 Les spectromètres X

Afin de mesurer le spectre X émis par le plasma de Rb, trois spectromètres ont été utilisés. Ils
étaient constitués chacun d’un cristal de Bragg et d’un écran photostimulable, également appelé
Image Plate (IP) pour enregistrer le spectre dispersé dans l’espace selon la longueur d’onde. Les
spectres mesurés sont intégrés en temps. Ces deux éléments sont décrits ci-dessous.

Les cristaux de Bragg

Afin d’effectuer la dispersion spectrale, nous avons utilisé des cristaux de Bragg. Un rayon-
nement X est réfléchi par un tel cristal s’il vérifie la loi de Bragg :

2d sin θB = nλ (3.1)

où :
— d est la distance inter-réticulaire du cristal, c’est-à-dire la distance entre deux plans

cristallins,
— θB est l’angle de Bragg, mesuré entre le plan du cristal et le rayonnement incident,
— n est l’ordre de diffraction,
— λ est la longueur d’onde du rayonnement incident.
Un cristal de Bragg peut se présenter sous différentes géométries suivant l’orientation de ses

plans cristallins. Plus la géométrie du cristal est complexe et plus son alignement est délicat.
Afin de couvrir le large domaine spectral 3,38−7,39 Å lors de chaque tir laser, nous avons utilisé
trois cristaux de Bragg différents à l’ordre n = 1 de diffraction : un HOPG 2 plan, un PET 3 plan
et un PET cylindrique. Ces cristaux ont été disposés à des angles de Bragg moyens différents
pour couvrir la gamme spectrale d’intérêt avec des zones de recouvrement entre deux cristaux

1. DKDP : Deuterated Potassium Dihydrogen Phosphate (KD2PO4)
2. HOPG : Highly Oriented Pyrolitic Graphite
3. PET : Pentaerythritol
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adjacents. L’angle de Bragg moyen désigne l’angle entre le plan du cristal et les rayons incidents
sur celui-ci en son milieu. Les caractéristiques de ces cristaux sont présentées dans le tableau 3.2.
Dans ce tableau, Ld désigne la longueur du cristal suivant son axe dispersif et Lnd celle suivant
son axe non-dispersif (axe perpendiculaire à l’axe dispersif). Ces quantités sont représentées sur
la figure 3.1.

Cristal HOPG plan PET plan PET cylindrique
Dimensions Ld × Lnd (mm) 50× 25 55× 15 30× 50
Rayon de courbure RC (mm) ∞ ∞ 100
2d (Å) 6,708 8,742 8,742
Angle de Bragg moyen (◦) 36 38 53

Tableau 3.2 – Caractéristiques des cristaux de Bragg utilisés durant l’expérience.

Figure 3.1 – Représentation schématique d’un cristal de Bragg plan.

Comme indiqué ci-dessus, nous avons utilisé deux cristaux plans. Le cristal plan est le plus
simple des cristaux de Bragg. Les plans cristallins sont tous parallèles à la surface du cristal.
Un cristal de Bragg plan se comporte ainsi comme un miroir plan pour des rayons X vérifiant
la relation de Bragg (3.1).

Nous avons également utilisé un cristal PET cylindrique. La surface d’un cristal cylindrique
forme une portion de cylindre dont l’axe de révolution est confondu avec son axe de dispersion
spectrale. Grâce à cette géométrie particulière, les rayons X d’une longueur d’onde donnée
réfléchis par le cristal sont focalisés en un point. Le spectre ainsi obtenu sur le détecteur s’étend
le long d’une ligne, appelée ligne focale. Cette ligne est confondue avec l’axe de révolution du
cylindre. La focalisation du spectre est réalisée suivant son axe non dispersif. Ainsi, suivant son
axe dispersif, un cristal cylindrique réfléchit les rayons X de la même manière qu’un cristal plan.
La focalisation du spectre sur le détecteur est optimale lorsque sa distance au cristal est égale
au rayon de courbure RC de ce cristal. De même la distance entre la source X et le cristal doit
être égale au rayon de courbure RC . Cette disposition particulière entre le cristal, la source
et le détecteur est appelée configuration de Von Hamos. Un schéma de cette configuration est
présenté sur la figure 3.2.

Source

Cristal cylindrique

Ecran
Ligne focale

Raies X

Axe dispersif du cristal

Figure 3.2 – Représentation de la configuration de Von Hamos pour un cristal cylindrique.
Figure adaptée de [72].
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Les écrans photostimulables

Les écrans photostimulables sont des films plastiques souples d’environ 0,5 mm d’épaisseur
et sensibles aux rayonnements ionisants. Nous avons utilisé des écrans de type TR de la marque
Fuji. Ces écrans sont constitués de trois couches : une couche sensible déposée sur une couche de
support et une couche magnétique, permettant de maintenir l’écran sur un support magnétisé.
Les caractéristiques de ces différentes couches sont présentées dans le tableau 3.3.

Couche Composition Masse volumique (g/cm3) Épaisseur (µm)
Sensible BaFBr0,85I0,15 (dopants Eu2+) 3,31 115
Support C2H2O 1,66 190
Magnétique ZnMn2Fe5NO40H15C10 :Eu2+ 2,77 160

Tableau 3.3 – Caractéristiques des différentes couches composant un écran photostimulable de
type TR.

Quand une particule ionisante dépose une partie de son énergie dans la couche sensible,
l’Eu2+, introduit comme dopant dans cette couche, est ionisé. L’électron ainsi émis est capturé
par un site FBr ou FI pour former un état métastable FBr− ou FI− respectivement. L’information
sur le dépôt d’énergie de la particule incidente est ainsi stockée dans ces états métastables. La
désexcitation de ces états métastables peut être spontanée au cours du temps. Ce phénomène est
appelée fading et doit être évalué afin de déterminer la quantité de signal perdu. La procédure de
correction du fading est décrite dans les références [73, 74]. Nous reviendrons sur cette correction
au paragraphe C.1. Cependant, la désexcitation des états métastables peut aussi être déclenchée
par des photons comme lors de la phase de lecture des écrans dans un scanner spécifique. Dans ce
cas, elle conduit à l’émission d’un photon de luminescence photostimulé, suite à la recombinaison
de l’électron éjecté d’un état métastable avec un ion Eu3+. Ce photon de luminescence est appelé
PSL (PhotoStimulated Luminescence).

Le scanner (un Fuji FLA-7000 dans notre cas) utilisé pour révéler le signal stocké dans l’écran
emploie un laser, dont la longueur d’onde est optimisée pour désexciter les états métastables.
Les PSL émis lors du balayage de l’écran par le laser sont comptés par un photomultiplicateur.
Enfin, le logiciel du scanner reconstitue une image de l’écran dont l’intensité est donnée en PSL
pour des pixels carrés mesurant 50 µm de côté.

3.1.4 Implantation des spectromètres X dans la chambre

Une photo ainsi qu’un schéma du dispositif expérimental présentant les positions des cristaux
et des porte-écrans photostimulables dans la chambre expérimentale sont présentés sur la figure
3.3. Les cristaux étaient protégés des débris émis par la cible lors du tir laser par des feuilles
de mylar aluminisé. Des feuilles de même composition étaient placées devant les porte-écrans.
Des blindages étaient positionnés afin de protéger au maximum les écrans photostimulables de
l’émission directe du plasma (particules arrivant directement sur l’écran).

3.2 Spectres expérimentaux

3.2.1 Extraction des spectres X

Les images obtenues pour chaque cristal après un tir laser sur une cible de RbF sont pré-
sentées sur la figure 3.4. Sur cette figure, nous pouvons noter que les écrans photostimulables
étaient de dimensions suffisantes pour enregistrer l’image du cristal en entier.

Les images obtenues avec les cristaux plans (figures 3.4a et 3.4b) et cylindrique (figure 3.4c)
sont très différentes. L’effet de focalisation du cristal cylindrique est nettement visible sur la
figure 3.4c puisque le spectre ne s’étend que sur une largeur de ∼ 2 mm suivant l’axe non dispersif
du cristal. En comparaison, les largeurs des spectres suivant ce même axe sont respectivement
de ∼ 30 mm et ∼ 38 mm pour les cristaux plans HOPG et PET respectivement.
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Figure 3.3 – Schéma et photo du dispositif expérimental.

Nous constatons, de plus, une courbure des raies sur les cristaux plans. Celle-ci provient
naturellement de la géométrie cristal-source. En effet, tous les rayons X issus de la source (sup-
posée ponctuelle) frappant le cristal avec un même angle de Bragg sont émis sur un cône dont
le sommet est la source X. De plus, à cette courbure reflétant la projection du cône sur l’écran
peuvent s’ajouter des déformations dues à des imperfections dans le positionnement des cris-
taux. En effet, les positions des cristaux et porte-écrans ayant été ajustées "à la main" (voir
figure 3.3c), il est fort probable que la géométrie réelle des spectromètres s’écarte légèrement de
celle planifiée (figures 3.3a et 3.3b).

En ce qui concerne le cristal cylindrique, la forme des raies observée s’explique par un léger
écart de positionnement de l’écran par rapport à sa ligne focale.

L’intensité de certaines raies n’est pas constante sur toute leur longueur. Ce phénomène est
surtout visible sur le spectre obtenu avec le cristal de HOPG plan. Ceci provient sans doute
de défauts d’uniformité de la surface des cristaux. Nous notons aussi la présence de défauts
sur les écrans eux-mêmes, visibles sur l’image du cristal PET plan (figure 3.4b). Ces défauts
proviennent de rayures sur ces écrans, dues à leurs manipulations répétées. En effet, les écrans,
dont nous disposions, étaient de type TR et ne possèdent pas de couche de protection au dessus
de la couche sensible.

Le spectre X est obtenu en projetant l’image sur l’axe dispersif du cristal. Pour cela, nous
avons défini une bande de projection pour chacun des cristaux. Ces bandes sont représentées
sur la figure 3.4. L’origine du spectre (bord gauche de l’écran) et le sens de l’axe de projection
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Figure 3.4 – Images obtenues après lecture des écrans photostimulables pour un tir laser sur
une cible de RbF. Les bandes de projection des spectres X et du bruit de fond sont également
précisées.

(Ox) sont également indiqués sur cette figure. Les dimensions et positions de ces bandes de
projections ont été choisies de manière à éviter les zones abimées des cristaux et des écrans et
à minimiser l’élargissement des raies après projection. En effet, à cause de leurs courbures, une
projection de l’image totale du cristal engendrerait une perte de résolution en longueur d’onde.
Par ailleurs, la quantité de signal sur les écrans étant suffisante, la projection de toute l’image
n’est pas nécessaire. Les bandes de projection ont une largeur de 4 mm pour les cristaux plans
et de 0,2 mm pour le PET cylindrique.

Un bruit de fond est présent sur les parties des écrans où l’image du cristal est absente. Ce
bruit de fond est sans doute dû aux particules qui diffusent dans la chambre avant d’atteindre
les écrans ou qui traversent les écrans en provenance directe de la source. Afin de soustraire
ce bruit de fond pour chaque cristal, une bande de projection de mêmes dimensions que celles
utilisées pour la projection du spectre X est définie dans une région de l’image sans spectre. Ces
bandes de projection du bruit de fond sont également reportées sur la figure 3.4.

Les spectres ainsi projetés sont représentés sur la figure 3.5 pour les trois cristaux. Ils re-
présentent l’intensité du signal (en PSL) en fonction de la position (en mm) définie à partir du
bord de l’écran.

Nous remarquons une importante différence au niveau du nombre de PSL entre les spectres
issus des cristaux plans (figures 3.5a et 3.5b) et celui obtenu avec le cristal PET cylindrique. Cette
différence s’explique par un nombre de lectures de l’écran dans le scanner différent. En effet,
lors de la première lecture des écrans dans le scanner, toutes les images obtenues présentaient
des zones saturées. Cette saturation provient uniquement du photomultiplicateur présent dans
le scanner et non d’une saturation du nombre d’états métastables dans la couche sensible des
écrans. Afin d’obtenir une image non saturée, les écrans ont été lus plusieurs fois de suite. Le
cristal cylindrique étant focalisant, il a fallu lire l’écran associé un plus grand nombre de fois :
six fois au lieu de trois pour les cristaux plans (HOPG et PET). Nous détaillerons dans l’annexe
C la méthode utilisée pour corriger les spectres en intensité en fonction du nombre de lectures
des écrans.

Ces spectres corrigés du bruit de fond doivent être étalonnés pour établir la relation entre la
position d’une raie sur l’écran et sa longueur d’onde.

3.2.2 Étalonnage spectral

Lois de dispersion théoriques

Les cristaux plans et cylindriques se comportent de la même manière suivant leurs axes
dispersifs. Nous pouvons exprimer leurs relations de dispersion spectrale donnant la longueur
d’onde d’une raie X en fonction de sa position sur l’écran photostimulable, à partir des mêmes
considérations géométriques. Les différentes quantités nécessaires à l’expression de la relation
de dispersion sont présentées sur la figure 3.6 qui représente la configuration dans laquelle les
différents cristaux ont été utilisés. Dans le cas particulier du PET cylindrique, nous avons la
distance écran cristal h qui est égale au rayon de courbure RC . D’après la figure 3.6, l’angle de
Bragg associé au bord gauche de l’écran est supérieur à celui associé à son bord droit. D’après la
relation (3.1), les longueurs d’onde sont donc croissantes lorsque l’écran est parcouru de droite
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Figure 3.5 – Spectres bruts et de bruit de fond obtenus après projection des bandes définies
sur la figure 3.4. Le "spectre corrigé" désigne le spectre brut auquel le spectre de bruit de fond
a été soustrait.

à gauche. Ainsi, pour obtenir un spectre orienté dans le sens des longueurs d’onde croissantes,
l’origine O des positions sur l’écran est donc choisie à son bord droit (voir figure 3.4).

La position x sur l’écran photostimulable est reliée à l’angle de Bragg θB par la relation :

x = L− 2h
tan θB

(3.2)

En utilisant l’équation (3.1) avec n = 1, dans l’équation (3.2), il vient :

λ = 2d√
1 +

(
L−x
2h

)2
(3.3)

Les relations de dispersion calculées à partir de l’équation (3.3) pour les trois cristaux utilisés
sont tracées sur la figure 3.7. Il est possible d’ajuster, dans la gamme de positions d’intérêt, ces
relations de dispersion par des polynômes de degré deux. Ceci justifie l’emploi de tels polynômes
pour l’étalonnage des différents cristaux. D’après la figure 3.7, la gamme spectrale couverte par
les trois cristaux est comprise entre 3 et 7,5 Å. De plus, nous disposons de gammes spectrales
communes entre deux cristaux adjacents. Ces zones de recouvrement nous seront, par la suite,
utiles pour l’étalonnage en longueur d’onde et la calibration en intensité des trois cristaux.

Procédure d’étalonnage des spectres X

La procédure d’étalonnage comprend plusieurs étapes. Pour chacun des cristaux, la relation
position - longueur d’onde est établie sur des spectres mesurés sur des cibles étalons. Ces relations
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Figure 3.6 – Configuration dans laquelle les cristaux ont été utilisés
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Figure 3.7 – Courbes de dispersion spectrale calculées avec l’équation (3.3) et ajustements
polynomiaux (en trait pointillés) pour les trois cristaux utilisés.

d’étalonnage sont ensuite utilisées sur les spectres de Rb après correction des décalages éventuels
des écrans entre les tirs laser. Les spectres des trois cristaux sont rassemblés en un seul spectre
en les ajustant dans leurs zones de recouvrement. Chacune de ces étapes est caractérisée par
des coefficients d’étalonnage et de recalage. Dans la pratique, ces opérations sont répétées un
million de fois pour obtenir les valeurs moyennes des paramètres d’ajustement et les incertitudes
associées.

Les lois de dispersion calculées à l’aide de l’équation (3.3) sont basées sur des positionnements
parfaits des cristaux (figure 3.7). Aussi pour tenir compte de leurs positionnements réels, leurs
étalonnages sont réalisés à l’aide des cibles étalons présentées dans le tableau 3.4. Le nombre de
raies utilisées y est aussi mentionné. Les longueurs d’onde des raies étalons sont extraites de la
base de données de R. L. Kelly 4. Elles sont issues de calculs dont les incertitudes ne sont pas
connues. Nous n’avons donc pas pu les prendre en compte.

Cristal HOPG plan PET plan PET cylindrique
Cible étalon RbCl (raies du Cl) Si Al
Nombre de raies utilisées (netal) 6 8 8
Raies utilisées He-like, Li-like H-like, He-like He-like, Li-like

Tableau 3.4 – Caractéristiques des raies utilisées pour l’étalonnage des cristaux.

Afin d’étalonner les spectres, les centroïdes des raies X des sources étalons ainsi que les
incertitudes associées ont été déterminés. Pour cela, les raies X sont ajustées par des profils de
Voigt pour tenir compte des élargissements des raies dans le plasma. Ce même profil est utilisé
pour déterminer les centroïdes des raies de Rb d’intérêt.

Cependant, il est impossible d’appliquer directement les lois de dispersion déterminées avec
les sources étalons sur les spectres issus des tirs sur cible de Rb car un décalage en position

4. Voir http://www.cfa.harvard.edu/ampcgi/kelly.pl
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est observable entre les spectres obtenus lors de tirs différents. Celui-ci est sans doute dû aux
positionnements des écrans photostimulables dans leurs porte-écrans qui n’étaient pas repro-
ductibles. Il s’ajoute à cette erreur de positionnement une incertitude sur la détermination de
l’origine O de l’axe Ox de projection. En effet, le bord de l’écran n’est défini qu’avec une précision
de quelques pixels. Le décalage total résultant est illustré sur la figure 3.8 où des agrandisse-
ments des spectres RbF obtenus sur le cristal PET plan et issus de trois tirs laser différents sont
présentés.
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Figure 3.8 – Illustration du décalage en position sur le cristal PET plan pour trois tirs laser
différents.

Sur cette figure, nous constatons que le décalage maximum entre les spectres issus des trois
tirs différents est millimétrique.

Comme indiqué ci-dessus, une procédure itérative a été mise en place afin de tenir compte
des incertitudes sur les centroïdes des raies et d’évaluer la propagation de celles-ci au travers
de toute la procédure d’étalonnage et d’alignement des spectres. Les différentes étapes de cette
procédure sont décrites dans l’annexe B.

3.2.3 Étalonnage en intensité

L’objectif de cette partie est de déterminer le nombre de photons émis par la source à la
longueur d’onde λ, noté NX(λ) et exprimé en photons.Å−1.sr−1. Celui-ci est relié au nombre de
PSL mesurés à la longueur d’onde λ, NIP (λ) (exprimé en PSL.Å−1), dans le spectre étalonné
obtenu après soustraction d’un spectre de bruit de fond par la relation :

NX(λ) = CfadingClectureCproj
Ωeff (λ)T (λ)RIP (λ)NIP (λ) (3.4)

où :
— Cfading est le coefficient de correction du fading, c’est-à-dire de la décroissance spontanée

du signal stocké dans la couche sensible de l’écran au cours du temps.
— Clecture permet de corriger du nombre de lectures des écrans nécessaires pour compenser

la saturation présente sur certaines zones de ces écrans lors de la première lecture.
— Cproj permet de compenser le fait que les bandes de projections utilisées (voir figure 3.4)

ne prennent pas en compte l’ensemble du signal présent sur l’écran photostimulable.
— Ωeff (λ) est l’angle solide effectif du cristal. Il correspond à l’angle solide géométrique du

cristal pondéré par sa réflectivité. Il s’exprime par : Ωeff (λ) = φcoll(λ)Rint(λ) où φcoll(λ)
est l’angle de collection du cristal à la longueur d’onde λ et Rint(λ) sa réflectivité intégrée.
Ces quantités sont définies dans l’annexe C.

— T (λ) est la transmission totale des rayons X au travers des différentes feuilles présentes
devant le cristal et devant le porte-écran.

— RIP (λ) est la réponse des écrans TR à la longueur d’onde λ. Elle est exprimée en
PSL/photon et exprime le nombre de PSL induits par le passage d’un photon de longueur
d’onde λ au travers de l’écran photostimulable.
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Les méthodes utilisées pour évaluer ces différents paramètres sont décrites dans l’annexe C.
Les spectres X étalonnés en absolu par la relation (3.4) sont tracés sur la figure 3.9 pour les trois
cristaux. Ils représentent l’intensité, exprimée en photons.Å−1.sr−1, en fonction de la longueur
d’onde du rayonnement.
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Figure 3.9 – Spectres X étalonnés en longueur d’onde et en intensité issus des trois cristaux.

Un écart en intensité entre les trois cristaux est visible. En effet, en utilisant les zones de
recouvrement entre cristaux, nous pouvons remarquer que le spectre obtenu avec le HOPG plan
est ∼ 4 fois moins intense que le spectre issu du cristal PET plan. Ce dernier est lui-même
∼ 15 fois plus intense que le spectre mesuré avec le cristal PET cylindrique. Ces différences
importantes ne peuvent être expliquées par l’imprécision sur la fonction de réponse des écrans
puisqu’elle a la même valeur en chaque point situé dans les zones de recouvrement des cristaux.
Bien que l’angle φcoll ait été déterminé de manière géométrique, il nous semble improbable
que les différences observées sur la figure 3.9 puissent être expliquées par la différence entre le
positionnement réel des cristaux et celui utilisé pour le calcul de φcoll. En effet, une erreur d’un
facteur ∼ 4 sur φcoll ≈ Lnd/D(λ) impliquerait une erreur du même ordre de grandeur sur les
mesures des positionnements, ce qui est peu probable. Les autres facteurs de correction ont pu
être vérifiés et n’impliqueraient pas de tels différences entre cristaux. Ainsi, l’interprétation de
ces différences réside sans doute dans les réflectivités intégrées des cristaux que nous n’avons pas
mesurées dans ce travail. De plus, celles-ci peuvent varier au cours du temps et de l’utilisation
des cristaux. Par exemple, la réflectivité d’un cristal non protégé et soumis au débris éjectés par
la cible se détériore plus rapidement que celle d’un cristal parfaitement protégé.

Afin de faciliter la comparaison entre les spectres théoriques et expérimentaux, les spectres
obtenus avec les trois cristaux sont recalés en intensité afin de ne former qu’un seul spectre.
Pour cela, nous utilisons les zones de recouvrement entre cristaux pour déterminer le coefficient
multiplicatif à appliquer aux différents spectres. Chaque coefficient est calculé de manière à
minimiser l’écart en intensité entre les spectres dans la gamme spectrale de recouvrement. La
jonction entre deux spectres contigus est réalisée à la position où l’écart entre les intensités des
deux spectres est minimal. Le spectre obtenu avec le cristal HOPG plan est choisi arbitrairement
comme référence en intensité. Ainsi, le spectre obtenu avec le cristal PET plan est aligné en
intensité sur celui mesuré avec le cristal HOPG. Puis, le spectre mesuré avec le cristal PET
cylindrique est aligné sur le spectre issu de l’alignement des cristaux HOPG et PET plan.
Cependant, comme l’intensité absolue de ces spectres après ajustement n’a plus de signification,
nous utiliserons par la suite des unités arbitraires.

Les spectres obtenus avec les différents cristaux sont tracés sur la figure 3.10. Ils repré-
sentent l’intensité mesurée, en unités arbitraires (u. a.), en fonction de la longueur d’onde. Les
points de jonction des spectres sont aussi indiqués. Ils sont similaires mais ne se superposent pas
exactement en intensité dans les zones de recouvrement. Ceci provient, sans doute, d’inhomo-
généités dans la structure des cristaux. Ainsi, suivant la zone de l’écran utilisée pour réaliser la
bande de projection, nous n’obtenons pas exactement la même intensité pour une même raie. A
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Figure 3.10 – Ajustement en intensité des spectres obtenus avec les trois cristaux. Les points
des jonctions entre les différents spectres sont indiqués.

ceci s’ajoute l’incertitude sur la réflectivité intégrée que nous avons utilisée. Cependant, comme
nous ne comparerons pas quantitativement les intensités relatives des raies, ces problèmes de
raccordement de spectres ne sont pas rédhibitoires pour notre analyse.

A l’issue des différentes étapes de correction et d’alignement des spectres mesurés avec les
trois cristaux, nous obtenons un spectre unique, représentant l’intensité (en unités arbitraires)
en fonction de la longueur d’onde du rayonnement. Ce spectre est tracé sur la figure 3.11 dans
la gamme spectrale 3,8− 7,3 Å. Sur cette figure, les gammes spectrales de chaque cristal utilisé
pour réaliser ce spectre sont indiquées. Elles ne seront plus précisées par la suite.
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Figure 3.11 – Spectre X créé à partir de l’alignement en intensité de ceux mesurés avec les trois
cristaux.

3.3 Caractérisation du plasma produit durant l’expérience

Afin de construire les spectres X théoriques, il est nécessaire de déterminer la densité et
la température du plasma produit avec PHELIX. Elles sont, en effet, nécessaires dans l’étape
de sélection des configurations les plus probables avec le code d’atome moyen relativiste et
pour déterminer les populations des niveaux excités. Sous l’hypothèse d’un plasma à l’ETL, ces
dernières se calculent avec une distribution de Boltzmann (voir chapitre précédent).
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3.3.1 Température et densité électronique

Afin de déterminer les températures et densités permettant d’évaluer la distribution d’états
de charge nécessaire pour pondérer les spectres MCDF calculés, des simulations hydrodyna-
miques ont été réalisées avec le code CHIVAS [75]. Ce code utilise les paramètres de l’impulsion
laser (forme temporelle, longueur d’onde) et l’éclairement laser sur cible. Il permet de calculer
les profils de température électronique et de densité à un instant t donné après le début de l’im-
pulsion laser. Ce code est de type 1D1/2, ce qui signifie qu’il calcule les profils de température
et de densité suivant une dimension (suivant l’axe Ox) mais qu’il tient compte des transferts de
chaleur suivant une dimension perpendiculaire à la première (axe Oy).

Les profils de température et de densité obtenus aux instants 0,8, 1,4 et 2 ns après le début
de l’impulsion laser sont présentés sur la figure 3.12. Ces simulations ont été réalisées pour une
cible de Rb pur et pour un éclairement laser de 6× 1014 W/cm2. Les paramètres de l’impulsion
laser (150 J, durée de 1,4 ns et longueur d’onde de 532 nm) ont également été utilisés dans ces
simulations.
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Figure 3.12 – Résultats des simulations hydrodynamiques réalisées avec le code CHIVAS. Le
bord de la cible est initialement situé à une distance de 72 µm et le faisceau laser se propage
vers la gauche.

La zone la plus émissive du plasma est située à une densité proche de la densité critique
(ρc = 2 × 10−2 g/cm3). D’après ces simulations, la température électronique au voisinage de
cette densité critique est approximativement constante au cours du temps et vaut, en moyenne :
Te ∼ 1,4 keV.

3.3.2 Distribution ionique

Le spectre X émis par un plasma contient les contributions de toutes les raies émises par tous
les ions dans leurs différents états de charge. Pour construire les spectres théoriques, il est donc
nécessaire de déterminer la distribution de charge des ions dans le plasma. Celle-ci dépend des
caractéristiques du plasma et notamment des températures et densités électroniques, déterminées
ci-dessus. La connaissance précise de la distribution de charge n’est pas essentielle pour notre
étude. En effet, la pondération des spectres théoriques par une distribution d’états de charge ne
sert que de guide visuel pour l’identification du spectre du plasma de Rb.

La distribution des états de charge HETL calculée avec le code AVERROÈS est présentée
sur la figure 3.13. Ces calculs ont été réalisés par Franck Gilleron et Jean-Christophe Pain du
CEA/DAM/DIF. Ils sont effectués à une température électronique HETL de 1,4 keV, une tem-
pérature radiative de 100 eV et une densité de 10−2 g/cm3, soit une densité proche de la densité
critique. La densité n’intervenant que dans la procédure de sélection des configurations à traiter
dans les calculs MCDF, sa détermination précise n’est pas requise pour notre méthode. Notons
également que la distribution de charge est peu sensible au choix de la température radiative
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(entre 0 et 250 eV). Ceci a été confirmé en réalisant d’autres calculs avec des températures
radiatives différentes [76].

Cette distribution de charge est centrée autour de l’état de chargeQ = 27+. Notre méthode de
calcul des spectres X repose sur l’hypothèse d’un plasma à l’ETL. Or la température électronique
déduite des simulations hydrodynamiques (Te = 1,4 keV) est une température HETL. Celle-ci ne
peut pas être utilisée dans notre méthode de calcul ETL car elle conduirait à des états de charge
trop élevés. Nous devons donc déterminer une température ETL d’ionisation à utiliser dans
notre méthode de calcul et qui reproduise la distribution de charge HETL. Afin de déterminer
cette température effective, d’autres calculs ont été réalisés avec le code AVERROÈS mais dans
une approche ETL. Les distributions de charge ainsi calculées sont également présentées sur la
figure 3.13. Une température ETL de T = 270 eV permet d’assez bien reproduire la distribution
des états de charge obtenue avec une température HETL de 1,4 keV. Notons que les états de
charge moyens obtenus avec les calculs AVERROES HETL à 1,4 keV et ETL à 270 eV sont
identiques et valent : Q = 27,4.
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Figure 3.13 – Comparaison des distributions de charge obtenues avec le code AVERROÈS
utilisé dans des approches HETL et ETL pour un plasma de Rb à différentes températures. [77]

Cependant, la question de la validité de ces calculs hydrodynamiques et de la température
choisie pour nos calculs de spectres X se pose. A titre de comparaison, d’autres calculs ont été
effectués à des températures électroniques HETL de 1 et 2 keV et sont présentés sur la figure
3.14.

D’après cette figure, les distributions de charge n’évoluent pas de manière drastique entre 1
et 2 keV au sens où l’état de charge dominant est toujours compris entre 27+ et 28+. En effet,
bien que la distribution obtenue à Te = 2 keV soit plus large que celles calculées à 1 et 1,4 keV,
elle reste centrée sur l’état de charge 28+.

Dans la suite de ce chapitre, les paramètres utilisés dans les différents codes ou méthodes de
calcul sont résumés dans le tableau 3.5.

Méthode / Code MCDF (avec ou sans CI) AVERROÈS
Densité (g/cm3) 10−2 10−2

Température électronique (eV) 270 1400

Tableau 3.5 – Valeurs des températures électroniques et densités utilisées dans les différents
codes ou méthodes de calcul.
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Figure 3.14 – Comparaison des distributions de charge HETL obtenues avec le code AVER-
ROÈS pour des températures électroniques de 1, 1,4 et 2 keV. La densité du plasma est de 10−2

g/cm3 et la température radiative de Tr = 100 eV.

3.4 Identifications des raies et comparaisons avec les travaux
antérieurs

3.4.1 Travaux antérieurs

En 2006, une compilation des longueurs d’onde, probabilités de transition et énergies des
niveaux pour des spectres de Rb allant de l’atome neutre au Rb36+ a été publiée par Sansonetti
[78]. Les identifications qu’il a compilées sont principalement issues d’analyses de spectres X
obtenus lors d’expériences d’interaction d’un faisceau laser sur une cible de Rb solide. Le tableau
3.6 résume les conditions et principaux résultats de ces études.

Référence Ce travail
[77]

Hutcheon
et al. [69]

Gordon
et al. [70]

Zigler
et al. [71]

Elliott
et al. [68]

Expérience Plasma créé par laser EBIT
Gamme spectrale (Å) 3,38− 7,39 5,17− 6,52 5,93− 7,14 6,04− 6,75 4,93− 5,06
Éclairement laser (W/cm2) ∼ 6× 1014 ∼ 5× 1015 ∼ 2× 1014 ∼ 4× 1013 ∅
Identifications Rb26+ à̃

Rb29+
Rb27+,
Rb28+

Rb26+,
Rb27+

Rb28+ Rb27+

Tableau 3.6 – Résumé des travaux antérieurs d’identification des raies dans la gamme spectrale
d’intérêt en comparaison de nos travaux. Les états de charge reportés dans le tableau sont ceux
pour lesquels des identifications sont publiées et non ceux atteints expérimentalement.

Notons la particularité des travaux d’Elliott et al. qui ont utilisé un piège à ions créé par
un faisceau d’électrons (EBIT 5). Dans ce dispositif, un faisceau d’électrons monoénergétique
excite et ionise les ions par collisions. Ces ions sont piégés radialement par les charges d’espace
du faisceau d’électrons et axialement par le champ électrique créé par des électrodes.

Seuls Hutcheon et al. et Elliott et al. ont publié les spectres de Rb qu’ils ont mesurés. Ainsi
la comparaison de notre spectre expérimental avec ceux des autres auteurs présentés dans le
tableau 3.6 sera délicate car uniquement basée sur les tableaux d’identification publiés.

3.4.2 Comparaison entre spectres expérimentaux et calculés

Dans un premier temps, nous allons comparer le spectre expérimental aux spectres théo-
riques obtenus avec notre méthode de calcul utilisant le code MCDF sans interaction de confi-

5. EBIT : Electron Beam Ion Trap
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guration. En effet, cette méthode étant simple et relativement peu couteuse en temps de calcul,
nous voulons tester sa capacité à reproduire les grandes structures du spectre expérimental. Si
cette méthode s’avère efficace, nous l’utiliserons pour le calcul de taux d’excitation NEET dans
un plasma de 84Rb. Cependant, une comparaison des intensités de ces spectres ne serait pas
pertinente. Seuls des modèles collisionnel-radiatifs sont capables de reproduire précisément les
spectres expérimentaux issus de plasmas HETL [63].

Dans un second temps, nous évaluerons l’apport de la prise en compte de l’interaction de
configuration dans les calculs MCDF en comparant les spectres calculés par cette méthode avec
le spectre expérimental.

Enfin, nous comparerons les spectres MCDF calculés sans interaction de configuration avec
ceux obtenus avec des codes ayant une description du plasma plus précise : le code ETL SCO-
RCG et le code HETL AVERROÈS. Ces calculs ont été effectués par J-C. Pain et F. Gilleron
du CEA/DAM/DIF [47].

Spectres calculés avec MCDF sans interaction de configuration

Afin de faciliter la comparaison entre spectres théoriques et expérimentaux, les spectres
théoriques sont convolués par un profil lorentzien de largeur ∆λ = 7 mÅ. Cette valeur, obtenue
en ajustant les raies des spectres expérimentaux, a été utilisée dans les profils des raies pour
tenir compte de la résolution expérimentale. Un profil lorentzien a été utilisé car il est simple
et rapide à calculer (en comparaison d’un profil de Voigt). De plus, pour la simple comparaison
globale que nous faisons, le profil lorentzien est suffisant.

Ces spectres théoriques sont pondérés par la distribution d’état de charge HETL présentée
sur la figure 3.13. Ces spectres ne sont pas additionnés afin de mieux visualiser la contribution
des raies issues de chaque état de charge au spectre expérimental.

Les spectres théoriques pour des états de charge compris entre 26+ et 29+ ainsi que le spectre
expérimental sont présentés sur la figure 3.15. Pour une meilleure lisibilité, cette comparaison
est séparée en deux gammes spectrales (l’une entre 3,8 et 5,5 Å sur la figure 3.15a et l’autre entre
5,5 et 7,3 Å sur la figure 3.15b) et avec différentes échelles en intensité. Les mêmes spectres, en
échelle semi-logarithmique, sont présentés sur la figure 3.16.

D’après cette figure, les principales structures du spectre expérimental sont globalement bien
reproduites avec les spectres issus des états de charge compris entre 26+ et 29+. Les états de
charge dominants sont les Q = 27+ et Q = 28+. En revanche, les intensités relatives des raies
ne sont pas particulièrement bien reproduites. Ceci est normal au vu de la simplicité de la
méthode de calcul : le spectre est calculé sous l’hypothèse d’un plasma ETL pour un ion isolé.
De plus, nous avons considéré une description simplifiée de l’émission X du plasma puisque
seul le processus d’émission spontanée est pris en compte. Tous les processus radiatifs induits
par l’interaction des ions avec les particules libres (électrons, photons et ions) du plasma sont
négligés. L’absorption du flux de photons sur la longueur du plasma est, elle aussi, négligée.

Dans le spectre expérimental, les raies situées au dessus de 6,6 Å ont des intensités du même
ordre de grandeur que celles localisées entre 6,2 et 6,5 Å. Ce n’est pas le cas dans les spectres
théoriques où la différence d’intensité entre ces deux groupes de raies est d’environ deux ordres
de grandeur. Cet écart important pourrait être expliqué par la réabsorption des raies néonoïdes
situées avant 6,6 Å dans le plasma qui ferait apparaître les raies situées au delà de 6,6 Å plus
intenses par contraste. Cette hypothèse a été avancée pour expliquer un même désaccord entre les
spectres théoriques et expérimentaux du Kr [79], bien que le code utilisé pour leur interprétation
était le code HETL AVERROÈS.

L’identification des raies en utilisant la méthode basée sur des calculs MCDF sans interaction
de configuration est présentée dans le tableau 3.7, donné à la fin de ce chapitre. Ces identifications
sont basées sur la comparaison entre les spectres théoriques et le spectre expérimental présentée
sur la figure 3.15. Cette identification est univoque et aisée pour les raies intenses et isolées
comme celles situées au delà de 6,6 Å. Par contre, pour les raies de faibles intensités et localisées
dans des régions de forte densité de raies, cette identification est plus délicate.
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Figure 3.15 – Comparaison en échelle linéaire entre les spectres de Rb théoriques pour des états
de charge allant de 26+ à 29+ et le spectre expérimental. Les spectres théoriques sont obtenus
avec la méthode utilisant le code MCDF sans interaction de configuration.
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Figure 3.16 – Comparaison en échelle semi-logarithmique entre les spectres de Rb théoriques
pour des états de charge allant de 26+ à 29+ et le spectre expérimental. Les spectres théoriques
sont obtenus avec la méthode utilisant le code MCDF sans interaction de configuration.
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Spectres calculés avec MCDF avec interaction de configuration

Nous avons étudié l’effet de la prise en compte de l’interaction de configuration dans les
calculs MCDF. Cette comparaison a été restreinte aux états de charge dominants (27+ et 28+).
La figure 3.17 présente les spectres calculés avec MCDF (taux radiatif pondéré) avec et sans
prise en compte de l’interaction de configuration pour ces états de charge.
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Figure 3.17 – Comparaison des spectres MCDF calculés avec et sans interaction de configuration
pour les états de charge 27+ et 28+.

Les spectres MCDF calculés avec et sans interaction de configuration sont très similaires.
Cependant, nous notons quelques différences en intensité et l’apparition de raies supplémentaires
dans les spectres avec CI (raie à 5,58 Å sur le spectre de l’état de charge 28+, par exemple).
Ces raies ne sont pas les plus intenses du spectre. La méthode de calcul sans CI permet donc
d’obtenir rapidement des spectres (en comparaison avec les calculs avec CI) utilisables pour
l’identification. Nous verrons au paragraphe suivant que les calculs MCDF avec CI ont été
nécessaires pour l’identification d’une dizaine de raies dans le spectre expérimental. Si un besoin
de précision est requis, il est possible de mettre en place la méthode d’identification suivante :

1. Une première identification est effectuée avec les résultats des calculs MCDF sans CI.
2. Quelques calculs MCDF avec CI sont réalisés pour les configurations dominantes dans

les gammes spectrales non reproduites à l’étape précédente.

Comparaison des spectres calculés avec MCDF sans interaction de configuration et
ceux calculés avec SCO-RCG

Nous pouvons également comparer les spectres obtenus avec notre méthode de calculs MCDF
et ceux obtenus avec SCO-RCG qui permet une description des effets du plasma (absorption du
rayonnement sur la longueur du plasma notamment) sur la structure atomique. La comparaison
des spectres totaux (somme sur les spectres des différents états de charge) est présentée sur la
figure 3.18.

Nous constatons que l’aspect général des spectres obtenus avec MCDF et SCO-RCG est
très similaire. Notons cependant, la présence de quelques raies supplémentaires (par exemple
entre 6,0 et 6,3 Å). Ces raies sont présentes dans le spectre obtenu avec SCO-RCG car ce code
prend en compte l’interaction de configuration. Ceci est rendu possible grâce à la description
de type statistique de certaines parties du spectres permettant de limiter le nombre de calculs
détaillés à prendre en compte. Remarquons également que l’intensité relative de certaines raies
du spectre expérimental est mieux reproduite par le calcul SCO-RCG que celui effectué avec
MCDF (intensité relative des raies à 6,23 et 6,42 Å par exemple). Cependant, comme MCDF,
le code SCO-RCG n’arrive par à reproduire les intensités relatives des raies situées au-delà de
6,6 Å.
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Cette comparaison des résultats obtenus avec notre méthode de calcul et ceux calculés avec
SCO-RCG conforte la fiabilité de nos résultats. Ils sont, en effet, très similaires à ceux obtenus
avec un code plus perfectionné au niveau de la description de la physique atomique dans un
plasma. De plus, la méthode de sélection des configurations ne semble pas avoir omis des confi-
gurations conduisant à des raies intenses. Ainsi, l’identification des raies du spectre expérimental
est réalisable avec nos calculs.

Comparaison des spectres calculés avec MCDF sans interaction de configuration et
ceux calculés avec AVERROÈS

Nous pouvons également confronter nos spectres calculés en supposant un équilibre ETL
avec ceux calculés avec AVERROÈS en considérant un équilibre HETL. Cette comparaison est
présentée sur la figure 3.19.

Nous constatons que le spectre obtenu avec AVERROÈS comporte moins de raies que celui
obtenu avec MCDF. Ceci vient de la conception même du code AVERROÈS, qui utilise la
méthode des supraconfigurations. Toutes les raies ou structures déterminées par AVERROÈS
sont présentes dans le spectre MCDF. Aucune structure importante n’est donc absente de nos
résultats. Notons également le meilleur accord entre spectres expérimental et théorique au niveau
des intensités relatives des raies. La prise en compte des différents processus atomiques ayant
lieu au sein des plasmas permet, en effet, une meilleure description des populations des niveaux
atomiques et donc de l’intensité des raies. Les spectres obtenus avec AVERROÈS même s’ils ne
sont pas en mesure de bien rendre compte des intensités des raies situées après 6,6 Å, sont plus
proches de l’expérience que ceux calculés avec MCDF.

Au vu de la comparaison entre les spectres obtenus avec AVERROÈS et MCDF, nous consta-
tons que la prise en compte des effets HETL modifie les intensités des raies mais n’en fait pas
apparaître de nouvelles. Ceci justifie l’identification faite avec nos résultats MCDF dans une
approche ETL.
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Figure 3.18 – Comparaison entre les spectres de Rb théoriques obtenus avec les codes MCDF
et SCO-RCG pour une température de 270 eV et le spectre expérimental.
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Figure 3.19 – Comparaison entre les spectres de Rb théoriques obtenus avec les codes MCDF
et AVERROÈS et le spectre expérimental. Les calculs MCDF et AVERROÈS ont été effectués
à des températures de 270 eV (ETL) et 1,4 keV (HETL) respectivement.
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3.4.3 Identification des raies

La figure 3.22, donnée en fin de chapitre, présente le spectre expérimental du Rb, tracé sur
la gamme 3,8 − 5,5 Å (figure 3.22a) et 5,5 − 7,3 Å (figure 3.22b). Les raies pour lesquelles une
identification est proposée dans le tableau 3.7, sont repérées par des labels. Pour chaque entrée
du tableau, les données suivantes sont reportées :

— le label de la raie utilisé sur la figure 3.22. Pour les raie néonoïdes, la nomenclature
standard utilisée dans les références [80, 69] est reportée entre parenthèses. Les raies
portant un label numérique sont identifiées à l’aide des calculs MCDF effectués sans
interaction de configuration. Pour les raies labélisées par une lettre, nous avons eu recours
aux calculs MCDF avec prise en compte de l’interaction de configuration.

— la longueur d’onde de la raie mesurée expérimentalement λexp en Å
— celle déterminée avec les calculs MCDF, notée λMCDF en Å
— la longueur d’onde mesurée par les autres auteurs si la raie a été identifiée
— l’état de charge Q de l’ion et sa séquence isoélectronique (élément AZX tel que Z = 37−Q)
— les configurations électroniques initiale et finale
— le moment cinétique total et la parité des niveaux initial (Jπi ) et final (Jπf )
— le taux radiatif Aif (exprimé en s−1) et calculé avec MCDF
— l’émissivité lié-lié totale de la raie εif , exprimée en erg.cm−3.s−1.sr−1.
Pour les raies situées dans la gamme spectrale commune aux travaux antérieurs et aux nôtres,

le symbole ∅ est utilisé pour les raies n’ayant pas été identifiées ou avec des identifications
différentes entre celles des références [69, 70, 71, 68] et les nôtres.

Il est important de noter qu’une largeur expérimentale a été introduite pour les raies des
spectres théoriques. Aussi une raie théorique après élargissement peut en réalité être composée
d’un grand nombre de raies non élargies. Ceci est illustré sur la figure 3.20. Cette figure présente
la gamme 5,5− 5,8 Å du spectre théorique de l’état de charge 29+ pour deux largeurs de raies
différentes (0,1 mÅ et 7 mÅ).
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Figure 3.20 – Effet de la largeur du profil de convolution (∆λ) sur le spectre X.

Afin d’éviter de présenter un tableau d’identification trop long, nous avons effectué une
sélection des raies présentées dans celui-ci. Le critère de sélection est le suivant :

1. l’intervalle de longueur d’onde qui contribue à chaque raie du spectre théorique est défini
"visuellement"

2. l’aire Atot (exprimée en erg.cm−3.s−1.sr−1) de cette raie théorique est calculée
3. toutes les raies non-élargies présentes dans l’intervalle défini en 1. sont classées par ordre

décroissant d’aire : A1 ≥ A2 ≥ ....
4. le plus petit nombre n de raies prises en compte dans l’identification reportée dans le

tableau vérifie :
n∑
i=1

Ai ≥ 0,9Atot

74



Si plusieurs raies théoriques issues d’états de charge différents contribuent à une raie ex-
périmentale alors le même critère est appliqué mais l’aire Atot est calculée sur l’ensemble des
raies théoriques de tous les états de charge d’intérêt. Le classement est alors réalisé sur ce même
ensemble de raies.

Identifications des raies sodiumoïdes (Rb26+)

L’identification des raies sodiumoïdes est difficile car le spectre du Rb26+ est principalement
composé de larges structures contenant un très grand nombre de raies. Ce spectre ne comporte
pas de raies très intenses comme celui du Rb27+ par exemple.

Les deux structures isolées et labélisées 38-39 et 41-42 correspondent à des transitions
2s22p53l4d → 2s22p63l. La structure numérotée 62 se compose de transitions 2s22p53l3d →
2s22p63l. La même identification générale a été faite par Gordon et al. [70]. Cette raie est aussi
probablement composée de transitions fluoroïdes 2s12p53d1 → 2s12p6.

Deux autres larges structures numérotées 71 et 73 peuvent être attribuées sans ambiguïté à
une émission des raies sodiumoïdes car elles sont bien isolées dans le spectre. Elles sont composées
de transitions 2s22p53s3l → 2s22p63l. Les positions de ces structures sont en accord avec celles
prédites par Gordon et al. en faisant une extrapolation isoélectronique sur les éléments voisins.
En effet, ils ont extrapolé ces raies sodiumoïdes à 6,894 Å et 7,135 Å mais sans donner leurs
identifications précises.

De plus, d’autres raies sodiumoïdes peuvent être mélangées avec les raies néonoïdes numéro-
tées 61 et 63. Ces raies sodiumoïdes sont identifiées comme étant des transitions 2s22p53l3l′ →
2s22p63l. Cependant, l’identification complète de ces raies n’est pas reportée dans le tableau à
cause du très grand nombre de raies présentes dans ces structures.

Identifications des raies néonoïdes (Rb27+)

Le spectre X du Rb que nous avons mesuré est typique d’un spectre de couche L. Les raies les
plus intenses sont des raies néonoïdes correspondant à des transitions à partir des configurations
excitées 2s22p5ns, 2s22p5nd ou 2s2p6np vers l’état fondamental 2s22p6.

Dans la gamme spectrale 4,93 − 7,14 Å, où des données ont déjà été publiées, nos iden-
tifications (pour les raies 37, 40, 43, 50, 51, 61, 63, 64 et 72) sont en accord avec celles
des autres auteurs [69, 70, 68]. Nous avons cependant un désaccord au sujet de la raie
2s22p1

1/22p4
3/24s1 → 2s22p6, labélisée 4F dans la référence [69]. En effet, cette raie est pré-

sente dans nos calculs MCDF mais avec un taux radiatif bien plus faible que celui de la raie
2s22p1

1/22p4
3/24s1 → 2s22p6, noté 4D dans la référence [69]. Plus précisément, le taux radiatif de

la raie 4F est 6,9× 1011 s−1 selon nos calculs et de 1,3× 1013 s−1 d’après ceux de la littérature
[81]. D’après nos calculs, les raies 4D et 4F sont séparées de moins de 2 mÅ et d’après le cri-
tère de sélection des raies dans le tableau d’identification décrit plus haut, seule la raie 4D est
reportée dans notre tableau comme l’identification de la raie expérimentale numérotée 40.

Dans la gamme spectrale où il n’y a pas (à notre connaissance) d’identification publiée,
nous avons identifié quatre raies (n̊ 10, 12, 18 et 24) dont les longueurs d’onde ont été prédites
par Boiko et al. [80]. Les longueurs d’onde mesurées sont en accord avec celles prédites par
Boiko et al. [80] mais notre identification est différente pour certaines raies. Elles sont discutées
ci-dessous :

— La raie 10 (6C), que nous avons mesurée à 4,290(1) Å a été prédite à 4,298 Å. par Boiko et
al. Selon eux, la configuration initiale est 2s22p1

1/22p4
3/26d1

5/2 tandis que selon nos calculs
MCDF, il s’agit de 2s22p1

1/22p4
3/26d1

3/2. D’après notre identification, cette raie pourrait
être mélangée à des raies fluoroïdes issues de la transition 2s22p4

3/25d1
3/2 → 2s22p1

1/22p4
3/2.

— la raie 12 (6D) mesurée à 4,380(1) Å, a été prédite à 4,389 Å par Boiko et al. Nous avons
la même identification que Boiko et al. pour la composante la plus intense. Selon nos
calculs MCDF, celle-ci pourrait être mélangée à la raie 2s22p2

1/22p3
3/26d1

3/2 → 2s22p6, qui
a une émissivité 9,4 fois plus faible.

— La raie 18 (5C) mesurée à 4,495(1) Å, a été prédite à 4,498 Å par Boiko et al. Nous
avons identifié la configuration initiale comme étant 2s22p1

1/22p4
3/25d1

3/2. Boiko et al. ont
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proposé la configuration initiale 2s22p1
1/22p4

3/25d1
5/2. Nous pouvons remarquer de nouveau

une inversion des orbitales nd3/2 et nd5/2 entre notre identification et celle de Boiko et
al.

— La raie 24 (5D) mesurée à 4,595(1) Å a été prédite à 4,595 Å. En plus de la raie
2s22p2

1/22p3
3/25d1

5/2 → 2s22p6, aussi identifiée par Boiko et al., nous avons une contribu-
tion supplémentaire à la raie expérimentale. Cette raie supplémentaire, identifiée comme
2s22p2

1/22p3
3/25d1

3/2 → 2s22p6 a une émissivité 9,2 fois plus faible que la composante prin-
cipale aussi identifiée par Boiko et al.

Les contributions supplémentaires aux raies 12 (6D) et 24 (5D) sont peu intenses en compa-
raison des composantes principales de ces raies. Cependant, nous les avons prises en compte car
elles vérifient notre critère de sélection.

Nous remarquons que les inversions des orbitales nd3/2 et nd5/2 dans les identifications de
Boiko et al sont aussi présentes dans celles des raies 37(4C) et 61(3C). En effet, concernant la raie
37 (4C), nous proposons qu’un électron soit situé dans l’orbitale 4d3/2, comme dans les références
[69, 68] et contrairement à Boiko et al. qui suggèrent qu’il soit présent dans l’orbitale 4d5/2. Pour
la raie 61 (3C), nous proposons un électron sur l’orbitale 3d3/2, comme les références [69, 70],
au lieu de l’orbitale 3d5/2, proposée par Boiko et al. Nous pouvons supposer que cette inversion
des deux orbitales nd3/2 et nd5/2 est simplement une erreur de saisie. En effet, si l’on considère
les configurations initiales proposées par Boiko et al., nous obtenons des raies quadrupolaires
électriques (E2). Ces raies étant moins intenses que les raies dipolaires électriques (E1), ceci
conforte notre hypothèse d’une simple erreur de saisie. Néanmoins, même si les identifications
de Boiko et al. présentent des erreurs, les longueurs d’ondes qu’ils ont calculées sont en accord
avec celles que nous avons mesurées, à l’exception de le raie 4F qui est reportée par Hutcheon
et al. [69] comme une erreur d’identification.

Nous avons aussi identifié quatre raies (numérotées 1, 8, 25 and 26) qui n’ont été, ni me-
surées précédemment, ni prédites par Boiko et al. La raie n̊ 1 correspond à une transition
2s12p66p1 → 2s22p6, la raie n̊ 8 à une transition 2s12p65p1 → 2s22p6 et la raie 25 à une transition
2s12p64p1

3/2 → 2s22p6. Concernant la raie n̊ 26, nous avons identifié les transitions néonoïdes
2s12p64p1

1/2 → 2s22p6 et 2s22p2
1/22p3

3/25s1 → 2s22p6, probablement mélangées avec la transition
oxygénoïde 2s22p2

1/22p3
3/24d1

5/2 → 2s22p6.

Identifications des raies fluoroïdes (Rb28+)

Les raies fluoroïdes facilement identifiables sont situées au delà de 6,6 Å (raies numérotées 65
à 68 et 70) car elles sont intenses et isolées. Elles correspondent à des transitions 2s22p43s1 →
2s22p5 et 2s12p53s1 → 2s12p6. Dans ce groupe de raies, seule la raie numérotée 67 a été identifiée
dans les études précédentes [71]. L’identification de cette raie publiée dans la référence [71] est
identique à la nôtre.

Il est cependant étonnant que le groupe de raies intenses constitué des raies 65, 66, 68 et
70 n’ait pas été reporté et identifié dans les références [69, 70, 71]. Ce groupe de raies n’est pas
présent dans le spectre publié par Gordon et al. [70]. Concernant les autres références, le spectre
n’étant pas publié, nous ne pouvons pas conclure à une absence de ces raies ou une absence de
leurs identifications.

Néanmoins, ce groupe de raies fluoroïdes a été observé dans des spectres X émis par des
ions de numéros atomiques voisins : du germanium (Z = 32) au krypton (Z = 36), strontium
(Z = 38), niobium (Z = 41) et molybdène (Z = 42) [82, 83, 84, 85]. Il est ainsi possible de
tracer des diagrammes de Moseley pour les quatre raies évoquées ci-dessus. Ces diagrammes
représentent la racine carré de l’énergie d’une raie en fonction du numéro atomique de l’ion dans
lequel cette raie a été mesurée. Sur ces diagrammes, les points expérimentaux se répartissent
selon une droite. Initialement découvert sur les raies Kα, cette propriété a été utilisée pour
prédire empiriquement l’énergie de raies dans des éléments non étudiés. Les diagrammes de
Moseley pour les raies n̊ 65, n̊ 66, n̊ 68 et n̊ 70 sont tracés sur la figure 3.21. Les ajustements
linéaires sont réalisés à partir des données publiées [82, 83, 84, 85]. Les points issus de notre
travail (Rb) sont présents sur la figure pour comparaison mais n’ont pas été pris en compte dans

76



l’ajustement.
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Figure 3.21 – Diagrammes de Moseley pour les raies 65, 66, 68 et 70. L’ajustement linéaire (en
rouge) est déterminé à partir des données (ronds noirs) des références [82, 83, 84, 85]. Les points
Rb (carrés bleus) sont ajoutés pour comparaison.

Nous remarquons un bon accord entre nos valeurs expérimentales et l’extrapolation isoélec-
tronique. Ceci conforte l’identification que nous avons faite de ces raies.

Nous n’avons pas observé la raie reportée à 6.502 Å par Zigler et al. comme étant la raie
fluoroïde la plus intense de son spectre. Dans cette région du spectre, l’émission X est principa-
lement dominée par des raies néonoïdes et sodiumoïdes (raies n̊ 63 et 64). D’après nos calculs
MCDF, quelques raies fluoroïdes sont présentes dans cette région mais leurs émissivités sont bien
plus faibles que celles des raies néonoïdes et fluoroïdes. De plus, Zigler et al. ont travaillé avec
un éclairement laser plus faible que le nôtre et ils auraient dû observer une émission des raies
sodiumoïdes plus importante que la nôtre. En effet, une baisse d’intensité laser se traduit par une
augmentation relative des raies sodiumoïdes par rapport aux raies néonoïdes dans ces régions
[70]. Il est aussi intéressant de noter que Sansonetti [78] émet des doutes sur les identifications
de Zigler et al.

Les raies 53, 54 et 59 ont été identifiées comme des raies fluoroïdes par Zigler et al. et comme
des raies oxygénoïdes dans notre identification. La raie n̊ 54 a aussi été identifiée comme une
raie fluoroïde par Hutcheon et al. Cependant, selon nos calculs MCDF, la séquence de raies 52,
53 et 54 est bien reproduite par une émission de raies oxygénoïdes. Selon Zigler et al., la raie
f est une raie fluoroïde. Nous avons la même identification que Zigler et al. en ce qui concerne
l’état de charge mais pas le niveau initial. En effet, selon nos calculs MCDF, le niveau initial a
un moment cinétique total J = 3/2 alors que Zigler et al. attribue J = 5/2 ou J = 1/2 à ce
niveau. Ils proposent deux identifications pour cette raie car celle-ci leur apparaît mélangée.

La raie d, identifiée comme la transition fluoroïde 2s12p53d1 → 2s12p6, n’a pas été identifiée
dans les études précédentes même s’il s’agit d’une raie isolée et assez intense.

Nous avons attribué aux cinq raies labélisées 55, 56, 58, e et 60 les mêmes identifications que
celles publiées dans les références [69, 71]. Cependant, dans notre identification la raie n̊ 58 est
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probablement mélangée avec les raies oxygénoïdes issues de la transition 2s12p43d1 → 2s12p5.
Dans la gamme spectrale 6,0 − 6,3 Å, la principale transition fluoroïde est 2s22p43d1 →

2s22p5. Concernant les raies dont la configuration initiale possède un électron dans la couche
n = 3, nous avons aussi identifié sept raies (raies 44 à 49 et c) dans la gamme spectrale 5,5− 6,0
Å. Elles correspondent à la transition 2s12p53p1 → 2s22p5. La raie n̊ 49 est aussi probablement
mélangée avec des raies oxygénoïdes.

Dans la gamme spectrale 4,47 − 4,92 Å, nous avons identifié des raies fluoroïdes labélisées
16, 17, 19 à 21, 28 à 36, a et b. Elles correspondent à des transitions dont la configuration
initiale possède un électron dans la couche n = 4 : 2s22p44d1 → 2s22p5, 2s12p54d1 → 2s12p6,
2s22p44s1 → 2s22p5 et 2s12p54p1 → 2s22p5. Nous avons aussi identifié une raie (n̊ 17) dont l’or-
bitale 2s est vide : 2p64p1 → 2s12p6. La raie 15 ne peut pas être classée avec les raies précédentes
car elle est issue d’un mélange de plusieurs transitions : 2s12p54p1 → 2s22p5, 2s12p55d1 → 2s12p6

et 2s22p45s1 → 2s22p5.
Entre 4,30 et 4,41 Å, l’électron effectuant la transition est dans l’orbitale n = 5 (raies 11, 13

et 14). Nous avons ainsi identifié les transitions : 2s22p45d1 → 2s22p5 et 2s12p55d1 → 2s12p6.
Dans la gamme spectrale 4,12 − 4,20 Å, nous observons des raies dont la configuration

initiale possède un électron dans la couche n = 6 (raies 4, 6 et 7). En effet, nous avons identifié
les transitions : 2s22p46d1 → 2s22p5 et 2s12p56d1 → 2s12p6. Par contre, ces raies fluoroïdes sont
probablement mélangées avec des raies oxygénoïdes correspondant aux transitions : 2s22p35d1 →
2s22p4 et 2s12p45d1 → 2s12p5.

En dessous de 4,12 Å, nous avons identifié deux raies (n̊ 2 et 3) issues de la transition
2s12p55p1 → 2s22p5. Ces raies sont probablement mélangées avec des raies oxygénoïdes (transi-
tions 2s22p35d1 → 2s22p4). La raie n̊ 2 est aussi composée de transitions dont la configuration
initiale a son orbitale 2s vide : 2p65p1 → 2s12p6.

Identifications des raies oxygénoïdes (Rb29+)

Une identification des raies oxygénoïdes n’a pas été réalisée dans les précédentes études
et dans cette gamme spectrale. Les raies oxygénoïdes sont généralement peu intenses et la
plupart sont mélangées avec des raies fluoroïdes. Ces cas de raies mélangées ont été discutés
précédemment. Cependant, nous avons aussi identifié quelques raies oxygénoïdes non mélangées
avec d’autres raies.

Les raies n̊ 5 et 9 correspondent à des transitions 2s22p35d1 → 2s22p4 et 2s12p45d1 → 2s12p5.
La transition 2s12p45s1 → 2s22p4 contribue aussi faiblement à la raie n̊ 9.

Les raies oxygénoïdes dont la configuration initiale possède un électron excité dans la couche
n = 4 sont situées entre 4,5 et 4,7 Å (raies 22, 23 et 26). Les transitions correspondantes sont :
2s22p34d1 → 2s22p4 et 2s12p44d1 → 2s12p5. Les raies 22 et 23 ne sont pas mélangées tandis que
la raie 24 est majoritairement composée de raies néonoïdes.

Dans la gamme spectrale 5,8 − 6,0 Å, nous avons identifié sept raies oxygénoïdes (raies 44,
52 à 54 et 57 à 59) correspondant à des transitions 2s22p33d1 → 2s22p4 et 2s12p43d1 → 2s12p5.
Dans ce groupe de raies, seule la raie n̊ 49 est mélangée avec des raies fluoroïdes qui sont décrites
au paragraphe précédent.

Conclusion

Dans ce chapitre, nous avons présenté la mesure du spectre X émis par un plasma de Rb
produit avec le laser PHELIX à un éclairement de ∼ 6× 1014 W/cm2. Ce spectre a été obtenu
à l’aide de trois cristaux de Bragg disposés de manière à obtenir une large gamme spectrale
(3,8− 7,3 Å).

Les caractéristiques du plasma produit avec PHELIX ont été déterminées à l’aide de simula-
tions hydrodynamiques. Elles ont été utilisées pour déterminer la distribution d’états de charge
du plasma à l’aide de calculs HETL avec le code AVERROÈS. Nous avons pu aussi déterminer
une température ETL d’ionisation nécessaire pour générer des spectres X théoriques avec notre
méthode de calcul ETL.
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Les spectres X théoriques obtenus ont permis l’identification d’un grand nombre de raies ex-
périmentales (environ 70 dont 49 n’avaient pas été identifiées jusqu’à présent). Dans les gammes
spectrales communes, les identifications publiées dans des études précédentes sont majoritaire-
ment en accord avec les nôtres. Ceci permet de valider notre méthode de calcul et en particulier
notre méthode de sélection basée sur les résultats du code d’atome moyen. Comme nos résultats
sont en accord avec ceux des autres auteurs, nous avons confiance dans les identifications que
nous proposons dans la gamme spectrale non étudiée précédemment et pour le Rb29+.

Les spectres théoriques obtenus avec notre méthode de calculs sont comparables à ceux dé-
terminés à partir des codes plus perfectionnés SCO-RCG et AVERROÈS, qui ont une description
plus précise de la physique atomique dans les plasmas. Ceci conforte l’utilisation de notre mé-
thode pour l’identification de spectres expérimentaux et pour le calcul des transitions atomiques
M1 impliquées dans l’effet NEET.

L’identification des raies du spectre expérimental indique que la distribution de charge cal-
culée avec AVERROÈS semble représentative de celle du plasma. Cette distribution de charge
sera utilisée pour déterminer le taux d’excitation NEET et estimer le nombre d’isomères pro-
duits que l’on peut attendre dans un plasma de Rb créé avec le laser PHELIX. Nous pourrons
ainsi conclure sur la faisabilité de l’expérience de mise en évidence de l’effet NEET auprès des
installations PHELIX et UNILAC.
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Figure 3.22 – Spectre X expérimental d’un plasma de Rb avec les labels des raies utilisés dans
le tableau 3.7.
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Tableau 3.7 – Identification des raies sodiomoides, neonoides, fluoroides et oxygenoides du spectre X de Rb

Label λexp(Å) λMCDF(Å) λref(Å) Ion(seq) Config initiale Jπi Config finale Jπf Aif (s−1) εif (erg.cm−3.s−1.sr−1)

1 4.040(1) 4.0363 Rb27+(Ne) 2s12p66p1
3/2 1− 2s22p6 0+ 3.1× 1012 1.2× 1018

4.0388 Rb27+(Ne) 2s12p66p1
1/2 1− 2s22p6 0+ 1.6× 1012 6.4× 1017

2 4.074(1)

4.0782 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/25p1
3/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 3.8× 1012 1.8× 1017

4.0830 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/25p1
1/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 3.2× 1012 1.6× 1017

4.0781 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/25p1
3/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 6.0× 1012 1.4× 1017

4.0765 Rb28+(F) 2p65p1
3/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 4.5× 1012 1.1× 1017

4.0810 Rb28+(F) 2p65p1
1/2 1/2− 2s12p6 1/2+ 4.7× 1012 5.6× 1016

3 4.105(1)

4.1058 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/25p1
3/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 4.3× 1012 2.8× 1017

4.1052 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/25p1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.6× 1012 2.5× 1017

4.1024 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/25p1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 5.6× 1012 1.8× 1017

4.1034 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/25p1
3/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 2.1× 1012 1.1× 1017

4.1074 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/25p1
1/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 2.2× 1012 5.7× 1016

4.1071 Rb29+(O) 2s22p3
3/25d1

3/2 1− 2s22p1
1/22p3

3/2 1+ 7.9× 1012 3.9× 1016

4 4.121(1)

4.1240 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/26d1
3/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 4.2× 1012 1.1× 1017

4.1234 Rb29+(O) 2s22p3
3/25d1

3/2 3− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 9.4× 1012 1.1× 1017

4.1233 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
3/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 9.5× 1012 9.9× 1016

4.1236 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
3/2 3− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 5.8× 1012 8.5× 1016

4.1236 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/26d1
3/2 1/2− 2s12p6 1/2+ 6.3× 1012 8.5× 1016

4.1225 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
3/2 1− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 1.1× 1013 7.2× 1016

4.1228 Rb29+(O) 2s22p3
3/25d1

3/2 2− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 4.7× 1012 3.8× 1016

5 4.138(1)

4.1438 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
3/2 3− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 6.6× 1012 1.0× 1017

4.1455 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
3/2 2+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 9.1× 1012 4.5× 1016

4.1458 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
3/2 3+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 5.4× 1012 3.7× 1016

4.1461 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
3/2 1+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 1.1× 1013 3.3× 1016

4.1447 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
3/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 2.9× 1012 3.2× 1016

6 4.181(1)

4.1842 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/26d1
5/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 5.5× 1012 3.4× 1017

4.1832 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/26d1
5/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 1.1× 1013 3.4× 1017

4.1851 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/26d1
5/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 6.4× 1012 2.0× 1017

4.1846 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/26d1
3/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 8.6× 1011 5.4× 1016

4.1754 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
5/2 2− 2s22p1

1/22p3
3/2 1+ 5.2× 1012 5.0× 1016

4.1784 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
3/2 3+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 6.6× 1012 4.9× 1016
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7 4.194(1)

4.1942 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/26d1
5/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 7.6× 1012 9.2× 1017

4.1942 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/26d1
5/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 7.7× 1012 6.2× 1017

4.2006 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/26d1
5/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 5.4× 1012 3.5× 1017

4.1956 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/26d1
5/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.7× 1012 1.1× 1017

4.1965 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/26d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 8.3× 1011 1.0× 1017

4.1918 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25d1
5/2 3− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 5.8× 1012 7.7× 1016

4.1965 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/26d1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.8× 1012 7.2× 1016

8 4.231(1) 4.2284 Rb27+(Ne) 2s12p65p1
3/2 1− 2s22p6 0+ 5.4× 1012 3.4× 1018

4.2333 Rb27+(Ne) 2s12p65p1
1/2 1− 2s22p6 0+ 2.8× 1012 1.8× 1018

9 4.263(1)

4.2587 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/25d1
5/2 3+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 1.1× 1013 9.8× 1016

4.2576 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/25d1
5/2 2+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 1.3× 1013 8.4× 1016

4.2676 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
5/2 1+ 2s12p1

1/22p4
3/2 0− 1.5× 1013 4.6× 1016

4.2612 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
5/2 1+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 1.4× 1013 4.1× 1016

4.2628 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
5/2 2+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 5.5× 1012 2.6× 1016

4.2587 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/25d1
5/2 1+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 6.6× 1012 2.5× 1016

4.2599 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/25d1
5/2 0+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 2.1× 1013 2.0× 1016

4.2494 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/25d1
5/2 2+ 2s12p2

1/22p3
3/2 1− 3.6× 1012 1.9× 1016

4.2626 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/25d1
3/2 3+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 1.4× 1012 1.3× 1016

4.2570 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/25s1 2− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 1.0× 1012 1.1× 1016

4.2631 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/25d1
3/2 1+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 2.5× 1012 9.6× 1015

4.2492 Rb29+(O) 2s22p2
1/22p1

3/25d1
3/2 1− 2s22p2

1/22p2
3/2 0+ 1.1× 1012 8.6× 1015

10 (6C) 4.290(1) 4.2897 Rb27+(Ne) 2s22p1
1/22p4

3/26d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 5.9× 1012 4.3× 1018

4.2933 Rb28+(F) 2s22p4
3/25d1

3/2 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 8.8× 1012 7.0× 1017

11 4.300(1)
4.3015 Rb28+(F) 2s22p1

1/22p3
3/25d1

3/2 3/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 9.4× 1012 9.7× 1017

4.3020 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/25d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 5.8× 1012 9.0× 1017

4.3021 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/25d1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.1× 1013 5.8× 1017

12 (6D) 4.380(1) 4.3832 Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/26d1
5/2 1− 2s22p6 0+ 1.0× 1013 9.1× 1018

4.3859 Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/26d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 1.1× 1012 9.8× 1017

13 4.392(1)
4.3960 Rb28+(F) 2s22p1

1/22p3
3/25d1

5/2 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 1.1× 1013 1.1× 1018

4.3941 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/25d1
5/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 2.0× 1013 1.0× 1018

4.3967 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/25d1
5/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 1.2× 1013 5.9× 1017

14 4.406(1)

4.4062 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/25d1
5/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.4× 1013 2.7× 1018

4.4063 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/25d1
5/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.4× 1013 1.8× 1018

4.4090 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/25d1
5/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 4.9× 1012 3.2× 1017

4.4108 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/25d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.5× 1012 3.0× 1017
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15 4.449(1)

4.4594 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 6.6× 1012 1.4× 1018

4.4544 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/25d1
5/2 1/2− 2s12p6 1/2+ 1.9× 1013 5.5× 1017

4.4580 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
3/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 3.3× 1012 4.8× 1017

4.4569 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/25d1
5/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 8.0× 1012 4.5× 1017

4.4507 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/25s1 3/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 1.2× 1012 1.7× 1017

16 4.470(1) 4.4695 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
1/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 3.9× 1012 5.8× 1017

4.4699 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
1/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 6.2× 1012 4.6× 1017

17 4.479(1)
4.4879 Rb28+(F) 2s12p1

1/22p4
3/24p1

3/2 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 7.6× 1012 9.3× 1017

4.4876 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/24p1
3/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 1.2× 1013 7.1× 1017

4.4851 Rb28+(F) 2p64p1
3/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 8.7× 1012 5.3× 1017

18 (5C) 4.495(1) 4.4974 Rb27+(Ne) 2s22p1
1/22p4

3/25d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 1.1× 1013 1.2× 1019

19 4.515(2) 4.5127 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.1× 1013 9.1× 1017

20 4.520(1)
4.5212 Rb28+(F) 2s12p2

1/22p3
3/24p1

3/2 3/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 8.2× 1012 1.4× 1018

4.5198 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 5.0× 1012 1.2× 1018

4.5186 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/24p1
3/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 3.8× 1012 5.0× 1017

21 4.531(1)
4.5319 Rb28+(F) 2s12p2

1/22p3
3/24p1

1/2 5/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 6.0× 1012 1.5× 1018

4.5331 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24p1
1/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.2× 1012 3.8× 1017

4.5283 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/24p1
1/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 3.9× 1012 2.6× 1017

22 4.548(1)

4.5508 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 2.2× 1013 5.8× 1017

4.5511 Rb29+(O) 2s22p3
3/24d1

3/2 3− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 2.0× 1013 5.8× 1017

4.5515 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 3− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 1.4× 1013 5.4× 1017

4.5487 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 1− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 2.5× 1013 4.0× 1017

4.5580 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 1− 2s22p2

1/22p2
3/2 0+ 2.6× 1013 3.9× 1017

4.5496 Rb29+(O) 2s22p3
3/24d1

3/2 2− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 1.0× 1013 2.1× 1017

23 4.572(1)

4.5761 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 3− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 1.2× 1013 4.8× 1017

4.5767 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/24d1
3/2 2+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 2.0× 1013 2.6× 1017

4.5776 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/24d1
3/2 3+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 1.3× 1013 2.3× 1017

4.5783 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/24d1
3/2 1+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 2.5× 1013 1.9× 1017

4.5822 Rb29+(O) 2s12p4
3/24d1

3/2 2+ 2s12p1
1/22p4

3/2 1− 2.0× 1013 1.8× 1017

4.5785 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 4.7× 1012 1.3× 1017

24 (5D) 4.595(1) 4.5992 Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/25d1
5/2 1− 2s22p6 0+ 1.9× 1013 2.6× 1019

4.6045 Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/25d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 2.0× 1012 2.8× 1018

25 4.642(1) 4.6422 Rb27+(Ne) 2s12p64p1
3/2 1− 2s22p6 0+ 1.0× 1013 1.6× 1019

26 4.654(1)
4.6540 Rb27+(Ne) 2s12p64p1

1/2 1− 2s22p6 0+ 5.5× 1012 8.4× 1018

4.6509 Rb29+(O) 2s22p2
1/22p1

3/24d1
5/2 3− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 3.7× 1013 1.7× 1018

4.6513 Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/25s1 1− 2s22p6 0+ 7.3× 1011 1.1× 1018
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27 4.663(1)

4.6654 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
5/2 3− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 2.7× 1013 9.8× 1017

4.6686 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
5/2 2− 2s22p1

1/22p3
3/2 1+ 2.9× 1013 7.8× 1017

4.6641 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
5/2 2− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 2.9× 1013 7.5× 1017

4.6593 Rb29+(O) 2s22p3
3/24d1

5/2 1− 2s22p4
3/2 0+ 4.6× 1013 5.5× 1017

4.6726 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
5/2 1− 2s22p1

1/22p3
3/2 1+ 1.7× 1013 2.9× 1017

4.6631 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/24d1
5/2 2+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 2.2× 1013 2.4× 1017

4.6671 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
5/2 1− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 1.4× 1013 2.1× 1017

4.6722 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/24d1
3/2 3− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 2.8× 1012 1.0× 1017

4.6620 Rb29+(O) 2s22p2
1/22p1

3/24d1
3/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 3.0× 1012 9.9× 1016

4.6723 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/24d1
5/2 2+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 8.8× 1012 9.8× 1016

28 4.719(1) 4.7266 Rb28+(F) 2s22p4
3/24d1

3/2 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 1.9× 1013 3.6× 1018

29 4.731(1)
4.7354 Rb28+(F) 2s22p1

1/22p3
3/24d1

3/2 3/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 2.1× 1013 5.3× 1018

4.7369 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/24d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.4× 1013 5.3× 1018

4.7371 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/24d1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.4× 1013 3.0× 1018

a 4.742(1) 4.7462 Rb28+(F) 2s12p54d1 1/2− 2s12p6 1/2+ 3.1× 1013 1.5× 1018

4.7477 Rb28+(F) 2s12p54d1 3/2− 2s12p6 1/2+ 1.5× 1013 1.5× 1018

30 4.754(1) 4.7595 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/24d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.0× 1013 4.0× 1018

4.7609 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/24d1
3/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 3.2× 1012 8.4× 1017

b 4.799(2) 4.8058 Rb28+(F) 2s12p54d1 3/2− 2s12p6 1/2+ 1.1× 1013 1.2× 1018

31 4.824(2) 4.8167 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/24d1
5/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.2× 1013 5.2× 1018

32 4.838(2)
4.8490 Rb28+(F) 2s22p1

1/22p3
3/24d1

5/2 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 2.9× 1013 7.0× 1018

4.8447 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/24d1
5/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 4.2× 1013 5.1× 1018

4.8494 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24d1
5/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 2.6× 1013 3.2× 1018

33 4.857(2) 4.8595 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/24d1
5/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.8× 1013 1.3× 1019

4.8597 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/24d1
5/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.9× 1013 9.2× 1018

34 4.866(2)

4.8721 Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/24d1
5/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 1.3× 1013 3.3× 1018

4.8668 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/24d1
5/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.0× 1013 1.7× 1018

4.8711 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/24d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 3.2× 1012 1.5× 1018

4.8709 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/24d1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 6.9× 1012 1.1× 1018

35 4.908(2) 4.9155 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24d1
5/2 1/2− 2s12p6 1/2+ 4.1× 1013 2.8× 1018

36 4.913(2) 4.9223 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/24d1
5/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 1.6× 1013 2.1× 1018

37 (4C) 4.934(2) 4.9395 4.9351(10)[68] / 4.931(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p1
1/22p4

3/24d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 2.2× 1013 5.8× 1019
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38 5.006(2)

5.0128

∅

Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
3/24d1

3/2 5/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 2.1× 1013 1.4× 1018

5.0070 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s14d1
3/2 3/2− 2s22p63s1 1/2+ 2.1× 1013 1.2× 1018

5.0139 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
3/24d1

3/2 3/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 1.9× 1013 8.2× 1017

5.0071 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s14d1
3/2 1/2− 2s22p63s1 1/2+ 2.1× 1013 6.1× 1017

5.0139 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/24d1

3/2 5/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 1.2× 1013 6.0× 1017

5.0150 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
1/24d1

3/2 1/2+ 2s22p63p1
1/2 1/2− 2.2× 1013 5.0× 1017

5.0099 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
3/24d1

3/2 1/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 2.1× 1013 4.4× 1017

5.0061 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/24d1

3/2 3/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 1.2× 1013 3.9× 1017

39 5.021(2)

5.0233

∅

Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
5/24d1

3/2 7/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 2.1× 1013 1.4× 1018

5.0247 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
5/24d1

3/2 5/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 1.9× 1013 9.4× 1017

5.0203 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
5/24d1

3/2 3/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 2.0× 1013 6.6× 1017

5.0192 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
1/24d1

3/2 3/2+ 2s22p63p1
1/2 1/2− 1.2× 1013 5.6× 1017

5.0272 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/24d1

3/2 5/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 9.8× 1012 4.9× 1017

5.0250 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/24d1

3/2 1/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 2.0× 1013 3.3× 1017

(4F) ∅ 5.0577 5.0573(10)[68] / 5.044(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p1
1/22p4

3/24s1 1− 2s22p6 0+ 6.9× 1011 2.2× 1018

40 (4D) 5.055(2) 5.0591 5.0523(10)[68] / 5.050(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/24d1
5/2 1− 2s22p6 0+ 3.9× 1013 1.2× 1020

41 5.133(3)

5.1283

∅

Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s14d1
5/2 3/2− 2s22p63s1 1/2+ 3.5× 1013 2.4× 1018

5.1376 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
1/24d1

5/2 3/2+ 2s22p63p1
1/2 1/2− 3.7× 1013 2.1× 1018

5.1409 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
5/24d1

5/2 7/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 1.7× 1013 1.3× 1018

5.1315 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s14d1
5/2 1/2− 2s22p63s1 1/2+ 3.7× 1013 1.3× 1018

5.1340 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/24d1

5/2 5/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 1.6× 1013 1.2× 1018

5.1425 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/24d1

5/2 5/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 1.5× 1013 1.2× 1018

5.1393 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/24d1

5/2 3/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 2.1× 1013 1.1× 1018

5.1371 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
1/24d1

5/2 1/2+ 2s22p63p1
1/2 1/2− 3.7× 1013 1.0× 1018

5.1355 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/24d1

5/2 1/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 3.6× 1013 9.6× 1017

5.1341 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/24d1

5/2 3/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 1.6× 1013 8.5× 1017

5.1234 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
5/24d1

5/2 5/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 1.0× 1013 6.0× 1017

42 5.141(3)

5.1463

∅

Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
3/24d1

5/2 5/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 3.4× 1013 2.0× 1018

5.1501 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
5/24d1

5/2 3/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 3.4× 1013 1.3× 1018

5.1479 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
3/24d1

5/2 3/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 3.2× 1013 1.3× 1018

5.1502 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
5/24d1

5/2 5/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 2.0× 1013 1.2× 1018

5.1514 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
5/24d1

5/2 7/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 1.4× 1013 1.1× 1018

5.1460 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
3/24d1

5/2 1/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 3.7× 1013 7.5× 1017

5.1460 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s14d1
3/2 3/2− 2s22p63s1 1/2+ 3.0× 1012 2.1× 1017

43 (4G) 5.183(3) 5.1886 5.179(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/24s1 1− 2s22p6 0+ 1.5× 1012 5.7× 1018

c 5.622(3) 5.6256 ∅ Rb28+(F) 2s12p53p1 3/2+ 2s22p5 3/2− 1.8× 1012 1.8× 1018
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44 5.737(3) 5.7319 ∅ Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.5× 1013 2.5× 1019

5.7251 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
3/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 8.7× 1012 9.6× 1018

45 5.759(3)

5.7772

∅

Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/23p1
3/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 1.9× 1013 1.8× 1019

5.7761 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/23p1
3/2 1/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 2.6× 1013 1.2× 1019

5.7730 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
1/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 9.2× 1012 1.1× 1019

5.7749 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
1/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.4× 1013 8.5× 1018

46 5.799(3) 5.7980 ∅ Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 2.5× 1013 1.5× 1019

47 5.819(3)
5.8261

∅
Rb28+(F) 2s12p2

1/22p3
3/23p1

3/2 5/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 1.1× 1013 2.1× 1019

5.8253 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/23p1
1/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 1.4× 1013 1.4× 1019

5.8298 Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/23p1
3/2 3/2+ 2s22p1

1/22p4
3/2 1/2− 7.0× 1012 6.9× 1018

48 5.825(4) 5.8329 ∅ Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
3/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.7× 1013 2.1× 1019

49 5.868(3)

5.8765

∅

Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23p1
1/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.4× 1013 2.7× 1019

5.8722 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
3/2 3− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 5.8× 1013 1.6× 1019

5.8707 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
3/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 6.8× 1013 1.4× 1019

5.8746 Rb29+(O) 2s22p3
3/23d1

3/2 3− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 5.7× 1013 1.3× 1019

5.8753 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
3/2 1− 2s22p2

1/22p2
3/2 0+ 7.5× 1013 8.3× 1018

50 (3A) 5.934(4) 5.9385 5.938(5)[70] / 5.945(3)[69] Rb27+(Ne) 2s12p63p1
3/2 1− 2s22p6 0+ 2.3× 1013 2.4× 1020

51 (3B) 5.983(4) 5.9871 5.988(5)[70] / 5.994(3)[69] Rb27+(Ne) 2s12p63p1
1/2 1− 2s22p6 0+ 1.3× 1013 1.4× 1020

52 6.013(4)
6.0076

∅
Rb29+(O) 2s22p1

1/22p2
3/23d1

5/2 3− 2s22p1
1/22p3

3/2 2+ 5.7× 1013 1.5× 1019

6.0064 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/23d1
5/2 3+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 5.5× 1013 8.1× 1018

6.0132 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
5/2 2− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 8.5× 1012 1.6× 1018

53 6.026(4)
6.0246

∅
Rb29+(O) 2s22p2

1/22p1
3/23d1

5/2 3− 2s22p2
1/22p2

3/2 2+ 1.1× 1014 3.6× 1019

6.0291 Rb29+(O) 2s22p3
3/23d1

5/2 1− 2s22p4
3/2 0+ 1.4× 1014 1.2× 1019

6.0187 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
5/2 1− 2s22p1

1/22p3
3/2 1+ 5.0× 1013 5.8× 1018

53 6.026(4) ∅ 6.031(3)[69] Rb28+(F)

54 6.038(4)

6.0461

∅

Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
5/2 3− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 6.7× 1013 1.8× 1019

6.0480 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
5/2 2− 2s22p1

1/22p3
3/2 1+ 7.7× 1013 1.5× 1019

6.0426 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
5/2 2− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 8.1× 1013 1.5× 1019

6.0459 Rb29+(O) 2s22p2
1/22p1

3/23d1
5/2 2− 2s22p2

1/22p2
3/2 2+ 4.7× 1013 1.2× 1019

6.0460 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/23d1
5/2 2+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 9.6× 1013 7.7× 1018

6.0537 Rb29+(O) 2s22p1
1/22p2

3/23d1
5/2 1− 2s22p1

1/22p3
3/2 2+ 3.3× 1013 3.8× 1018

54 6.038(4) ∅ 6.040(3)[71] / 6.044(3)[69] Rb28+(F)

55 6.054(4) 6.0596 6.053(3)[71] / 6.059(3)[69] Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/23d1
3/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 6.7× 1013 1.1× 1020

6.0541 ∅ Rb28+(F) 2s22p4
3/23d1

3/2 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 5.3× 1013 6.8× 1019

∅ ∅ 6.053(3)[71] / 6.055(3)[69] Rb28+(F)

56 6.067(4) 6.0670 ∅ Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/23d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 5.3× 1013 1.3× 1020

6.0679 6.062(3)[71] Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/23d1
3/2 1/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 7.0× 1013 5.7× 1019
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57 6.083(4) 6.0866 ∅ Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/23d1
5/2 2+ 2s12p2

1/22p3
3/2 1− 1.1× 1014 1.0× 1019

6.0881 Rb29+(O) 2s22p2
1/22p1

3/23d1
5/2 1− 2s22p2

1/22p2
3/2 0+ 6.5× 1013 9.2× 1018

58 6.102(4)

6.1138 6.107(3)[71] Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/23d1
3/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 1.6× 1013 4.2× 1019

6.1168 ∅ Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/23d1
3/2 3/2− 2s12p6 1/2+ 6.0× 1013 4.1× 1019

6.1153 ∅ Rb28+(F) 2s12p1
1/22p4

3/23d1
3/2 1/2− 2s12p6 1/2+ 6.8× 1013 2.3× 1019

6.1069 ∅ Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/23d1
5/2 2+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 8.3× 1013 9.7× 1018

59 6.118(4)
6.1230

∅
Rb29+(O) 2s12p2

1/22p2
3/23d1

5/2 3+ 2s12p2
1/22p3

3/2 2− 5.6× 1013 9.3× 1018

6.1213 Rb29+(O) 2s12p1
1/22p3

3/23d1
5/2 1+ 2s12p1

1/22p4
3/2 1− 7.9× 1013 4.1× 1018

6.1237 Rb29+(O) 2s12p2
1/22p2

3/23d1
5/2 1+ 2s12p2

1/22p3
3/2 2− 4.2× 1013 3.0× 1018

59 6.118(4) ∅ 6.122(3)[71] Rb28+(F)
d 6.170(4) 6.1816 ∅ Rb28+(F) 2s12p53d1 3/2− 2s12p6 1/2+ 4.1× 1013 3.0× 1019

e 6.214(4) 6.2188 6.218(3)[71] Rb28+(F) 2s22p43d1 3/2+ 2s22p5 1/2− 9.2× 1013 1.4× 1020

6.2157 ∅ Rb28+(F) 2s22p43d1 5/2+ 2s22p5 3/2− 3.2× 1013 9.2× 1019

f 6.225(4) 6.2293 ∅ Rb28+(F) 2s22p43d1 3/2+ 2s22p5 3/2− 2.4× 1013 4.5× 1019

f 6.225(4) ∅ 6.231(3)[71] Rb28+(F)

60 6.247(4) 6.2511 6.251(3)[71] Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/23d1
5/2 5/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 7.0× 1013 2.1× 1020

6.2509 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/23d1
5/2 3/2+ 2s22p2

1/22p3
3/2 3/2− 8.5× 1013 1.7× 1020

61 (3C) 6.264(4) 6.2777 6.286(5)[70] / 6.277(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 6.3× 1013 9.2× 1020

62 6.311-6.342

6.3269 ∅ Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23d1
5/2 1/2− 2s12p6 1/2+ 1.2× 1014 5.0× 1019

6.3262 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
3/23d1

3/2 5/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 6.1× 1013 2.1× 1019

6.3277 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/23d1

5/2 7/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 6.0× 1013 2.0× 1019

6.3203 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
3/2 3/2− 2s22p63s1 1/2+ 6.1× 1013 1.8× 1019

6.3283 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d2
3/2 3/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 9.0× 1013 1.6× 1019

6.3385 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/23d1

5/2 5/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 5.5× 1013 1.4× 1019

6.3331 6.324(5)[70] Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
3/23d1

3/2 3/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 5.7× 1013 1.3× 1019

6.3253 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23d1
3/23d1

5/2 3/2− 2s22p63d1
5/2 5/2+ 6.0× 1013 1.0× 1019

6.3296 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
3/2 1/2− 2s22p63s1 1/2+ 6.1× 1013 9.2× 1018

6.3159 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
1/23d1

3/2 1/2+ 2s22p63p1
1/2 1/2− 6.1× 1013 7.3× 1018

6.3245 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23p1
3/23d1

3/2 1/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 6.1× 1013 7.1× 1018

63 (3D) 6.446(4) 6.4542 6.448(5)[70] / 6.454(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
5/2 1− 2s22p6 0+ 1.1× 1014 1.9× 1021

∅ ∅ 6.502(3)[71] Rb28+(F)
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64 (3E) 6.518(4)

6.5152 6.519(5)[70] / 6.519(3)[69] Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
3/2 1− 2s22p6 0+ 1.2× 1013 2.2× 1020

6.5084 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d2
5/2 5/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 1.3× 1014 3.9× 1019

6.5059 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
5/2 3/2− 2s22p63s1 1/2+ 1.1× 1014 3.9× 1019

6.5090 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
3/23d1

5/2 5/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 1.1× 1014 3.3× 1019

6.5065 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
1/23d1

5/2 3/2+ 2s22p63p1
1/2 1/2− 1.1× 1014 3.1× 1019

6.4995 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/23d1

5/2 3/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 1.0× 1014 2.8× 1019

6.5101 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23p1
3/23d1

5/2 5/2+ 2s22p63p1
3/2 3/2− 5.6× 1013 2.3× 1019

6.5172 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d1
3/23d1

5/2 3/2− 2s22p63d1
3/2 3/2+ 1.0× 1014 2.2× 1019

6.4956 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
5/2 1/2− 2s22p63s1 1/2+ 1.1× 1014 1.9× 1019

6.5039 ∅ Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23d2
5/2 3/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 8.7× 1013 1.8× 1019

g 6.606(4) 6.6232 ∅ Rb28+(F) 2s12p53s1 1/2− 2s12p6 1/2+ 2.1× 1012 1.1× 1018

65 6.676(4) 6.6574 ∅ Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/23s1 1/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 3.3× 1012 4.8× 1018

66 6.713(4) 6.7190 ∅ Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/23s1 3/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 4.1× 1012 1.0× 1019

6.7187 Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23s1 1/2− 2s12p6 1/2+ 4.3× 1012 2.6× 1018

67 6.742(4) 6.7422 6.741(3)[71] Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/23s1 3/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 6.3× 1012 2.0× 1019

68 6.758(4) 6.7581 ∅ Rb28+(F) 2s22p1
1/22p3

3/23s1 1/2+ 2s22p1
1/22p4

3/2 1/2− 4.1× 1012 5.2× 1018

6.7591 Rb28+(F) 2s22p2
1/22p2

3/23s1 5/2+ 2s22p2
1/22p3

3/2 3/2− 1.0× 1012 5.0× 1018

69 (3F) 6.790(4) 6.7957 6.789(5)[70] Rb27+(Ne) 2s22p1
1/22p4

3/23s1 1− 2s22p6 0+ 1.8× 1012 4.2× 1019

70 6.822(4) 6.8349 ∅ Rb28+(F) 2s12p2
1/22p3

3/23s1 3/2− 2s12p6 1/2+ 4.0× 1012 5.4× 1018

71 6.843-6.908

6.9104

∅

Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13p1
3/2 5/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 1.7× 1012 1.0× 1018

6.8932 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
5/2 7/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 1.7× 1012 9.7× 1017

6.8860 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
3/2 5/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 1.8× 1012 7.5× 1017

6.8854 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13p1
1/2 3/2+ 2s22p63p1

1/2 1/2− 1.7× 1012 6.8× 1017

6.8562 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s2 1/2− 2s22p63s1 1/2+ 2.5× 1012 6.2× 1017

6.8774 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
5/2 3/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 1.7× 1012 4.8× 1017

6.8740 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
5/2 5/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 1.1× 1012 4.7× 1017

6.8488 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13p1
3/2 3/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 1.2× 1012 4.3× 1017

6.8507 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13p1
3/2 1/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 1.8× 1012 3.3× 1017

6.8496 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
3/2 3/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 1.1× 1012 3.1× 1017

6.9029 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
5/2 5/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 5.9× 1011 2.5× 1017

6.8606 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
3/2 1/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 1.8× 1012 2.5× 1017

6.9188 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13p1
3/2 3/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 6.0× 1011 2.3× 1017

6.9034 Rb26+(Na) 2s22p1
1/22p4

3/23s13d1
3/2 3/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 6.7× 1011 1.9× 1017

72 (3G) 7.022(4) 7.0287 7.024(5)[70] Rb27+(Ne) 2s22p2
1/22p3

3/23s1 1− 2s22p6 0+ 3.9× 1012 1.1× 1020
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Tableau 3.7 – Suite

73 7.087-7.167

7.1259

∅

Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
5/2 7/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 2.9× 1012 2.0× 1018

7.0998 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s2 3/2− 2s22p63s1 1/2+ 2.8× 1012 1.6× 1018

7.1240 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
1/2 3/2+ 2s22p63p1

1/2 1/2− 3.2× 1012 1.6× 1018

7.0943 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
3/2 5/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 2.2× 1012 1.5× 1018

7.1173 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
3/2 3/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 3.7× 1012 1.3× 1018

7.1040 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
5/2 5/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 2.5× 1012 1.3× 1018

7.1202 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
3/2 5/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 2.3× 1012 1.2× 1018

7.1505 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
3/2 5/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 1.6× 1012 1.1× 1018

7.1608 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
3/2 3/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 2.1× 1012 1.0× 1018

7.1226 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
1/2 1/2+ 2s22p63p1

1/2 1/2− 3.8× 1012 9.3× 1017

7.1425 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
3/2 5/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 1.4× 1012 7.5× 1017

7.0839 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
3/2 3/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 1.7× 1012 7.5× 1017

7.1280 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13p1
3/2 1/2+ 2s22p63p1

3/2 3/2− 3.2× 1012 7.5× 1017

7.0804 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
5/2 3/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 2.1× 1012 7.0× 1017

7.1435 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
5/2 5/2− 2s22p63d1

5/2 5/2+ 1.3× 1012 6.8× 1017

7.1285 Rb26+(Na) 2s22p2
1/22p3

3/23s13d1
3/2 1/2− 2s22p63d1

3/2 3/2+ 3.5× 1012 6.2× 1017
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Chapitre 4

Caractérisation de la transition
nucléaire 5−→ 6− du 84Rb

Introduction

L’effet NEET étant un phénomène résonnant, la connaissance précise des énergies, des na-
tures et multipolarités des transitions atomiques et nucléaire impliquées dans le processus d’ex-
citation est cruciale pour calculer un taux d’excitation fiable. Les précisions sur les énergies des
transitions atomiques et nucléaires sont généralement différentes : les codes de physique ato-
mique les plus précis sont capables de déterminer les énergies des transitions atomiques avec
une précision inférieure à la dizaine d’eV tandis que la spectroscopie γ est généralement précise
à la centaine d’eV près (hors sources particulières ou d’étalonnage). Aussi, pour l’évaluation du
taux d’excitation par effet NEET dans le 84Rb, nous avons entrepris de caractériser la transition
nucléaire 5− → 6− du 84Rb. Ce chapitre est dédié à la description de cette mesure. Dans une
première partie, nous montrerons pourquoi les données disponibles dans la littérature ne sont
pas assez précises pour notre étude. Puis, les expériences de mesure de la transition nucléaire
auprès de deux accélérateurs différents seront décrites. Enfin, nous discuterons de la nature et
de la multipolarité de la transition 5− → 6−.

4.1 Positionnement du problème

4.1.1 Imprécisions sur les données disponibles dans la littérature

Une évaluation des données obtenues lors des différentes expériences de structure nucléaire
sur le 84Rb a été réalisée par Kondev [37] en 2009. La partie de basse énergie d’excitation (in-
férieure à 700 keV) du schéma de niveaux du 84Rb publié dans la référence [37] est représentée
sur la figure 4.1. Ce schéma de niveaux a été construit à partir de plusieurs résultats expérimen-
taux. Certaines données (type de transition, moments angulaires des niveaux) peuvent donc être
ambiguës. C’est le cas, par exemple, du moment angulaire du niveau à 613,6 keV donné comme
étant à égal à 4− ou 5−. Notons également, qu’il existe des incohérences entre certaines schémas
de niveaux publiés, notamment sur le placement de certaines transitions γ. Par exemple, le pla-
cement des γ à 1278 et 136 keV est différent dans le schéma de niveaux publié par Schwengner
et al. [86] et dans celui proposé par Döring et al. [38]. Pour Döring et al., le γ à 136 keV peuple
l’état 5− situé à une énergie d’excitation de 466,6 keV. Pour Schwengner et al., le γ à 1278 keV
est situé à la place du γ à 136 keV et peuple donc l’état 5−.

Pour plus de lisibilité, les caractéristiques (moments angulaires initial Iπ1 et final Iπ2 , énergies
des niveaux initial E1 et final E2, type de transition, intensité γ Iγ 1, coefficient de conversion
interne), des transitions du schéma de niveaux de la figure 4.1 sont reportées dans le tableau
4.1. L’existence de la transition 5− → 6− de 3,4 keV est suggérée par un bilan des intensités γ.

1. L’intensité γ d’une transition donnée est le rapport du taux de transition radiatif sur le taux de transition
total.
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Figure 4.1 – Schéma de niveaux partiel du 84Rb. Données issues de l’évaluation de Kondev
[37]. Les données entre parenthèses sont incertaines.

Iπ1 E1 (keV) Iπ2 E2 (keV) Eγ (keV) Type Iγ (%) αe
(7−) 677,99 (13) 6− 463,59 (8) 214,4 (1) (M1) 100 0,0189

(4−,5−) 613,6 (4) 5− 466,64 (16) 146,9 (5)
(4−,5,6) 602,1 (6) 5− 466,64 (16) 135,5 (5) 100

(5+) 543,28 (12) 5− 466,64 (16) 76,4 (2) (E1) 41 (9) 0,212
3− 248,06 (8) 2− 0 248,02 (10) E2 (+M1) 100 0,0343

6− 463,59 (8) 3− 248,06 (8) 215,61 (10) (M3 + E4) 95 (3) 1,08
2− 0 463,62 (10) E4 100 (3) 0,0391

5− 466,64 (16) 6− 463,59 (8) (3,4) (M1) 0,23 (8) 361
3− 248,06 (8) 218,3 (2) E2 100 0,0556

Tableau 4.1 – Caractéristiques des transitions du schéma de niveaux du 84Rb présenté sur la
figure 4.1. Pour les transitions γ issues d’un même niveau initial d’énergie E1, l’intensité γ de la
transition la plus intense est normalisée à 100%. Données issues de l’évaluation de Kondev [37].

A partir de l’évaluation présentée dans le tableau 4.1, plusieurs valeurs de l’énergie de la
transition 5− → 6− peuvent être déduites. Elles sont reportées dans le tableau 4.2.

Énergie de la transition 5− → 6− (keV) Méthode de calcul à partir de l’évaluation [37]
2,69 (0,38) différence des énergies des γ
3,05 (0,18) différence des énergies des niveaux

3,4 valeur suggérée

Tableau 4.2 – Énergies de la transition 5− → 6− du 84Rb à partir de l’évaluation de Kondev
[37].

Nous constatons une incohérence entre les différentes valeurs obtenues puisque l’énergie de
la transition γ n’est pas égale à la différence des énergies des deux niveaux qu’elle relie (l’énergie
de recul du noyau est négligeable). Le tableau 4.3 reporte l’énergie de la transition 5− → 6−
déduite des différents travaux utilisés pour l’évaluation. Notons que dans certaines références les
incertitudes sur les énergies des niveaux ou des γ ne sont pas précisées.

L’énergie de la transition 5− → 6− n’est donc pas connue précisément. L’effet NEET étant
un processus résonnant, le taux d’excitation associé est très sensible à l’énergie de la transition
nucléaire. Suivant sa valeur, ce taux fluctuera selon l’existence ou non d’une transition atomique
à cette énergie. La figure 4.2 représente un spectre de taux radiatif pondéré (défini au chapitre 2)
en fonction des énergies des transitions atomiques calculées avec MCDF. Une température ETL
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Énergie de la transition 5− → 6− (keV) Référence
4 Han et al. [87]

3,31 (31) Schwengner et al. [86]
3,4 Döring et al. [38]

Tableau 4.3 – Énergies de la transition 5− → 6− du 84Rb obtenues à partir des références
citées par Kondev.

de 270 eV et une densité de 10−2 g/cm3 ont été utilisées pour calculer le spectre représentant
le taux radiatif pondéré de l’état de charge Q = 33+ du 84Rb. Toutes les transitions M1 des
couches n = 4,5,6 vers n = 2 sont représentées. La largeur des raies a été arbitrairement fixée à
2 eV.
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Figure 4.2 – Taux radiatif pondéré en fonction des énergies des transitions atomiques. Spectre
calculé pour des raies M1 des couches n = 4,5,6 vers n = 2 de l’état de charge Q = 33+ du
84Rb.

Ce spectre présente des raies discrètes regroupées dans des structures isolées. On passe ainsi,
en quelques centaines d’eV, de zones à fortes densités de raies où le taux NEET peut être
important à des zones sans raie où il sera négligeable (entre 2,5 et 3 keV par exemple). Il est
donc impératif de connaitre le plus précisément possible l’énergie de la transition nucléaire.

4.1.2 Expériences de mesure de la transition 5− → 6−

Pour évaluer l’énergie de la transition nucléaire 5− → 6−, nous avons mesuré l’énergie des
γ émis lors des transitions 5− → 3− et 6− → 3−. L’énergie de la transition 5− → 6− est alors
calculée en faisant la différence des énergies de ces transitions.

L’état isomérique 6−, ayant une demi-vie de 20,26 min, il est possible de mesurer sa dé-
croissance hors faisceau, après sa production. Ceci permet de s’affranchir de la désexcitation des
états de plus hautes énergies ayant des durées de vie plus courtes et de limiter ainsi le bruit de
fond sur le spectre mesuré. Une telle mesure a été effectuée sur l’accélérateur d’électrons ELSA
du CEA/DAM/DIF. Celle-ci nous a également permis de tester et de valider notre procédure
d’acquisition de données et notre méthode d’analyse.

A l’inverse, la durée de vie de l’état 5− étant de 9 ns, il est nécessaire de produire cet
état et de mesurer sa décroissance simultanément. Une telle mesure requiert un dispositif de
spectroscopie γ "prompte" associé à un accélérateur. Nous avons donc utilisé le multidétecteur
ORGAM installé sur une aire expérimentale de l’accélérateur TANDEM de l’IPN d’Orsay.
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4.2 Mesure hors faisceau de la transition 6− → 3−

4.2.1 Dispositif expérimental

Production du 84mRb : l’accélérateur ELSA du CEA/DAM/DIF

ELSA est un accélérateur linéaire qui peut accélérer des faisceaux d’électrons jusqu’à une
énergie de 18 MeV à l’aide de quatre cavités radiofréquences (une à 144 MHz et trois à 433
MHz). Les électrons sont produits grâce à un laser (λ = 532 nm) par effet photoélectrique sur
une cathode de Cs3Sb [88]. Dans notre cas, le faisceau d’électrons était converti en un faisceau
photons par Bremsstrahlung dans un convertisseur en tantale afin de produire le 84mRb par
réaction 85Rb(γ,n)84mRb. La section efficace de cette réaction, mesurée sur ELSA par le groupe
ENL [89], est présentée sur la figure 4.3.
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Figure 4.3 – Section efficace de production du 84mRb par réaction 85Rb(γ,n)84mRb. Données
issues de [89].

L’énergie du faisceau d’électrons utilisée pour la production du 84mRb était de 18 MeV. Cette
énergie permettait d’obtenir un nombre d’isomères suffisant à l’issue de 20 minutes d’irradiation.
Les cibles utilisées étaient des disques de chlorure de rubidium (RbCl) de 2,4 cm de diamètre et
de 3 mm d’épaisseur.

Mesure du spectre de décroissance du 84mRb : détecteur germanium et acquisition
Ortec DSPEC Plus

Après chaque irradiation, la cible de RbCl était placée à environ 20 cm d’un détecteur
germanium pour mesurer le spectre de décroissance du 84mRb. Il s’agissait d’un germanium ultra-
pur (HPGE) coaxial ayant une efficacité commerciale 2 de 40%. La résolution du détecteur Ge
utilisé, mesurée à l’aide d’une source d’152Eu, était de 0,5% à 244,7 keV. L’ensemble germanium-
cible de RbCl était placé dans un château de plomb pour le protéger de la radioactivité ambiante.

La chaine d’acquisition équipant le détecteur Ge était le système DSPEC Plus de la marque
Ortec qui intègre la haute tension, l’amplificateur et le convertisseur analogique-numérique
(ADC 3). Il permet une régulation des hautes tensions ainsi que de l’amplificateur afin de limiter
les variations du gain d’amplification au cours du temps. Il a été montré que les résolutions des
pics à 122 keV et 1332 keV des sources de 57Co et 60Co respectivement sont identiques si elles
sont déterminées par des moyennes effectuées sur 40 spectres de 30 min d’acquisition chacun ou
par une mesure réalisée sur le spectre total (durée d’acquisition totale de 20h) [90]. Ce système
présente également une très faible non-linéarité intégrale (moins de 0,006%) qui est la déviation
maximale d’un point expérimental à la droite d’étalonnage.

2. L’efficacité commerciale désigne l’efficacité pour le pic de pleine énergie à 1332,5 MeV d’une source de 60Co
placée à 25 cm du détecteur. Cette efficacité est normalisée par rapport à celle d’un détecteur NaI cylindrique de
7,62× 7,62 cm.

3. ADC : Analog to Digital Converter
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L’ADC du système DSPEC Plus code les signaux sur une gamme de 16384 canaux. Le gain
de l’amplificateur était choisi de manière à obtenir une gamme d’énergie allant de 0 à 530 keV
sur les 16384 canaux du spectre. Cette gamme d’énergie permet de mesurer l’énergie du γ à
463,6 keV. En faisant la différence de cette énergie et de celle du γ à 248,0 keV, nous pouvons
ainsi vérifier l’énergie du γ à 215,5 keV. De plus, le codage de cette gamme d’énergie sur 16384
canaux permet d’obtenir un échantillonnage suffisant afin de réaliser des ajustements précis des
pics de pleine énergie.

Sources d’étalonnage

Afin de déterminer la courbe d’étalonnage de chaque spectre γ, nous avons employé des
sources radioactives dont les énergies des γ émis sont dans la gamme d’énergie d’intérêt (< 500
keV) et connues avec une très bonne précision (< 1 eV pour la plupart). Dans notre cas, nous
avons utilisé les sources de 152Eu et de 133Ba. Les énergies et intensités des transitions γ utilisées
sont reportées dans l’annexe D.

Afin de contrôler et corriger une éventuelle variation de l’étalonnage au cours du temps, la
ou les sources étalons ont été mises à compter devant le détecteur Ge en même temps que la
cible de RbCl activée.

4.2.2 Description de la méthode d’analyse

Programme utilisé : gf3 de la suite RadWare

Pour déterminer les énergies des γ émis lors de la désexcitation du 84mRb, des ajustements
des pics de pleine énergie correspondant à ces γ ont été réalisés avec le programme gf3 de la
suite RadWare réalisée par D. C. Radford 4. Cette suite de programmes est couramment utilisée
en spectroscopie γ pour l’analyse de spectres.

gf3 réalise l’ajustement d’une partie du spectre γ avec un ou plusieurs pics sur un fond
modélisé par un polynôme d’ordre 2. Chaque pic est modélisé par trois composantes :

— une gaussienne principale
— une gaussienne "inclinée" permettant de modéliser une collection incomplète des charges

à cause de défauts dans le cristal de Ge. Ces défauts peuvent être dus à des impuretés ou
causés par des dommages si le détecteur a été exposé à un flux de neutrons.

— une fonction échelon permettant d’augmenter le fond Compton dans la partie de basse
énergie du pic.

Les composantes utilisées pour l’ajustement d’un pic sont représentées sur la figure 4.4.

Figure 4.4 – Représentation des trois composantes utilisées dans gf3 pour l’ajustement d’un
pic. Figure adaptée de [91].

4. RadWare est téléchargeable à l’adresse suivante : http://radware.phy.ornl.gov/
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A chaque ajustement, gf3 détermine les centroïdes et aires des pics γ ainsi que les incertitudes
associées. Celles-ci tiennent compte des incertitudes sur les paramètres d’ajustement et de leurs
covariances.

Étalonnage des spectres

Afin de contrôler l’évolution de l’expérience au cours du temps, celle-ci est découpée en
différentes séquences d’acquisition, appelés "runs". A chaque run, un spectre en énergie est
obtenu et analysé séparément.

Pour chaque spectre obtenu lors d’un run, nous déterminons la courbe d’étalonnage associée
par un ajustement linéaire à partir des pics γ des sources étalons :

Eetali = aCetali + b (4.1)
où :

— Eetali est l’énergie (en keV) d’un pic i d’étalonnage
— Cetali le centroïde (en canal) d’un pic i déterminé avec gf3
— a et b sont les paramètres déterminés par l’ajustement. Celui-ci a été effectué à l’aide du

logiciel Root [92] et prend en compte les incertitudes sur les centroïdes et les énergies des
γ des sources étalons.

Le choix d’un ajustement linéaire sera discuté lors de l’analyse des spectres obtenus avec les
sources radioactives.

Détermination des énergies des pics d’intérêt

Après avoir déterminé les paramètres a et b, la relation (4.1) est utilisée pour calculer les
énergies Ei des pics γ d’intérêt. L’incertitude statistique (à 1σ) σ(Ei) associée est calculée par :

σ(Ei) =
√
C2
i σ(a)2 + σ(b)2 + a2σ(Ci)2 + 2 cov(a,b)Ci (4.2)

où :
— σ(a) et σ(b) sont les incertitudes sur les paramètres a et b respectivement. Elles sont

déterminées lors de l’ajustement de la droite d’étalonnage sous Root.
— σ(Ci) est l’incertitude sur le centroïde du pic (exprimée en canal). Elle est déterminée

par gf3.
— cov(a,b) est la covariance entre les paramètres a et b. Elle est calculée par Root.
Pour un pic d’intérêt, le calcul de l’énergie Ei et de son incertitude σ(Ei) est réalisé pour un

nombre ns de spectres mesurés puis une moyenne pondérée E est calculée. Celle-ci est définie
par :

E =

ns∑
i=1

Ei
σ(Ei)2

ns∑
i=1

1
σ(Ei)2

(4.3)

L’incertitude sur la moyenne E est donnée par :

σ(E) = max
(
σint(E),σext(E)

)
(4.4)

où σint(E) et σext(E) sont respectivement les incertitudes interne et externe [93]. Elles sont
définies par :

σint(E) =
√√√√√ 1

ns∑
i=1

1
σ(Ei)2

(4.5)

σext(E) =

ns∑
i=1

(Ei−E)2

σ(Ei)2

ns∑
i=1

ns−1
σ(Ei)2

(4.6)

96



L’incertitude interne ne tient compte que des incertitudes individuelles des différentes me-
sures tandis que l’incertitude externe prend en compte la dispersion des mesures autour de la
valeur moyenne.

Validation de la méthode

Afin de valider notre méthode d’analyse, nous l’avons testée à l’aide des sources radioactives
de 152Eu et de 133Ba. Pour cela, les deux sources ont été mises à compter simultanément devant
le détecteur Ge. L’étalonnage est réalisé avec les pics γ de l’152Eu afin de déterminer les énergies
des pics du 133Ba.

Un exemple de spectre en énergie obtenu après une acquisition avec les sources de 152Eu et
de 133Ba est donné sur la figure 4.5.
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Figure 4.5 – Exemple d’un spectre γ obtenu après une acquisition avec les sources de 152Eu et
de 133Ba. Les énergies des pics d’intérêt pour notre étude sont indiquées.

Pour les ajustements de ces spectres, il n’a pas été nécessaire d’introduire une gaussienne
"inclinée".

A partir des centroïdes de l’152Eu, la droite d’étalonnage est obtenue par ajustement, ce qui
nous permet de déterminer les énergies des pics γ du 133Ba. Dans l’exemple du spectre de la
figure 4.5, l’ajustement linéaire est présenté sur la figure 4.6.
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Figure 4.6 – Étalonnage linéaire du spectre de la figure 4.5. Les barres d’erreur sont plus petites
que la dimension des symboles.

Nous remarquons un bon accord entre les points expérimentaux et l’ajustement linéaire.

97



Cette procédure d’étalonnage est reproduite pour les treize spectres de 133Ba et 152Eu afin
d’obtenir les valeurs moyennes et les incertitudes statistiques (à 1σ) associées à partir des équa-
tions (4.3) et (4.4) respectivement. Celles-ci sont reportées dans le tableau 4.4 en comparaison
avec les valeurs publiées dans la référence [94]. La différence entre nos résultats et ceux de la
référence [94] est également indiquée.

Ce travail (keV) Khazov et al. [94] (keV) Différence (ce travail - ref [94]) (eV)
276,3934 (4) 276,3989 (12) −5,5 (13)
302,8522 (4) 302,8508 (5) 1,4 (7)
356,0142 (5) 356,0129 (7) 1,3 (9)
383,8495 (6) 383,8485 (12) 1,0 (14)

Tableau 4.4 – Valeurs moyennes et incertitudes des énergies des pics γ du 133Ba obtenues à
partir des treize spectres individuels.

Afin de quantifier l’écart entre les valeurs de référence et celles déterminées par l’étalonnage,
nous calculons, l’écart quadratique moyen σ défini par :

σ =

√√√√ 1
npic

netal∑
i=1

(
Eiref − Eietal

)2
(4.7)

où :
— npic est le nombre de pics utilisés (npic = 4)
— Eiref est l’énergie de référence (issue des tables, Khazov et al. [94] dans le cas du 133Ba)

du ième pic
— Eietal est l’énergie du ième pic calculée avec la courbe d’étalonnage
L’écart quadratique moyen entre les énergies γ obtenues et celles de la référence [94] est de :

σlin = 2,98 eV. Notre méthode permet donc d’obtenir des énergies avec une précision moyenne
inférieure à 5 eV. Compte tenu des incertitudes sur les énergies des γ, les arrondis se feront à
l’eV près dans la suite de ce chapitre.

Nous avons également testé l’utilisation d’un étalonnage quadratique pour déterminer les
énergies des γ du 133Ba. Dans ce cas, l’écart quadratique moyen est σquad = 3,13 eV. Les écarts
quadratiques moyens obtenus avec les deux types d’étalonnage sont similaires et il n’est donc
pas nécessaire d’avoir recours à un étalonnage quadratique.

4.2.3 Résultats pour le 84mRb

Pour déterminer les énergies des γ émis lors de la décroissance du 84mRb, l’échantillon de
84Rb activé a été mis à compter avec une source d’152Eu seule ou avec les sources d’152Eu et de
133Ba.

Un exemple de spectre mesuré avec l’échantillon de 84Rb activé et la source d’152Eu, après
étalonnage, est représenté sur la figure 4.7. Ce spectre présente des pics γ facilement identifiables
et ajustables avec gf3. Notons la présence du pic à 146,4 keV issu de la décroissance du 34mCl
produit par réaction 35Cl (γ,n)34m Cl à partir du 35Cl composant la cible de RbCl.

Nous appliquons la méthode d’analyse décrite au paragraphe 4.2.2 afin de déterminer les
énergies des γ de la décroissance du 84mRb. La figure 4.8 présente des exemples d’ajustements
des pics γ du 84mRb. Nous constatons que les pics expérimentaux et les ajustements sont en très
bon accord.

Compilation des résultats

A l’issue de l’étalonnage de cinq spectres 84mRb+ 152Eu et de trois spectres 84mRb + 152Eu
+ 133Ba, nous obtenons les valeurs moyennes et incertitudes (à 1σ) des différentes transitions
données dans le tableau 4.5. En comparaison les résultats de la référence [37] sont indiqués.
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Figure 4.7 – Exemple d’un spectre γ obtenu après une acquisition avec l’échantillon de RbCl
activé et la source de 152Eu. Les pics étalons d’152Eu sont représentés en bleu et ceux de 84mRb
en rouge.

Transition Ce travail (keV) Kondev et al. (keV)
6− → 3− 215,601 (1) 215,61 (10)
3− → 2− 248,013 (2) 248,02 (10)
6− → 2− 463,618 (3) 463,62 (10)

Tableau 4.5 – Valeurs moyennes et incertitudes des énergies des γ de désexcitation du 84mRb.

Nous constatons que nos résultats sont compatibles avec ceux de F. G. Kondev [37], mais
avec des incertitudes plus faibles. La dispersion des résultats run à run par rapport à la moyenne
est illustrée sur la figure 4.9 pour le cas du γ de 215,6 keV du 84mRb.

Nous constatons que les mesures individuelles sont peu dispersées autour de la valeur
moyenne. Le calcul de l’énergie du 215,6 keV en effectuant la différence des énergies des γ à
463,6 et 248,0 keV est compatible, dans les barres d’erreur, avec le résultat de la mesure directe
puisque il donne : 215,605 (3) keV. Ceci conforte ainsi le résultat de la mesure directe. La me-
sure par différence permettant de soustraire une éventuelle erreur systématique, nous pouvons
conclure que notre mesure directe ne présente pas une telle erreur. L’ensemble de ces résultats
valide notre méthode d’acquisition et d’analyse des spectres γ. Cette même méthode sera utilisée
pour la mesure de la transition 5− → 3−.

4.3 Mesure sous faisceau de la transition 5− → 3−

La demi-vie de l’état 5− à 466,6 keV étant de 9 ns, sa désexcitation ne pouvait pas être
mesurée lors de l’expérience auprès de l’accélérateur ELSA. En effet, cette mesure nécessite de
produire cet état et de mesurer sa désexcitation simultanément. Cette expérience de spectrosco-
pie γ prompte a été réalisée auprès de l’accélérateur TANDEM de l’IPN d’Orsay.

4.3.1 Dispositif expérimental

Production du 84Rb : l’accélérateur TANDEM de l’IPN d’Orsay

Le TANDEM d’Orsay est un accélérateur de type Van de Graaff dans lequel une haute ten-
sion est créée au centre d’une enceinte sous vide, appelée tank, par un apport de charge. Ces
charges sont transportées au centre du tank à l’aide d’une chaîne composée d’une succession de
barreaux conducteurs et isolants. La tension maximale atteignable est de 15 MV. Des ions né-
gatifs sont injectés à une extrémité du tank et sont accélérés jusqu’à sa partie centrale grâce à la
force électrostatique. Les ions perdent ensuite une grande partie de leurs électrons au passage de
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Figure 4.8 – Exemples d’ajustements des pics du 84mRb. Les données expérimentales et les
ajustements sont respectivement présentés en rouge et noir. La différence entre ces deux quantités
est tracée en dessous de chaque pic.

l’éplucheur (ou stripper) qui est constitué d’une mince feuille de carbone ou d’une couche de gaz.
Les ions devenus positifs sont alors éjectés du tank. Un schéma de fonctionnement d’un accélé-
rateur tandem est donné sur la figure 4.10. Cet accélérateur peut produire une grande diversité
de faisceaux stables : du faisceau de protons à celui d’or ainsi que des faisceaux d’agrégats.

Pour former le 84Rb, nous avons choisi d’utiliser une cible de 76Ge. Pour produire le 84Rb,
à partir de cette cible et avec les faisceaux disponibles au Tandem d’Orsay, deux réactions
de fusion-évaporation peuvent être utilisées : 76Ge

(11B,3n
)84 Rb et 76Ge

(12C,p+ 3n
)84 Rb. Les

sections efficaces de ces réactions, calculées avec le code PACE4 [96], sont présentées sur la figure
4.11. Les sections efficaces des autres éléments formés lors de la désexcitation du noyau composé
sont également indiquées.

D’après la figure 4.11, la section efficace de production du 84Rb par réaction
76Ge

(11B,3n
)84 Rb est maximale pour une énergie de faisceau comprise entre 32 et 35 MeV

et vaut ∼ 450 mb (1 b = 10−24 cm2). Elle est également dominante dans cette gamme d’énergie
par rapport aux autres sections efficaces.

Dans le cas d’un faisceau incident de 12C, la section efficace de production du 84Rb est
maximale entre 58 et 62 MeV et vaut ∼ 350 mb ce qui est plus faible qu’avec la réaction
76Ge

(11B,3n
)84 Rb. De plus, le 84Rb n’est pas l’élément présentant la section efficace majoritaire.

Aussi, le bruit de fond dû à la désexcitation des autres éléments produits sera plus important.
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Figure 4.10 – Schéma d’un accélérateur Tandem. Figure issue de [95].

Par conséquent, nous avons choisi de produire le 84Rb par réaction 76Ge
(11B,3n

)84 Rb. L’énergie
du faisceau de B4+ était de 30 MeV et l’intensité de l’ordre de 40 nA.

Dans le cadre de notre expérience, il est important que la désexcitation des noyaux de 84Rb
ait lieu au repos afin de s’affranchir de l’élargissement Doppler des raies γ émises par ces noyaux.
Pour cela, la couche de 1 mg/cm2 de 76Ge est déposée sur une couche d’or de 1,97µm d’épaisseur
(ou 3,8 mg/cm2) qui permet d’arrêter les noyaux de 84Rb produits.

Le multidétecteur germanium ORGAM

Le multidétecteur ORGAM(ORsay GAMma array) est constitué d’une association de plu-
sieurs détecteurs Ge afin de maximiser l’angle solide de détection et par conséquent l’efficacité
totale de détection. La structure mécanique d’ORGAM est sphérique avec un centre qui coïncide
avec la position de la cible, et comporte 45 alvéoles pouvant accueillir autant de détecteurs Ge.
Chaque détecteur Ge, refroidi à l’azote liquide, est équipé d’une enceinte anti-Compton consti-
tuée de 10 cristaux scintillants de BGO (Bi4Ge3O12) disposés autour du cristal de Ge et couplés
chacun à un photomultiplicateur. Une photo du multidétecteur ORGAM dans la configuration
utilisée lors de notre expérience est présentée sur la figure 4.12.

Les enceintes anti-Compton permettent de limiter les dépôts partiels d’énergie dans les dé-
tecteurs Ge par effet Compton. En effet, lors d’une diffusion Compton dans un cristal de Ge, le
photon diffusé peut sortir de ce cristal. Le photon incident ne dépose pas alors toute son énergie
dans le cristal. Si le photon sortant du cristal de Ge est détecté par l’un des BGO associés, il
est alors possible de rejeter l’évènement et de diminuer ainsi le fond Compton dans les spectres
obtenus avec les détecteurs Ge. Afin de quantifier l’efficacité d’une enceinte anti-Compton, on
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Figure 4.11 – Sections efficaces de production du 84Rb formé par réaction de fusion-évaporation
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Figure 4.12 – Photo du multidétecteur ORGAM dans la configuration utilisée lors de notre
expérience.

définit le taux de réjection Trej par :

Trej = (P/C)avec réjection
(P/C)sans réjection

(4.8)

où (P/C)avec réjection et (P/C)sans réjection désignent respectivement les rapports pic/Compton
avec et sans système de réjection Compton.

Le rapport pic/Compton (P/C) est défini, pour une source de 60Co, comme le rapport entre
la hauteur du pic de pleine énergie à 1332,5 keV et la hauteur moyenne du fond Compton entre
1040 et 1096 keV [93]. Pour illustrer l’effet de la réjection Compton, un exemple de spectre du
60Co est tracé sur la figure 4.13 avec et sans rejection. Le spectre des évènements rejetés est
également représenté. Le taux de réjection calculé à partir de l’équation (4.8), pour le spectre
de la figure 4.13 est : Trej = 2,3. D’après la figure 4.13a, la diminution du nombre d’évènements
dans le plateau Compton grâce à l’enceinte anti-Compton est clairement visible. De plus, le
nombre d’évènements de pleine énergie rejetés par l’enceinte anti-Compton est faible.

Les signaux analogiques issus des détecteurs Ge et BGO sont amplifiés et mis en forme avant
d’être envoyés vers les cartes d’acquisition COMET (COdage et Marquage En Temps). L’ac-
quisition COMET est un système d’acquisition sans déclenchement global ("Triggerless") dans
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Figure 4.13 – Exemple d’un spectre en énergie du 60Co mesuré avec un Ge doté d’une en-
ceinte anti-Compton. Les spectres avec et sans réjection Compton sont présentés. Le spectre des
évènements rejetés est également représenté.

lequel les amplitudes de tous les signaux issus des détecteurs Ge d’ORGAM sont codées. Cha-
cune des voies Ge de la carte COMET est considérée comme indépendante et le déclenchement
de l’acquisition est réalisé dès qu’une de ces voies est touchée. A chaque évènement, les données
suivantes sont codées :

— énergie : il s’agit du signal représentatif de l’énergie déposée dans le cristal de Ge. Il est
codé sur 15 bits.

— temps : il s’agit de l’instant de déclenchement de l’acquisition mesuré à partir de la
mise en marche de l’acquisition COMET. Le signal temps est codé sur 47 bits avec une
précision de 400 ps.

— marquage : il s’agit d’un signal logique qui indique si un évènement a été détecté dans
l’enceinte anti-Compton associé au Ge ayant déclenché l’acquisition.

Avec une acquisition "Triggerless", il est nécessaire de reconstruire les évènements Ge en
coïncidence a posteriori. Pour cela, il est important que les évènements soient classés dans
l’ordre chronologique de leurs arrivées. Ce classement est assuré par un programme de relecture
des données brutes (non classées par ordre chronologique) développé par M. Lebois [97] et M.
Ferraton [98]. Les résultats de ce programme sont enregistrés sous format Root (matrice à trois
dimensions).

Dans le cadre de notre expérience, 12 détecteurs Ge étaient à notre disposition. Les gains
des amplificateurs étaient ajustés pour obtenir une gamme de 0 à ∼ 2 MeV. Ces détecteurs sont
désignés par le terme "Ge bas gain" dans la suite de ce travail. Afin d’obtenir une résolution
suffisante et un bon échantillonnage pour les ajustements des pics de pleine énergie pour des
énergies inférieures à 500 keV, les sorties des cinq Ge ayant la meilleure résolution ont été
dédoublées puis envoyées sur les voies d’un amplificateur réglées avec un gain plus élevé. Du
point de vue de l’acquisition, ces voies Ge dédoublées sont considérées comme des détecteurs
indépendants avec un label propre. Les sorties de ces cinq Ge sont désignées par le terme "Ge haut
gain". Le tableau 4.6 récapitule les différents détecteurs utilisés ainsi que les voies de l’acquisition
COMET associées.

Le système d’acquisition Ortec DSPEC Plus

Lors de cette expérience, nous avons également utilisé le système d’acquisition Ortec DSPEC
Plus, éprouvé lors de l’expérience auprès d’ELSA, afin d’obtenir des spectres haute résolution
et avec un gain d’amplification stable dans le temps. Ce système d’acquisition a été connecté,
pour quelques séquences d’acquisition, au détecteur Ge GFOC24 d’ORGAM.
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Nom du détecteur Ge Type de gain Nom de la voie COMET
GUOC10 bas gain g1
GFIC40 bas gain g2

GUOC15 bas gain g3
haut gain g17

GFIC35 bas gain g4
GFIC48 bas gain g5

GFOC24 bas gain g7
haut gain g21

GFIC41 bas gain g8
GUOC04 bas gain g9

GFOC23 bas gain g10
haut gain g29

GUOC29 bas gain g13
haut gain g18

GFIC47 bas gain g14

GFIC37 bas gain g15
haut gain g25

Tableau 4.6 – Liste des détecteurs Ge utilisés et des voies COMET associées.

4.3.2 Utilisation des différents types de spectres obtenus lors de l’expérience

Dans cette expérience, nous avons construit différents types de spectres γ à partir des données
de l’acquisition ORGAM et Ortec DSPEC Plus. L’utilisation du multidétecteur ORGAM permet
d’effectuer une analyse des coïncidences γ−γ entre les différents détecteurs Ge. Cette technique
d’analyse permet d’isoler certaines cascades γ et de reconstruire le schéma de niveaux du noyau
d’intérêt. Dans un premier temps, nous avons donc construit une matrice de coïncidences γ − γ
afin de nous assurer que les pics γ d’intérêt n’étaient pas contaminés. Puis, nous avons utilisé les
spectres directs haute résolution obtenus avec l’acquisition Ortec pour réaliser les ajustements
de ces pics et déterminer précisément leurs énergies.

4.3.3 Analyse des données à partir des coïncidences γ − γ

Alignement et étalonnage des spectres γ

La première étape de l’analyse des données obtenues avec le multi-détecteur ORGAM et
l’acquisition COMET consiste à aligner, pour un détecteur Ge donné, les spectres γ obtenus lors
des différentes séquences d’acquisition. En effet, le gain d’amplification pouvant évoluer entre
les différents runs, il est nécessaire d’aligner les spectres avant de les additionner en vue de leurs
étalonnages. Cette évolution est visible sur la figure 4.14a, qui présente l’évolution d’une région
des spectres γ pour un Ge d’ORGAM en fonction du numéro du run (seuls les runs d’intérêt
sont représentés). Un run correspond généralement à une durée d’acquisition de ∼ 1h. Afin de
corriger cette dérive de gain pour chaque détecteur Ge, des pics sont identifiés sur les spectres
γ des différents runs et une transformation linéaire est déterminée pour aligner ces pics sur
ceux du run de référence. Ce run de référence (n̊ 86) correspond à celui le plus proche du run
d’étalonnage avec une source d’152Eu (run n̊ 88).

L’évolution des spectres γ en fonction des runs après application de la transformation li-
néaire est représentée sur la figure 4.14b. Les variations de gain ont bien été corrigées et, par
conséquent, les runs peuvent être additionnés. Cette procédure d’alignement est réalisée pour
56 runs d’intérêt et pour les 17 voies Ge.

L’étalonnage des spectres a été réalisé à l’aide d’une source d’152Eu. Nous avons utilisé des
ajustements quadratiques car ils permettaient d’obtenir l’erreur quadratique moyenne la plus
faible entre les valeurs des énergies γ de la source d’152Eu calculées avec l’ajustement et celles
des tables [99].
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Figure 4.14 – Évolution d’une région des spectres γ non étalonnés obtenus avec un Ge d’OR-
GAM en fonction du numéro du run (seuls les runs d’intérêt sont représentés).

Pour cette étude, la correction en intensité des spectres pour tenir compte de la variation de
l’efficacité des détecteurs Ge en fonction de l’énergie des γ n’est pas nécessaire et n’a donc pas
été réalisée.

Alignement en temps des détecteurs Ge

Comme l’acquisition COMET est "triggerless", il est nécessaire de reconstruire les coïnci-
dences γ − γ en parcourant toutes les données enregistrées. Si la distance temporelle entre deux
évènements est inférieure à une fenêtre de coïncidence de durée τ choisie alors ces deux évène-
ments sont considérés en coïncidence (voir figure 4.15).

Temps

Figure 4.15 – Exemple de reconstruction des coïncidences. Les évènements numérotés 2 et 3 sont
en coïncidence avec l’évènement 1, il s’agit d’une coïncidence de multiplicité 3. Les évènements
5 et 6 forment une coïncidence de multiplicité 2.

Avant de déterminer la largeur temporelle de la fenêtre de coïncidence, il est nécessaire
d’aligner en temps les différentes voies de l’acquisition COMET. En effet, les longueurs de
câbles entre les détecteurs Ge et les cartes d’acquisition peuvent être différentes si bien qu’un
évènement détecté simultanément par deux détecteurs pourra être enregistré avec des temps
d’arrivée différents. Afin d’aligner en temps toutes les voies Ge, une voie est choisie comme
référence des temps Tref et, pour toutes les autres voies Ge, les histogrammes des différences
de temps entre la voie Ge de référence et la voie Ge étudiée Tg sont construits. Un exemple de
ces histogrammes est représenté sur la figure 4.16. Le détecteur Ge de référence est le g15 et le
détecteur à aligner le g7.

Sur cet histogramme, un pic de 94 ns de largeur à mi-hauteur et situé à 45 ns est identifiable.
Il correspond à des évènements corrélés ayant une origine physique commune (cascade de désex-
citation γ par exemple). Ce pic est appelé "pic prompt". Des événements situés en dehors de
ce pic sont également visibles et correspondent à des coïncidences dites fortuites. Il s’agit de la
détection dans une même fenêtre temporelle de deux évènements indépendants (désintégration
de deux noyaux différents par exemple). Si les deux voies Ge étaient correctement alignées en
temps, le pic prompt se situerait à Tref −Tg7 = 0. L’alignement des différentes voies Ge consiste
donc à mesurer la position du pic prompt et à introduire le décalage temporel nécessaire pour
chacune des 17 voies Ge.
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Figure 4.16 – Histogramme représentant la différence de temps entre un Ge de référence (g15)
et le Ge g7, avant alignement temporel des voies de ces deux détecteurs.

Choix de la fenêtre de coïncidence

La fenêtre de coïncidence doit être suffisamment large pour ne pas manquer d’évènements
corrélés. A l’inverse, plus la fenêtre de coïncidence est large et plus le nombre de coïncidences
fortuites comptabilisé est important.

Afin de déterminer la valeur de τ appropriée, nous choisissons dans un premier temps une
valeur de τ élevée (τ = 1000 ns) afin de prendre en compte tous les évènements corrélés. L’his-
togramme représentant la différence de temps entre deux évènements d’une même coïncidence
∆T est alors tracé. Cet histogramme est symétrisé : pour deux évènements en coïncidence avec
les temps T1 et T2, les canaux correspondant aux différences T1 − T2 et T2 − T1 de l’histo-
gramme sont incrémentés. Les coïncidences de multiplicité supérieure à deux sont décomposées
en coïncidences doubles. Par exemple, pour une coïncidence de multiplicité trois (T1, T2, T3), les
coïncidences doubles suivantes sont construites : T1 − T2, T1 − T3, T2 − T3 ainsi que les valeurs
opposées associées. L’histogramme représentant la différence des temps entre deux évènements
en coïncidence pour tous les runs d’intérêt et pour les 12 voies Ge bas gain préalablement ali-
gnés en temps est représenté sur la figure 4.17. Les voies Ge haut gain ont été retirées car elles
conduiraient à une surévaluation du nombre de coïncidences.
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Figure 4.17 – Histogramme des différences de temps entre les deux évènements d’une coïnci-
dence de multiplicité deux. La fenêtre de coïncidence τ = 200 ns choisie est représentée.

Sur cet histogramme, le pic prompt est clairement identifiable ainsi que le plateau dû aux
coïncidences fortuites. Le nombre de "vraies" coïncidences détectées dans la fenêtre τ est :
Ac(τ) = Atot(τ)− Af (τ) où Af (τ) est le nombre de coïncidences fortuites et Atot(τ) le nombre
de total de coïncidences détectées dans la fenêtre τ . Afin d’évaluer Af (τ), nous supposons que le
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plateau autour du pic prompt n’est constitué que de coïncidences fortuites. Ainsi, Af (τ) = Nf×τ
où Nf est le taux de comptage de coïncidences fortuites (voir figure 4.17). Si l’on suppose que la
fenêtre de 1000 ns permet de détecter toutes les vraies coïncidences, il est alors possible d’expri-
mer le nombre de vraie coïncidences rejetées dans la fenêtre τ : Ar(τ) = Ac(τ = 1000)−Ac(τ).
Sur la figure 4.18, les rapports Ac(τ)/Ac(τ = 1000) et Af (τ)/Atot(τ) sont tracés en fonction de
τ .
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Figure 4.18 – Évolutions des rapports Ac(τ)/Ac(τ = 1000) et Af (τ)/Atot(τ) en fonction de la
largeur de la fenêtre de coïncidence τ .

Nous avons choisi une fenêtre de coïncidence τ = 200 ns, qui permet de prendre en compte
98,9% des vraies coïncidences (voir figure 4.18). Dans ce cas, seuls 4,1% des évènements détectés
sont dus à des coïncidences fortuites.

Construction des matrices de coïncidences γ − γ

Une matrice de coïncidences γ − γ est un histogramme à deux dimensions qui représente,
pour deux évènements Ge en coïncidence, l’énergie déposée dans un détecteur en fonction de
celle déposée dans le second. Généralement, une matrice γ − γ est symétrique : pour deux
dépôts d’énergie E1 et E2 en coïncidence, les canaux correspondant à (E1,E2) et (E2,E1) sont
incrémentés. Une matrice γ − γ ne permet que la représentation de coïncidences de multiplicité
deux. Les coïncidences de multiplicité plus élevée sont utilisées pour reconstruire des coïncidences
de multiplicité deux. La figure 4.19 présente l’exemple de la matrice de coïncidence entre deux
Ge haut gain.

Figure 4.19 – Partie de la matrice de coïncidences γ − γ entre deux Ge haut gain.
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Sur cette figure, les coïncidences entre deux évènements de pleine énergie sont identifiables
par des points. Les coïncidences entre évènements de pleine énergie et évènements Compton sont
matérialisées par des traits.

Sur la figure 4.19, les coïncidences entre le γ à 248 keV et ceux à 215 et 218 keV sont
clairement visibles.

Le spectre de la projection totale de la matrice de la figure 4.19 est présenté sur la figure
4.20. Sur ce spectre, le pic de pleine énergie associé à la transition 5− → 3− est clairement visible
à une énergie plus proche de 219 keV que de 218 keV comme suggéré dans les tables.
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Figure 4.20 – Spectre en énergie obtenu par projection de la matrice de coïncidence entre deux
Ge haut gain.

Projection et soustraction d’un fond

Pour analyser les coïncidences γ − γ, des fenêtres en énergie, appelées "gate", sont définies
sur un axe de la matrice γ − γ autour d’un pic de pleine énergie. Le contenu de chaque gate
est ensuite projeté suivant l’autre axe de la matrice. Il est également nécessaire de soustraire un
fond lors de la projection de la matrice. En effet, le spectre obtenu après projection d’une gate
autour d’une énergie Eγ d’un pic de pleine énergie comporte plusieurs contributions :

— les pics de pleine énergie des γ issus de la même cascade que celui d’énergie Eγ et qui
sont les évènements d’intérêt

— les évènements Compton des γ de la même cascade que celui utilisé comme gate
— les évènements issus des autres cascades γ dont le dépôt d’énergie d’un photon par effet

Compton se situe dans la gate.
On néglige ici les coïncidences fortuites (voir 4.3.3) ainsi que les évènements dus à des γ

provenant d’une diffusion Compton ayant eu lieu dans un autre détecteur Ge. Ces évènements
sont, en majorité, rejetés grâce aux enceintes anti-Compton.

Pour soustraire ce fond, nous avons utilisé la méthode de D. C. Radford décrite dans la
référence [100] et employée dans le programme escl8r [101]. Elle consiste à générer une matrice
de fond qui sera soustraite à la matrice γ−γ. Cette matrice de fond est créée à partir des spectres
des projections totales de la matrice γ − γ et des spectres de fond Compton estimés à partir de
ces spectres de projection totale. Cette méthode présente l’avantage d’être simple à mettre en
œuvre et permet de soustraire les évènements Compton en coïncidence avec les évènements de
la gate [100].

Analyse des projections à partir de la gate sur le 219 keV

Afin de nous assurer que le pic de pleine énergie à 219 keV n’est pas contaminé par des γ
issus de décroissances autres que celles du 84Rb, nous choisissons une gate autour de ce pic. Le
spectre obtenu par projection de cette gate est présenté sur la figure 4.21.
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Figure 4.21 – Projection de la gate à 219 keV de la matrice de coïncidence symétrique entre
deux Ge haut gain.

Les pics dominants de ce spectre correspondent à des γ présents dans la même cascade de
désexcitation que la transition 5− → 3− d’après le schéma de niveaux de [37]. Des pics dûs à la
désexcitation γ de l’197Au, support de la cible excité par excitation coulombienne sont également
visibles : il s’agit de coïncidences fortuites. Cependant, comme la désexcitation de l’197Au n’émet
pas de γ autour de 219 keV, elle ne constitue pas un problème pour notre étude.

La même gate est appliquée sur la matrice de coïncidences entre un Ge bas gain et un Ge
haut gain afin d’examiner la projection à plus haute énergie. Cette projection est présentée sur
la figure 4.22. Sur ce spectre, les pics les plus visibles correspondent toujours à des γ des cascades
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Figure 4.22 – Projection de la gate à 219 keV effectuée sur le spectre d’un Ge haut gain et
projetée sur celui d’un Ge bas gain.

associées au 219 keV (5− → 3−).

4.3.4 Analyse des spectres directs

Afin de déterminer précisément l’énergie de la transition 5− → 3−, nous avons branché la
sortie du Ge GFOC24 d’ORGAM sur le système d’acquisition Ortec. Une source d’152Eu avait
été placée devant ce détecteur en présence du faisceau pour pouvoir réaliser l’étalonnage à chaque
run. Les ajustements des pics seront de nouveau réalisés avec gf3 avec la méthode décrite au
paragraphe 4.2.2.
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Choix des énergies étalons

Pour réaliser l’étalonnage des spectres, nous pouvons utiliser les pics de l’152Eu, de l’197Au
et ceux mesurés lors de la décroissance du 84mRb. Afin de valider l’utilisation des pics du 84mRb
et de l’197Au pour l’étalonnage, nous déterminons les énergies des pics de l’152Eu. Pour ce faire,
les énergies étalons suivantes sont utilisées : 248,013 (2), 279,010 (50) et 463,618 (3). Le pic à
215 keV n’est pas utilisé car mélangé avec le 214 keV du 84Rb. A partir de ces énergies, nous
déterminons les énergies des γ à 244,6975 (8) et 344,2785 (12) keV de l’152Eu. Le pic du γ à
121,7817 (3) keV n’est pas utilisé car il présente une traîne du côté "haute énergie" du pic. Le γ
à 443,965 (3) keV de l’152Eu n’est pas pris en compte car son pic de pleine énergie est mélangé
avec celui du 445 keV du 84Rb.

A partir de 16 spectres, la moyenne pondérée et l’incertitude (à 1 σ) associée est déterminée.
Le tableau 4.7 récapitule ces résultats en comparaison avec ceux de la référence [99].

Ce travail (keV) Référence [99] Différence (ce travail-ref [99]) (eV)
244,694 (3) 244,6974 (8) −3,4 (32)
344,277 (2) 344,2785 (12) −1,5 (24)

Tableau 4.7 – Comparaison des énergies des γ à 244 et 344 keV de l’152Eu déterminées à partir
des pics du 84mRb et de l’197Au. Comparaison avec les valeurs des tables [99].

Les valeurs que nous obtenons sont compatibles, dans les barres d’erreur, avec celles des
tables [99]. Il est donc possible d’utiliser les pics du 84mRb et de l’197Au pour l’étalonnage des
spectres.

Détermination de l’énergie de la transition 5− → 3−

Un exemple de spectre obtenu avec le système d’acquisition Ortec est présenté sur la figure
4.23a. Les pics utilisés pour l’étalonnage sont signalés en bleu et le pic de Rb d’intérêt en rouge.
Un exemple d’ajustement du pic à 219 keV est présenté sur la figure 4.23b. Les pics à 214 et 215
keV mélangés sont également ajustés car proches du pic d’intérêt afin de permettre une bonne
évaluation du fond Compton.
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Figure 4.23 – Analyse d’un run obtenu avec l’acquisition Ortec.

A l’issue de l’analyse des 16 spectres obtenus avec l’acquisition Ortec, nous déterminons la
valeur moyenne et l’incertitude associée (à 1 σ) sur l’énergie du γ à 219 keV : 219,099 (5). Nous
constatons un écart important entre notre résultat et celui de Schwengner et al. [86], retenu par
l’évaluateur : 218,3 (2) keV. Notons que Schwengner et al. ont mesuré l’énergie du 248 keV à
247,5 (1) keV. Cette valeur est éloignée de 520 ± 142 eV de celle obtenue après évaluation de
Kondev [37] ce qui peut expliquer la différence entre nos résultats et ceux de la référence [86]
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en ce qui concerne le γ à 219 keV. Notons que Döring et al. ont mesuré une énergie de 219 keV
pour la transition 5− → 3− sans en préciser les barres d’erreur. Celles-ci ont été estimées à 500
eV par l’évaluateur.

La figure 4.24 présente l’énergie du pic à 219 keV pour les différents runs analysés ainsi que la
valeur moyenne et l’incertitude associée. Elle illustre la bonne reproductibilité des ajustements
effectués.
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Figure 4.24 – Évolution de l’énergie mesurée du γ à 219 keV en fonction du numéro du run.
La valeur moyenne et les barres d’incertitudes à 1σ sont indiquées.

4.4 Énergie de la transition 5− → 6−

A partir des résultats précédents, nous pouvons déterminer la valeur de l’énergie de la tran-
sition nucléaire entre les niveaux 5− et 6− du 84Rb :

∆E12 = 3,498 (6) keV

Cette énergie est proche de celle conjecturée par Döring et al. [38] mais assez éloignée de celle que
l’on peut calculer à partir de l’évaluation de Kondev. L’énergie de la transition 5− → 6− étant
déterminée à partir de celles des γ de désexcitation, nous avons vérifié que l’énergie cinétique de
recul En du noyau de 84Rb est négligeable (En = 0,31 eV).

4.5 Probabilité de transition réduite de la transition 5− → 6−

Vérification expérimentale du rapport d’intensité des transitions à 3,498 et 219 keV

D’autres caractéristiques de la transition 5− → 6− sont importantes pour le calcul du taux
d’excitation par effet NEET. Celles-ci sont la nature électromagnétique de la transition, sa
multipolarité et sa probabilité de transition réduite.

La transition 5− → 6− du 84Rb est supposée de type M1 par Döring et al. [38]. Elle n’a pas
été mesurée. La probabilité de transition réduite a été déduite en effectuant un bilan d’intensité
de toutes les transitions peuplant l’état 5− et de celles le dépeuplant.

En conjecturant une transition de typeM1, la probabilité de transition réduite B5−→6−(M1)
a été déterminée à partir du taux de transition λ5−→6−

γ (M1). En effet, en considérant une
désexcitation γ entre les états nucléaires I1 et I2, le taux de transition λI1→I2

γ (πL) entre ces
deux états, exprimé en s−1, est relié à la probabilité de transition réduite BI1→I2(πL) par :

λI1→I2
γ (πL) = 8π L+ 1

L
[
(2L+ 1)!!

]2 (k12)2L+1

~
BI1→I2(πL) (4.9)

où :
— k12 est la norme du vecteur d’onde de la transition I1 → I2

111



— BI1→I2(πL) est la probabilité de transition réduite associée à la transition I1 → I2 de
type πL

La probabilité de transition réduite proposée par Döring et al. [38] est : B5−→6−(M1) = 0,4
W.u. (Weisskopf unit, voir annexe E). Cependant, le coefficient de conversion interne utilisé
par ces auteurs étant erroné, la probabilité de transition réduite obtenue a été corrigée par
l’évaluateur [37]. Après correction, celle-ci est : B5−→6−(M1) = 0,08 W.u.

A partir des données obtenues avec le multidétecteur ORGAM, nous avons vérifié qualita-
tivement la validité de la méthode utilisée par Döring et al. [38] pour obtenir le B5−→6−(M1)
publié après correction de l’évaluateur. Notre analyse confirme les résultats publiés. Le détail de
cette dernière est donné dans l’annexe F.

Calculs en utilisant le modèle en couches

Nous avons vérifié qualitativement la valeur du rapport λ3,5
γ

λ219
γ

qui est utilisé pour la détermina-
tion de B5−→6−(M1). Cependant, nous avons fait, comme Döring et al. [38], l’hypothèse que la
transition 5− → 6− était une transition M1 pure. Afin de préciser la nature de cette transition,
des calculs de type modèle en couches dans l’espace de valence f5/2 − g9/2 ont été effectués par
N. Smirnova [102]. Dans le modèle en couches, les nucléons sont en interaction avec un champ
moyen créé par un coeur inerte de nucléons. Des interactions résiduelles entre les nucléons de
valence sont ajoutées au travers d’une interaction effective à deux corps ajustée sur les données
expérimentales. Dans les calculs effectués par N. Smirnova, l’interaction effective développée par
Honma et al. [103] pour l’espace f5/2 − g9/2 a été utilisée. Cette interaction a été ajustée sur les
données expérimentales de 69 noyaux de nombres de masse compris entre 63 et 96. D’après les
résultats des calculs effectués sur le 84Rb la transition 5− → 6− est de type M1 + E2 avec :

B5−→6−(M1) = 3,312× 10−39 keV.cm3 = 0,116 W.u
B5−→6−(E2) = 2,837× 10−61 keV.cm5 = 0,901 W.u

Nous constatons que la valeur théorique B5−→6−(M1) est proche de la valeur déterminée
par Döring et al. Ceci peut s’expliquer par la validité de l’hypothèse effectuée de négliger les
coefficients de conversion interne des transitions à 136 et 147 keV. Pour que le bilan d’intensité
réalisé par Döring et al. soit valide, il faut également que la composante E2 de la transition
à 3,498 keV n’induise pas une modification drastique du coefficient de conversion interne α3,4

e

associé à cette transition. Afin évaluer la valeur de α3,4
e en tenant compte de la composante E2,

il est nécessaire de déterminer le rapport de mélange E2/M1, δ2(E2/M1) défini par :

δ2(E2/M1) =
λI1→I2
γ (E2)

λI1→I2
γ (M1)

(4.10)

où λI1→I2
γ (E2) et λI1→I2

γ (M1) désignent respectivement les taux de radiatifs des composantes
E2 et M1 de la transition à I1 → I2.

En introduisant (4.9) dans l’équation (4.10) il vient :

δ2(E2/M1) = 3
100(k12)2 BI1→I2(E2)

BI1→I2(M1) (4.11)

Nous obtenons ainsi : δ2(E2/M1) = 8,075 × 10−8 pour la transition à 3,4 keV. A partir
de la valeur de δ2(E2/M1), nous pouvons calculer un coefficient de conversion interne α3,4

e qui
tient compte de la composante E2. Pour cela, nous utilisons le code BrIcc [104] 5. En utilisant,
comme Döring et al. une énergie de 3,4 keV, nous obtenons : α3,4

e = 361. La composante E2 n’a
donc pas d’influence sur la valeur du coefficient de conversion interne et l’hypothèse de Döring
et al. est par conséquent justifiée. Comme nous avons mesuré l’énergie de la transition 5− → 6−
précisément, nous pouvons recalculer un coefficient de conversion interne en utilisant la valeur
de 3,498 (6) keV : α3,498

e = 332.

5. http://bricc.anu.edu.au/index.php
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Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons présenté la mesure de la transition nucléaire 5− → 6− du 84Rb,

impliquée dans le processus d’excitation par effet NEET. Les données nucléaires disponibles sur
le 84Rb n’étant pas assez précises pour notre étude, nous avons réalisé deux expériences afin de
les mesurer avec une meilleure précision. La première, réalisée auprès de l’accélérateur ELSA du
CEA/DAM/DIF a permis de mettre en place les techniques expérimentales et d’analyse afin de
déterminer l’énergie de la transition 6− → 3−. Cette mesure ayant été réalisée hors faisceau, les
spectres obtenus présentaient peu de bruit de fond.

Ces techniques ont été utilisées lors de la mesure de l’énergie de la transition 5− → 3−
réalisée auprès du Tandem de l’IPN d’Orsay. Une analyse des coïncidences γ − γ mesurées avec
le multidétecteur ORGAM a permis de vérifier que le pic de pleine énergie associé à la transition
d’intérêt n’était pas contaminé par le bruit de fond important puisque la mesure a été réalisée
en présence du faisceau de production. Nous avons également vérifié que ce pic n’était pas
contaminé par des transitions d’énergies proches non reportées dans le schéma de niveaux.

Les résultats de calculs de type modèle en couches ont montré que la transition 5− → 6−
est une transition de nature M1 + E2 dont les probabilités de transition réduites ont aussi été
déduites. Tous ces éléments seront pris en compte dans l’évaluation du taux d’excitation NEET
effectuée dans le chapitre 5.

Les premiers taux d’excitation par effet NEET dans le 84Rb ont été calculés à l’aide d’un
modèle d’atome moyen relativiste avec une énergie de transition nucléaire de 3,05 keV [35].
Une augmentation de presque 450 eV de l’énergie de cette transition aura des conséquences
importantes sur le calcul du taux d’excitation par effet NEET.
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Chapitre 5

Calcul du taux d’excitation par effet
NEET de la transition 6−→ 5− du
84Rb

Introduction

Le travail présenté dans cette thèse a comme but de prédire un taux d’excitation par effet
NEET dans un plasma de 84Rb.

La méthode de calcul des états atomiques développée dans le chapitre 2 et validée dans le
chapitre 3 par l’interprétation des spectres X émis par un plasma de 84Rb sera utilisée pour
déterminer les caractéristiques des états atomiques impliqués dans le processus NEET. Les
propriétés du plasma (température, densité et distribution d’état de charge), nécessaires au
calcul de ce taux, ont été estimées dans le cas du laser PHELIX dans le chapitre 3 à l’aide
de simulations hydrodynamiques. Nous avons, par ailleurs, précisé les caractéristiques (énergie,
nature multipolaire et probabilité de transition réduite) de la transition nucléaire impliquée dans
le processus NEET dans le chapitre 4.

Nous avons développé dans le cadre de cette thèse un code de calcul du taux NEET avec
une description des états atomiques basée sur les résultats de MCDF pour des ions isolés, ou
dans des cibles solides, et pour des ions dans un plasma. La procédure de calcul dans chacun des
cas est explicitée dans la première partie de ce chapitre. Les seules prédictions de taux NEET,
pour le 84mRb disponibles au début de ce travail de thèse étaient issues du code ISOMEX basé
sur un modèle d’atome moyen relativiste [50]. Aussi, nous présentons également l’expression du
taux NEET calculée dans ce modèle.

Pour valider notre code de calcul, une comparaison avec les résultats expérimentaux et
théoriques disponibles a été effectuée, ces derniers ne concernant que des expériences sur cibles
solides. Cette discussion fait l’objet du paragraphe 5.2. Les résultats obtenus pour l’excitation
du 84Rb dans un plasma produit avec le laser PHELIX à une intensité de 6× 1014 W/cm2 sont
ensuite présentés et discutés dans le paragraphe 5.3.

La faisabilité d’une expérience de mise en évidence de l’excitation nucléaire du 84mRb dans
un tel plasma sera discutée. Des calculs dans un cas de plasma produit à plus haute intensité
laser seront également détaillés.

5.1 Expression du taux d’excitation par effet NEET

Dans ce qui suit, l’état initial d’un processus NEET est défini comme le noyau dans l’état 1
(état 6− dans le cas du 84Rb) avec une énergie E1 et l’ion dans un état excité avec une énergie Ei.
L’état final correspond au noyau dans l’état 2 (5− pour le 84Rb) avec une énergie E2 (E2 > E1)
et l’ion dans un état d’énergie Ef (Ef < Ei). Dans la suite de ce chapitre, les indices i et f
se rapporteront aux états atomiques initial et final tandis que les indices 1 et 2 désigneront les
états nucléaires initial et final.
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Pour un ion isolé, le taux d’excitation par effet NEET, λNEET , représente le nombre d’ex-
citations par unité de temps. Il s’exprime comme le produit du taux de désexcitation total de
l’état atomique initial λi et de la probabilité PNEET :

λNEET = λi PNEET (5.1)

où PNEET désigne la probabilité qu’une désexcitation atomique conduise à une excitation nu-
cléaire.

5.1.1 Expression de la probabilité d’occurrence de l’effet NEET PNEET

Une première description de l’effet NEET a été proposée par Morita en 1973 [14] et le calcul
théorique de son taux d’excitation a fait, depuis, l’objet de nombreuses publications. Ce calcul
pour un ion isolé ou a fortiori pour un ion dans un plasma reste un sujet d’étude actuel. En effet,
il a été montré que l’expression de l’hamiltonien d’interaction atome-noyau proposée par Morita
était fausse [105]. En 1992, Tkalya [106] a proposé, à partir des principes de l’électrodynamique
quantique (QED), une expression de la probabilité d’occurrence de l’effet NEET. L’expression
proposée par Tkalya a légèrement été corrigée en 2001 par Harston [24]. Celle-ci s’écrit :

PNEET =
(

1 + Γf2
Γi1

) |Wi1,f2|2

(δi1,f2)2 +
(Γi1 + Γf2

2

)2 (5.2)

où :
— Γi1 et Γf2 sont respectivement les largeurs totales des états initial et final du système

atome-noyau exprimées en unité d’énergie. Elles s’écrivent comme des sommes sur les
largeurs des états nucléaires (initial Γ1 ou final Γ2) et celles des états atomiques (initial
Γi ou final Γf ) : Γi1 = Γi + Γ1 et Γf2 = Γf + Γ2. Les largeurs des états nucléaires sont
beaucoup plus faibles que celles des états atomiques Γi et Γf . A titre d’exemple pour le
84Rb : Γ2 = Γ5− = 5,1 × 10−8 eV et Γ1 = Γ6− = 3,8 × 10−19 eV alors que les largeurs
atomiques sont de l’ordre du meV en considérant seulement les largeurs dues aux collisions
électroniques dans le plasma. Les largeurs nucléaires peuvent donc être négligées et nous
avons : Γi1 = Γi et Γf2 = Γf .

— Wi1,f2 est l’élément de matrice de couplage atome-noyau. Son expression sera donnée
plus loin dans ce chapitre.

— δi1,f2 est la différence d’énergie entre l’état initial et l’état final, qui s’écrit :

δi1,f2 = (E1 + Ei)− (E2 + Ef ) = ∆Eif −∆E12 (5.3)

où ∆Eif et ∆E12 sont respectivement les énergies des transitions atomique et nucléaire
impliquées dans le processus NEET. δi1,f2 est couramment appelé mismatch.

En 2004, Morel et al. [1] ont publié une étude du taux d’excitation par effet NEET dans un
plasma ETL en utilisant un formalisme basé sur la théorie formelle des réactions [107]. Cette
approche permet d’exprimer l’évolution temporelle de la probabilité PNEET . Cette probabilité
atteint une expression asymptotique identique à celle de l’équation (5.2) au bout d’un temps
τ∞, défini par :

τ∞ = ~
2

(
1

Γi1
+ 1

Γf2

)
= ~

2

(
1
Γi

+ 1
Γf

)
(5.4)

La probabilité PNEET atteint ainsi une valeur asymptotique au bout d’un temps moyen de
7 × 10−13 s dans le cas du 84Rb en considérant les largeurs atomiques collisionnelles définies
dans le paragraphe 5.1.4. Dans la suite de ce chapitre, nous ne considérerons pas cette évolution
temporelle et calculerons seulement la probabilité PNEET asymptotique à l’aide de l’équation
(5.2).

Plus récemment (2013), Dzyublik [108] a utilisé la théorie des collisions pour exprimer la
section efficace d’excitation par effet NEET. Il a également pris en compte la manière dont l’état
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atomique initial est créé (lacune dans une sous-couche électronique) et la désexcitation nucléaire
suivant l’excitation par effet NEET, ce qui n’avait pas été traité dans les études précédentes. A
partir de ses calculs, Dzyublik [108] a pu interpréter le comportement de la section efficace NEET
près du seuil d’absorption K observé par Kishimoto et al. dans l’197Au [109]. L’expression de
PNEET proposée par Dzyublik [108] est identique à celle de l’équation (5.2), obtenue par Morel
et al. [1] et Harston [24].

5.1.2 Expression de l’élément de matrice de couplage atome-noyau

Afin d’exprimer l’élément de matrice de couplage atome-noyau, il est nécessaire de décrire
les états initial et final d’un processus NEET. Comme ce processus couple les états nucléaires
(initial |Φ1〉 et final |Φ2〉) et les états atomiques (initial |Φi〉 et final |Φf 〉), les états initial |Ψi1〉
et final |Ψf2〉 d’un processus NEET s’écrivent :

|Ψi1〉 = |Φi〉 ⊗ |Φ1〉 et |Ψf2〉 = |Φf 〉 ⊗ |Φ2〉 (5.5)

L’expression de Wi1,f2 dépend des bases choisies pour exprimer les états |Ψi1〉 et |Ψf2〉 et
par conséquent des bases utilisées pour exprimer les états nucléaires et atomiques.

Concernant les états atomiques, nous disposons de deux bases : la base des orbitales |nκjm〉
et la base des états |JMΠ〉. La base des orbitales, correspondant à une description des états
atomiques en terme de configurations, a été utilisée dans les premiers travaux dédiés aux calculs
de la probabilité PNEET [2, 24] pour des ions isolés. La base des états |JMΠ〉, utilisée dans
MCDF, permet une description plus précise des états atomiques par la prise en compte du
couplage des moments cinétiques des électrons et de l’interaction de configuration. Elle est
mieux adaptée à la description de la multitude des états atomiques présents dans les plasmas.

Nous avons procédé en deux étapes pour valider le code de calcul du taux NEET développé
dans le cadre de cette thèse. Tout d’abord, nous avons calculé des taux NEET dans la base
des orbitales et vérifié qu’ils étaient en accord avec les taux NEET expérimentaux et théoriques
publiés dans le cas des expériences sur cibles solides. Nous avons ensuite vérifié que les résultats
obtenus dans la base des états |JMΠ〉 pour ces mêmes expériences étaient compatibles avec ces
derniers.

Nous détaillons ci-après l’expression de l’élément de matrice de couplage atome-noyau dans
les deux bases utilisées.

Dans la base des orbitales

Dans les précédentes études [24, 1, 108], l’élément de matriceWi1,f2 est exprimé dans la base
des orbitales atomiques. Considérons une transition πL à un électron entre l’orbitale α d’une
configuration initiale et l’orbitale β d’une configuration finale. Les états atomiques initial et final
sont :

|Φi〉 = |ψα〉 = |nακαjαmα〉 et |Φf 〉 = |ψβ〉 = |nβκβjβmβ〉

Le terme |Wi1,f2|2, que nous renommons alors |Wα1,β2|2, est exprimé en eV2 et s’écrit [24,
108] :

|Wα1,β2|2 = 4πe2 (k12)2L+2

[L(2L+ 1)!!]2
〈
jαL

1
20
∣∣∣∣ jβ 1

2

〉2
BI1→I2(πL)

∣∣∣M e
βα(πL)

∣∣∣2 (5.6)

où :
— k12 est la norme du vecteur d’onde du photon de la transition nucléaire : k12 = ∆E12

~c
— L désigne la multipolarité de la transition
— jα est le moment cinétique total de l’orbitale initiale α
— jβ est le moment cinétique total de l’orbitale finale β
— 〈j1j2m1m2 | JM〉 désigne un coefficient de Clebsch-Gordan
— BI1→I2(πL) est la probabilité de transition nucléaire réduite entre l’état nucléaire initial

de moment cinétique total I1 et l’état final de moment cinétique total I2.
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— M e
βα(πL) est l’élément de matrice électronique radial entre les orbitales α et β. Son ex-

pression dépend du type de transition considéré. Pour une transition électrique, l’élément
M e
βα(EL) est donné par :

M e
βα(EL) =

∫ +∞

r=0

(
L
[
Pα(r)Pβ(r) +Qα(r)Qβ(r)

]
hL(k12r) +

[
(κα − κβ − L)Pα(r)Qβ(r)

+ (κα − κβ + L)Pβ(r)Qα(r)
]
hL−1(k12r)

)
dr (5.7)

où :
— Pα(r) et Qα(r) sont respectivement les grandes et petites composantes de l’orbitale

α.
— κα est le nombre quantique relativiste de l’orbitale α
— hL est la fonction de Hankel du premier type et d’ordre L
Pour une transition magnétique, M e

βα(ML) est donné par :

M e
βα(ML) = (κα + κβ)

∫ +∞

r=0

([
Pα(r)Qβ(r) + Pβ(r)Qα(r)

]
hL(k12r)

)
dr (5.8)

Notons que lorsque k12r → 0, la fonction de Hankel tend vers [2] :

hL(k12r) ≈
(2L− 1)!!
(k12r)L+1 (5.9)

Il est donc nécessaire d’avoir une bonne description des fonctions d’onde atomiques au voisinage
du noyau (r → 0). Le code MCDF, permettant un calcul relativiste, est ainsi bien adapté pour
déterminer ces fonctions d’onde.

Si la transition α → β est composée de plusieurs transitions de natures multipolaires diffé-
rentes πL + π′L′ (M1 + E2 par exemple), alors |Wα1,β2|2 et par conséquent PNEET s’écrivent
comme une somme sur ces transitions.

Notons que l’expression de |Wi1,f2|2 de Morel et al. [1] est légèrement différente puisque
le terme (k12)2L+2 de l’équation (5.6) est remplacé par le terme : (k12)2

(
k12 + δi1,f2

2~c

)2L
. Si

δi1,f2 � ∆E12, ce qui est vérifié dans la cas du NEET, ces deux expressions sont équivalentes.

Dans la base des états |JMΠ〉

Dans le cadre de nos calculs MCDF, les fonctions d’onde atomiques sont exprimées dans la
base des états |JMΠ〉 (voir chapitre 2). Nous avons :

|Φi〉 = |JiMiΠi〉 et |Φf 〉 = |JfMfΠf 〉

L’expression de |Wi1,f2|2 dans la base des états atomiques |JMΠ〉 est donnée par (voir annexe
G pour plus de détails) :

|Wi1,f2|2 = 1
2Ji + 1

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

cijacfj′aajaj′akak′acijbcfj′bajbj
′
b
kbk
′
b
Gkak′aG

∗
kbk
′
b
BI1→I2(πL)

(5.10)
où :

— Ji est le moment cinétique total de l’état initial i
— cij est le coefficient de décomposition de l’état |JiMiΠi〉 sur la base des CSF |νjJjMjΠj〉 :

|JiMiΠi〉 =
∑
j

cij |νjJjMjΠj〉 (5.11)
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— aijkk′ est le coefficient permettant d’exprimer un élément de matrice réduit d’un opérateur
tensoriel O dans la base des CSF en fonction des éléments de matrice réduits dans la base
des orbitales |nkκkjkmk〉 :

〈νiJiΠi ‖O ‖ νjJjΠj〉 =
∑
kk′

aijkk′ 〈nkκkjk ‖O ‖nk′κk′jk′〉 (5.12)

Ces coefficients sont calculés à partir des résultats de MCDF, à l’aide d’un code développé
par G. Gosselin du CEA/DAM/DIF.

— Gkk′ est donné par :

Gkk′ =
√

4π(2jk + 1)e (k12)L+1

L(2L+ 1)!!

〈
jkL

1
20
∣∣∣∣ jk′ 12

〉
M e
kk′(πL) (5.13)

où jk est le moment cinétique total de l’orbitale k

5.1.3 Expression du taux d’excitation par effet NEET

Dans la base des orbitales

Cas d’un ion isolé
Lorsque les états atomiques initiaux et finals sont décrits par des configurations électroniques

c’est-à-dire dans la base des orbitales, l’expression du taux de désexcitation de la configuration
initiale, permettant la transition α→ β, fait intervenir les populations des sous-couches initiale
α et finale β de cette configuration. Dans ce cas, le taux NEET, qui s’exprime en s−1, s’écrit :

λNEET = nα

(
1− nβ

gβ

)
Γα + Γβ

~
|Wα1,β2|2

(δα1,β2)2 +
(Γα + Γβ

2

)2 (5.14)

où nβ et gβ désignent respectivement la population et la dégénérescence de l’orbitale β.

Cas d’un plasma
Dans le cas d’un plasma, il faut effectuer une somme sur toutes les transitions de tous les

états de charge Q, de probabilité PQ, pour déterminer le taux d’excitation total. Celui-ci s’écrit
donc :

λNEET (Te,ne) =
∑
Q

∑
α→β

PQP
Q
α→βnα

(
1− nβ

gβ

)
Γα + Γβ

~
|Wα1,β2|2

(δα1,β2)2 +
(Γα + Γβ

2

)2 (5.15)

où PQα→β désigne la probabilité d’existence de la configuration initiale effectuant la transition
α→ β dans l’état de charge Q. Toutefois, cette expression ne sera pas utilisée dans le cadre de
nos calculs MCDF.

Dans la base des états |JMΠ〉

Cas d’un ion isolé
Pour un ion isolé et si les états atomiques sont décrits par les états |JMΠ〉, le taux NEET

s’écrit :

λNEET = Γi
~
PNEET

= Γi + Γf
~

|Wi1,f2|2

(δi1,f2)2 +
(Γi + Γf

2

)2 (5.16)
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Cas d’un plasma
Comme indiqué ci-dessus, dans un plasma, λNEET (Te,ne) s’écrit comme une somme sur toutes

les transitions atomiques i→ f de tous les états de charge Q du plasma :

λNEET (Te,ne) =
∑
Q

∑
i→f

PQ P
Q
i

Γi + Γf
~

|Wi1,f2|2

(δi1,f2)2 +
(Γi + Γf

2

)2 (5.17)

où PQi désigne la probabilité d’existence de l’état initial i à l’état de charge Q. Ces quantités
ont été définies au chapitre 2.

La valeur du taux d’excitation par effet NEET dans un plasma dépend ainsi des propriétés
de ce plasma (température Te et densité électronique ne). Plus précisément, les termes PQ, PQi ,
Γi et Γf dépendent de Te et ne. La valeur de λNEET va également dépendre des hypothèses
réalisées pour décrire le plasma (ETL ou HETL) et du modèle de physique atomique utilisé
(modèle de l’atome moyen, MCDF, SCO-RCG,...).

5.1.4 Méthode de calcul basée sur le code MCDF

La méthode de calcul basée sur le code MCDF présentée au chapitre 2 est utilisée pour
déterminer un taux d’excitation par effet NEET dans la base des états |JMΠ〉 à partir de
l’équation (5.17). La méthode de sélection des configurations basée sur les résultats des calculs
avec le modèle de l’atome moyen a été utilisée pour réduire les temps de calcul des données
atomiques. La probabilité PQi de l’équation (5.17) est évaluée à l’aide de la fonction de partition
de l’équation (2.13).

Calcul des largeurs des niveaux atomiques

Au chapitre 2, nous avons présenté un formalisme permettant de calculer les largeurs en
énergie des configurations électroniques initiale et finale. Nous avons considéré que les largeurs
des configurations électroniques étaient uniquement dues aux collisions avec les électrons du
plasma. Ces largeurs sont calculées à l’aide des travaux de Baranger [45]. Pour une transition
entre les orbitales α et β, la largeur totale de la transition Γα→β ne dépend que de celles des
configurations initiale Γα et finale Γβ. Ces largeurs Γα et Γβ dépendent respectivement des
fonctions d’ondes des orbitales α (notée ψα) et β (notée ψβ) ainsi que des caractéristiques du
plasma (voir chapitre 2) :

Γα/β = α2~c
4
√

2
3
√

3
π3/2ne

√
mec2

Te

(〈
ψα/β

∣∣∣R2
∣∣∣ψα/β〉) (5.18)

Les mêmes largeurs collisionnelles seront utilisées pour les états |JMΠ〉. Ces états ayant des
énergies peu éloignées de celles des configurations dont ils sont issus, nous faisons l’hypothèse
que leurs largeurs sont peu différentes de celles des configurations.

Une autre méthode possible pour évaluer les largeurs des niveaux atomiques consiste à ré-
partir la largeur d’une configuration électronique sur celles des niveaux obtenus à partir de cette
configuration. Afin de déterminer la méthode la plus adaptée, des comparaisons avec des profils
de raies calculés avec des codes dédiés (code PPP [110] par exemple) devraient être réalisées. Ces
comparaisons n’ayant pas pu être réalisées dans le cadre de cette thèse, nous avons choisi, dans
un premier temps, d’utiliser la méthode d’évaluation des largeurs des niveaux la plus simple.

Dans ce qui suit, nous examinerons l’impact d’une variation de ces largeurs sur le taux
NEET.
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5.2 Comparaison avec les résultats expérimentaux en cible so-
lide

5.2.1 Calculs de PNEET dans la base des orbitales

Nous avons comparé les probabilités PNEET obtenues à l’aide du code MCDF avec celles
mesurées sur des ions isolés (cibles solides soumises à un faisceau de particules) dans les noyaux de
197Au, 189Os, d’193Ir et de 137Np. Les calculs de PNEET sont réalisés dans la base des orbitales
(équations (5.2) et (5.6)) et dans la base des états |JMΠ〉 (équations (5.2) et (5.10)). Pour
l’évaluation de PNEET dans la base des orbitales, le code MCDF est utilisé avec une option
permettant d’inhiber l’addition des moments cinétiques et donc la détermination des CSF et des
états propres |JMΠ〉.

Les valeurs de PNEET calculées dans ces deux bases sont comparées aux valeurs expéri-
mentales dans le tableau 5.1. Dans ce tableau sont également reportées les valeurs de PNEET
précédemment calculées par d’autres auteurs dans la base des orbitales ainsi que les caractéris-
tiques des transitions atomiques et nucléaire impliquées dans le NEET.
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197Au 189Os 193Ir 237Np
Transition nucléaire
Iπ1 → Iπ2

3
2

+ → 1
2

+ 3
2
− → 5

2
− 3

2
+ → 1

2
+ 5

2
+ → 7

2
−

πL M1 + E2 M1 + E2 M1 + E2 E1
∆E12 (keV) 77,351 69,523 73,031 102,98
BI1→I2(πL) (W.u) 2,045× 10−3 (M1) 3,84× 10−3 (M1) 4,9× 10−4 (M1) 4,27× 10−6 (E1)
Transition atomique
Transition α→ β 3s→ 1s 3s→ 1s 3s→ 1s 2p3/2 → 1s
Largeurs Γα − Γβ (eV) [24] 51,1− 20,9 43,7− 20,4 51,1− 20,9 98,8− 8,0
Mismatch δα1,β2 (eV) -83 1272 −120 −1952
|Wα1,β2|2 (eV2) 1,02× 10−4 1,33× 10−4 1,91× 10−5 6,78× 10−6

Probabilité PNEET publiée
P expNEET expérimentale (5,0± 0,6)× 10−8 [20] < 9× 10−10 [21] (2,8± 0,4)× 10−9 [22] (2,1± 0,6)× 10−4 [23]
PNEET calculée dans la base des orbitales 3,57× 10−8 [24] 1,13× 10−10[24] 2× 10−9[22] 2,19× 10−12[24]
Probabilité PNEET calculée avec MCDF (ce travail)
PNEET calculée dans la base des orbitales 1,75× 10−8 1,20× 10−10 1,73× 10−9 1,92× 10−12

PNEET calculée dans la base des états |JMΠ〉 8,80× 10−9 - 8,65× 10−10 9,34× 10−13

Tableau 5.1 – Caractéristiques des transitions atomiques et nucléaires et comparaisons des valeurs expérimentales et calculées de la probabilité PNEET
pour les noyaux d’197Au, 189Os, 193Ir et 237Np. Les calculs de PNEET sont effectués dans la base des orbitales et dans la base des états |JMΠ〉 avec le code
MCDF. Les valeurs des largeurs Γα et Γβ n’étant pas données pour l’193Ir, nous avons utilisé celles de l’197Au puisque les deux transitions atomiques ont des
caractéristiques très similaires.
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Nous constatons que dans le cas des noyaux d’197Au et de 193Ir, les résultats des calculs
publiés sont proches des valeurs expérimentales. Dans le cas de l’189Os, le résultat théorique est
également compatible avec la borne supérieure donnée sur la probabilité P expNEET . En revanche,
nous notons un écart de six ordres de grandeur entre les valeurs expérimentale et calculée de
PNEET dans le cas du 237Np. Cet écart important suggère, selon Harston [24], une surestimation
importante de la probabilité PNEET expérimentale. Nous pouvons également noter que les va-
leurs de PNEET calculées avec le code MCDF sont compatibles avec celles publiées par Harston
[24] et Kishimoto et al.[22].

5.2.2 Calculs de PNEET dans la base des états |JMΠ〉
La probabilité PNEET peut également être calculée dans la base des états |JMΠ〉 à l’aide des

équations (5.2) et (5.10). Dans ce cas, pour chaque transition α→ β entre deux configurations
électroniques, un nombre nraie de raies est déterminé par MCDF. Pour chacune de ces raies, une
probabilité P iNEET est calculée. La probabilité totale est alors la somme des différents P iNEET :

PNEET =
nraie∑
i=1

P iNEET (5.19)

Le calcul de PNEET dans la base des états a été réalisé pour les noyaux de 197Au, d’193Ir et
de 237Np. Les valeurs obtenues sont également reportées dans le tableau 5.1. A titre d’exemple,
le calcul de PNEET dans le cas de l’197Au est détaillé dans le tableau 5.2. La transition 3s→ 1s
conduit a quatre transitions entre niveaux |Jπ〉. Ce calcul n’a pas pu être réalisé pour le noyau
d’189Os car le code effectuant l’évaluation des coefficients aijkk′ , définis dans l’équation (5.12),
ne permet pas actuellement de traiter quatre électrons dans l’orbitale 5d5/2.

Nous constatons que les valeurs de PNEET calculées dans la base des états |JMΠ〉 sont du
même ordre de grandeur que celles calculées dans la base des orbitales. Elles sont également
compatibles avec les valeurs expérimentales.

Raie (Jπi → Jπf ) 3− → 2− 2− → 2− 3− → 3− 2− → 3−
Mismatch δi1,f2 (eV) −82,746 −82,746 −82,746 −82,746
Probabilité P iNEET 2,44× 10−9 9,78× 10−10 1,96× 10−9 3,42× 10−9

Probabilité PNEET totale 8,80× 10−9

Tableau 5.2 – Détails des calculs de la probabilité PNEET dans la base des états atomiques
|JMΠ〉 dans le cas du noyau de 197Au. Les largeurs en énergie des états atomiques ont été
calculées à partir de celles des configurations [24] et de la méthode décrite au paragraphe 5.1.4.

5.3 Évaluation du taux d’excitation de la transition 6− → 5− du
84Rb dans un plasma produit par le laser PHELIX à une
intensité de ∼ 6× 1014 W/cm2

5.3.1 Taux d’excitations calculés par ISOMEX

Le code ISOMEX, développé par G. Gosselin et al., a permis les premières évaluations
des taux d’excitations nucléaires dans un plasma (excitations par effet NEET, NEEC, diffusion
inélastique d’électrons, photoexcitation). Dans ce code, la physique atomique est décrite à partir
d’un modèle d’atome moyen relativiste avec un élargissement gaussien. Nous en rappelons ci-
dessous les principales caractéristiques.

Énergie d’une transition atomique dans le modèle de l’atome moyen

Dans le modèle d’atome moyen relativiste (voir chapitre 2), une seule configuration électro-
nique moyenne est déterminée à une température et une densité électronique donnée. Aussi, une
transition à un électron α → β entre les orbitales α et β de cette configuration moyenne ne
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conduit qu’à une seule raie à l’énergie ∆Eαβ. Cette énergie peut être déterminée par analogie
avec l’expression de l’énergie d’une transition entre deux configurations réelles et est donnée par
[36] :

∆Eαβ = Uα − Uβ −
(
V αα − V βα

)
+
∑
k

(
V αk − V βk

)
nk (5.20)

où :
— Uk est l’énergie moyenne d’un électron de l’orbitale k. Cette énergie est la somme de

l’énergie cinétique et de l’énergie d’interaction de l’électron avec le noyau.
— V kk′ est l’énergie moyenne d’interaction entre un électron de l’orbitale k et un électron

de l’orbitale k′.
— nk est la population moyenne de l’orbitale k.

Le modèle de l’atome moyen gaussien

Considérons un ensemble de configurations électroniques réelles {Ci} (occupations des sous-
couches entières) et une transition α → β. A l’aide du modèle de l’atome moyen, cet ensemble
de configurations est représenté par une configuration moyenne et l’énergie de la transition
α → β par l’énergie moyenne ∆Eαβ. Si plusieurs configurations de l’ensemble {Ci} peuvent
réaliser la transition α→ β (au moins un électron dans l’orbitale α et un trou dans l’orbitale β),
plusieurs énergies ∆Eiαβ seront obtenues pour la transition α→ β. Ces énergies seront légèrement
différentes à cause du placement différent des électrons spectateurs et se répartiront autour de
la valeur ∆Eαβ obtenue avec le modèle de l’atome moyen. La description de la dispersion des
énergies ∆Eiαβ autour de celle obtenue avec l’atome moyen est réalisée de manière statistique à
l’aide de la théorie classique des fluctuations. Pour cela, une distribution gaussienne, centrée sur
la valeur de ∆Eαβ et caractérisée par une variance σ2

corr est alors introduite. Celle-ci, appelée
variance corrélée, prend en compte les interactions électron-électron, les occupations des orbitales
et la température du plasma. L’expression de σ2

corr peut être trouvée dans la référence [36] et sa
démonstration complète dans la référence [111].

La prise en compte de la dispersion des énergies ∆Eiαβ autour de ∆Eαβ par une distribution
gaussienne définit le modèle de l’atome moyen gaussien.

Expression du taux d’excitation par effet NEET dans le modèle de l’atome moyen
gaussien

La description de la physique atomique dans les plasmas à partir du modèle de l’atome
moyen gaussien implique une modification de l’expression du taux d’excitation par effet NEET.
Celui-ci s’exprime alors [1, 36] :

λα→βNEET = 2π
~
nα(1− pβ)

∣∣∣Wα1,β2
∣∣∣2 1√

2πσcorr
exp

−δ2
α1,β2

2σ2
corr

 (5.21)

où Wαβ est l’élément de matrice de couplage atome-noyau calculé à partir des fonctions d’onde
atomiques moyennes et δα1,β2 est le désaccord moyen en énergie entre les transitions atomique
et nucléaire :

δα1,β2 = ∆Eαβ −∆E12 (5.22)

Notons qu’il est possible de faire une analogie entre l’expression (5.21) et la règle d’or de
Fermi.

Résultats obtenus avec ISOMEX

Le tableau 5.3 rassemble les caractéristiques du plasma de 84Rb produit avec le laser PHELIX
et celles de la transition nucléaire évaluées (ou vérifiées) utilisées dans nos calculs.
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Propriétés du plasma
Température HETL (eV) 1400
Température ETL d’ionisation (eV) 270
Densité (g/cm3) 10−2

État de charge moyen 27,4
Propriétés de la transition nucléaire
Transition 6− → 5−
Énergie (keV) 3,498 (6)
Nature multipolaire M1 + E2
B6−→5−(M1) (W.u) 0,068 (Döring et al. [38], ré-évaluée par Kondev [37])
B6−→5−(E2) (W.u) 0,762 (Calculée par N. Smirnova [102])

Tableau 5.3 – Récapitulatif des caractéristiques du plasma de Rb produit avec le laser PHELIX
et celles de la transition nucléaire 6− → 5− du 84Rb.

Les résultats de ces calculs, effectués par G. Gosselin du CEA/DAM/DIF [112], sont présentés
sur la figure 5.1. Sur celle-ci les taux d’excitation par les processus de photoexcitation, NEEC,
NEET et (e,e′) ainsi que le taux total sont tracés en fonction de la température du plasma et
pour une densité de 10−2 g/cm3. Dans ces calculs, les transitions des couches n = 4 à n = 6 vers
la couche n = 2 ont été prises en compte.
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Figure 5.1 – Taux d’excitations de la transition 6− → 5− du 84Rb par les processus de photoex-
citation, NEEC, NEET et (e,e′) en fonction de la température du plasma et pour une densité
de 10−2 g/cm3. Le taux d’excitation total est également représenté. Les transitions des couches
n = 4 à n = 6 vers la couche n = 2 ont été considérées.

A l’exception du NEET, les évolutions générales des taux d’excitations sont similaires à celles
présentées sur la figure 1.7 du chapitre 1. Le taux NEET maximum de quelques 105 s−1 à T = 400
eV présenté sur la figure 1.7 passe à quelques 103 s−1 principalement à cause de la nouvelle valeur
de l’énergie de la transition nucléaire utilisée dans le calcul (rappelons qu’elle est passée de 3,050
keV à 3,498 keV). Le taux NEET présente deux maxima (à T = 440 eV et T = 1700 eV) ayant
des valeurs comparables. Le maximum secondaire à haute température (T = 1700 eV) avait une
intensité beaucoup plus faible dans le calcul précédent. Cette température est hors d’atteinte à
PHELIX. Notons, que l’épaulement situé à T = 300 eV sur la figure 1.7 n’est plus présent dans
le nouveau calcul.

A T = 270 eV, le processus d’excitation dominant est le NEEC avec un taux de 58,2 s−1.
Le NEET est le troisième processus (après le NEEC et la photoexcitation) à contribuer au taux
d’excitation total avec un taux λNEET = 7,31 × 10−3 s−1. La diffusion inélastique d’électrons
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est, quant à elle, négligeable. Tous ces taux sont précisés dans le tableau 5.4.

Processus Taux d’excitation (s−1)
NEEC 58,2
Photoexcitation 0,215
NEET 7,31× 10−3

(e,e′) 2,56× 10−6

Total 58,4

Tableau 5.4 – Taux d’excitations du 84mRb par photoexcitation, NEEC, NEET, (e,e′) et taux
d’excitation total pour un plasma de 84mRb créé avec le laser PHELIX et dont les propriétés
sont décrites dans le tableau 5.3

Cependant, la question de la validité de l’emploi d’une méthode statistique pour décrire les
états atomiques peut être posée :

— En ce qui concerne la photoexcitation, seules les caractéristiques de la transition nu-
cléaire et la température du plasma interviennent dans le calcul du taux d’excitation.
Aussi, aucune des approximations effectuées pour la détermination des états atomiques
n’a d’influence sur le calcul du taux d’excitation.

— Concernant le NEEC, les états atomiques interviennent dans le calcul du taux d’excita-
tion de ce processus puisqu’il faut tenir compte des différentes sous-couches sur lesquelles
l’électron libre peut être capturé. Cependant, l’utilisation d’une méthode statistique pour
l’évaluation du taux NEEC est plus adaptée que dans le cas du NEET. En effet, comme
l’évaluation du taux NEEC est réalisée en intégrant sur la distribution en énergie des
électrons du plasma, qui varie lentement et de façon continue en fonction de la tempéra-
ture du plasma, la connaissance précise des énergies des transitions atomiques est moins
cruciale.

— Dans le cas du NEET, processus résonant, il est nécessaire de décrire précisément les états
atomiques et en particulier les énergies des raies X pouvant conduire à une excitation
nucléaire. Nous confronterons ci-dessous les taux calculés avec ce code avec ceux évalués
avec notre méthode de calcul détaillée basée sur le code MCDF.

5.3.2 Taux d’excitations par effet NEET calculés à l’aide de MCDF

Pour ces calculs, nous utilisons l’expression (5.17) et la distribution d’états de charge dé-
terminée par AVERROÈS à une température HETL de 1,4 keV (équivalent ETL de T = 270
eV, voir figure 3.13 du chapitre 3). Dans ces conditions et pour une énergie nucléaire de 3,498
keV, nous obtenons un taux NEET total, en prenant en compte les composantes M1 et E2 des
transitions impliquées, de :

λNEET = 2,22× 10−3 s−1

A cette énergie, les taux NEET calculés avec MCDF et ISOMEX sont donc du même ordre
de grandeur.

Dans ce qui suit, nous estimerons et utiliserons les incertitudes sur les grandeurs utilisées
pour le calcul de λNEET afin de déterminer une plage d’évolution de ce taux. Nous discuterons
de plus de l’effet de l’ouverture des couches électroniques supérieures à n = 6 sur ce taux.

Évolution du taux d’excitation NEET en fonction de l’énergie de la transition nu-
cléaire

Bien que nous ayons réduit l’incertitude sur l’énergie de la transition nucléaire, celle-ci est
encore déterminée avec une incertitude statistique de 6 eV (à 1 σ). Afin d’étudier la variation
du taux NEET en fonction de l’énergie de la transition nucléaire, nous avons fait varier cette
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Figure 5.2 – Évolution du taux d’excitation NEET en fonction de l’énergie de la transition
nucléaire pour les composantesM1 et E2 de cette transition. Calculs effectués à une température
de 270 eV.

dernière de plus ou moins 3σ autour de sa valeur moyenne par pas de 1 meV. Cette évolution
est tracée sur la figure 5.2 pour les composantes M1 et E2 de ce taux NEET.

Nous constatons que la contribution de la composante E2 à ce taux est négligeable. Aussi,
nous ne discuterons que de la composante M1 dans la suite de ce chapitre.

Le taux d’excitation NEET fluctue sur plusieurs ordres de grandeur en fonction de l’énergie
de la transition nucléaire. En effet, pour la composante M1, celui-ci varie entre :

λmin = 9,09× 10−5 s−1 et λmax = 1,22 s−1 (5.23)

pour une énergie de la transition nucléaire comprise entre 3,480 et 3,516 keV. Sur cet intervalle,
les taux NEET moyens sont : 1,56 × 10−2 s−1 (moyenne arithmétique) et 1,38 × 10−3 s−1

(moyenne géométrique). Aussi, pour étudier la faisabilité d’une expérience, la valeur moyenne
du taux NEET seule n’est pas représentative quand elle est, comme dans notre cas, très éloignée
des taux d’excitation minimal et maximal.

Les variations importantes du taux NEET en fonction de l’énergie de transition nucléaire ne
peuvent pas être reproduites à l’aide de la méthode statistique implantée au sein d’ISOMEX.
En effet, chaque transition atomique étant représentée par une gaussienne dont la largeur est
supérieure à quelques eV, les variations du taux NEET observées sur la figure 5.2 sont fortement
lissées. Le fait que les taux NEET calculés avec MCDF et ISOMEX pour une énergie de transition
nucléaire de 3,498 keV sont proches est probablement fortuit.

La figure 5.3 présente les taux d’excitations NEET en fonction de l’énergie de la transition
nucléaire pour les états de charge contribuant majoritairement au taux d’excitation total. Ce
dernier est calculé comme la somme des taux correspondants aux états de charge compris entre
Q = 29+ et Q = 34+. Ces taux sont déjà pondérés par la distribution d’états de charge (voir for-
mule (5.17)). D’après cette figure, ce sont les états de charge Q = 30+ et Q = 31+ qui contribuent
majoritairement au taux d’excitation NEET pour des énergies de la transition nucléaire infé-
rieures à 3,497 keV. Pour des énergies supérieures, la contribution de l’état de charge Q = 31+

domine. Ce sont donc les états de charge élevés qui participent au taux d’excitation NEET.
Ceux-ci ne sont pas dominants à une température de 270 eV : les états de charge Q = 30+ et
Q = 31+ sont présents dans le plasma avec des proportions de 1,05% et 0,036% respectivement.
Par conséquent, le taux d’excitation NEET correspondant est faible à cette température.

Pour ces états de charge élevés et à basse température, les densités de raies sont assez
faibles et le calcul du spectre radiatif à l’aide d’une méthode statistique est alors inadapté. En
effet, même si la valeur du taux NEET obtenue avec ISOMEX est compatible avec la moyenne
géométrique calculée à partir des résultats de MCDF, le taux NEET varie de plusieurs ordres
de grandeur autour de cette valeur moyenne. Par ailleurs, comme les états de charge impliqués
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Figure 5.3 – Évolution du taux d’excitation NEET de la composanteM1 en fonction de l’énergie
de la transition nucléaire pour les états de charge allant deQ = 30+ àQ = 32+ à une température
de 270 eV. Le taux d’excitation total, correspondant à celui tracé sur la figure 5.2 est également
reporté.

dans l’effet NEET sont éloignés de l’état de charge moyen, les résultats obtenus à partie du code
d’atome moyen sont sujets à caution.

Effet des incertitudes sur les probabilités de transition nucléaire réduites

La probabilité de transition réduite associée à la composanteM1 a été vérifiée à partir de nos
données tandis que celle de la composante E2 a été calculée à l’aide du modèle en couches. Les
incertitudes sur ces deux probabilités ne sont pas connues. La probabilité de transition réduite
apparait comme un facteur multiplicatif dans les expressions du taux d’excitation NEET quelle
que soit la base choisie pour décrire les états atomiques.

Pour la composante M1 dominante, nous avons défini un encadrement de cette probabilité
compatible avec la valeur de B5−→6−(M1) = 0,08 W.u. déterminée par Döring et al. [38]. De
plus, les calculs de type modèle en couches prédisent une valeur de 0,116 W.u. qui est également
compatible avec celle de Döring et al. Il est difficile d’évaluer précisément les incertitudes sur
cette probabilité avec les données dont nous disposons. Nous estimons que la valeur réelle de
B5−→6−(M1) n’est pas éloignée de plus d’un facteur deux de celle obtenue par Döring et al. Le
taux NEET calculé peut donc fluctuer au plus d’un facteur deux :

λmin = 4,55× 10−5 s−1 et λmax = 2,44 s−1 (5.24)

Effets des largeurs des niveaux atomiques

Les largeurs des niveaux atomiques ont été calculées, à l’aide des travaux de Baranger [45],
en les considérant comme résultant uniquement des collisions électroniques dans le plasma. Afin
d’étudier la sensibilité du taux NEET à ces largeurs, des calculs ont été effectués en prenant
arbitrairement des largeurs collisionnelles Γ plus grandes et plus petites d’un ordre de grandeur
par rapport au résultat obtenu avec le formalisme de Baranger. Les résultats de ces calculs sont
présentés sur la figure 5.4 et précisés dans le tableau 5.5.

Le tableau 5.5 présente une comparaison des taux NEET minimal, maximal et moyen pour
les trois courbes de taux NEET de la figure 5.4. Nous constatons qu’une augmentation des
largeurs en énergie des niveaux atomiques conduit à diminuer les fluctuations du taux NEET.
La valeur minimale de ce taux est, en effet, plus élevée d’un facteur dix tandis que le taux NEET
atteint une valeur maximale dix fois plus faible. A l’inverse, une diminution des largeurs des états
atomiques entraine une augmentation du taux NEET maximum d’un ordre de grandeur et une
diminution du taux minimum du même ordre. Nous tiendrons compte de cette variation possible
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Figure 5.4 – Évolution du taux NEET en fonction de l’énergie de la transition nucléaire en
augmentant ou en diminuant d’un ordre de grandeur les largeurs collisionnelles Γ.

Largeur collisionnelle Γ/10 Γ Γx10
λNEET maximum (s−1) 11,9 1,22 0,142
λNEET minimum (s−1) 9,09× 10−6 9,09× 10−5 9,04× 10−4

λNEET moyen (s−1)
Moyenne arithmétique 1,56× 10−2 1,56× 10−2 1,56× 10−2

Moyenne géométrique 1,88× 10−4 1,38× 10−3 6,02× 10−3

Tableau 5.5 – Caractéristiques des taux NEET calculés en faisant varier d’un facteur 10 les
valeurs des largeurs collisionnelles.

d’un ordre de grandeur sur le taux NEET maximum pour évaluer la faisabilité d’une expérience
de mise en évidence de l’excitation nucléaire par effet NEET dans un plasma.

Les seules variations des largeurs atomiques conduisent à :

λmin = 9,09× 10−6 s−1 et λmax = 11,9 s−1 (5.25)

Influence de l’ouverture de nouvelles couches électroniques

Les calculs ISOMEX et MCDF présentés jusqu’à présent prenaient en compte les transitions
des couches n = 4 à n = 6 vers la couche n = 2. Ce choix était justifié par l’analyse des
spectres X de 84Rb créés avec le laser PHELIX. Cependant, il est possible que des transitions
ayant un taux radiatif très faible et donc non identifiées sur les spectres E1 participent au taux
d’excitation NEET. Pour étudier l’influence de l’ouverture de nouvelles couches électroniques,
des calculs de taux d’excitation NEET ont été menés pour des transitions des couches n = 4
à n = 8 vers la couche n = 2 avec MCDF. Les résultats de ces calculs sont présentés sur la
figure 5.5. L’ouverture des couches n = 7 et n = 8 induit une augmentation du taux d’excitation
NEET car de nouvelles transitions électroniques participent à ce taux. Le taux NEET maximal
est, en effet, un ordre de grandeur plus important que celui calculé avec les couches n = 4 à
n = 6. Le tableau 5.6 présente une comparaison des taux NEET minimal, maximal et moyen
pour les deux courbes de la figure 5.5.

D’après ce tableau, l’ouverture des couches n = 7 et n = 8 augmente le taux NEET maximum
d’un ordre de grandeur de 1,22 s−1 à 13,8 s−1. Le taux NEETminimum est augmenté d’un facteur
cent et passe de 10−4 s−1 à 10−2 s−1.

La figure 5.6 présente l’évolution de ces taux en fonction de l’énergie de la transition nucléaire
pour les états de charge participant majoritairement au taux NEET total. Sur cette figure, les
états de charge Q = 29+ à Q = 31+ participent majoritairement au taux d’excitation total.
L’état de charge Q = 29+ contribue principalement à augmenter le taux NEET minimum. Avec
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Figure 5.5 – Evolution du taux NEET en fonction de l’énergie de la transition nucléaire pour
des transitions des couches n = 4 à n = 6 et n = 4 à n = 8 vers la couche n = 2.

Transitions n = 4,5,6→ n = 2 n = 4,5,6,7,8→ n = 2
λNEET maximum (s−1) 1,22 13,8
λNEET minimum (s−1) 9,09× 10−5 1,12× 10−2

λNEET moyen (s−1)
Moyenne arithmétique 1,56× 10−2 4,41× 10−1

Moyenne géométrique 1,38× 10−3 1,04× 10−1

Tableau 5.6 – Caractéristiques des taux NEET calculés avec MCDF pour des transitions n =
4,5,6→ n = 2 et n = 4,5,6,7,8→ n = 2 à une température de 270 eV.

l’ouverture des couches n = 7 et n = 8, l’état de charge Q = 30+ a une contribution plus
importante que celle de Q = 31+, ce qui n’était pas le cas en ne considérant que les transitions
n = 4,5,6→ n = 2.

Pour tenter d’estimer l’apport éventuel des couches supérieures à n = 8, nous nous sommes
basés sur l’évolution des spectres radiatifs M1. Ceux-ci ont été calculés avec MCDF pour l’état
de charge Q = 30+ par G. Gosselin en utilisant le calculateur TERA100 du CEA/DAM/DIF et
en autorisant au maximum des transitions depuis la couche n = 12 vers la couche n = 2[112].
Ces spectres sont tracés sur la figure 5.7 dans la gamme d’énergie d’intérêt pour le calcul du
taux NEET. Sur cette figure, l’effet de l’ouverture des couches n = 7 et n = 8 est clairement
visible puisque le spectre comporte des raies absentes du spectre des transitions n = 4,5,6 →
n = 2. L’ouverture des couches supérieures à n = 8 apporte de nouvelles raies dans la gamme
d’énergie d’intérêt pour l’effet NEET. Il est donc probable que le taux NEET augmente en
ouvrant ces couches. Il est cependant difficile d’estimer quantitativement cette augmentation.
Notons cependant que l’ouverture des couches n = 11 et n = 12 n’apporte que peu de raies
supplémentaires par rapport au spectre des transitions n = 4 à n = 10 vers n = 2. Les calculs
du taux NEET en incluant les couches n > 8 n’ont pas été réalisés à ce jour.

Afin d’évaluer l’effet de l’ouverture des couches n = 7 et n = 8 sur les taux d’excitations
des autres processus en jeu dans le plasma, des calculs ISOMEX ont été effectués. Les résultats
sont présentés dans le tableau 5.7. Le taux NEET calculé, pour une transition nucléaire de 3,498
keV, de 2,18 s−1 est cette fois très éloigné du taux NEET calculé avec MCDF d’une valeur de
2,5× 10−2 s−1.

Comme attendu, le taux d’excitation associé au processus NEEC n’est pas sensiblement
modifié.
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Figure 5.6 – Évolution du taux d’excitation NEET en fonction de l’énergie de la transition
nucléaire pour les états de charge allant de Q = 29+ à Q = 32+ et une température de 270 eV.
Le taux d’excitation total est également reporté.

Processus Taux d’excitation (s−1)
Transitions n = 4,5,6→ n = 2 Transitions n = 4,5,6,7,8→ n = 2

NEEC 58,2 58,2
NEET 7,31× 10−3 2,18
Photoexcitation 0,215 0,215
(e,e′) 2,56× 10−6 2,56× 10−6

Total 58,4 60,7

Tableau 5.7 – Taux d’excitations par photoexcitation, NEEC, NEET, (e,e′) et taux d’excitation
total pour un plasma de 84mRb créé avec le laser PHELIX (T = 270 eV) en considérant des
transitions entre les couches n = 4 à n = 8 vers la couche n = 2. Le plasma possède une densité
de 10−2 g/cm3.

5.3.3 Estimation du nombre d’isomères excités

Pour l’évaluation du nombre d’isomères excités dans un plasma de 84Rb à T = 270 eV, nous
avons utilisé les taux d’excitation par NEEC (λNEEC = 58,2 s−1) et photoexcitation (λphoto =
0,215 s−1) issus d’ISOMEX et le taux NEET maximum calculé avec MCDF (λNEET = 13,8
s−1) dans le but de conclure sur la faisabilité d’une expérience au GSI. Compte-tenu des bornes
de variation considérées pour les largeurs atomiques (facteur dix) et la probabilité de transition
nucléaire réduite (facteur deux), un taux NEET de 276 s−1 peut être atteint. Rappelons que
nous n’avons pas pu évaluer l’apport éventuel des couches n > 8.

Le taux d’excitation nucléaire total est compris entre λtotmin = 58,4 s−1 et λtotmax = 334,4 s−1.
A partir de ce taux maximal, nous pouvons estimer l’ordre de grandeur du nombre d’isomères
excités et déterminer si ce nombre est suffisant pour être mesuré. Pour cette estimation, nous
devons, dans un premier temps, calculer le nombre d’isomères produits et déterminer le nombre
de ceux d’entre eux excités lors du tir laser.

Production des isomères

En considérant une production d’isomères par réactions nucléaires à l’aide d’un faisceau de
particules incident sur une cible solide, le nombre d’isomères produits au cours du temps est
donné par :

Niso(t) = IρεσNa

Mλ

(
1− e−λt

)
(5.26)

où :
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Figure 5.7 – Spectres de taux radiatifs M1 pondérés tracés dans la gamme d’énergie d’intérêt
pour le calcul du taux NEET pour différentes ouvertures de couches électroniques. Calculs
effectués pour un plasma de 84Rb à l’état de charge Q = 30+, pour une température T = 270
eV et ρ = 10−2 g/cm3. La largeur à mi-hauteur des raies est de 0,2 eV.

— I est l’intensité du faisceau de production, exprimée en particules/s
— ρ est la densité de la cible
— ε est l’épaisseur de la cible
— σ est la section efficace de production de l’état isomérique
— Na est la constante d’Avogadro
— M est la masse molaire de l’élément constituant la cible
— λ = ln 2

T1/2
avec T1/2 = 20,26 minutes

Nous considérons la réaction 76Ge
(12C,p+ 3n

)84 Rb avec une intensité de faisceau de 1,7×
1011 12C/s obtenue auprès de l’accélérateur UNILAC du GSI [113]. Nous supposons que la section
efficace de production de l’état isomérique est identique à celle de l’état fondamental et vaut,
au maximum, σ = 340 mb à un énergie de 60 MeV. La cible de 76Ge a une masse surfacique de
ρε = 6 mg/cm2.

Le laser PHELIX permettant d’effectuer un tir toute les 90 minutes, il est possible de
produire le 84mRb pendant cette durée au maximum. Pour t = 90 min, nous obtenons
Niso(90) = 0,95Niso(t → ∞) = 4,5 × 109 isomères produits dans l’épaisseur ε de la cible et
dans une surface Sacc égale à celle du faisceau de 12C. Notons Vacc le volume dans lequel tous
ces isomères sont produits.

Excitation des isomères dans le plasma produit avec PHELIX à une intensité de
6× 1014 W/cm2

Pour calculer un nombre d’isomères excités, il faudrait tenir compte de l’évolution tempo-
relle du plasma au cours du tir laser et calculer un taux d’excitation pour chaque couple de
température et de densité au cours de cette évolution. Pour estimer un ordre de grandeur du
nombre d’isomères excités, nous supposons que les propriétés du plasma utilisées pour les cal-
culs de taux d’excitation (voir tableau 5.3) n’évoluent pas pendant un temps τ = 10 ps. Nous
faisons également l’hypothèse, que pendant cette durée τ , les propriétés du plasma sont iden-
tiques en tout point de son volume. Ce temps τ est probablement sous-estimé. Seuls des calculs
hydrodynamiques couplés au code MCDF et tenant compte des effets HETL pourraient donner
des valeurs de taux NEET plus précises. Sous ces hypothèses, le nombre d’isomères excités est
estimé à l’aide de :

Nexc = Niso(90)τ Vlas
Vacc

λmax avec Vlas < Vacc (5.27)
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où Vlas désigne le volume de plasma créé. Si nous considérons un volume de plasma créé sur une
tache focale de 150 µm de diamètre et sur une profondeur de 10 µm. Nous avons : Vlas = 1,8×10−4

mm3. Si nous supposons, de plus, que la section du faisceau de 12C est de 1 mm de diamètre,
nous avons alors Vacc = 8,9× 10−3 mm3.

Sous ces hypothèses, nous obtenons : Nexc = 0,3 isomère excité par tir laser en se plaçant
au maximum du taux d’excitation NEET calculé par MCDF, au taux NEEC déterminé par
ISOMEX (λmax = 334 s−1) et en prenant en compte les variations possibles du taux NEET en
fonction des grandeurs utilisées pour son calcul. En considérant ce faible taux d’excitation, la
mise en évidence d’une excitation nucléaire auprès du laser PHELIX à une intensité de 6× 1014

W/cm2 est impossible.

5.4 Calculs du taux d’excitation nucléaire à une température
de T = 400 eV

Le taux d’excitation de la transition 6− → 5− du 84Rb obtenu en considérant les propriétés
du plasma produit avec le laser PHELIX à une intensité de 6×1014 W/cm2 est très faible car les
états de charge favorables à l’effet NEET ne sont pas majoritaires. Pour obtenir un taux NEET
important, il est donc nécessaire que le plasma de 84mRb soit à une température plus élevée.
Nous avons considéré une température de T = 400 eV, correspondant approximativement au
maximum du taux NEET calculé avec ISOMEX.

Taux d’excitations nucléaires calculés avec ISOMEX

A cette température, les taux d’excitations déterminés par ISOMEX sont présentés dans le
tableau 5.8.

Processus Taux d’excitation (s−1)
NEET 2,35× 103

NEEC 18,1
Photoexcitation 14,5
(e,e′) 1,67× 10−4

Total 2,38× 103

Tableau 5.8 – Taux d’excitations du 84mRb par photoexcitation, NEEC, NEET, (e,e′) et taux
d’excitation total pour un plasma de 84mRb ayant une température de 400 eV et une densité de
10−2 g/cm3. Les transitions des couches n = 4 à n = 8 vers la couche n = 2 ont été considérées.

Taux NEET calculé avec MCDF

L’évolution du taux NEET obtenu avec MCDF en fonction de l’énergie de la transition
nucléaire est donnée sur la figure 5.8. Ce taux est calculé pour des transitions des couches n = 4
à n = 8 vers n = 2. Ce taux NEET est compris entre :

λmin = 48,4 s−1 et λmax = 6,68× 104 s−1 (5.28)

Tenant compte du facteur vingt de variation possible de ces derniers et des taux évalués par
ISOMEX, nous obtenons les bornes de variation suivantes pour le taux d’excitation nucléaire
total :

λmin = 35,0 s−1 et λmax = 1,34× 106 s−1 (5.29)

Par les mêmes considérations qu’à T = 270 eV, l’ouverture des couches supérieures à n = 6
pourrait contribuer à augmenter les taux NEET maximal et minimal. La figure 5.9 présente
le taux radiatif pondéré de l’état de charge Q = 30+ calculé à T = 400 eV pour différentes
transitions entre couches électroniques. Ces calculs ont été effectués par G. Gosselin [112] et
pour une densité de 10−2 g/cm3. Nous constatons de nouveau que l’ouverture des couches n > 8
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Figure 5.8 – Évolution du taux d’excitation NEET calculé avec MCDF en fonction de l’énergie
de la transition nucléaire. Les calculs sont effectués pour un plasma de 84Rb ayant une tempéra-
ture de 400 eV et une densité de 10−2 g/cm3. Les transitions atomiques entre les couches n = 4
à n = 8 vers la couche n = 2 ont été considérées.

conduit à l’apparition de nouvelles raies dans la gamme d’énergie d’intérêt pour le NEET. Il
est alors possible que les valeurs de taux NEET soient plus élevées en prenant en compte les
transitions avec n > 8. A cause du nombre plus important de configurations à traiter dans les
calculs MCDF pour une température de 400 eV, les calculs en considérant des transitions des
couches n > 8 vers la couche n = 2 n’ont pas pu être réalisés à ce jour.

En se basant sur le taux d’excitation maximal λmax = 1,34 × 106 s−1, en supposant que la
température de 400 eV peut être atteinte sur PHELIX en diminuant le diamètre de la tache
focale et en prenant le même taux de production d’isomères que dans le paragraphe précédent
(mais avec un volume de plasma différent), nous obtenons l’évolution du nombre d’isomères
excités maximal en fonction du diamètre de la tache focale. Cette évolution est représentée sur
la figure 5.10.

Pour une tache focale dont le diamètre est compris entre 80 et 100 µm, le nombre d’isomères
excités de quelques centaines est trop faible en l’état actuel des calculs pour envisager une
expérience avec PHELIX. En effet, si l’on considère une efficacité de détection de quelques
pourcents 1, un nombre d’isomères excités de plusieurs milliers à plusieurs dizaines de milliers
semble nécessaire pour mettre en évidence une excitation nucléaire.

5.5 Discussion des conditions expérimentales permettant d’op-
timiser le nombre d’isomères excités

Configuration multi-tirs

Le laser PHELIX peut être utilisé en configuration multi-tirs. Dans celle-ci deux ou trois
impulsions laser de 1,4 ns de largeur à mi-hauteur et espacées de 4 ns sont générées. Les spectres
X mesurés sur la gamme 3,8 − 4,3 Å avec la configuration multi-tirs à deux impulsions sont
présentés sur la figure 5.11. Sur cette figure, l’intensité du spectre obtenu avec les deux impulsions
est approximativement deux fois plus importante que celle obtenue avec un seul tir. La forme des
spectres (nombre et intensités relatives des raies) est très similaire entre les deux configurations
de tir. Ceci montre que la distribution de charge n’est pas modifiée de façon drastique entre ces
deux configurations.

Cette interprétation est confortée par les résultats des calculs hydrodynamiques réalisés avec
le code CHIVAS. Ceux-ci montrent que la température atteinte n’est pas augmentée (T = 270

1. Le système de détection γ qui sera utilisé auprès du laser PHELIX n’est pas encore défini.
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Figure 5.9 – Spectres de taux radiatif pondéré tracés dans la gamme d’énergie d’intérêt pour
le calcul du taux NEET pour différentes ouvertures de couches électroniques. Calculs effectués
pour un plasma de 84Rb à l’état de charge Q = 30+, pour une température T = 400 eV et
ρ = 10−2 g/cm3.
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Figure 5.10 – Évolution du nombre d’isomères excités en fonction du diamètre de la tache
focale du laser PHELIX en considérant une température de T = 400 eV.

eV) mais que le volume du plasma est plus conséquent (d’un facteur cinq) lorsque l’on passe
d’une configuration de tir à une impulsion à celle comportant deux impulsions.

La configuration multi-tirs permet donc d’augmenter le nombre d’isomères excités puisque
qu’elle est équivalente a effectuer plusieurs tirs en un seul.

Augmentation de la cadence des tirs laser

Une autre possibilité pour accroitre le nombre d’isomères excités consiste à augmenter le
nombre de tirs laser. Le laser PHELIX ne permet que de réaliser un tir toutes les 90 minutes.
Les lasers actuellement en cours de construction (installations Apollon [114] en France et ELI
[115] et Roumanie) devraient pouvoir atteindre une cadence de un tir par minute avec approxi-
mativement les mêmes caractéristiques que PHELIX : 150 J à λ = 532 nm, durée d’impulsion
de 900 ps. Dans ce cas, les isomères, dont il faudra évaluer le taux de production, seraient créés
à l’aide de faisceaux d’ions ou de photons de Bremsstrahlung issus de la conversion de fais-
ceaux d’électrons accélérés par laser. En effet, la focalisation de deux faisceaux lasers (de 10 PW
chacun dans le cas d’ELI) dans la même chambre expérimentale permet d’utiliser un premier
faisceau comprimé pour la production des isomères et un second faisceau non comprimé pour la
production du plasma.
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Figure 5.11 – Spectres X mesurés auprès du laser PHELIX en configuration de tir à une et
deux impulsions. Chaque impulsion possède une énergie de 150 J sur une durée de 1,4 ns. Dans
le cas du multi-tir, les deux impulsions sont séparées de 4 ns.

Conclusion

Dans ce chapitre, les résultats obtenus dans ce travail ont été utilisés pour évaluer un taux
d’excitation nucléaire dans un plasma de 84Rb produit à une intensité de 6 × 1014 W/cm2.
Les taux d’excitations par photoexcitation, effet NEEC et diffusion inélastique d’électrons ont
été évalués à l’aide du code ISOMEX tandis que le taux NEET a été déterminé à l’aide de la
méthode de calcul MCDF développée dans le cadre de cette thèse. Le code MCDF, permettant
une description précise des états atomiques, a été utilisé pour déterminer les bornes de variation
de taux NEET en prenant en compte les incertitudes sur les paramètres (énergie nucléaire,
largeurs des niveaux atomiques et probabilité de transition nucléaire réduite) employés dans le
calcul de ce dernier. L’influence éventuelle des ouvertures des couches électroniques n > 8 sur
ce taux n’a, par contre, pas pu être quantifiée à ce jour.

Dans le cas du 84Rb, le taux NEET varie sur plusieurs ordres de grandeur en fonction de
l’énergie de la transition nucléaire. Le taux moyen calculé par ISOMEX peut être très différent
de celui calculé avec MCDF à une énergie donnée. ISOMEX ne semble donc pas être adapté à la
description du NEET dans le cas de noyaux légers comme le 84Rb. Cette description statistique
est plus pertinente dans le cas de noyaux lourds.

Les calculs MCDF et ISOMEX présentés dans ce chapitre ont été réalisés en considérant
un plasma de 84Rb à l’équilibre thermodynamique. Pour des faibles densités, comme à 10−2

g/cm3, les plasmas créés par laser sont principalement hors de l’équilibre thermodynamique. En
considérant un tel équilibre, les populations des configurations excitées sont généralement plus
faibles que celles calculées à l’équilibre thermodynamique [116]. Ainsi, le nombre de transitions
atomiques pouvant contribuer au NEET est diminué. Par conséquent, le taux NEET calculé
sous une hypothèse HETL est plus faible. La quantification des effets HETL sur le taux NEET
est complexe car elle nécessite l’emploi d’un code dédié, tel AVERROÈS, et n’a pas été réalisée
à ce jour pour le 84Rb.

Nous avons considéré les bornes de variation du taux NEET déterminées avec MCDF et des
taux d’excitations obtenus par ISOMEX pour la température de 270 eV afin d’évaluer le nombre
d’isomères excités attendu avec une production d’isomères avec UNILAC et un plasma de 84Rb
créé avec le laser PHELIX à une intensité de 6 × 1014 W/cm2. Le nombre d’isomères excités
ainsi obtenu étant très faible, une expérience de mise en évidence de l’excitation du 84mRb dans
ces conditions est impossible.

Afin d’obtenir un nombre d’isomères excités significatif, il est nécessaire de créer un plasma
plus chaud afin d’atteindre les états de charge élevés (Q ≥ 29+) contribuant à l’excitation
nucléaire par effet NEET. Nous avons discuté le cas d’un plasma à T = 400 eV.

Il reste à étudier les conditions expérimentales d’obtention d’une telle température. Auprès de
PHELIX, deux possibilités existent : diminuer la tache focale et/ou utiliser des cibles spécifiques
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permettant le confinement du plasma.
La mise en évidence d’une excitation nucléaire du 84mRb nécessite la détection des γ à 219

keV ou 248 keV émis lors de la désexcitation de l’état 5−. Cette détection, en environnement
laser, reste un problème actuel. En effet, le plasma émet un grand nombre photons et d’électrons
pouvant conduire à un dépôt d’énergie important dans le détecteur. Lors de l’expérience sur
PHELIX, des détecteurs NaI blindés ont été testés. Les résultats de ces expériences préliminaires
montrent que ces détecteurs n’étaient pas saturés lors du tir laser mais présentaient un bruit de
fond important. Il reste à évaluer précisément leurs réponses lors d’un tir laser de plus haute
intensité. D’autres types de détecteurs doivent être testés.
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Conclusion et perspectives

L’objectif de ce travail de thèse était le dimensionnement d’une expérience de mise en évi-
dence de l’excitation de l’état isomérique 6− du 84Rb dans un plasma produit par un laser de
haute énergie. Celle-ci est prévue en deux étapes : il faut produire l’état 6− par réactions nu-
cléaires puis créer le plasma avec un laser adapté. Nous avons, dans un premier temps, considéré
une expérience faisant intervenir l’accélérateur d’ions UNILAC pour la production des isomères
et le laser PHELIX pour la création du plasma. Les faisceaux de ces deux installations, présentes
au GSI peuvent, en effet, être focalisés dans la même enceinte expérimentale.

Au début de ce travail de thèse, seul le code ISOMEX, était à notre disposition pour évaluer
les taux d’excitations nucléaires par les processus de photoexcitation, NEET, NEEC et (e,e′). Ce
code utilise un modèle statistique pour décrire les états atomiques dans un plasma à l’équilibre
thermodynamique. D’après les résultats d’ISOMEX, le processus NEET était dominant pour
une température de plasma de 400 eV. Cependant, plusieurs questions demeuraient :

— La question de la validité d’une méthode statistique pour décrire un phénomène résonnant
tel que le NEET, dans un noyau léger, était posée.

— La possibilité de produire un plasma de 84Rb à cette température auprès du laser PHELIX
devait être discutée.

— La donnée clé pour l’étude du NEET qu’est l’énergie de la transition nucléaire, n’était
pas connue avec suffisamment de précision et devait donc être mesurée.

Afin d’obtenir une description précise des états atomiques dans un plasma à l’équilibre
thermodynamique, une méthode de calcul utilisant le code de physique atomique détaillé MCDF
a été développée. Le traitement exhaustif des configurations électroniques des ions présents dans
le plasma n’étant pas possible pour les états de charge faibles, une méthode de sélection a été
mise en place. Celle-ci utilise les résultats d’un code d’atome moyen relativiste pour sélectionner
les configurations électroniques les plus probables dans un plasma ayant une température et une
densité données.

Une expérience a été menée auprès du laser PHELIX afin de valider notre méthode de calcul
et de préciser les caractéristiques du plasma produit avec ce laser. Les spectres X émis par un
plasma de Rb ont été mesurés sur une large gamme spectrale. Lors de l’analyse de ces spectres,
des simulations hydrodynamiques ainsi que des calculs HETL ont été effectués afin de préciser
aussi les caractéristiques du plasma produit avec PHELIX. Ces résultats ont été utilisés pour la
génération des spectres théoriques, utilisés pour l’interprétation des spectres expérimentaux. A
l’issue de cette expérience, la méthode de calcul développée dans le cadre de cette thèse a été
validée et les propriétés du plasma de 84Rb créé par PHELIX ont été évaluées. Ce travail qui a
aussi permis l’identification d’environ 70 raies X a fait l’objet d’une publication [77].

L’énergie de la transition nucléaire est une donnée importante pour évaluer les taux d’ex-
citations associés à cette transition. Dans le cas du NEET, la connaissance précise de cette
quantité est même primordiale. Les données présentes dans la littérature n’étant pas assez
précises pour notre étude, nous avons mené deux expériences, auprès des accélérateurs ELSA
du CEA/DAM/DIF et TANDEM de l’IPN d’Orsay afin de préciser l’énergie de la transition
6− → 5−. La première nous a permis de valider nos méthodes d’acquisition et d’analyse en
obtenant le spectre de décroissance de l’isomère 6− et en particulier l’énergie de la transition
6− → 3−. L’état 5− ayant une durée de vie de 9 ns, la mesure de son spectre de désexcitation
nécessite un dispositif de spectroscopie γ prompte. Nous avons utilisé le multi-détecteur γ OR-
GAM installé sur une aire expérimentale de l’accélérateur TANDEM de l’IPN d’Orsay. Nous
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avons pu ainsi mesurer l’énergie de la transition 5− → 3−. A partir des deux expériences, nous
avons obtenu l’énergie de la transition 6− → 5− avec une incertitude inférieure à la dizaine
d’eV : Eγ = 3,498 (6) keV. Cette énergie est environ 500 eV supérieure à celle utilisée pour les
premières évaluations des taux d’excitations avec ISOMEX.

A partir des caractéristiques de la transition nucléaire et du plasma créé avec le laser PHE-
LIX, nous avons calculé les taux d’excitations nucléaires attendus sur cette installation. Le code
ISOMEX a été utilisé pour déterminer les taux d’excitations associés aux processus de photoex-
citation, NEEC et (e,e′). Le taux d’excitation NEET a été évalué à l’aide de la méthode de
calcul développée dans le cadre de cette thèse. Nous avons estimé les bornes de variations du
taux NEET en tenant compte des incertitudes sur les quantités intervenant dans son calcul :
l’énergie de la transition nucléaire, la probabilité de transition nucléaire réduite et les largeurs
des niveaux atomiques. Certains effets n’ont pas pu être évalués, comme celui de l’ouverture des
couches électroniques n > 8 ou de la prise en compte des effets HETL.

En considérant les bornes de variation obtenues et les taux des autres processus calculés
avec ISOMEX, le nombre d’isomères excités après un tir PHELIX est trop faible (moins de
un isomère excité par tir laser) pour envisager une expérience sur cette installation dans les
conditions expérimentales actuelles : il faut impérativement créer un plasma de 84mRb plus
chaud afin d’optimiser le nombre d’isomères excités. Pour envisager une expérience, ce nombre
doit être au minimum de plusieurs milliers à plusieurs dizaines de milliers. Pour cela, des cibles
spécifiques, actuellement en cours de développement, pourraient être utilisées.

La mise en évidence d’une excitation nucléaire dans un plasma requiert également un disposi-
tif de détection adapté. Dans le cas du 84Rb, il est nécessaire de détecter, quelques nanosecondes
après un tir laser, des γ à 219 et 248 keV. La conception d’un tel dispositif dépasse le cadre de
cette thèse mais est en cours d’étude au sein du groupe ENL. La conception de détecteurs de
physique nucléaire capable de fonctionner lors d’un tir laser est actuellement un enjeu expéri-
mental important pour ouvrir la voie aux études de physique nucléaire dans les plasmas. Pour
ces études, la mise en service des installations multi-faisceaux à haut taux de répétition Apollon
et ELI en Europe sera déterminante.
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Annexe A

Quelques éléments de structure
atomique

A.1 Description des états atomiques
Les énergies Eµ des états atomiques s’obtiennent, dans le cas stationnaire, en résolvant une

équation aux valeurs propres du type :

HΨµ = EµΨµ (A.1)
où :
— H désigne l’hamiltonien du système atomique.
— Ψµ est la fonction d’onde de l’état caractérisé par l’ensemble des nombres quantiques

désigné par le symbole µ
— Eµ est l’énergie de l’état propre µ
La résolution formelle de l’équation (A.1) est possible dans le cas des ions hydrogénoïdes en

se plaçant en coordonnées sphériques.

A.1.1 Cas non-relativiste

Dans le cas non-relativiste, un état électronique est décrit par la donnée de quatre nombres
quantiques : n, l, ml et ms. n est le nombre quantique principal (n ≥ 1) définissant la couche.
La notation d’une couche atomique suivant les valeurs de n est donnée dans le tableau A.1.

n 1 2 3 4 5 · · ·
Nom K L M N O · · ·

Tableau A.1 – Nom donné à une couche électronique suivant les valeurs de n.

l est le nombre quantique secondaire ou orbital (l ∈ J0,n − 1K) définissant une sous-couche.
La notation des sous-couches est donnée dans le tableau A.2

l 0 1 2 3 4 · · ·
Nom s p d f g · · ·

Tableau A.2 – Nom donné à une sous-couche électronique suivant les valeurs de l.

ml est le nombre quantique magnétique (ml ∈ J−l,lK) et ms le nombre quantique de spin
qui, pour un électron, (fermion de spin 1/2) ne peut prendre que deux valeurs : ms = ±1/2. La
parité d’une sous-couche nl est : (−1)l.

A.1.2 Cas relativiste

Lorsque l’interaction spin-orbite devient importante (dans le cas des éléments lourds notam-
ment), la description des états atomiques avec les nombres quantiques n, l, ml et ms n’est plus
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appropriée. Il est alors nécessaire de prendre en compte le moment cinétique total ~j = ~l+~s. Ainsi,
les orbitales électroniques définies précédemment se séparent en deux composantes : j = l±1/2.

Par conséquent, les états atomiques sont caractérisés par n, l, j et m. j est le nombre
quantique associé au moment cinétique total. m ∈ J−j,jK est la projection (en unité ~) du
moment cinétique total ~j suivant l’axe de quantification.

A.2 Description d’une configuration électronique

Dans le cas des atomes ou des ions à plus d’un électron, l’équation (A.1) n’est pas résoluble
sans recourir à des approximations. Généralement, on se place dans le cadre de l’approximation
du champ moyen. Dans cette approximation, les interactions électron-électron sont remplacées
par un champ moyen avec lequel chaque électron interagit. A l’aide de cette approximation de
particules indépendantes, la fonction d’onde du système total s’écrit comme un déterminant de
Slater (pour respecter le principe d’exclusion de Pauli) construit à partir des orbitales indivi-
duelles. Ainsi, les nombres quantiques définis ci-dessus dans le cas monoélectronique sont utilisés
pour décrire une configuration électronique d’un système à plus d’un électron. Une configuration
électronique désigne la population, c’est-à-dire le nombre d’électrons, de chaque sous-couche
électronique.

A.2.1 Cas non-relativiste

Une configuration électronique non relativiste s’écrit :

(n1l1)N1(n2l2)N2 . . . (nklk)Nk

où Nk représente le nombre d’électrons présents dans la sous-couche (nklk). nk et lk sont res-
pectivement les nombres quantiques principal et secondaire définis plus haut dans le cadre de
l’atome d’hydrogène. La dégénérescence d’une sous-couche (nl), c’est-à-dire le nombre maximal
d’électrons qu’elle peut contenir (à cause du principe d’exclusion de Pauli) est : gnl = 4l + 2.

Pour des ions fortement ionisés, l’ordre de remplissage des sous-couches électroniques est le
suivant :

— l’énergie des niveaux est croissante avec n
— pour un n donné, l’énergie des niveaux est croissante avec l
Ainsi, le remplissage d’une configuration électronique suit l’ordre suivant :

(1s)(2s)(2p)(3s)(3p)(3d) . . .

A.2.2 Cas relativiste

Dans le cas relativiste, une configuration électronique s’écrit :

(n1l1j1)N1(n2l2j2)N2 . . . (nklkjk)Nk

Dans ce cas, à n et l fixés, l’énergie d’une sous-couche croit avec j et l’ordre de remplissage est
le suivant :

(1s1/2)(2s1/2)(2p1/2)(2p3/2)(3s1/2)(3p1/2)(3p3/2)(3d3/2)(3d5/2) . . .

Par exemple, la configuration électronique fondamentale du Rb27+ est :

1s2
1/22s2

1/22p2
1/22p4

3/2

La dégénérescence d’une sous couche (nlj) est : gnlj = 2j + 1.
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A.3 Addition des moments cinétiques
Dans un atome ou un ion à plusieurs électrons, chaque état propre est caractérisé, entre

autres, par son moment cinétique total ~J et sa projection M sur l’axe de quantification. Les
vecteurs propres associés aux opérateurs ~J2 et Jz sont |JM〉 avec les valeurs propres (en unité
~) J(J + 1) et M respectivement. Le moment cinétique total ~J est la somme du moment orbital
et du spin des Ne électrons liés :

~J =
Ne∑
i=1

~li +
Ne∑
i=1

~si (A.2)

=
Ne∑
i=1

~ji (A.3)

Il existe deux schémas possibles d’addition des moments cinétiques : le couplage LS et le
couplage jj.

A.3.1 Le couplage LS ou couplage de Russel-Saunders

Le couplage LS, aussi appelé couplage de Russel-Saunders, consiste à additionner indépen-
damment les moments orbitaux et les spins des électrons pour déterminer le moment orbital
total ~L et le spin total ~S. Puis ~L et ~S sont additionnés pour obtenir le moment cinétique total
~J (équation (A.2)). Les niveaux atomiques qui diffèrent uniquement du nombre quantique J
constituent le terme spectroscopique 2S+1L. L est noté suivant la convention alphabétique du
tableau A.2 mais avec des lettres majuscules. La dégénérescence d’un terme spectroscopique est :
(2L + 1)(2S + 1). Les niveaux J sont alors notés à partir du terme spectroscopique : 2S+1LJ .
Prenons l’exemple de la configuration 2p2. Les additions des moments orbitaux et des spins
conduisent à :

L = 1⊕ 1 =


0
1
2

et S = 1
2 ⊕

1
2 =

{
0
1

Toutes les combinaisons des valeurs de L et S ne sont pas possibles car il faut respecter le
principe d’exclusion de Pauli. Ainsi, 3D3 n’est pas possible car impliquerait les deux électrons
dans le même état quantique (ml = 1 et ms = 1/2). Les termes spectroscopiques et les niveaux
associés possibles sont alors : 3P (3P0,

3P1,
3P2), 1D (1D2) et 1S (1S0).

A.3.2 Le couplage jj

Le couplage jj consiste à additionner le moment orbital et le spin de chaque électron pour
former le moment cinétique ~j. Les moment cinétiques ~j des Ne électrons sont alors sommés pour
obtenir le moment cinétique total ~J (équation (A.3)). Ainsi, pour une configuration relativiste,
il suffit d’additionner les moments cinétiques ~ji de tous les électrons de cette configuration pour
obtenir le moment cinétique total ~J . Prenons l’exemple de la configuration relativiste 2p1

1/22p1
3/2.

Nous avons :
J = 1

2 ⊕
3
2 =

{
1
2

En l’absence d’un champ magnétique ou électrique extérieur, les états |JM〉 avecM ∈ J−J,JK
ont la même énergie (ils sont dégénérés). Aussi, ces états forment un niveau J de dégénérescence
gJ = 2J + 1. L’exemple de la configuration électronique 2p1

1/22p1
3/2 est représenté sur la figure

A.1.

A.3.3 Choix du type de couplage

Les couplages LS et jj conduisent aux mêmes valeurs des moments cinétiques totaux J
et donc aux mêmes nombres de niveaux. Par exemple, la configuration non-relativiste 2p2 est
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Configuration Niveaux Etats

Figure A.1 – Représentation de la décomposition en niveaux et états de la configuration
2p1

1/22p1
3/2.

composée des trois configurations relativistes 2p2
1/2, 2p1

1/22p1
3/2 et 2p2

3/2. Le couplage jj appliqué
à ces configurations conduit aux mêmes niveaux J que ceux obtenus avec le couplage LS (voir
figure A.2).

Couplage LS Couplage jj

Figure A.2 – Exemple des constructions des niveaux atomiques de la configuration 2p2 en
appliquant le couplage LS et le couplage jj.

Le choix de l’utilisation du couplage LS ou du couplage jj dépend de l’importance de l’inter-
action électrostatique entre les électrons par rapport à l’interaction spin-orbite. Si la répulsion
coulombienne entre les électrons domine l’interaction spin-orbite alors le couplage LS est utilisé.
Cette situation se retrouve principalement dans les atomes légers. Si, au contraire, l’interaction
spin-orbite est prépondérante, le couplage jj est employé. Ce couplage intervient principalement
dans les éléments lourds.

Si les deux interactions sont du même ordre de grandeur, le couplage est dit "intermédiaire"
et l’expression des énergies des niveaux ne s’exprime plus simplement dans une base construite
par couplage LS ou jj.

A.4 Règles de sélection des transitions

Lors d’une transition à un électron entre deux niveaux J , des règles de sélection doivent
être vérifiées suivant le type de transition, électrique (notée EL) ou magnétique (notée ML).
Lors d’une transition électrique EL, le photon émis possède un moment cinétique L et une
parité de Π = (−1)L. Dans le cas d’une transition magnétique ML, le photon possède aussi un
moment cinétique L mais une parité Π = (−1)L+1. Pour une transition (EL ou ML) du niveau
Jπii → J

πf
f , la conservation du moment cinétique et de la parité impose :

|Ji − Jf | ≤ L ≤ Ji + Jf et Π = πi πf (A.4)

Prenons l’exemple d’une transition ΠL entre les orbitales 3d3/2 (πi = 1) et 2s1/2 (πf = 1).
Les règles de sélection impliquent : 1 ≤ L ≤ 2 et Π = 1. Ces deux conditions sont vérifiées pour
des transitions M1 et E2.
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Les transitions dipolaires électriques (E1) dominent les spectres d’émission X. Des raies
quadripolaires électriques (E2) ont également été observées dans certains spectres de couche L
[117]. Dans le cas de l’excitation par effet NEET de l’état 6− vers l’état 5− du 84Rb, des raies
M1 atomiques et nucléaires sont impliquées. Comme les raies M1 d’intérêt pour l’effet NEET
ne sont pas mesurables pas spectroscopie X, la méthode de calcul des spectres X émis par un
plasma développée dans le cadre de cette thèse (voir paragraphe 2.6) sera validée sur des spectres
E1.
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Annexe B

Procédures d’étalonnage spectral et
d’alignement des spectres X

B.1 Procédure d’étalonnage spectral
Comme indiqué dans le chapitre 3, une procédure itérative a été mise en place pour étalonner

les spectres X afin de tenir compte des incertitudes sur les centroïdes des raies et d’évaluer
la propagation de celles-ci au travers de toute cette procédure. Les différentes étapes qui la
composent sont représentées sur la figure B.1 et sont décrites ci-dessous :

1. Pour chaque raie utilisée pour l’étalonnage du cristal HOPG, un tirage aléatoire est réalisé
dans une distribution gaussienne centrée sur le centroïde de la raie étalon Cetali et dont
l’écart type est σCetali

.
2. La loi de dispersion du cristal est ensuite calculée avec un ajustement polynomial sur ce

nouveau jeu de centroïdes. A cette étape, le spectre X de RbCl est étalonné. Cependant,
nous ne pouvons pas utiliser ce spectre pour l’identification des raies de Rb. En effet,
les raies du Cl sont bien plus intenses que celles du Rb et rendent l’identification de ces
dernières difficile.

3. Afin de réaliser l’alignement du spectre RbF sur le spectre RbCl, huit raies intenses de
Rb, en commun entre ces deux spectres, sont identifiées et leurs centroïdes en position,
notés Caligni sont déterminés.

4. Un tirage aléatoire identique à celui effectué à l’étape 1 est réalisé sur les raies identifiées
à l’étape précédente.

5. Un ajustement linéaire est réalisé afin d’aligner les positions des raies RbF sur celles des
raies RbCl : XRbCl = αXRbF + β où les positions dans les spectres de RbCl et de RbF
sont notées XRbCl et XRbF respectivement. Le spectre RbF est aligné sur celui du RbCl
à l’aide de ces paramètres α et β

6. Le spectre RbF est étalonné à l’aide de la loi de dispersion déterminée à l’étape 2.
7. La loi de dispersion du cristal PET plan est calculée ainsi : un tirage aléatoire des cen-

troïdes des raies étalons de Si est effectué de la manière décrite à l’étape 1 puis le polynôme
d’ajustement est déterminé. Cette loi de dispersion n’est cependant pas applicable sur le
spectre de RbF à cause du décalage en position tir à tir.

8. Nous cherchons le décalage en position δXp à appliquer sur le spectre RbF non-étalonné
mesuré sur le cristal PET plan pour pouvoir appliquer la loi de dispersion calculée à
l’étape précédente. Pour cela, nous utilisons la zone de recouvrement entre le spectre RbF
mesuré sur le cristal HOPG (et désormais étalonné) et celui mesuré sur le cristal PET
plan. Dans cette zone, sept raies de Rb communes ont été identifiées et leurs centroïdes
(en position) ont été déterminés.

9. Nous effectuons un tirage aléatoire, identique à celui de l’étape 1, des centroïdes des sept
raies identifiées à l’étape précédente. Ce tirage est réalisé à la fois sur les raies mesurées
sur le cristal HOPG et sur le cristal PET plan.
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10. La valeur du décalage δXp utilisée est celle minimisant l’expression suivante :

7∑
i=1

(
λiHOPG − λiPETp(δXp)

)2
(B.1)

où :
— les λiHOPG sont les longueurs d’ondes des raies en commun entre le HOPG plan et le

PET plan, calculées à partir de l’étalonnage du HOPG plan (réalisé à l’étape 6)
— les λPETp(δXp) sont les longueurs d’ondes de ces même raies mais calculées avec

l’étalonnage du cristal PET plan (étape 7) en introduisant le décalage δXp sur les
positions de ces raies.

11. Le spectre mesuré sur le cristal PET plan est étalonné en utilisant le décalage en position
δXp déterminé à l’étape précédente et la loi de dispersion calculée à l’étape 5.

12. Les étapes 7 à 11 sont appliquées sur le spectre obtenu avec le cristal PET cylindrique.
Nous déterminons ainsi la loi de dispersion et le décalage en position δXc à l’aide de six
raies situées dans la zone de recouvrement entre les spectres mesurés sur les cristaux PET
plan (étalonné précédemment) et cylindrique.

13. Pour chaque raie de Rb d’intérêt, nous effectuons un tirage aléatoire identique à celui
de l’étape 1. Puis, la longueur d’onde de cette raie est déterminée à l’aide de la loi de
dispersion et des coefficients d’alignements associés au cristal sur lequel cette raie a été
mesurée.

Nous avons répété les étapes de la procédure ci-dessus un million de fois. A l’issue de ces
itérations, nous avons calculé les moyennes et écart-types des paramètres d’étalonnage et d’ali-
gnement ainsi que ceux des longueurs d’onde des raies d’étalonnage et de Rb d’intérêt. Les
moyennes et écart-types des raies de Rb sont reportés dans le tableau 3.7.
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 étalons PET cylindrique (Al)

et raies

 étalons HOPG (Cl)

et raies

Tirage gaussien : moyenne    

            et écart type 
Etalonnage spectre 

RbCl HOPG

Coefficients 

étalonnage HOPG

et raies Rb 

communes spectres HOPG 

RbCl et RbF

Tirage gaussien : moyenne    

            et écart type 
Etalonnage spectre 

RbF HOPG

Alignement spectres 

HOPG RbF sur RbCl

 étalons PET plan (Si)

et raies

Tirage gaussien : moyenne    

            et écart type 
Etalonnage spectre 

Si PET plan

Coefficients 

étalonnage PET plan

et raies Rb 

communes spectres RbF 

HOPG et PET plan

Tirage gaussien : moyenne    

            et écart type 
Etalonnage spectre 

Al PET cylindrique 

Coefficients étalonnage 

PET cylindrique

Tirage gaussien : moyenne    

            et écart type 

Correction décalage 

entre spectres 

RbF HOPG et PET plan

Etalonnage spectre 

RbF PET plan

et raies Rb 

communes spectres RbF 

PET plan et PET cylindrique

Tirage gaussien : moyenne    

            et écart type 

Correction décalage 

entre spectres RbF 

PET plan et cylindrique

Etalonnage spectre 

RbF PET cylindrique

Début procédure 

itérative

Figure B.1 – Diagramme de la procédure d’étalonnage. Les étapes en noir font partie de la procédure itérative tandis que celles en rouge ne sont réalisées
qu’une seule fois.
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B.2 Validité des procédures d’étalonnage et d’alignement

B.2.1 Étalonnage des cristaux

Afin de valider les lois de dispersions calculées lors de la procédure itérative, nous reportons
sur la figure B.2, les lois de dispersion moyennes (chaque paramètre du polynôme est une moyenne
sur les 106 itérations) ainsi que les points expérimentaux obtenus pour les raies étalons. Nous
constatons un bon accord entre les lois de dispersion calculées et les valeurs des longueurs d’onde
des raies étalons.
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Raies Si
Dispersion PET plan
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Figure B.2 – Relations de dispersion calculées avec les sources étalons pour les trois cristaux. Les
zones de recouvrement entre les cristaux sont reportées en pointillés. Les points correspondant
aux sources étalons sont indiqués par les symboles.

Afin de quantifier la qualité de ces ajustements pour chaque cristal, l’écart quadratique
moyen σ a été calculé. Celui-ci est défini par :

σ =

√√√√ 1
netal

netal∑
i=1

(
λitab − λicalc

)2
(B.2)

où :
— netal est le nombre de raies utilisées pour l’étalonnage (voir tableau 3.4)
— les λitab sont les longueurs d’onde tabulées des raies d’étalonnage
— les λicalc sont les longueurs d’onde de ces mêmes raies calculées à l’aide de l’ajustement

polynomial. Ce sont des moyennes issues de la procédure itérative.
Ces écarts quadratiques moyens sont présentés dans le tableau B.1. Ils sont de l’ordre de

grandeur du mÅ, ce qui est tout à fait raisonnable.

Cristal HOPG plan PET plan PET cylindrique
σ (mÅ) 1,6 0,71 0,61

Tableau B.1 – Écarts quadratiques moyens calculés à l’issue de la procédure itérative pour les
trois cristaux.

B.2.2 Alignements des spectres dans les zones de recouvrement entre cris-
taux

Lors de la procédure itérative, le spectre non-étalonné de RbF a été aligné sur le spectre
RbCl : XRbCl = αXRbF + β. A l’issue de cette procédure, les paramètres suivants sont calculés :

α = 0,9990± 0,0009
β = −0,173± 0,073 mm
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Le coefficient α est très proche de l’unité. Le décalage observé tir à tir est bien uniquement
du à une erreur de position de l’écran selon l’axe (Ox). C’est pourquoi, pour les alignements des
spectres des autres cristaux, nous avons imposé α = 1. La qualité de l’alignement des spectres
RbCl et RbF est illustré sur la figure B.3. Les intensités de ces spectres ont été modifiées afin
de mieux mettre en évidence la pertinence de l’alignement. Sur cette figure, nous pouvons aussi
noter la différence d’intensité entre les raies hydrogénoïdes et heliumoïdes du Cl et les raies du
Rb.
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Figure B.3 – Alignement du spectre RbF sur le spectre RbCl. Spectres mesurés avec le cristal
HOPG plan.

Les spectres mesurés avec les cristaux PET plan et cylindrique ont été alignés en position avec
les paramètres de décalage δXp et δXc respectivement. Les valeurs moyennes de ces coefficients
d’alignement sont :

δXp = 0,09± 0,12 mm
δXc = −1,98± 0,23 mm

Le décalage introduit sur le spectre issu du cristal PET cylindrique est millimétrique. Un
décalage similaire a été observé sur les spectres de la figure 3.8. La figure B.4 permet de vérifier
la qualité de l’alignement de ces spectres en utilisant les zones de recouvrement en longueur
d’onde des différents cristaux. Les raies utilisées pour le calcul du décalage en position sont
indiquées par des flèches. Les intensités de ces spectres ont été modifiées pour mieux visualiser
l’alignement des spectres.

Nous remarquons un bon accord dans les zones de recouvrement entre les différents spectres.
Les incertitudes sur les longueurs d’onde des raies sont détaillées dans le tableau 3.7. Elles sont
comprises entre 1 et 4 mÅ et sont croissantes avec la longueur d’onde. Ceci provient du fait
que les raies mesurées aux grandes longueurs d’onde sont issues du cristal PET cylindrique. Le
spectre de RbF obtenu avec ce cristal a été aligné sur celui mesuré avec le cristal PET plan.
Ce dernier ayant été aligné sur le spectre obtenu avec le cristal HOPG. La propagation des
incertitudes lors de la procédure d’alignement est à l’origine de l’accroissement de celles-ci avec
la longueur d’onde.
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Figure B.4 – Alignement des spectres obtenus avec les différents cristaux. Les raies utilisées pour
ces alignements sont signalées par des flèches. Les intensités de ces spectres ont été modifiées.
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Annexe C

Procédure d’étalonnage en intensité
des spectres X

Les méthodes utilisées pour évaluer les différents paramètres de l’équation 3.4 sont décrites
ci-dessous.

C.1 Correction du fading

La procédure de correction du fading a été décrite en détail dans les références [74, 118]. Les
étapes de cette correction sont brièvement rappelées ci-dessous. Si l’écran photostimulable est
irradié sur une durée τ très brève, comme dans le cas d’un tir laser durant quelques ns, le fading
peut être négligé durant l’irradiation. Le nombre de PSL lus à l’instant tl après le tir laser qui
définit l’origine des temps t = 0, s’écrit alors :

χ(τ,tl) = Y f(tl)τ = Yf(tl) (C.1)

où :
— Y est le taux de PSL produit par seconde d’irradiation. Dans le cas d’un tir laser, le

nombre total de PSL produits, Y = Y τ est une donnée plus pertinente.
— f(t) est la fonction de fading qui est la probabilité qu’un état métastable soit encore

présent à un instant t après sa création. Par définition, f(0) = 1 et lim
t→∞

f(t) = 0.
— tl est l’instant de la lecture de l’écran dans le scanner.
Afin d’évaluer Y, il nous faut déterminer f(tl). Pour cela, nous utilisons une source radioactive

dont l’activité est connue : du 137Cs dans notre cas. Cette source est placée à t = 0 sur l’écran
photostimulable pendant une certaine durée τ . Le nombre de PSL lus à l’instant tl, noté χ(τ,tl)
est donné par :

χ(τ,tl) =
∫ τ

0
Y f(tl − t)dt = Y

∫ τ

0
f(tl − t)dt (C.2)

L’intégrale présente dans l’équation (C.2) permet de tenir compte du fading ayant lieu au
cours de l’irradiation de l’écran par la source radioactive.

En renouvelant les irradiations avec la source radioactive pour une durée d’irradiation τ
constante et en faisant varier l’instant de lecture tl, nous obtenons la décroissance du signal
χ(τ,tl) en fonction de l’instant de lecture tl. Cette décroissance peut, en général, être ajustée
par une somme de deux exponentielles décroissantes :

χ(τ,tl) = A1 exp(−tl/β1) +A2 exp(−tl/β2) (C.3)

où A1, A2, β1 et β2 sont des paramètres ajustés.
Il a été montré que les constantes de temps β1 et β2 ont des ordres de grandeur de différence ;

pour des écrans TR, β1 est de l’ordre de la dizaine de minutes tandis que β2 est généralement
d’au moins deux ordres de grandeur supérieur[74]. Aussi, si les instants de lecture tl sont limités
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à une dizaine de minutes, le terme exp(−tl/β2) de l’équation (C.3) peut être considéré comme
constant et l’équation C.3 devient :

χ(τ,tl) = A1 exp(−tl/β1) +A2 (C.4)

Cette simplification permet de limiter à trois le nombre de paramètres de χ(τ,tl) à ajuster
et limiter ainsi le nombre de mesures nécessaires au tracé de la courbe de χ(τ,tl) en fonction de
tl. Cette simplification n’est valable que pour des instants de lecture tl � β2.

Le tracé de χ(5min,tl) pour différentes valeurs de tl est présenté sur la figure C.1. L’ajuste-
ment des données expérimentales par la fonction (C.4) y figure aussi. Nous constatons un bon
accord entre les données expérimentales et l’ajustement. De plus, sur cette gamme restreinte de
tl, la simplification à une seule exponentielle (équation (C.4)) de la fonction d’ajustement est
valide.

0 5 10 15 20 25 30 35 40
Instant de lecture t

l
 (min)

1500

2000

2500

χ
(5

m
in

,t
l) 

(P
S

L
)

Données expérimentales

Ajustement

Figure C.1 – Tracé de χ(5min,tl) et de son ajustement en fonction de l’instant de lecture tl

Par identification avec l’équation (C.4), f(t) peut s’écrire comme :

f(t) = B1 exp(−t/β1) +B2 (C.5)

avec :

B1 = A1
Kβ1 [exp(τ/β1)− 1] (C.6)

B2 = A2
Kτ

(C.7)

où K est une constante de normalisation provenant de la condition initiale f(0) = 1 :

K = A1
β1 [exp(τ/β1)− 1] + A2

τ
(C.8)

La fonction f est tracée sur la figure C.2 en fonction de tl. Les valeurs des paramètres de
cette fonction déterminés par la méthode décrite ci-dessus sont présentées dans le tableau C.1
en comparaison avec celles déterminées par Bonnet et al. pour des écrans TR irradiés par un
faisceau de protons de 1,5 MeV[74].

Ce travail Bonnet et al.[74]
B1 0,45 0,49
B2 0,56 0,51
β1 (min) 9,7 17,9
β2 (min) ∞ 1482

Tableau C.1 – Paramètres de la fonction f déterminés durant l’expérience sur PHELIX com-
parés à ceux de la référence [74]
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Figure C.2 – Tracé de f(tl) en fonction de l’instant de lecture tl

Les paramètres déterminés par Bonnet et al. sont du même ordre de grandeur que les nôtres.
Il est cependant normal de ne pas trouver exactement les mêmes paramètres puisque ceux-ci
dépendent des conditions expérimentales : température[119] et scanner utilisé [120]. En revanche,
il a été montré que le fading ne dépend pas du type de particule incidente [74, 120].

D’après l’équation (C.1), le facteur de correction de fading Cfading à appliquer aux spectres
expérimentaux est donné par :

Cfading = 1/f(tl) (C.9)

Les valeurs de Cfading calculées à l’instant tl après le tir laser (t = 0) correspondant aux
premières lectures des écrans sont données dans le tableau C.2. L’instant tl de première lecture
de chaque écran est déterminé lorsque le balayage (visualisé dans le logiciel d’acquisition) de cet
écran dans le scanner atteint le milieu de l’écran.

Cristal HOPG plan PET plan PET cylindrique
Instant de la première lecture tl (min) 11,22 11,93 12,47
Cfading 1,44 1,46 1,48

Tableau C.2 – Valeurs des coefficients de correction du fading

C.2 Correction du nombre de lectures des écrans photostimu-
lables

Comme nous l’avons évoqué précédemment, les écrans ont été lus plusieurs fois dans le
scanner jusqu’à ce qu’il n’y ait plus de zones saturées dans la bande de projection du spectre.
Cette saturation est liée au dispositif de lecture (photomultiplicateur) présent dans le scanner
et non pas à celle du nombre d’états métastables qu’il est possible de créer au sein de la couche
sensible. Ainsi, il est possible de corriger cette saturation pour déterminer le nombre de PSL
créés dans les zones saturées.

Pour ce faire, des rectangles sont définis dans des zones non saturées sur l’image issue de
la première lecture. Des rectangles de mêmes dimensions sont placés aux mêmes endroits sur
l’image ayant été utilisée pour l’extraction des spectres. Ces régions d’intérêt sont présentées sur
la figure C.3 pour les écrans associés aux trois cristaux. Sur cette figure, les zones saturées des
images obtenues lors de la première lecture des écrans sont clairement visibles (couleur rose).

Pour chaque cristal, le coefficient de correction Clecture est défini comme :

Clecture = 1
nroi

nroi∑
i=1

N i
1

N i
s

(C.10)

où :
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(a) HOPG plan (b) PET plan (c) PET cylindrique

Figure C.3 – Images obtenues après la première lecture des écrans photostimulables. Les régions
d’intérêt utilisées pour l’évaluation de Clecture sont représentées en bleu. Les zones saturées de
l’écran sont en rose.

— nroi est le nombre de région d’intérêt défini pour chaque cristal (nroi = 3)
— N i

1 est le nombre de PSL contenus dans la région d’intérêt i, déterminé sur l’image issue
de la première lecture de l’écran

— N i
s est le nombre de PSL contenus dans la région d’intérêt i, déterminé sur l’image ayant

servi à l’extraction du spectre (image sans zone saturée)
Les intégrales du nombre de PSL obtenues à chaque lecture des écrans ne sont pas corrigées

du fading. En effet, Clecture prend en compte la correction du fading ayant lieu après la première
lecture. Le fading entre l’instant du tir laser et celui de la première lecture est corrigé avec le
coefficient Cfading décrit au paragraphe précédent.

Les valeurs des coefficients Clecture sont présentées dans le tableau C.3.

Cristal HOPG plan PET plan PET cylindrique
Nombre de lectures de l’écran 3 3 6
Clecture 4,09 4,08 9,80

Tableau C.3 – Valeurs des coefficients de correction du nombre de lectures des écrans.

Nous pouvons vérifier la validité de cette correction en comparant l’évolution du nombre
de PSL contenu dans une zone initialement saturée et une zone non saturée de l’image en
fonction du nombre de lectures. Cette évolution est tracée sur la figure C.4 pour l’image issue
du cristal HOPG. Pour plus de clarté, les intégrales de chaque zone sont normalisées à leurs
valeurs respectives après six lectures.
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Figure C.4 – Intégrales du nombre de PSL contenus dans une zone initialement saturée et une
zone non saturée de l’image en fonction du nombre de lectures. Ces intégrales sont normalisées à
leur valeurs au bout de la sixième lecture. Les valeurs obtenues après correction de la saturation
sont aussi indiquées.

Sur l’image, la saturation de la zone initialement saturée disparait au bout de la troisième
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lecture. A partir de cette lecture, l’évolution des nombres de PSL contenus dans les zones définies
est similaire. La méthode de correction de la saturation appliquée sur les intégrales des première
et deuxième lectures est donc correcte. Ceci confirme qu’il n’y a pas de perte d’information au
niveau de l’écran dans les zones apparaissant saturées sur l’image. Cette saturation provient
bien du scanner et non d’une saturation du nombre d’états métastables dans la couche sensible
de l’écran.

C.3 Correction de la largeur des bandes de projection

Afin de tenir compte du fait que les bandes de projection définies sur la figure 3.4 ne prennent
pas en compte toute la longueur des raies suivant l’axe non-dispersif des cristaux, nous avons
défini le facteur de correction Cproj comme :

Cproj = 1
nraie

nraie∑
i=1

N i
tot − nbdfSitot

N i
proj − nbdfSiproj

(C.11)

où :
— nraie est le nombre de raies isolées et utilisées pour le calcul de Cproj
— N i

tot est le nombre total de PSL contenus dans la raie i, c’est-à-dire sur toute la longueur
de la raie suivant l’axe non-dispersif du cristal

— nbdf est la densité de PSL (en PSL/mm2) dans des zones situées en dehors de l’image du
cristal.

— Sitot est la surface de la zone utilisée pour la détermination de Ntot(i)
— N i

proj est le nombre de PSL contenus dans la zone de la raie i ayant pour longueur celle
de la bande de projection et pour largeur celle de la raie i

— Siproj est la surface de la zone utilisée pour le calcul de l’intégrale Nproj(i)

Les différentes zones nécessaires à l’évaluation de Cproj sont présentées sur la figure C.5.

(a) HOPG plan (b) PET plan

(c) PET cylindrique

Figure C.5 – Définition des zones de calcul du nombre de PSL. En bleu, sont présentées les
zones pour le calcul de Ntot et Stot. En rouge, celles pour le calcul Nproj et Sproj et enfin en vert,
celles pour l’évaluation de nbdf .

Les valeurs obtenues pour chaque cristal sont présentées dans le tableau C.4.
Le coefficient Cproj du cristal PET cylindrique est inférieur à ceux des autres cristaux. Ceci

provient de l’effet focalisant du cristal : en ne prenant qu’une petite bande de projection autour
de la ligne focale de ce cristal, la majeure partie du signal est prise en compte.
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Cristal HOPG plan PET plan PET cylindrique
Largeur de la bande de projection (mm) 4 4 0,2
nraie 5 5 7
Cproj 9,3 6,9 5,5

Tableau C.4 – Valeurs des coefficients de correction de la largeur des bandes de projection.

C.4 Réflectivités des cristaux

Une caractéristique importante d’un cristal de Bragg est sa réflectivité R(θ) qui est le rapport
entre le nombre de photons réfléchis à l’angle θ et le nombre de photons incidents d’un faisceau
lumineux infiniment fin. Dans le cas d’un cristal de Bragg parfait, on aurait R(θ) = 1 à θ = θB
et R(θ) = 0 sinon. En réalité, un cristal de Bragg n’est pas un monochromateur parfait et
les photons incidents ayant un angle θ compris dans un intervalle [θB − δθB, θB + δθB], autour
de l’angle de Bragg θB sont réfléchis avec plus ou moins d’efficacité. La courbe représentant
l’évolution de la réflectivité du cristal en fonction de l’angle θ pour un angle θB donné est
appelée rocking curve. Un exemple de rocking curve (extraite de [121]) est présenté sur la figure
C.6. Sur cette figure, les profils de réflexion en fonction de l’angle de Bragg relatif (θ− θB) pour
deux cristaux différents (LiF et HOPG) sont tracés pour une longueur d’onde de 2,75 Å. Ceci
correspond à un angle de Bragg de 43,1◦ pour le cristal de LiF et de 24,2◦ pour le cristal de
HOPG (cristaux utilisés à l’ordre n = 1).

Figure C.6 – Exemple de profils de réflexion pour deux cristaux différents. Figure issue de [121].

Chaque profil de réflexion peut être ajusté par une fonction gaussienne dont la largeur à
mi-hauteur (FWHM ) évalue la résolution du cristal de Bragg à l’angle θB. Sur l’exemple de la
figure C.6, le cristal de LiF (FWHM = 0,20◦) a une meilleure résolution que le cristal de HOPG
(FWHM = 0,55◦).

La réflectivité intégrée Rint(θB) est définie comme l’intégrale du profil de réflexion :

Rint(θB) =
∫
θ
R(θ − θB)dθ (C.12)

Plus celle-ci est élevée et plus le cristal est réfléchissant. Dans l’exemple de la figure C.6, le
cristal de HOPG (Rint(24,2◦) = 2,9 mrad) possède une réflectivité intégrée bien supérieure à
celle du cristal LiF (Rint(43,1◦) = 0,52 mrad). Les cristaux HOPG sont plus réfléchissants car
ce sont des cristaux mosaïques qui peuvent être considérés comme une composition de plusieurs
sous-cristaux plans ayant des orientations légèrement différentes. Ainsi, l’acceptance angulaire
du cristal est plus importante puisque les différentes orientations des sous-cristaux plans peuvent
conduire à une réflexion des photons même s’ils ont un angle d’incidence légèrement différent de
l’angle de Bragg. Cet effet est représenté sur la figure C.7. En contrepartie, la résolution de ces
cristaux est détériorée.

Les réflectivités intégrées des cristaux que nous avons utilisés n’ont pas été mesurées. Aussi,
nous avons utilisé les données disponibles dans la littérature. Les réflectivités intégrées des
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Figure C.7 – Représentation de l’effet d’un cristal mosaïque. Figure issue de [72].

cristaux HOPG et PET plans sont tracées sur la figure C.8 et sont respectivement issues des
références [122] et [123]. Elles sont tracées en fonction de la longueur d’onde λ du rayonnement
incident. L’équivalence entre l’angle de Bragg θB et la longueur d’onde λ est immédiate en
utilisant la relation de Bragg . Aussi, nous exprimerons la réflectivité intégrée indifféremment
en fonction de l’angle de Bragg (Rint(θB)) ou de la longueur d’onde associée (Rint(λ)). Sur la
figure C.8, nous constatons de nouveau que la réflectivité intégrée d’un cristal HOPG est bien
supérieure à celle d’un cristal PET.
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Figure C.8 – Réflectivités intégrées en fonction de la longueur d’onde pour des cristaux
HOPG[122] et PET[123] plans.

Les réflectivités intégrées des cristaux HOPG et PET peuvent être ajustées par des polynômes
d’ordre 3 et 5 respectivement. Dans ce travail, nous faisons l’hypothèse que la réflectivité d’un
cristal cylindrique est identique à celle d’un cristal plan et utiliserons ainsi la même courbe de
réflectivité intégrée pour les deux cristaux PET.

La réflectivité intégrée caractérise les propriétés de réflexion du cristal suivant son axe disper-
sif. Aussi, pour estimer le nombre de photons réfléchis par le cristal (et donc incidents sur l’écran
photostimulable), il faut tenir compte de la longueur de celui-ci selon son axe non-dispersif. En
effet, plus l’angle solide sous-tendu par le cristal est important et plus le nombre de photons
réfléchis le sera. Le nombre de photons réfléchis Nr(λ) à la longueur d’onde λ, associée à l’angle
θB par la relation de Bragg, est donné par :

Nr(λ) = NX(λ)
∫
φ

∫
θ
R(θ − θB)dθdφ = NX(λ)Rint(θB)φcoll(λ) (C.13)

où :
— NX(λ) est le nombre de photons par steradian émis par la source à la longueur d’onde λ.
— Rint(θB) est la réflectivité intégrée du cristal à l’angle de Bragg θB.
— φcoll(λ) est l’angle de collection du cristal.
D’après la figure C.9, l’angle de collection du cristal est donné par :

φcoll(λ) = 2 arctan
(

Lnd
2D(λ)

)
≈ Lnd
D(λ) (C.14)
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Figure C.9 – Représentation de l’angle solide effectif d’un cristal de Bragg plan à la longueur
d’onde λ (en rouge) et de l’angle de collection du cristal φcoll(λ) (en pointillés).

où
— D(λ) est la distance entre la source et le cristal pour une longueur d’onde λ donnée (ou

un angle de Bragg θB donné).
— Lnd est la longueur du cristal suivant son axe non-dispersif.

A partir des équations (C.13) et (C.14), nous pouvons définir un angle solide effectif Ωeff (λ)
du cristal à la longueur d’onde λ comme :

Ωeff (λ) = Nr(λ)
NX(λ) = 2Rint(λ) arctan

(
Lnd

2D(λ)

)
(C.15)

Ωeff (λ) représente ainsi l’angle solide géométrique du cristal pondéré par la réflectivité inté-
grée de celui-ci à la longueur d’onde λ. L’évolution de l’angle solide effectif Ωeff (λ) en fonction
de la longueur d’onde λ pour chaque cristal est représentée sur la figure C.10. Sur cette figure,
nous constatons que le cristal HOPG possède un angle solide effectif plus important que les
cristaux PET. Ceci provient de sa réflectivité qui est un ordre de grandeur plus élevée que celle
d’un cristal PET.
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Figure C.10 – Évolutions des angles solides effectifs Ωeff (λ) des trois cristaux en fonction de
la longueur d’onde λ.

C.5 Détermination de la transmission des photons X au travers
des feuilles de protection

Afin de protéger les cristaux des débris émis par la cible lors du tir laser, une feuille de
protection a été placée devant chaque cristal. Des feuilles de même composition étaient placées
devant les porte-écrans afin de constituer un blindage pour les particules de basse énergie. Les
valeurs des transmissions des couches d’aluminium et de mylar sont issues de la base de données
CXRO 1 (référence [124]) et sont tracées sur la figure C.11. La transmission totale des photons

1. voir http://henke.lbl.gov/optical_constants/
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en fonction de leur longueur d’onde λ au travers des deux feuilles de protection est aussi tracée
sur la figure C.11.
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Figure C.11 – Transmission des photons au travers des couches composant une feuille de pro-
tection. La transmission totale au travers des deux feuilles de protection est aussi tracée ainsi
que son ajustement polynomial.

Pour faciliter l’analyse numérique des données, cette transmission totale est ajustée, avec un
bon accord, par un polynôme de degré 4, représenté en pointillés sur la figure C.11.

C.6 Détermination de la fonction de réponse des écrans photo-
stimulables

Afin de déduire le nombre de photons émis par la source, nous devons déterminer la réponse
des écrans RIP (λ). Celle-ci exprime le nombre de PSL induit par le passage d’un photon incident
de longueur d’onde λ. Le modèle permettant de calculer les fonctions de réponses en fonction des
énergies et des différents types de particules a été décrit dans les références [73, 74, 118]. Dans ce
modèle, le nombre de sites métastables créés et donc le nombre de PSL mesurés est proportionnel
à l’énergie déposée par la particule incidente et par toutes les particules secondaires créées dans
l’écran. De plus, l’absorption des PSL et des photons de lecture du scanner dans la couche
sensible des écrans TR est décrite par une loi de Beer-Lambert. Dans ce modèle la réponse des
écrans à un photon de longueur d’onde λ s’exprime donc par :

RIP (λ) = αγ

∫ W

0

dEdep
dz

(λ,z) exp
(
− z
L

)
dz (C.16)

où :
— αγ est la sensibilité de l’écran aux photons (exprimé en PSL/keV)
— W est l’épaisseur de la couche sensible
— dEdep

dz (λ,z) est l’énergie déposée dans une épaisseur dz à la profondeur z de la couche
sensible par le photon incident (de longueur d’onde λ) et par les particules secondaires
créées dans la couche sensible.

— L est une longueur d’absorption linéique qui décrit l’atténuation des photons dans la
couche sensible des écrans

Le terme dEdep
dz (λ,z) de l’équation (C.16) est calculé à l’aide de simulations Monte-Carlo

réalisées à l’aide du code Geant4 [125]. Dans ces simulations, la composition des écrans, décrite
dans le tableau 3.3, est prise en compte et une liste de processus physiques est associée à chaque
type de particules.

Les fonctions de réponse ont été déterminées dans des études précédentes pour différentes
particules incidentes (électrons, photons, protons et particules α) et pour trois types d’écran
(MS, SR et TR)[73, 74, 118]. Concernant les photons, elles ont été calculées sur une gamme
en énergie allant de 5 keV (λ = 2,5 Å) à 10 MeV (λ = 1,2 mÅ). Par conséquent, nous devons
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déterminer ces fonctions de réponse pour des photons dont l’énergie est comprise entre 1,7
(λ = 3,8Å) et 3,3 keV (λ = 7,3 Å) à l’aide de l’équation (C.16). D’après ces études, il a été
montré que le paramètre αγ dépend du type d’écran, de la nature des particules incidentes et du
scanner utilisé. Le paramètre L, quant à lui, ne dépend que de l’écran et du modèle de scanner
utilisé.

Le scanner utilisé lors de la campagne expérimentale sur PHELIX était du même modèle
(FLA-7000) que celui utilisé lors des mesures décrites dans les références [73, 74, 118]. Nous
avons donc utilisé la valeur de la longueur d’absorption linéique déterminée dans la référence
[118] : L = 44±4 µm. Comme il nous est impossible d’évaluer le paramètre αγ , nous avons aussi
utilisé celui de la référence [118], αγ = 4,85± 0,15(stat)± 1,20(syst) PSL/keV, pour calculer la
fonction de réponse des écrans TR dans la gamme spectrale d’intérêt pour l’analyse des spectres
X (3,5 − 7,5Å). Celle-ci est tracée sur la figure C.12. Ces calculs ont été réalisés à différentes
longueurs d’onde à l’aide du code Geant4. Afin de faciliter l’analyse des spectres expérimentaux,
la réponse des écrans en fonction de la longueur d’onde est ajustée à l’aide d’un polynôme de
degré trois.
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Figure C.12 – Réponse en photons des écrans TR dans la gamme spectrale 3,5− 7,5 Å.

La réponse des écrans TR décroit quand la longueur d’onde du rayonnement incident croit
(énergie des photons décroissante). A ces longueurs d’onde, tous les photons sont absorbés dans
l’épaisseur de la couche sensible. Ainsi, plus les photons sont d’énergie élevée et plus le nombre
d’états métastables créés dans la couche sensible de l’écran est important.

Comme nous avons utilisé les paramètres αγ et L issus de la référence [118] pour évaluer la
fonction de réponse présentée sur la figure C.12, un écart au maximum de 20% peut être attendu
avec celle que l’on aurait mesurée lors de la campagne expérimentale. Cet écart sur la fonction
de réponse affectera tous les spectres X par un même coefficient multiplicatif.
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Annexe D

Sources radioactives utilisées

Les intensités γ Iγ sont données pour 100 désintégrations du noyau considéré.

D.1 Source d’152Eu [99]

Énergie (keV) Iγ (%)
121,7817 (3) 28,53 (16)
244,6974 (8) 7,55 (4)
344,2785 (12) 26,59 (20)
443,965 (3) 3,13 (2)

778,9045 (24) 12,63 (8)
964,072 (18) 14,62 (6)
1112,076 (3) 13,67 (8)
1408,013 (3) 20,87 (9)

D.2 Source de 133Ba [94]

Énergie (keV) Iγ (%)
160,6120 (16) 0,638 (5)
223,2368 (13) 0,453 (3)
276,3989 (12) 7,16 (5)
302,8508 (5) 18,34 (13)
356,0129 (7) 62,05 (19)
383,8485 (12) 8,94 (6)

D.3 Source de 60Co [126]

Énergie (keV) Iγ (%)
1173,228 (3) 99,85 (3)
1332,492 (4) 99,9826 (6)
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Annexe E

Probabilité de transition réduite
nucléaire dans le modèle de
Weisskopf

E.1 Probabilité de transition réduite nucléaire
La probabilité de transition réduite entre les états nucléaires 1 et 2, BI1→I2(πL) est géné-

ralement donnée dans les tables par rapport à sa valeur calculée dans le modèle à particules
indépendantes de Weisskopf, BW (πL) :

BI1→I2(πL) = γ BW (πL) (E.1)

où γ est une quantité exprimée en unité Weisskopf (W.u). BW (πL) ne dépend pas des moments
cinétiques des états nucléaires initial et final. A l’inverse, BI1→I2(πL) dépend du sens de la tran-
sition entre les états nucléaires 1 et 2 (excitation ou désexcitation). La relation entre BI1→I2(πL)
et BI2→I1(πL) est [1] :

BI1→I2(πL) = 2I2 + 1
2I1 + 1BI2→I1(πL) (E.2)

où I1 et I2 désignent respectivement les moments angulaires totaux des états nucléaires 1 et 2.
Des valeurs de BI1→I2(πL) très différentes de 1 W.u indiquent que la transition I1 → I2 est

fortement influencée par un mouvement collectif des nucléons au sein du noyau.

E.2 Expressions des probabilités de transition réduites nu-
cléaires dans le modèle de Weisskopf

E.2.1 Transition électrique

Pour une transition électrique EL, BW (EL) s’exprime par [127] :

BW (EL) = e2

4π

( 3
L+ 3

)2
R2L (E.3)

où e est la charge élémentaire et R le rayon du noyau. Généralement, R est calculé à partir de
R = r0A

1/3 avec r0 = 1,2 fm et A le nombre de masse du noyau.

E.2.2 Transition magnétique

Pour une transition électrique ML, BW (ML) s’exprime par [127] :

BW (ML) = 10
π

(
e~

2mpc

)2 ( 3
L+ 3

)2
R2L−2 (E.4)

où mp est la masse du proton.
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Annexe F

Méthode de détermination du
rapport d’intensité des transitions à
3,4 et 219 keV

Dans un premier temps, nous écrivons le bilan des taux de transition peuplant et dépeuplant
le niveaux 5−. Comme les moments cinétiques des niveaux sont déterminés avec ambiguïté, nous
utilisons les énergies des transitions pour la notation de ce bilan. Nous pouvons ainsi écrire :

λ77 + λ136 + λ147 = λ3,4 + λ219 (F.1)

où λE est le taux de désexcitation total de la transition d’énergie E. En introduisant les
coefficients de conversion interne, il vient :

λ77
γ

(
1 + α77

e

)
+ λ136

γ

(
1 + α136

e

)
+ λ147

γ

(
1 + α147

e

)
= λ3,4

γ

(
1 + α3,4

e

)
+ λ219

γ

(
1 + α219

e

)
(F.2)

où λEγ est le taux de désexcitation radiatif de la transition d’énergie E et αEe le coefficient de
conversion interne associé à la transition d’énergie E. D’après l’évaluation de Kondev, nous
avons : α77

e = 0,212, α3,4
e = 361 (cette valeur a été calculée avec le code BrIcc[104] par Kondev)

et α219
e = 0,0556. En revanche, les coefficients de conversion interne des transitions à 136 keV et

147 keV ne sont pas connus car les natures multipolaires de transitions ne sont pas déterminées.
Dans un premier temps, nous considérons que α136

e = α147
e = 0. Ainsi, il vient :

λ3,4
γ

λ219
γ

= 1
1 + α3,4

e

(
λ77
γ

λ219
γ

(
1 + α77

e

)
+
λ136
γ

λ219
γ

+
λ147
γ

λ219
γ

− 1− α219
e

)
(F.3)

Döring et al. ont obtenu expérimentalement [38] : λ
3,4
γ

λ219
γ

= (0,23±0,08)%. Nous nous proposons
de vérifier la valeur de ce rapport à l’aide des données obtenues auprès du TANDEM d’Orsay.
Expérimentalement, λ3,4

γ

λ219
γ

est déterminé à l’aide de :

λ3,4
γ

λ219
γ

= 1
1 + α3,4

e

[(
A77
ε(77)

(
1 + α77

e

)
+ A136
ε(136) + A147

ε(147)

)
ε(219)
A219

− 1− α219
e

]
(F.4)

où : AE désigne l’intégrale du pic de pleine énergie d’énergie E et ε(E) l’efficacité de pleine
énergie de l’ensemble des Ge d’ORGAM à l’énergie E. Cette efficacité est déterminée à l’aide
d’une source radioactive dont l’activité est connue. En relatif, cette efficacité est donnée par :

ε(E)
ε(Eref ) = AE I

Eref
γ

AEref IEγ
(F.5)

où IEγ est la probabilité qu’un γ d’énergie E soit émis lors d’une désintégration de la source
radioactive (voir annexe D). Cette efficacité est déterminée sur un spectre γ total obtenu avec
la source d’152Eu. Ce spectre total est la somme des spectres γ de cette source mesurés avec les
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différents Ge haut gain d’ORGAM. L’efficacité ainsi calculée correspond à celle d’un Ge fictif
constitué de l’ensemble des Ge haut gain d’ORGAM. La courbe d’efficacité ε(E)

ε(443) obtenue ainsi
est présentée sur la figure F.1. D’après cette figure, nous ne disposons que de deux points (à
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Figure F.1 – Évolution de l’efficacité totale normalisée à celle mesurée à 443 keV en fonction
de l’énergie du γ incident.

121 et 244 keV) qui peuvent être utilisés pour déterminer les efficacités à 135, 147 et 219 keV.
Celles-ci sont déterminées par une extrapolation linéaire des efficacités mesurées à 121 et 244
keV. Comme nous ne disposons pas de points expérimentaux proches de 77 keV, nous utilisons
également cette extrapolation pour déterminer l’efficacité à cette énergie. Nous obtenons ainsi :

ε(77)
ε(219) ≈ 0,53 ε(136)

ε(219) ≈ 0,73 ε(147)
ε(219) ≈ 0,76

A partir du spectre direct total créé en additionnant tous les spectres directs de 84Rb obtenus
avec les Ge haut gain, présenté sur la figure F.2, nous déterminons les aires des pics γ d’intérêt.
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Figure F.2 – Spectre total issu de l’addition de tous les spectres 84Rb des Ge haut gain. Des
agrandissements autour des pics γ d’intérêt sont présentés.

D’après la figure F.2, les aires des pics à γ à 136, 147 et 219 keV peuvent être déterminées.
Elles sont calculées en intégrant les pics avec une soustraction de fond modélisé par une droite
sous chaque pic. Le pic à 77 keV étant mélangé avec les raies (X et γ) de l’197Au émises à cette
même énergie, nous ne pouvons pas déterminer A77 à partir du spectre γ direct de la figure F.2.

Afin de diminuer le nombre coïncidences fortuites entre les pics à 77 keV de l’197Au et du
84Rb, nous utilisons le spectre obtenu avec la gate à 219 keV (figure 4.21). Sur ce spectre, nous
évaluons le rapport des aires des pics à 136 et 77 keV : R77/136 ≈ 0,145. Sur le spectre obtenu

170



par projection de la gate à 219 keV, le pic de l’197Au à 279 keV est encore visible. Il est donc
possible que le pic à 77 keV soit encore contaminé par l’197Au. Nous allons considérer les deux
cas extrêmes : le pic à 77 keV sur le spectre de la gate à 219 keV est constitué complètement
soit de 84Rb, soit d’197Au.

Si l’on considère le cas où le pic à 77 keV est composé uniquement d’or, l’équation (F.4)
permet d’obtenir la valeur minorante de λ3,4

γ

λ219
γ

et devient :

(
λ3,4
γ

λ219
γ

)min

= 1
1 + α3,4

e

[(
A136
ε(136) + A147

ε(147)

)
ε(219)
A219

− 1− α219
e

]
(F.6)

Nous obtenons ainsi la valeur minorante de
(
λ3,4
γ

λ219
γ

)min
suivante :

(
λ3,4
γ

λ219
γ

)min

≈ 0,12%

En considérant que le pic à 77 keV n’est composé que de 84Rb, la valeur majorante du rapport
λ3,4
γ

λ219
γ

est calculée par :(
λ3,4
γ

λ219
γ

)maj

= 1 + α77
e

1 + α3,4
e

A136R77/136 ε(219)
A219 ε(77) +

(
λ3,4
γ

λ219
γ

)min

(F.7)

Nous obtenons : (
λ3,4
γ

λ219
γ

)maj

≈ 0,19%

Les bornes minorante et majorante que nous obtenons sont compatibles avec la valeur obtenue
par Döring et al.[38]. L’hypothèse selon laquelle α136

e = α147
e = 0 a sans doute été effectuée par

Döring et al. pour obtenir λ3,4
γ

λ219
γ

puisqu’ils ne connaissaient pas les natures des deux transitions.
Cette hypothèse semble valable si ces transitions sont des M1 pures. En effet, les coefficients
de conversion interne, calculés avec le code BrIcc [104] 1 sont : α136

e = 0,0633 et α147
e = 0,051.

Si les deux transitions sont de type E2, l’hypothèse α136
e = α147

e = 0 est plus approximative :
α136
e = 0,317 et α147

e = 0,236.
Au travers de cette vérification qualitative de λ3,4

γ

λ219
γ

, nous pensons avoir retrouvé les hypothèses
utilisées par Döring et al. pour l’évaluation de ce rapport. Sous ces mêmes hypothèses, nous
obtenons un rapport λ3,4

γ

λ219
γ

compatible avec leur résultat.

1. http://bricc.anu.edu.au/index.php

171

http://bricc.anu.edu.au/index.php


172



Annexe G

Expression de l’élément de matrice
de couplage atome-noyau

Le terme |Wi1,f2|2 est calculé comme une somme sur les sous-état magnétiques atomiquesMf

et nucléairesM2 finals et une moyenne sur les sous-états magnétique atomiquesMi et nucléaires
M1 initiaux :

|Wi1,f2|2 = 1
(2I1 + 1)(2Ji + 1)

∑
M1M2

∑
MiMf

∣∣∣〈Ψf2
∣∣∣HL

M

∣∣∣Ψi1
〉∣∣∣2 (G.1)

où :
— I1 et Ji sont les moments cinétiques totaux des états initiaux nucléaire et atomique

respectivement
— HL

M est l’hamiltonien d’interaction atome-noyau. Il s’agit d’un opérateur tensoriel d’ordre
L [9]

— |Ψi1〉 et |Ψf2〉 sont les états initial et final du système total atome-noyau

L’élément de matrice
〈

Ψf2
∣∣∣HL

M

∣∣∣Ψi1
〉
dépend du type de transition et de la base choisie

pour exprimer les états atomiques et nucléaires. Dans notre cas, nous disposons de deux bases
pour exprimer les états atomiques : la base des orbitales et la base des états |JMΠ〉.

Dans la base des orbitales, et pour une transitions α → β entre les orbitales α et β
de deux configurations électroniques, l’élément de matrice de couplage atome-noyau est noté〈

Ψβ2
∣∣∣HL

M

∣∣∣Ψα1
〉
. Les états initial et final du système total atome-noyau sont alors |Ψα1〉 et

|Ψβ2〉 respectivement.
Pour une transition i → f entre deux états atomiques |JMΠ〉, l’élément de matrice de

couplage atome noyau est noté :
〈

Ψf2
∣∣∣HL

M

∣∣∣Ψi1
〉
.

Dans cette annexe, les résultats obtenus dans la base des orbitales à partir de la théorie
développée dans le cadre de la conversion interne sont rappelés. Ceux-ci seront utilisés par
la suite pour exprimer l’élément de matrice de couplage atome-noyau dans la base des états
atomiques |JMΠ〉.

G.1 Expression de
〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉

G.1.1 Expression dans la base des orbitales

Dans ce paragraphe, l’expression de l’élément de matrice de couplage atome-noyau dans la
base des orbitales est rappelée. Celle-ci sera utilisée pour exprimer cet élément de matrice dans
la base des états atomiques |JMΠ〉.

Dans la base des orbitales, les états initial et final du système total atome-noyau s’expriment
par :

|Ψα1〉 = |ψα〉 ⊗ |Ψ1〉 = |nακαjαmα〉 ⊗ |I1M1Π1〉
|Ψβ2〉 = |ψβ〉 ⊗ |Ψ2〉 = |nβκβjβmβ〉 ⊗ |I2M2Π2〉
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L’expression de
〈

Ψβ2
∣∣∣HL

M

∣∣∣Ψα1
〉
pour l’effet NEET est identique à celle de la conversion

interne. En effet, seule la nature des fonctions d’onde électroniques (liée-libre dans le cas de la
conversion internet et liée-liée dans le cas du NEET) est différente. Dans le cadre de la théorie
de la conversion interne,

〈
Ψβ2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψα1
〉

dans la base des orbitales s’exprime à partir des
développements présentés dans la référence [9].

〈
ψβ Ψ2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ψα Ψ1
〉

=
〈
nβκβjβmβ

∣∣∣HL
M

∣∣∣nακαjαmα

〉〈
I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

(G.2)

=
∑
LM

(−1)M+1+I2−M2+mβ+1/2i
√

4πe(k12)L+1

√
(2L+ 1)(2jα + 1)(2jβ + 1)

L(2L+ 1)!!

×
(

I2 L I1
−M2 −M M1

)(
jβ L jα
−mβ M mα

)(
jβ L jα
1
2 0 −1

2

)
× 〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉M e

βα(πL) (G.3)

Le terme 〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉 est relié à la probabilité de transition réduite nucléaire par :

B1→2(πL) = 1
2I1 + 1 |〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉|2 (G.4)

oùM(πL) désigne l’opérateur de transition électromagnétique.

G.1.2 Expression dans la base des états atomiques |JMΠ〉

Dans ce paragraphe, nous allons exprimer l’élément de matrice
〈

Ψf2
∣∣∣HL

M

∣∣∣Ψi1
〉
dans la base

des états atomiques |JMΠ〉. Pour cela, les états atomiques sont d’abord exprimés dans la base
des CSF à l’aide des coefficients calculés par MCDF. Puis les éléments de matrice réduits entre
ces CSF sont déterminés dans la base des orbitales afin d’introduire les résultats obtenus dans
cette base (paragraphe précédent).

Dans la base des états atomiques |JMΠ〉, les états initial et final du système total s’écrivent :

|Ψi1〉 = |Φi〉 ⊗ |Ψ1〉 = |JiMiΠi〉 ⊗ |I1M1Π1〉
|Ψf2〉 = |Φf 〉 ⊗ |Ψ2〉 = |JfMfΠf 〉 ⊗ |I2M2Π2〉

Afin d’alléger les notations, la parité Π des états atomiques et nucléaire ne sera pas précisée
dans la suite car elle n’est pas nécessaire au calcul de

〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉
. Il vient :

〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉

=
〈
JfMf

∣∣∣HL
M

∣∣∣ JiMi

〉〈
I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

(G.5)

L’expression précédente est obtenue en supposant un noyau ponctuel, permettant ainsi de
séparer les calculs des termes atomique

〈
JfMf

∣∣∣HL
M

∣∣∣ JiMi

〉
et nucléaire

〈
I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉
.

Cette hypothèse est également réalisée dans la référence [9] pour obtenir l’expression (G.3).
En utilisant le théorème de Wigner-Eckart sur le terme

〈
JfMf

∣∣∣HL
M

∣∣∣ JiMi

〉
, il vient :

〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉

= (−1)Jf−Mf

(
Jf L Ji
−Mf M Mi

)〈
Jf
∥∥∥HL

∥∥∥ Ji〉
×
〈
I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

(G.6)

En utilisant les coefficients (réels) de décomposition des états atomiques |J〉 sur la base des
CSF :

|Ji〉 =
∑
j

cij |νjJj〉

où νj désigne les autres nombres quantiques nécessaires pour définir sans ambiguïté une CSF.
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Il vient : 〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉

= (−1)Jf−Mf

(
Jf L Ji
−Mf M Mi

)
×
∑
jj′

cij′cfj
〈
νjJj

∥∥∥HL
∥∥∥ νj′Jj′〉〈I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

(G.7)

L’élément de matrice réduit
〈
νjJj

∥∥∥HL
∥∥∥ νj′Jj′〉, exprimé entre deux CSF peut s’écrire dans

la base des orbitales |nkκkjk〉 à l’aide des coefficients calculés avec le code développé par G.
Gosselin : 〈

νjJj
∥∥∥HL

∥∥∥ νj′Jj′〉 =
∑
kk′

ajj′kk′
〈
nkκkjk

∥∥∥HL
∥∥∥nk′κk′jk′〉 (G.8)

Il vient alors :〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉

= (−1)Jf−Mf

(
Jf L Ji
−Mf M Mi

)
×
∑
jj′

∑
kk′

cij′cfjajj′kk′
〈
nkκkjk

∥∥∥HL
∥∥∥nk′κk′jk′〉〈I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

(G.9)

Le terme
〈
nkκkjk

∥∥∥HL
∥∥∥nk′κk′jk′〉 est l’élément de matrice réduit de couplage atome-noyau

exprimé dans la base des orbitales. L’expression (G.3) ne peut donc pas être utilisée directement
dans l’équation (G.9) car, dans cette expression, l’élément de matrice de couplage atome-noyau
n’est pas réduit. Nous devons donc appliquer le théorème de Wigner-Eckart dans la partie
atomique de l’équation (G.2). En remplaçant les indices α et β par k′ et k respectivement dans
cette équation, il vient :〈

ψk Ψ2
∣∣∣HL

M

∣∣∣ψk′ Ψ1
〉

=
〈
nkκkjkmk

∣∣∣HL
M

∣∣∣nk′κk′jk′mk′

〉〈
I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

(G.10)

En appliquant le théorème de Wigner-Eckart sur le terme
〈
nkκkjkmk

∣∣∣HL
M

∣∣∣nk′κk′jk′mk′

〉
de

l’équation (G.10), nous avons :

〈
nkκkjkmk

∣∣∣HL
M

∣∣∣nk′κk′jk′mk′

〉
= (−1)jk−mk

(
jk L jk′

−mk M mk′

)
×
〈
nkκkjk

∥∥∥HL
∥∥∥nk′κk′jk′〉 (G.11)

et ainsi :〈
nkκkjk

∥∥∥HL
∥∥∥nk′κk′jk′〉〈I2M2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ I1M1
〉

= (−1)−jk+mk(
jk L jk′

−mk M mk′

)
×
〈
ψk Ψ2

∣∣∣HL
M

∣∣∣ψk′ Ψ1
〉

(G.12)

En introduisant dans (G.12) l’expression (G.3) en remplaçant les indices α et β par k′ et
k respectivement, nous obtenons l’expression de l’élément de matrice de couplage atome-noyau
avec un élément de matrice atomique réduit :〈

nkκkjk
∥∥∥HL

∥∥∥nk′κk′jk′〉〈I2M2
∣∣∣HL

M

∣∣∣ I1M1
〉

=
∑
LM

i(−1)M+I2−M2+2mk+3/2−jk
√

4π

× e(k12)L+1
√

(2L+ 1)(2jk′ + 1)(2jk + 1)
L(2L+ 1)!!

×
(

I2 L I1
−M2 −M M1

)(
jk L jk′
1
2 0 −1

2

)
× 〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉M e

kk′(πL) (G.13)
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En introduisant cette dernière expression dans l’équation (G.9), il vient :〈
Ψf2

∣∣∣HL
M

∣∣∣Ψi1
〉

=
∑
LM

∑
jj′

∑
kk′

(−1)Jf−Mf+M+I2−M2+2mk+3/2−jkcij′cfjajj′kk′ (G.14)

× i
√

4πe(k12)L+1
√

(2L+ 1)(2jk′ + 1)(2jk + 1)
L(2L+ 1)!!

×
(

Jf L Ji
−Mf M Mi

)(
I2 L I1
−M2 −M M1

)(
jk L jk′
1
2 0 −1

2

)
× 〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉M e

kk′(πL) (G.15)

G.2 Expression de |Wi1,f2|2

A l’aide des expressions de l’élément de matrice de couplage atome noyau dans la base des
orbitales et dans la base des états |JMΠ〉, nous pouvons développer le terme |Wi1,f2|2 dans ces
deux bases.

G.2.1 Expression dans la base des orbitales

L’expression de |Wα1,β2|2 dans la base des orbitales a déjà été publiée dans les références [106]
et [1] à partir des principes de la QED et de la théorie formelle des réactions respectivement.
Nous pouvons également formuler ce terme à l’aide des résultats de la théorie de la conversion
interne. Dans la base des orbitales, |Wα1,β2|2 s’exprime à l’aide des équations (G.1) et (G.3) :

|Wα1,β2|2 = 1
(2I1 + 1)(2jα + 1)

∑
M1M2

∑
mαmβ

∣∣∣〈ψβ Ψ2
∣∣∣HL

M

∣∣∣ψα Ψ1
〉∣∣∣2

= 1
(2I1 + 1)(2jα + 1)

∑
M1M2

∑
mαmβ

∣∣∣∣∣∑
LM

i(−1)M+1+I2−M2+mβ+1/2√4πe(k12)L+1

×

√
(2L+ 1)(2jα + 1)(2jβ + 1)

L(2L+ 1)!!

(
I2 L I1
−M2 −M M1

)(
jβ L jα
−mβ M mα

)

×
(
jβ L jα
1
2 0 −1

2

)
〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉M e

βα(πL)
∣∣∣∣∣
2

(G.16)

En développant l’expression contenue dans le module élevé au carré, il vient :

|Wα1,β2|2 = 4πe2

(2I1 + 1)(2jα + 1)
∑
M1M2

∑
mαmβ

∑
LaMa

∑
LbMb

(−1)Ma+Mb+2I2−2M2+2mβ+1

× (k12)La+Lb+2(2jα + 1)(2jβ + 1)

×
√

(2La + 1)
La(2La + 1)!!

(
I2 La I1
−M2 −Ma M1

)(
jβ La jα
−mβ Ma mα

)(
jβ La jα
1
2 0 −1

2

)
× 〈I2 ‖M(πLa) ‖ I1〉M e

βα(πLa)

×
√

(2Lb + 1)
Lb(2Lb + 1)!!

(
I2 Lb I1
−M2 −Mb M1

)(
jβ Lb jα
−mβ Mb mα

)(
jβ Lb jα
1
2 0 −1

2

)
× 〈I2 ‖M(πLb) ‖ I1〉∗M e

βα(πLb)∗

(G.17)

D’après la propriété des symboles 3j suivante,

∑
mαmβ

(
jβ La jα
−mβ Ma mα

)(
jβ Lb jα
−mβ Mb mα

)
= 1

2La + 1δLaLbδMaMb
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il vient :

|Wα1,β2|2 = 4πe2

(2I1 + 1)
∑
M1M2

∑
LM

(−1)2M+2(I2−M2)+2mβ+1(k12)2L+2(2jβ + 1)

× 1
[L(2L+ 1)!!]2

(
I2 L I1
−M2 −M M1

)2(
jβ L jα
1
2 0 −1

2

)2

× |〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉|2
∣∣∣M e

βα(πL)
∣∣∣2 (G.18)

or M ∈ Z ⇒ (−1)2M = 1 et (I2 −M2) ∈ Z ⇒ (−1)2(I2−M2) = 1. De plus, mβ ∈ Z + 1
2 donc

2mβ + 1 ∈ Z⇒ (−1)2mβ+1 = 1. En utilisant les propriétés des symboles 3j :

∑
M1M2

(
I2 L I1
−M2 −M M1

)2

= 1
2L+ 1

On obtient :

|Wα1,β2|2 = 4πe2∑
LM

(k12)2L+2(2jβ + 1)
(2L+ 1) [L(2L+ 1)!!]2

(
jβ L jα
1
2 0 −1

2

)2 ∣∣∣M e
βα(πL)

∣∣∣2BI1→I2(πL) (G.19)

Où l’on a introduit, la probabilité de transition nucléaire réduite :

BI1→I2(πL) = 1
2I1 + 1 |〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉|2

or M ∈ J−L,LK et comme aucun des termes de la somme ne dépend de M , il suffit de
multiplier un de ces termes par (2L+ 1) et il vient :

|Wα1,β2|2 = 4πe2∑
L

(k12)2L+2(2jβ + 1)
[L(2L+ 1)!!]2

(
jβ L jα
1
2 0 −1

2

)2 ∣∣∣M e
βα(πL)

∣∣∣2BI1→I2(πL) (G.20)

Afin d’obtenir une expression identique à celles publiées, nous utilisons les règles de symétrie
des symboles 3j : (

jβ L jα
1
2 0 −1

2

)
= (−1)jα+L+jβ

(
jα L jβ
−1

2 0 1
2

)

= (−1)2(jα+L+jβ)
(
jα L jβ
1
2 0 −1

2

)
(G.21)

or jα + L+ jβ ∈ Z⇒ (−1)2(jα+L+jβ) = 1. En remplaçant le symbole 3j par le coefficient de
Clebsch-Gordan associé, il vient :(

jα L jβ
1
2 0 −1

2

)
= (−1)jα−L−1/2√

2jβ + 1

〈
jαL

1
20
∣∣∣∣ jβ 1

2

〉
or, comme jα − 1/2 ∈ Z et L ∈ N , nous avons :(

jα L jβ
1
2 0 −1

2

)2

= 1
2jβ + 1

〈
jαL

1
20
∣∣∣∣ jβ 1

2

〉2
(G.22)

Et enfin, pour une transition πL donnée, à partir de (G.21) et (G.22), l’équation (G.20)
devient :

|Wα1,β2|2 = 4πe2 (k12)2L+2

[L(2L+ 1)!!]2
〈
jαL

1
20
∣∣∣∣ jβ 1

2

〉2 ∣∣∣M e
βα(πL)

∣∣∣2BI1→I2(πL) (G.23)

Nous obtenons bien l’expression de |Wα1,β2|2 donnée dans les références [108, 24] et [1], à
l’exception du terme en δi1,f2 présent dans cette dernière référence.
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G.2.2 Expression dans la base des états |JMΠ〉

Le calcul de |Wi1,f2|2 dans la base des états |JMΠ〉 a fait l’objet d’une partie du stage d’E.
Wagner au CEA/DAM/DIF[128]. Le développement est rappelé ici avec quelques corrections. En
effet, E. Wagner a utilisé des expressions publiées dans la référence [1] qui présentent certaines
erreurs. Aussi, l’expression de |Wi1,f2|2 dans la base des états |JMΠ〉 peut être déterminée à
l’aide des résultats obtenus dans le cadre de la conversion interne [9].

En introduisant (G.15) dans l’équation (G.1), et en développant l’expression contenue dans
le module élevé au carré, il vient :

|Wi1,f2|2 = 4πe2

(2I1 + 1)(2Ji + 1)
∑
M1M2

∑
MiMf

∑
LaMa

∑
jaj′a

∑
kak′a

(−1)Jf−Mf+Ma+I2−M2+2mka+3/2−jka

× (k12)La+1cij′acfjaajaj′akak′a

√
(2La + 1)(2jk′a + 1)(2jka + 1)

La(2La + 1)!!

×
(

Jf La Ji
−Mf Ma Mi

)(
I2 La I1
−M2 −Ma M1

)(
jka La jk′a1

2 0 −1
2

)
× 〈I2 ‖M(πLa) ‖ I1〉M e

kak′a
(πLa)

∑
LbMb

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

(−1)Jf−Mf+Mb+I2−M2+2mkb+3/2−jkb

× (k12)Lb+1cij′
b
cfjbajbj′bkbk

′
b

√
(2Lb + 1)(2jk′

b
+ 1)(2jkb + 1)

Lb(2Lb + 1)!!

×
(

Jf Lb Ji
−Mf Mb Mi

)(
I2 Lb I1
−M2 −Mb M1

)(
jkb Lb jk′

b1
2 0 −1

2

)
× 〈I2 ‖M(πLb) ‖ I1〉∗M e

kbk
′
b
(πLb)∗

(G.24)

or, (Jf −Mf ) ∈ Z⇒ (−1)2(Jf−Mf ) = 1 et (I2 −M2) ∈ Z⇒ (−1)2(I2−M2) = 1
D’après la relations d’orthogonalités des coefficients 3j, nous avons :

∑
MiMf

(
Jf Lb Ji
−Mf Mb Mi

)(
Jf Lb Ji
−Mf Mb Mi

)
= 1

2La + 1δLaLbδMaMb

Ainsi les doubles sommes sur La et Lb ainsi que sur Ma et Mb se simplifient et (−1)2M = 1
car M ∈ Z :

|Wi1,f2|2 = 4πe2

(2I1 + 1)(2Ji + 1)
∑
M1M2

∑
LM

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

(−1)2(mka+mkb )+3−jka−jkb

× (k12)2L+2cij′acfjaajaj′akak′acij′bcfjbajbj
′
b
kbk
′
b

√
(2jk′a + 1)(2jka + 1)

(La(2La + 1)!!)2

×
(

I2 L I1
−M2 −M M1

)2(
jka L jk′a1

2 0 −1
2

)(
jkb Lb jk′

b1
2 0 −1

2

)
×M e

kak′a
(πL)M e

kbk
′
b
(πL)∗ |〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉|2 (G.25)

De même :

∑
M1M2

(
I2 L I1
−M2 −M M1

)2

= 1
2L+ 1

Ainsi :
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|Wi1,f2|2 = 4πe2

(2I1 + 1)(2Ji + 1)
∑
LM

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

(−1)2(mka+mkb )+3−jka−jkb

× (k12)2L+2cij′acfjaajaj′akak′acij′bcfjbajbj
′
b
kbk
′
b

√
(2jk′a + 1)(2jka + 1)(2jk′

b
+ 1)(2jkb + 1)

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

×
(
jka L jk′a1

2 0 −1
2

)(
jkb Lb jk′

b1
2 0 −1

2

)
M e
kak′a

(πL)M e
kbk
′
b
(πL)∗ |〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉|2 (G.26)

M ∈ J−L,LK et comme aucun des termes de la somme ne dépend deM , il suffit de multiplier
un de ces termes par (2L+ 1) :

|Wi1,f2|2 = 4πe2

(2I1 + 1)(2Ji + 1)
∑
L

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

(2L+ 1)(−1)2(mka+mkb )+3−jka−jkb

× (k12)2L+2cij′acfjaajaj′akak′acij′bcfjbajbj
′
b
kbk
′
b

√
(2jk′a + 1)(2jka + 1)(2jk′

b
+ 1)(2jkb + 1)

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

×
(
jka L jk′a1

2 0 −1
2

)(
jkb Lb jk′

b1
2 0 −1

2

)
M e
kak′a

(πL)M e
kbk
′
b
(πL)∗ |〈I2 ‖M(πL) ‖ I1〉|2 (G.27)

D’après l’équation (G.4) et en remplaçant les symboles 3j par les coefficients de Clebsh-
Gordan, (

jka L jk′a1
2 0 −1

2

)
= (−1)jka−L+1/2√

2jk′a + 1

〈
jkaL

1
20
∣∣∣∣ jk′a 1

2

〉
il vient :

|Wi1,f2|2 = 4πe2

2Ji + 1
∑
L

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

(−1)2(mka+mkb )+4−2L

× (k12)2L+2cij′acfjaajaj′akak′acij′bcfjbajbj
′
b
kbk
′
b

√
(2jka + 1)(2jkb + 1)

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

×
〈
jkaL

1
20
∣∣∣∣ jk′a 1

2

〉〈
jkbL

1
20
∣∣∣∣ jk′b 1

2

〉
M e
kak′a

(πL)M e
kbk
′
b
(πL)∗BI1→I2(πL) (G.28)

or, mka ∈ Z + 1
2 et mkb ∈ Z + 1

2 donc (−1)2(mka+mkb ) = 1. De plus, L ∈ N⇒ (−1)2L = 1, il
vient :

|Wi1,f2|2 = 1
2Ji + 1

∑
L

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

cij′acfjaajaj′akak′acij′bcfjbajbj
′
b
kbk
′
b
Gkak′aG

∗
kbk
′
b
BI1→I2(πL)

(G.29)
Dans l’équation (G.29), nous avons posé :

Gkk′ =
√

4π(2jk + 1)e (k12)L+1

L(2L+ 1)!!

〈
jkL

1
20
∣∣∣∣ jk′ 12

〉
M e
kk′(πL)

Lors d’un calcul de taux d’excitation par effet NEET où un seul type de transition est
considéré, la somme sur L ne comporte qu’un seul terme et l’expression (G.29) se réduit à
l’expression (5.10) :

|Wi1,f2|2 = 1
2Ji + 1

∑
jaj′a

∑
kak′a

∑
jbj
′
b

∑
kbk
′
b

cij′acfjaajaj′akak′acij′bcfjbajbj
′
b
kbk
′
b
Gkak′aG

∗
kbk
′
b
BI1→I2(πL)
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Annexe H

Symboles 3j et théorème de
Wigner-Eckart

H.1 Symbole 3j de Wigner

H.1.1 Relation avec les coefficients de Clebsch-Gordan

Les symboles 3j de Wigner sont reliés aux coefficients de Clebsch-Gordan par la relation :(
j1 j2 J
m1 m2 −M

)
= (−1)j1−j2+M

√
2J + 1

〈j1j2m1m2 | JM〉

Les coefficients de Clebsch-Gordan 〈j1j2m1m2 | JM〉 sont utilisés pour le passage de la base
|JM〉 à la base |j1j2m1m2〉 où ~J = ~j1 +~j2 :

|JM〉 =
j1∑

m1=−j1

j2∑
m2=−j2

〈j1j2m1m2 | JM〉 |j1j2m1m2〉 (H.1)

H.1.2 Propriétés

Soit le symbole 3j suivant : (
j1 j2 j3
m1 m2 m3

)

Règles de sélection

m1 +m2 +m3 = 0
j1 + j2 + j3 ∈ Z
|j1 − j2| ≤ j3 ≤ j1 + j2

∀i ∈ {1,2,3}, |mi| ≤ ji

Si une des conditions n’est pas respectée, le symbole 3j est nul.

Règles de symétrie

1. le symbole 3j est invariant par permutation circulaire des trois colonnes
2. il est multiplié par (−1)j1+j2+j3 si l’on permute deux colonnes
3. il est multiplié par (−1)j1+j2+j3 si l’on change les signes de m1, m2 et m3
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Relations d’orthogonalité

j1∑
m1=−j1

j2∑
m2=−j2

(
j1 j2 j3
m1 m2 m3

)(
j1 j2 j′3
m1 m2 m′3

)
= 1

2j3 + 1δj3j
′
3
δm3m′3

j1+j2∑
j3=|j1−j2|

j3∑
m3=−j3

(2j3 + 1)
(
j1 j2 j3
m1 m2 m3

)(
j1 j2 j3
m′1 m′2 m3

)
= δm1m′1

δm2m′2

H.2 Théorème de Wigner-Eckart
Dans une représentation standard

{
J2,Jz

}
dont les vecteurs de base sont désignés par |jm〉,

l’élément de matrice
〈
j1m1

∣∣∣T kq ∣∣∣ j2m2
〉
de la qème composante de l’opérateur tensoriel T d’ordre

k s’écrit : 〈
j1m1

∣∣∣T kq ∣∣∣ j2m2
〉

= 1√
2j1 + 1

〈
j1
∥∥∥T k ∥∥∥ j2〉 〈j2km2q | j1m1〉

où
—

〈
j1
∥∥∥T k ∥∥∥ j2〉 est une quantité qui dépend de l’opérateur tensoriel T de j1 et de j2 mais

qui est indépendante de m1,m2 et q.
〈
j1
∥∥∥T k ∥∥∥ j2〉 est appelé élément de matrice réduit.

— 〈j2km2q | j1m1〉 est le coefficient de Clebsch-Gordan.
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