N

N

Préparation des expériences de mesures de masses de
grande précision avec le spectrometre de masse a base
de pieges a ions MLLTRAP a ALTO
Elodie Morin

» To cite this version:

FElodie Morin. Préparation des expériences de mesures de masses de grande précision avec le spec-
trometre de masse a base de pieges a ions MLLTRAP a ALTO. Physique Nucléaire Expérimentale
[nucl-ex|. Université Paris-Saclay, 2022. Francais. NNT: 2022UPASP152 . tel-03992067

HAL Id: tel-03992067
https://theses.hal.science/tel-03992067
Submitted on 16 Feb 2023

HAL is a multi-disciplinary open access L’archive ouverte pluridisciplinaire HAL, est
archive for the deposit and dissemination of sci- destinée au dépot et a la diffusion de documents
entific research documents, whether they are pub- scientifiques de niveau recherche, publiés ou non,
lished or not. The documents may come from émanant des établissements d’enseignement et de
teaching and research institutions in France or recherche francais ou étrangers, des laboratoires
abroad, or from public or private research centers. publics ou privés.


https://theses.hal.science/tel-03992067
https://hal.archives-ouvertes.fr

&
<
~
o
B
O
o
A
62|
A
3]
N
€3l
s
B

: 2022UPASP152

NNT

[ ]
universite
PARIS-SACLAY

Préparation des expériences de mesures
de masses de grande précision avec le
spectrométre de masse a base de piéges a

ions MLLTRAP a ALTO

Preparation of high-precision mass measurements with the double
Penning trap mass spectrometer MLLTRAP at ALTO

Theéese de doctorat de I'université Paris-Saclay

Ecole doctorale n°576 Particules, Hadrons, Energie et Noyau : Instrumentation,
Imagerie, Cosmos et Simulation (PHENIICS)

Spécialité de doctorat : Structure et réactions nucléaires

Graduate School : Physique, Référent : Faculté des sciences d’'Orsay

Thése préparée dans I'unité de recherche IJCLab (Université Paris-Saclay, CNRS), 91405,
Orsay, France, sous la direction de Enrique MINAYA RAMIREZ, ingénieur de recherche, et
la co-direction de Araceli LOPEZ-MARTENS, directrice de recherche

Theése soutenue a Paris-Saclay, le 9 décembre 2022, par

Elodie MORIN

Composition du jury

Elias KHAN Président

Professeur des universités, IJCLab - Université

Paris-Saclay

Bertram BLANK Rapporteur & Examinateur
Directeur de recherche, LP2i Bordeaux - Univer-

sité de Bordeaux

Xavier FLECHARD Rapporteur & Examinateur

Directeur de recherche, LPC Caen - Université de
Caen

Pierre DELAHAYE Examinateur
Chargé de recherche, GANIL - Université de Caen

Barbara SULIGNANO Examinatrice
Directrice de recherche, CEA-Irfu - Université

Paris-Saclay

Enrique MINAYA RAMIREZ Directeur de these
Ingénieur de recherche, IJCLab - Université Paris-

Saclay




ECOLE DOCTORALE

®
universite
PARIS-SACLAY !

Particules, hadrons, énergie et noyau:
instrumentation, imagerie, cosmos
et simulation (PHENIICS)

Titre : Préparation des expériences de mesures de masses de grande précision avec le spectrométre de masse a

base de piéges a ions MLLTRAP a ALTO

Mots clés : mesures de masses, manipulation de faisceaux, piéges de Penning, RFQCB, structure nucléaire

Résume :

Les masses nucléaires sont une des propriétés primor-
diales dans la compréhension de la structure du noyau ato-
mique. Elles sont aussi importantes pour les calculs en as-
trophysique nucléaire simulant les processus de nucléosy-
thése. De grandes précisions sur les masses sont cepen-
dant requises pour que celles-ci soient utiles 3 |'étude de
la structure nucléaire et de I'astrophysique nucléaire. Les
piéges de Penning sont de performants outils pour effectuer
des mesures de grande précision. Le principe de fonction-
nement d’un piége de Penning est basé sur la superposition
d’un champ magnétique et d'un champ électrostatique pour
confiner des ions dans les trois dimensions de |'espace.

Le spectrométre de masse a base de piéges de Penning
MLLTRAP est en cours d’installation dans la plateforme
de recherche ALTO a 1JCLab & Orsay. Son premier objectif
sera la mesure de masses d'isotopes d’argent autour de la
fermeture de couche N = 82. Dans le cadre de la mise en
service de MLLTRAP & ALTO, différents développements
ont été effectués dans le but de faire de MLLTRAP un ins-
trument de pointe avant son installation dans le hall DESIR
au GANIL a Caen. Ces derniers concernent notamment |'im-
plémentation de la récente méthode de détection PI-ICR et
du contréle et commande associé. Cette méthode est ba-

sée sur la projection du mouvement des ions piégés dans le
plan transverse et nécessite un systéme de détection a la
fois sensible et rapide. Des sources d’ions stables d’alcalins
mono-chargés (1*3Cs™ et 8°~57Rb™) ont aussi été concues
pour la mise en service de |'expérience et la calibration du
champ magnétique dans les piéges de Penning.

Dans le cadre des collaborations entre le GSI et
I'IN2P3, une collaboration scientifique et technique entre
I'expérience MLLTRAP et I'expérience SHIPTRAP a été
mise en place. L'expérience SHIPTRAP est installée au GSI,
a Darmstadt en Allemagne et est similaire 8 MLLTRAP.
Les deux expériences réalisent des travaux de recherche et
développement complémentaires tels que |'implémentation
du PI-ICR a MLLTRAP, par exemple. Des données acquises
lors de la préparation de la campagne expérimentale sur des
isotopes super-lourds & SHIPTRAP en 2021 ont été ana-
lysées conjointement avec I'équipe de SHIPTRAP. Les iso-
topes analysés appartiennent a des chaines de décroissance
«, Fr-At-Bi, autour de A 200. Leurs états fondamen-
taux ainsi que leurs états excités ont été observés et leur
masses mesurées. Ces mesures ont permis de déterminer les
énergies des états excités, encore inconnues dans le cas de
la chaine 2°6Fr-202A¢-198B;,

Title
MLLTRAP at ALTO

: Preparation of high precision mass measurements with the double Penning trap mass spectrometer

Keywords : mass measurements, beam manipulation, Penning traps, RFQCB, nuclear structure

Abstract :

Nuclear masses are one of the essential properties for
atomic nuclei structure understanding. They are also impor-
tant for nuclear astrophysics calculations which model nu-
cleosynthesis processes. High precision are however needed
on the masses to be useful for nuclear structure and nuclear
astrophysics studies. Penning traps are high-performance
tools for high precision measurements. The principle of Pen-
ning traps is based on superimposing a magnetic field and
an electrostatic field to confine ions in the 3-dimensional
space.

The double Penning trap mass spectrometer MLL-
TRAP is being installed at the ALTO research facility at
IJCLab at Orsay. Its first purpose will be the mass measu-
rement of silver isotopes around N 82 shell closure.
Within the scope of MLLTRAP commissioning at ALTO,
some developments have been made in order to maintain
MLLTRAP as a state-of-the-art instrument before its ins-
tallation in the DESIR hall at GANIL at Caen. The latter
concerns the implementation of the novel PI-ICR method
and it associated control system. This method is based on

the trapped ions’ motion projection in the transverse plane
and requires a sensitive and fast detection system. Alkali
stable ion sources (*33Cs et 3°737Rb) were also developed
to perform the experiment commissioning and calibrate the
magnetic field inside the Penning traps.

In the framework of GSI-IN2P3 collaborations, a scien-
tific and technical collaboration between MLLTRAP and
SHIPTRAP experiments have been set up. SHIPTRAP is
installed at GSI, at Darmstadt in Germany and is similar
to MLLTRAP. The two experiments perform complemetary
research and development activities as PI-ICR implementa-
tion at MLLTRAP, for example. Data acquired during the
preparation of the experimental campaign on super-heavy
isotopes at SHIPTRAP in 2021 have been analyzed toge-
ther with SHIPTRAP team members. The analyzed iso-
topes belong to Fr-At-Bi a-decay chains around A = 200.
Their ground states as well as their excited states have been
observed and their masses measured. These measurements
allowed to determine excited states energies, still unknown
up to now in 20°Fr-202At-198B; case.
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Introduction

Les masses atomiques jouent un réle trés important en physique nucléaire. C'est grace
a leurs mesures qu'ont été découverts les isotopes et que la structure en couches du noyau
atomique, analogue a celle du cortége électronique de I'atome, a été mise en évidence. C'est
aussi par les mesures de masses qu’a été mise en évidence |'énergie de liaison.

L’énergie de liaison permet de comprendre a quel point les nucléons sont liés au sein d'un
noyau atomique. Elle peut &tre vue comme le montant d’énergie que les nucléons cédent afin
de rester liés ensemble. Elle est donc aussi un indicateur de la stabilité du noyau.

De nombreux progrés ont été faits dans le domaine de la spectrométrie de masse depuis
les premiéres mesures de masses au début du siécle dernier afin d’améliorer |a précision sur les
mesures effectuées. L'évolution des techniques a mené aujourd’hui & utiliser des spectrométres
de masses pouvant piéger les ions. Les piéges a ions sont universels et permettent d’étudier
n'importe quel noyau, indépendamment de son nombre de protons ou de neutrons, mais aussi
des particules élémentaires comme les électrons. Les principaux piéges a ions utilisés en phy-
sique nucléaire sont les piéges de Paul et les piéges de Penning. Les piéges de Paul sont des
piéges utilisant des potentiels électrostatiques modulés en radiofréquence dans lesquels des ions
peuvent &tre piégés en deux ou en trois dimensions. Les piéges de Penning sont des piéges
électromagnétiques confinant les ions dans les trois dimensions de |'espace. Leur principe de
piégeage repose sur le confinement des ions dans le plan transverse grace au champ magnétique.
Le piégeage dans la direction longitudinale est permis & I'aide d'un champ électrostatique. Un
spectrométre de masse a base de piéges de Penning est en cours d'installation au laboratoire
de physique des deux infinis Iréne Joliot Curie (1JCLab), dans la plateforme de recherche ALTO
(Accélérateur Linéaire et Tandem a Orsay). Il s’agit du spectrométre MLLTRAP, provenant
du Maier Leibnitz Laboratory (MLL) & Garching, et qui sera installé dans le hall DESIR au
GANIL a Caen d’ici la fin de cette décennie. Différents développements ont été faits autour de
MLLTRAP ou sont en cours afin d’améliorer ses performances et en faire un instrument 2 la
pointe de la technologie avant son envoi vers DESIR. Parmi ces développements, la mise a jour
du systéme de contréle et commande est en cours et permettra d'utiliser la méthode de mesure
PI-ICR récemment développée et ayant montré d'importantes améliorations par rapport aux
méthodes utilisées antérieurement pour les mesures de masses, entre autres. Elle a notamment
apporté un gain d’un facteur 20 sur les résolutions et d’un facteur 5 sur la précision des me-
sures. L'utilisation de MLLTRAP a ALTO permettra aussi I'étude des noyaux exotiques riches
en neutrons produits par la plateforme.

Aprés une introduction des notions de masse atomique et masse nucléaire et des grandeurs
qu’elles permettent de déduire pour la compréhension de la structure nucléaire, la structure de
noyaux pour des régions précises de la carte des noyaux, Z > 82 et N = 82, sera présentée.
Cette partie sera suivie d’une introduction des notions de piégeage d'ions avec des piéges de
Paul et des piéges de Penning. Leurs applications pour le refroidissement et la mesure de
masses et les méthodes de mesures utilisées pour la physique nucléaire seront aussi introduites.
L’installation ALTO ainsi que les étapes de la mise en service de MLLTRAP seront ensuite
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détaillés. Le développement d’une source d'ions stables, I'installation et les tests effectués ou
envisagés avec MLLTRAP lors de sa mise en service seront alors présentés. Enfin |'analyse
de données expérimentales obtenues avec un spectrométre de masse similaire 3 MLLTRAP,
le spectrométre SHIPTRAP installé au GSI a Darmstadt en Allemagne, sera détaillée. Cette
analyse de données expérimentales s'inscrit dans une collaboration entre les deux expériences
MLLTRAP et SHIPTRAP et plus largement dans le cadre des collaborations entre le GSI et
I'IN2P3. Les résultats obtenus grace a cette analyse de données seront présentées de la méme
facon que leur impact pour la physique nucléaire.



Chapitre 1

Des masses pour la physique
et |'astrophysique nucléaire

Les atomes, constituants de la matiére, ont été classifiés par Dimitri Mendeleiev en 1869 dans
le tableau périodique des éléments chimiques montré en figure 1.1. Ce dernier classe les atomes
en fonction de leurs propriétés chimiques. L'atome posséde un noyau chargé positivement,
entouré d’'électrons chargés négativement et liés au noyau par l'interaction électromagnétique.
Ses propriétés chimiques résultent de sa structure électronique ainsi que de la charge et la
distribution de charge de son noyau.

Groupe —
Périnde |

! a Azote € pnéosonige

2 @
Mosse otomigue 3 € Symbole chimique

01 02 03 04 05 06 07 o08 09 10 11 12 13 14 15 16 17 18

Figure 1.1 — Tableau moderne de Mendeleiev [1].

Le noyau atomique, quant a lui, contient des protons et des neutrons, liés ensemble par
I'interaction forte et l'interaction coulombienne. Les protons et les neutrons appartiennent a
une famille de particules que I'on appelle les nucléons. Le nombre de protons dans le noyau
atomique, qui est égal au nombre d’électrons qui I'entourent, caractérise une espéce donnée, un
élément chimique. Chacune des cases du tableau périodique des éléments chimiques contient
alors un élément, désigné par son symbole X et le nombre de protons Z contenus dans son
noyau de la maniére suivante : zX. Le nombre Z est aussi appelé numéro atomique.



Pour un élément chimique donné, de numéro atomique Z, il existe plusieurs noyaux conte-
nant des nombres de neutrons NN différents. Ces noyaux sont appelés isotopes et sont classés
dans un tableau nommé la carte des noyaux montré en figure 1.2. Les isotopes y sont classés
verticalement en fonction du nombre de protons dans le noyau et horizontalement en fonction
du nombre de neutrons dans le noyau.

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100 MO 120 130 140 150 160 170 180

NEUTRONS

110

100
90
P
80 R
70 O
T
60 O
50 N MASS UNCERTAINTY, keV
4 S - u<i
= 1<u<2
30 = 2<u<4
20 4<u<i2
12<u<60
10 60 <u <200
200 <u

= Extrapolated Mass

Figure 1.2 — Carte des noyaux montrant par le code couleur les précisions avec lesquelles sont connues
les masses de chaque isotope, extraite de la NUBASE2020 [2].

Les couleurs sur la carte des noyaux représentent la précision absolue avec laquelle sont
connues les masses, autrement dit le niveau de certitude sur ces masses. Les couleurs les plus
foncées du dégradé correspondent au masses connues avec les meilleures précisions. Il s'agit
des masses des noyaux stables (ayant des durées de vies plus grandes que I'dge de I'univers)
ou de trés longue durée de vie, avoisinant les noyaux stables. L’ensemble de ces noyaux stables
correspond 3 ce qui est appelé la vallée de stabilité. En opposition, les noyaux que I'on qualifie
loin de la stabilité correspondent aux noyaux éloignés de la vallée de la stabilité, plus proches
de I'enveloppe entourant la carte des noyaux.

1.1 Des masses atomiques aux énergies de liaison nucléaires
et les variables dérivées

Les masses atomiques contiennent des informations sur les interactions dans I'atome, entre
le noyau et le cortege électronique. La masse d'un atome est inférieure a la somme des masses
des particules le constituant, nucléons et électrons. Ces derniers cédent une part de leur masse
sous forme d’énergie afin de former un systéme lié. La différence de masse entre le systeme lié
et la somme des masses de ses constituants est appellée énergie de liaison.

On écrit la masse d'un atome M,; de numéro atomique Z, dont le noyau de masse M,,q,
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comporte N neutrons, sous la forme suivante :
Myt = Mypoy + Zm. — B, (1.1)

ou m, est la masse de I'électron, B, |'énergie de liaison électronique, c'est-a-dire I'énergie qu'il
faut fournir a I'atome pour lui arracher tous ses électrons et

Mnoy = Zmp + Nmy, — Bpue (12)

ol my, est la masse du proton, m,, la masse du neutron et B, est |'énergie de liaison nucléaire,
c'est-a-dire I'énergie qu’il faut fournir au noyau pour le dissocier.

On distingue dans |'atome deux types d'énergies de liaison, I'énergie de liaison électronique
B et I'énergie de liaison nucléaire By,,.. Cette distinction provient du fait que les forces mises
en jeu pour maintenir les électrons liés au noyau ne sont pas les mémes que les forces qui
maintiennent les nucléons ensemble pour former le noyau. Les ordres de grandeur ne sont
d'ailleurs pas les mémes dans les deux cas. Pour séparer I'ensemble des électrons du noyau
auquel ils sont liés, il faut leur fournir des énergies allant de quelques eV jusqu'a quelques
centaines de keV pour les atomes les plus lourds. Pour dissocier les nucléons liés dans le noyau
atomique, il faut lui fournir des énergies avoisinant 8 MeV par nucléon.

L’énergie de liaison du noyau By, représente la somme des différentes interactions entre
les nucléons.

Les premiers indices mettant en évidence I'énergie de liaison dans le noyau atomique datent
des années 1920. Cette découverte est corrélée a |'histoire des mesures de masses nucléaires et au
développement des spectrographes et spectrométres de masse. Le principe des spectrographes
et spectrométres de masse repose sur la séparation d’objets chargés (particules ou ions) dans des
champs électromagnétiques par le ratio entre leur charge et leur masse q/m. Un spectrographe
utilise des champs fixes pour séparer les objets chargés et les observer sur un détecteur. Dans
un spectrométre, on fait varier I'intensité du champ électrique ou magnétique pour construire
un spectre.

La spectrométrie de masse a vu le jour a la fin du XIX™¢ siécle avec la mesure du rapport
charge sur masse de I'électron par J. J. Thomson [3]. [l mesura ensuite les masses d’atomes légers
ce qui permit la découverte des isotopes en 1913 en obersevant que le néon avait deux masses
différentes (20 et 22). Quelques années plus tard, F. W. Aston, qui avait été |'éléve de Thomson,
développa son propre spectrographe [4] et mesura un certain nombre de masses d'éléments
légers. Il constata que les masses mesurées étaient toutes proportionnelles, a I'exception d'une.
En utilisant comme référence la masse de I'oxygéne a laquelle il avait attribué la valeur 16,
définissant ainsi une unité de masse atomique, il constata que la masse de |'hydrogéne dans
cette méme unité ne valait pas 1.000 mais 1.008 [5]. C'est finalement Eddington, compte tenu
des résultats d'Aston, qui émit I'hypothése de I'existence d'une énergie de liaison au sein du
noyau, apportant par [ méme une explication a |'énergie solaire, provenant de la transformation
("transmutation") de I'hydrogéne en hélium [6, 7]. Les mesures effectuées par la suite par Aston
sur plus de 200 isotopes montrérent que les énergies de liaisons par nucléon atteignent une
saturation a environ 8 MeV par nucléon pour la grande majorité de ces isotopes.

Depuis lors, les techniques de spectrométrie ont évolué et permis d’améliorer grandement
les précisions sur les mesures de masse m, c'est-a-dire leur degré d'exactitude défini par les
incertitudes wu,, sur les mesures. L'amélioration de la précision sur les mesures est corrélée a
I"amélioration du pouvoir de résolution des équipements, c'est-a-dire leur capacité a séparer
les différents objets analysés. Il est alors défini comme le rapport 1’ de la masse m mesurée
sur la plus petite différence de masses séparable notée ici Am. Les précisions relatives ==
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mesurées étaient autour de 102 avec des pouvoirs de résolution autour de 100 dans le cas du
premier spectrométre de masse développé par A. J. Dempster [3] en 1918 et du spectrographe
d'Aston [4]. L’amélioration du pouvoir de résolution et des précisions est devenue un véritable
enjeu afin de mieux appréhender les propriétés des objets analysés (structure du noyau atomique
par exemple). Les techniques actuelles mises en ceuvre pour déterminer les masses atomiques
d’isotopes exotiques permettent d’atteindre des précisions allant jusqu'a 10~% tandis que les
masses de certains éléments stables sont connues avec une précision de 10~11 [9, 10, 11]. Ainsi,
le panorama des champs de la physique pour lesquels les masses atomiques et nucléaires ont
un impact s'est élargi, de la méme maniére que |'état des connaissances dans ces différents
domaines. Un facteur déterminant si une masse peut apporter 3 un domaine particulier de la
physique sera la précision avec laquelle est connue cette derniére. La table 1.1 montre des
exemples de précisions requises sur les mesures de masses afin d’'impacter certains champs de
la physique.

Precision Précision relative
Motivation physique requise requise dm,/m
Chimie moléculaire > 100 keV > 106
Evolution de la structure en couches, appariement,
phénoménes collectifs < 10 keV <1077
Modéles nucléaires et structure fine du noyau : halos
et déformations 1 keV 108
Astrophysique nucléaire : processus de capture
rapide de nucléons et "waiting points" 1-10 keV 1078 —107
Symeétries fondamentales et interaction faible < 100 eV <107
Physique atomique 1leV 10~1

Table 1.1 — Tableau présentant les incertitudes requises pour que les mesures de masses aient un
impact sur les différents champs de la physique [12, 13].

Dés les premiéres mesures de masses atomiques, il est apparu utile voire nécessaire de
les référencer dans des tables. C'est ainsi qu'Aston publia les mesures qu'il effectua avec son
premier spectrographe. Les premiéres évaluations de masses apparurent dans les années 1930,
de la méme maniére que les premiéres compilations de masses et de données spectroscopiques,
jusque la publiées séparément. Il apparut, a I'aube des années 1950, que les masses disponibles
dans ces compilations (évaluées a partir de réactions nucléaires) étaient surévaluées par rapport
aux masses mesurées par spectrographie. A. H. Wapstra proposa alors une procédure utilisant la
méthode des moindres carrés pour corriger cette surévaluation des masses. |l publia, avec J. R.
Huizenga, la premiére table utilisant cette méthode en 1955 [14, 15, 16]. Il continua par la suite
de publier des évaluations des masses dans ce que |'on appelle I'AME (Atomic Mass Evaluation),
dont la premiére parut en 1971. Les évaluations des masses de I'’AME sont obtenues a I'aide des
mesures directes mais aussi en utilisant les énergies associées aux réactions de décroissances
radioactives mesurées par spectroscopie. L'’AME fournit aussi des extrapolations de masses
qui n'ont pas été mesurées ou qui ne peuvent étre déduites des énergies de décroissances.
L’extrapolation d'une masse inconnue est obtenue en fonction de la tendance d’évolution des
masses connues des isotopes voisins mais aussi des énergies de décroissances. L'exemple le plus
récent est I'AME publiée en 2021 [17, 11]. Jinvite toute personne intéressée par |'histoire des
techniques de mesures de masses et de |'évaluation des masses a lire I'article de Georges Audi
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de 2006 a ce sujet [18].

Il devient cependant de plus en plus difficile d'apporter de nouvelles données dans le réper-
toire des masses atomiques. Les masses inconnues ou connues avec des précisions non exploi-
tables en physique nucléaire correspondent aux isotopes radioactifs loin de la stabilité. Leurs
durées de vie sont trés petites, de I'ordre de la dizaine de ms ou inférieures, et sont inférieures au
temps caractéristiques d’analyse des techniques de mesures de masses actuellement utilisées, de
I'ordre de la ms a la centaine de ms. Diminuer d'un ordre de grandeur les temps caractéristiques
d’analyse permettraient d'accéder a des noyaux plus éxotiques.

Les masses ne sont pas la seule propriété pour laquelle les techniques expérimentales at-
teignent leurs limites. Des modéles théoriques sont donc nécessaires afin de déterminer les
masses inconnues et plus généralement, comprendre la structure du noyau et I'effet de I'inter-
action forte pour lier les nucléons en son sein. Divers modéles théoriques ont vu le jour pour
les masses depuis les années 1930. Le modéle le plus célébre est la formule de Von Weizsacker
[19], dont la premiére version vit le jour en 1935, donnant |'énergie de liaison nucléaire :

72 (N — Z)?
YU
Le premier terme, proportionnel a ay représente I'énergie volumique, proportionnelle au nombre
de nucléons présents dans le noyau. Le deuxiéme terme, proportionnel 3 ag caractérise |'énergie
de surface signifiant que les nucléons en surface du noyau sont moins liés aux autres. Le
troisiéme terme en ac décrit les forces de répulsion coulombienne entre les protons du noyau.
Le quatriéme terme en ay,, désigne I'énergie de symétrie, représentant le déséquilibre entre le
nombre de protons et le nombre de neutrons dans le noyau. Le terme § caractérise |'énergie
d’appariement des protons et des neutrons. +4 correspond au cas ou le noyau posséde un
nombre pair de protons et de neutrons et —d au cas ol le nombre de protons et de neutrons
sont tous deux impairs. Dans les autres cas, 6 = 0. La formule de Von Weizsicker est une
approche macroscopique inspirée du modéle de la goutte liquide. Cette formule semi-empirique
montre un bon accord avec les données expérimentales. Elle ne représente cependant pas la
structure du noyau ni les déformations.

La structure du noyau est décrite a partir du modéle en couches qui a été formulé une
premiére fois par Walter M. Elsasser en 1933. Ce dernier avait remarqué a partir des masses
mesurées par Aston que les énergies de liaison de I'hélium et de I'oxygéne (avec N = Z) étaient
particulierement élevées en comparaison aux autres éléments connus de I'époque [20]. A partir
des considérations sur les nombres quantiques, il relia ce constat a I'hypothése des enveloppes
(couches) nucléaires qui avait été suggérée par Bartlett [21]. Selon celle-ci, un systéme dont
I'ensemble des particules est dans une enveloppe fermée posséde une grande stabilité tandis que
les éléments d'une nouvelle couche sont peu liés au noyau. Cette hypothése a cependant été
peu soutenue par la communauté scientifique 3 'époque en raison de la bonne adéquation du
modéle de la goutte liquide avec les résultats expérimentaux. C'est, entre autres, M. Goeppert-
Mayer qui I'a réhabilitée a la fin des années 1940. Cette description de la structure du noyau
est analogue a la description de la structure du cortége électronique de I'atome qui avait été
mise en évidence antérieurement. Dans cette derniére, les électrons sont disposées sur des
orbitales d’'énergies croissantes a mesure que le nombre d’électrons augmente. Les électrons
les plus éloignés du noyau sont alors moins liées a celui-ci et nécessitent donc moins d'énergie
pour étre arrachés a I'atome que les électrons des orbitales les plus internes. La distribution en
énergie de ces orbitales montre aussi une structure en couche, une couche contenant plusieurs
orbitales et étant séparée d'une autre couche par une différence d’énergie entre deux orbitales
plus importante.

B, = avA —agA?? — ap + 6. (1.3)
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Les nucléons s'organisent séparément en couches de protons et de neutrons. Les nombres
de protons ou de neutrons contenus dans les noyaux pour lesquels on observe des couches
fermées sont 2, 8, 20, 28, 50, 82 et additionnellement pour les neutrons, 126 [22]. Ces nombres
sont appelés nombres magiques. D'autres nombres magiques ont été identifiés localement dans
certaines régions de la carte des noyaux [23]. Par ailleurs, pour les nombres magiques historiques,
un affaiblissement de la fermeture de couche est observé (I'écart entre la couche fermée et la
couche suivante diminue) lorsque I'on s'éloigne de la stabilité. Des configurations impliquant
les orbitales de la couche suivante deviennent alors plus liées que la configuration de couche
fermée. On appelle ces zones ilots d'inversion [24].

Les orbitales, que ce soit dans le cas du cortége électronique ou bien des nucléons, sont
décrites a I'aide de la mécanique quantique. A chaque orbitale nucléaire sont associés 3 nombres
quantiques, le nombre quantique radial noté n, le nombre quantique azimutal noté £ et représen-
tant le moment cinétique orbital des nucléons et le nombre quantique j, représentant le moment
cinétique total. Le moment cinétique total j est issus du couplage entre le moment cinétique
orbital ¢ et le moment magnétique de spin S tel que 7 = ¢ + 5. Les valeurs prises par le
nombre j sont donc égales a £ — s et £ + s. Le spin d'un nucléon étant 1/2, les valeurs prises
par j sont finalement £ —1/2 et £+ 1/2. La figure 1.3 montre I'évolution des énergies associées
aux orbitales neutroniques calculées en approximant le potentiel dans le noyau a un potentiel
de Wood-Saxon [25]. La nomenclature des orbitales est donnée par n/j et une orbitale peut
contenir (2j+1) nucléons. La lettre représente la valeur de ¢ telle que montré dans le tableau
1.2.

l 01234 |5|6|7
lettre associée | s [p|d | f|g|h|i]|]

Table 1.2 — Association des valeurs de ¢ avec les lettres utilisées pour nommer les orbitales

La répartition énergétique des orbitales de la figure 1.3 montre la structure en couche décrite
précédemment avec des différences d’énergies entre deux orbitales singuliérement plus élevées.
Il est aussi intéressant de constater que |'ordre énergétique des orbitales n’est pas toujours le
méme lorsque le nombre de nucléons augmente dans le noyau. Les orbitales au sein d'une méme
couche se croisent parfois modifiant ainsi la configuration des noyaux.

Chaque isotope posséde des états métastables, que I'on appelle aussi états excités. Un
ou plusieurs de leurs protons ou neutrons les plus externes se trouvent alors sur une orbitale
d’énergie plus élevée. L'état pour lequel I'ensemble des protons et neutrons externes sont sur
les niveaux de plus basses énergies possibles est alors appelé état fondamental. Les états excités
ne sont cependant pas observables pour I'ensemble des isotopes connus, en raison de leur durée
de vie. L'ensemble des états d’un isotope, fondamental et excités et de durée de vie supérieure
a 10 ns, est appelé états isomériques ou isoméres. Les états excités peuvent aussi avoir dans de
rares cas des temps de demi-vie plus élevés que les états fondamentaux.

Les états excités jouent aussi un réle important lors de mesures de masses car ces derniers
peuvent aussi étre produits lors des réactions produisant les états fondamentaux. Leur présence
dans les dispositifs de mesure nécessite des pouvoirs de résolution trés élevés, supérieures a 10°
lorsque les différences en masses entre les isoméres sont inférieures a 100 keV.

En dérivant les énergies de liaison nucléaires, il est possible d’accéder a des variables décri-
vant la structure nucléaire, les énergies de séparation. On obtient les énergies de séparation de
x neutrons Sy, ou x protons Sy, :

Sen = Bnue(Z,N) — Bpue(Z, N — x) (1.4)
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Figure 1.3 — Evolution des énergies des orbitales neutroniques calculées en approximant le potentiel
nucléaire 3 un potentiel de Wood-Saxon [25]; la zone encadrée correspond 3 des orbitales mises en
question en section 1.2.1.

Szp = Bnue(Z,N) — Bpue(Z — x, N). (1.5)

De maniére analogue, on calcule les énergies de séparation de particules « :
So = Bhue(Z,N) = Bpue(Z — 2, N — 2) — Bpuo(*He). (1.6)

En tracant I'évolution des énergies de séparation de neutrons (ou de protons) en fonction
du nombre de neutrons (ou protons) dans le noyau, nous voyons apparaitre des structures
donnant des indications sur leur organisation dans le noyau. Lorsque nous observons par exemple
I'évolution de I'énergie de séparation d'un proton S}, en fonction du nombre de protons, pour
un nombre fixe de neutrons, nous remarquons que S, oscille en dents de scies. Les maximas
correspondent aux nombres pairs de protons et les minimas aux nombres impairs de protons. Les
énergies de séparation d'un neutron S,, évoluent de maniére similaire en fonction du nombre de
neutrons pour un nombre fixe de protons. Il faut donc fournir plus d'énergie a un noyau pour lui
arracher un seul proton (ou neutron) lorsqu'il en posséde un nombre pair. Le fait que les noyaux
aient une meilleure stabilité lorsque leur nombre de proton ou de neutron est pair est interprété
comme la conséquence d'un phénoméne d’appariement. Les énergies de séparation d'un seul
nucléon permettent aussi de définir les limites d’existence des noyaux. Si I'énergie de séparation
est positive, il faut fournir de I'énergie pour séparer le nucléon du noyau. Cependant, lorsque
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I'énergie de séparation est négative, le noyau a besoin de se séparer du nucléon en question
pour retrouver de la stabilité. Cela signifie que le noyau ne peut pas étre lié dans ce cas.

Nous pouvons aussi regarder |'évolution de |'énergie de séparation de deux protons Sy,
ou de deux neutrons S, [11]. L'évolution des énergies de séparation de deux neutrons en
fonction de NV est peu fluctuante. Elle suit une tendance qui se répéte sur des isotopes voisins.
Nous observons cependant, loin des nombres magiques précédemment énoncés, des fluctuations
locales dans I'évolution des S5, n'intervenant que sur une chaine isotopique de la zone. Ces
variations reflettent des changements dans la structure du noyau comme des déformations par
exemple ou encore un changement dans I'ordre des orbitales. Nous remarquons aussi une brisure
de cette monotonie aux nombres magiques de neutrons (et de maniére analogue, de protons).
La pente varie brutalement aux nombres magiques puis retrouve la tendance générale aprés
avoir ajouté deux neutrons dans la nouvelle couche tel que le montre la figure 1.4. L'écart
entre deux couches est accessible en dérivant les énergies de séparation de deux neutrons (ou
protons) :

Ao, = Sgn(Z, No) — Sgn(Z, Ny + 2) (17)

ol Ny représente un nombre magique de neutrons.
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Figure 1.4 — Evolution des énergies de séparation de deux neutrons autour de N = 82.

De nombreux modéles, purement théoriques et semi-empiriques, ont été élaborés afin de
décrire le noyau et essayer de prédire les propriétés non-mesurées des noyaux les plus exotiques

[26, 23]. Des modéles théoriques que I'on qualifie de macroscopique-microscopiques mélangent
I'approche de la goutte liquide avec I'approche du modéle en couches et des corrections liées
a I'appariement des nucléons [27, 28]. Enfin des modéles théoriques purement microscopiques

essaient de résoudre |'équation de Schrodinger par différentes approches. Des modéles uni-
quement théoriques tentent de résoudre le probléme a N-corps ou bien de traiter les nucléons
comme des spineurs de Dirac [29]. D'autres modéles mélangent I'aspect microscopique et I'as-
pect phénoménologique en traitant le noyau a I'aide de modéles de champ moyen en ajoutant

des interactions phénoménologiques et des corrélations [30, 31, 32, 33]. La capacité de prédic-
tion des masses de certains de ces modéles a été comparée par A. Sobiczewski et Y. A Litvinov
[34, 35] en utilisant des masses évaluées par I'AME. lls ont aussi regardé la justesse des dif-
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férents modéles qu'ils comparent dans les différentes régions de la carte des noyaux (définies
par des gammes de masses). lls ont conclu de ces études que la justesse d'un modéle et son
pouvoir de prédiction dépend de la région de la carte des noyaux regardée. lls n'ont cependant
pas trouvé de corrélations entre la justesse d'un modéle sur des masses connues et leur pouvoir
de prédictions sur des masses inconnues. Cela rend donc difficile la discrimination des différents
modéles d partir des données connues. Cela impose alors la nécessité d’apporter de nouvelles
données expérimentales pour discriminer les différents modéles théoriques.

Les données expérimentales sur les masses ont permis d'importantes découvertes sur les
noyaux et leur structure. La décourverte des isotopes en est I'un des exemples les plus im-
portants, accompagnée de la mise en évidence de la structure en couche du noyau atomique,
analogue a celle du cortége électronique de I'atome. La masse atomique joue un réle primordial
dans la compréhension de la structure du noyau. Les données expérimentales sur les masses
ont donc une grande importance en physique nucléaire. De la méme maniére que les autres
propriétés du noyaux (probabilités de décroissances, temps de demi-vie, etc) dont elles sont
complémentaires, elles apportent aussi un moyen de contraindre les nombreux modéles théo-
riques cherchant a décrire I'interaction forte mais aussi les procédés de nucléosynthése (section
1.2.2).

1.2 La place de la masse dans la physique nucléaire et
I'astrophysique nucléaire

La masse est une grandeur fondamentale dans I'étude des propriétés du noyau telles que sa
structure. Sa mesure est complémentaire a |'étude des autres propriétés du noyau telles que les
temps de demi-vies et les probabilités de décroissances ou de capture. Le tableau 1.1, présenté
en section précédente, montre des exemples d'impacts des masses en physique nucléaire. Nous
nous intéressons plus précisément ici & leur impact sur I'étude des isoméreset sur I'étude de la
structure en couche et de son évolution.

La structure du noyau, résultant de l'interaction entre les nucléons le constituant, est étudiée
a I'aide de la spectroscopie. La spectroscopie étudie les différentes transitions induites par les
décroissances radioactives et mesure les énergies des rayonnements émis (photons y et électrons
de conversion interne, particules o ou 3). Ces énergies mesurées donnent accés aux différences
de masses entre le noyau émettant le rayonnement, appelé le noyau pére et le noyau produit
par la décroissance, appelé le noyau fils. Si la masse d'un des deux noyaux est indéterminée,
les énergies mesurées permettent alors la détermination de la masse inconnue. Cela a permis
notamment de déterminer des masses jamais mesurées par spectrométrie de masse a I'aide des
décroissances « et 8. Cependant, dans certains cas, les transitions ne peuvent étre détectées
car inexistantes ou bien de trop faible intensité. Les mesures de masses directes deviennent alors
complémentaires a la spectroscopie, permettant de déterminer individuellement les masses de
chaque noyau présent dans le dispositif de mesure.

En ce qui concerne I'étude de la structure en couches du noyau, un des axes intéressants est
I'évolution des écarts entre deux couches pour des espéces différentes. Pour plusieurs fermetures
de couche, il a été observé que I'écart entre les deux couches est plus grand pour les noyaux
les plus stables et décroit lorsque I'on s'écarte de la stabilité [26]. C'est le cas des fermetures
de couches de neutrons pour N = 20, N = 28 et N = 50 par exemple. L'évolution
des fermetures de couches n’est cependant pas complétement connue pour toutes les couches
(notamment N = 82 et N = 126) et nécessite la mesure des masses de noyaux loin de la
stabilité. Les noyaux autour des fermetures de couches sont aussi d'un grand intérét pour les
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procédés de nucléosynthése compte tenu de leur grande stabilité (en comparaison avec leurs
voisins) [36]. Les propriétés de ces noyaux sont nécessaires afin de contraindre les modéles
décrivant les chemins de ces processus, c'est a dire |'ordre dans lequel les noyaux sont créés.

Nous nous intéressons ici a des noyaux déficients en neutrons au dela du plomb (Z = 82),
présentant des états excités de basse énergie (inférieure a3 1 MeV) et de longue durée de vie
(supérieure a 1 s) pour la majorité des noyaux étudiés. Nous nous intéresserons ensuite a des
noyaux riches en neutrons, prés de la fermeture de couche 3 N = 82, possédant aussi des
états excités de basse énergie (quelques dizaines de keV pour les plus basses) et des temps de
demi-vie trés bas (quelques dizaines de ms pour les plus bas), mettant au défi les méthodes de
mesures actuelles.

1.2.1 Structure des noyaux déficients en neutrons au dela du plomb

De nombreux isotopes dans la région de la carte des noyaux autour de la fermeture de couche
7 = 82 présentent des états excités de basse énergie dont la forme des noyaux varie d'un isomére
a l'autre. On parle alors de coexistence de formes [37, 38]. Dans le cas des noyaux déficients
en neutrons, la coexistence de forme et la présence des nombreuses configurations associées
résultent des forces d’appariement et de I'interaction proton-neutron. Leur étude présente donc
un grand intérét dans la compréhension de ce phénoméne. Bien que les noyaux les plus proches
de la stabilité aient été largement étudiés, ceux qui en sont plus éloignés restent encore moins
bien connus. C'est le cas par exemple de la chaine de décroissance a 296 F'r —202 At —198 B De
nombreuses études ont été menées sur cette derniére depuis les années 1990 afin de déteminer
la structure de ces noyaux [39, 40, 41]. Le schéma le plus récent, proposé par Lynch et ses
collaborateurs [41] est présenté en figure 1.5.

A+438 ke —————————— 10~ (700 + 100 ms)
_ - By = 531 keV
A-93 ke ———————4«—— 7t (~ 16 5)
E, = 6930 keV
206FT’ Oke ———————————— 3T (~ 16 5) Eqo = 6792 keV
A+299 ke —————Y¥———— 10~ (460 =+ 50 ms)
Eo = 6792 keV - /E’Y = 391.7 ke
A-93 ke ————— ¥ &7 7% (182 £ 25)
Eq = 6277 keV
202 A+ Oke ——— ¥ 3+ (184 £ 15) Eqo = 6135 keV
A+249 ke —————Y 10~ (7.7 £ 05 s)
E, = 6228 keV _ - Ey = 248.5 keV
Aked ———F —«£7 7% (11,6 + 0.3 min)
19832' 0 ke —————— 37 (10.3 £ 0.3 min)

Figure 1.5 — Schéma de niveaux montrant les isoméres de basse énergie pour la chaine de décroissance
a 206 Fp-202 At 198 B etabli par Lynch et ses collaborateurs [41].

Malgré ces études de décroissances «, -y et électrons de conversion interne, qui ont apporté
des informations sur leurs schémas de décroissance, les énergies des états excités de ces trois
isotopes restent indéterminées expérimentalement. En particulier, aucune transition interne n'a
été mesurée pour ces trois noyaux entre les états 37 et les états 7. Cela laisse donc une
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incertitude quant a I'ordonnancement de ces deux niveaux, provenant de |'odonnancement des
orbitales de neutrons pour cette chaine.

Etant des noyaux impairs a la fois en protons et en neutrons, les deux nucléons célibataires
interagissent entre eux et générent un multiplet d'états résultant du couplage de leurs moments
angulaires. La premiere orbitale protonique au dela du plomb est I'orbitale 1hg 5. Cette derniére,
couplée a I'orbitale neutronique 3ps/, engendre le multiplet d’états 3%, 4%, 5%, 67 Le couplage
avec l'orbitale 2f; /, engendre le multiplet d’états 2™, 37, 47, 5%, 6% et 7*. L’ordonnancement
des niveaux 3" et 7t dans la chaine 206 ['-202 At-198 B dépend donc du résultat du couplage
entre un proton de l'orbitale 1hg/5 et un neutron provenant soit de |'orbitale 3ps/, soit de
I'orbitale 2f;/5. Or ces orbitales sont énergétiquement trés proches pour les noyaux voisins
(différence inférieure a 100 keV) ce qui rend difficile les prédictions pour ces noyaux a partir de
modéles théoriques (ou semi-empiriques).

Pour les isotopes de la chaine de décroissance 204 Fr-200 4¢-196 Bj possédant deux neutrons
de moins, I'état fondamental correspond a I'état 3. Dans le cas du plomb, possédant un proton
de moins que le bismuth, I'état fondamental pour I'isotope 97 Pb, possédant 115 neutrons,
correspond a I'état pour lequel le neutron célibataire occupe I'orbitale 3p3/,. Cependant pour
I'isotope 201 Pb possédant 119 neutrons, I'état fondamental correspond a I'état pour lequel le
neutron célibataire occupe I'orbitale 2f; /5. Dans le cas de I'isotope '??Pb (N = 117), l'ordre
entre les deux orbitales 3ps/, et 2f; /5 n'est pas connu. Compte tenu de I'évolution énergétique
des orbitales 3p3 /5 et 2f5 , dans le cas du plomb, une inversion de I'ordre entre ces deux orbitales
est tout a fait plausible pour le 198 Bi et les isotopes suivants.

Mesurer la masse d'un seul des états excités de la chaine 206 F'r-292 At-198 B; pourrait per-
mettre de déterminer les énergies de I'ensemble des états excités montrés en figure 1.5 et ainsi
lever I'incertitude sur I'ordre des orbitales neutroniques pour cette chaine.

1.2.2 Structure des noyaux riches en neutrons autour de la fermeture de
couche N = 82, Z7 < 50 et impact sur le processus-r de nucléosynthése

La fermeture de couche N = 82 est une des fermetures de couches les plus robustes
[22], possédant sept noyaux stables et un noyau double-magique, '32Sn. Au dela de 132597 la
fermeture de couche est bien connue et on observe un affaiblissement de cette derniére a mesure
que le nombre de protons dans le noyau augmente. Cela est visible sur la figure 1.6, montrant
I’évolution de I'écart entre les deux couches entourant N = 82. Des modéles théoriques,
prenant en considération cet affaiblissement au dela de '32Sn prédisent un affaiblissement
aussi pour les noyaux plus légers. C'est le cas par exemple du modéle développé par S. Goriely
et ses collaborateurs [43]. Ce modéle est en bon accord avec les données expérimentales pour
I’ensemble des fermetures de couches qu’ils étudient. Il montre aussi une décroissance nettement
plus importante pour les noyaux légers que pour les noyaux lourds de la chaine isotonique a
N = 82, jusqu’a un effacement total de la fermeture de couche pour le noyau le plus léger
(pour Z = 34).

Les données actuelles sur les noyaux pour Z < 50 ne permettent pas d’affirmer que la
fermeture de couche s'affaiblit cependant, des résultats expérimentaux semblent aller dans ce
sens. Des expériences de spectroscopie effectuées sur le 13°Cd [44] montrent des résultats qui
sont en accord seulement avec des modéles prédisant un affablissement de la fermeture de
couche. Des mesures de masses récentes sur la chaine isotopique du cadmium [45] ont permis
de déterminer Ay, (Z = 48, N = 82) grace a la mesure pour la premiere fois de la masse
du 132Cd. L'ajout de cette donnée a I'évolution de la fermeture de couche N = 82 appuie
I’"hypothése d'un affaiblissement. Elle ne permet cependant pas de confirmer cette hypothése
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Figure 1.6 — Evolution de la fermeture de couche N = 82; les données sont extraites de I'’AME2020

[11].

et d'autres mesures sur des noyaux aux nombres de protons décroissants sont nécessaires afin
de la valider.

Les masses des noyaux autour de N = 82 sont aussi d'un grand intérét pour I'étude
du processus de nucléosynthése de capture rapide de neutrons, le processus-r. D’aprés des
hypothéses astrophysiques, le processus-r serait a |'origine de la création d’environ la moitié des
éléments plus lourds que le fer ainsi que de certains éléments plus légers. Il est en particulier a
I'origine d'éléments loin de la vallée de la stabilité, pour lesquels le taux de capture neutronique
est plus grand que le taux de décroissance béta. Cependant, lorsque I'on s’approche des nombres
magiques de neutrons, les taux de captures neutroniques (n,y) et de photodissociation (y,n)
tendent a devenir égaux, amenant a un équilibre entre les réactions (n,) et (7,n). Le chemin de
capture neutronique est alors interrompu sur un isotope. Ce point d’équilibre est appelé "waiting
point". L'équilibre entre les réactions (n,y) et (,n) est maintenu jusqu’'a ce que l'isotope se
désintégre par décroissance béta. La capture neutronique recommence alors & partir du noyau
produit par désintégration jusqu'a atteindre de nouveau |'équilibre entre les réactions (n,7y) et
(v,n). Le processus se répéte alors en créant des isotopes de plus en plus lourds jusqu'a atteindre
les masses pour lesquelles les noyaux deviennent fissiles. L'interaction des neutrons et électrons
avec ces noyaux va provoquer la fission de ces derniers et le processus de capture neutronique
va recommencer a partir des produits de fission. Ce processus de recyclage est appelé "fission
recycling".

Le processus est encore mal connu, les modéles théoriques le simulant sont alors impor-
tants pour sa compréhension. Notamment, le chemin suivi par le processus-r n’est pas connu
correctement et les différents modéles permettant de le déterminer divergent. Ces modéles né-
cessitent des données nucléaires telles que les masses des noyaux, leurs temps de demi-vie, les
taux d'émission de neutrons béta-retardés, les taux de captures neutroniques, entre autres. La
connaissance de ces grandeurs permet de contraindre les différents modéles et ainsi de discrimi-
ner ceux qui ne restituent pas les données déja connues. Il est donc important que ces données
soient connues avec une grande précision.

L’impact des précisions sur les masses sur les résultats de calculs modélisant le processus-r
a été étudié par M. R. Mumpower [46]. Il a notamment calculé les abondances des éléments
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Figure 1.7 — Variances des abondances solaires des isotopes produits par un modéle de processus-
r calculées en utilisant des masses théoriques issues de trois modéles différents (HBF-17, DZ33 et
FRDM1995), comparées aux abondances solaires mesurées expérimentalement, provenant de la revue
publiée en 2016 par M. R. Mumpower et ses collaborateurs (figure 10) [46] ; les bandes pales représentent
le pouvoir prédictif de chacun des modéles tandis que les bandes plus foncées sont obtenues en abaissant
les erreurs rms associées & chaque modéle a 100 keV.

présents dans le systéme solaire créés par processus-r en utilisant des masses obtenues a I'aide de
différents modéles théoriques. Il a appliqué a ces masses les incertitudes associées aux modéles
théoriques dans un premier temps et les a abaissées & 100 keV dans un second temps (figure

7). Il a remarqué que les incertitudes sur les masses prédites par les modéles théoriques ne
permettaient pas de choisir quel modéle apportait les meilleures estimations. En contrepartie,
abaisser les incertitudes a 100 keV permet de mieux comparer les différents modeles.

Il a constaté le méme probléme en utilisant les probabilités de décroissance 3 et de capture
neutronique prédites par les mémes modéles théoriques. Des données expérimentales ainsi que
des progrés dans la modélisation théorique des propriétés nucléaires loin de la stabilité sont donc
nécessaires pour alimenter les modéles prédictifs du processus-r. Mumpower a aussi réalisé une
étude de sensibilité dans le but de mettre en évidence les données nucléaires et les noyaux
ayant le plus gros impact sur la modélisation du processus-r. Il a effectué cette étude pour
quatre scenarios (quatre milieux astrophysiques) différents. Dans le cas de I'étude de sensibilité
associée aux masses, il a étudié I'impact d’'une variation de 500 keV de la masse de I'isotope
1408y, (figure 1.8). Les résultats qu'il présente montrent que les noyaux possédant des couches
fermées de neutrons (N = 82 et N = 126) et leurs voisins ont I'impact le plus important
sur les modéles décrivant chacun des quatre scénarios étudiés.

Les masses apportent d’'importantes informations pour différents aspects de I'étude de la
physique nucléaire. Leur mesure est donc nécessaire afin d'une part de compléter les connais-
sances actuelles sur la structure du noyau. D’autre part, leur détermination avec un grande
précision est primordiale pour discriminer parmi les différents modéles théoriques qui divergent
pour les données inconnues. Des mesures de grande précision sur des noyaux exotiques peuvent
&tre obtenues a I'aide de la spectrométrie de masse avec des piéges 3 ions.
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Figure 1.8 — Représentation des noyaux ayant un impact significatif sur les abondances solaires des
éléments produits par le processus-r de nucléosynthése dans quatre milieux astrophysiques; a : vent
chaud avec une faible entropie, b : vent chaud avec une forte entropie, ¢ : vent froid et d : fusion
d’étoiles & neutrons; le paramétre F est le paramétre d'impact défini pour cette étude ; la figure provient
de la revue de 2016 de M. R. Mumpower et de ses collaborateurs (figure 13) [46].
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Chapitre 2

Spectrométrie et mesures de masses
directes avec des pieges a ions

Les principales méthodes exploitées de nos jours pour les mesures directes de masses ato-
miques utilisent des anneaux de stockage, des miroirs électrostatiques ou des piéges a ions. Ces
techniques se différencient par leur vitesse d'exécution, leur pouvoir de résolution, |'énergie des
ions et I'espace nécessaire pour les mettre en ceuvre notamment. Ces différences rendent ces
équipements complémentaires, permettant ainsi de couvrir une grande partie de la carte des
noyaux. Cependant, les meilleures précisions sur les mesures de masses sont obtenues a |'aide
de piéges a ions. Les principaux piéges a ions utilisés dans les installations de physique nucléaire
sont les piéges de Paul et les piéges de Penning. Aprés une bréve introduction des équipements
utilisés en spectrométrie de masse pour la physique nucléaire, ces deux types de piéges, leur
principe de fonctionnement et leur utilisation spécifique en spectrométrie de haute résolution
et haute précision seront décrits.

2.1 Meéthodes de mesures par spectrométrie de masse pour la
physique nucléaire

Les anneaux de stockage sont des dispositifs constitués de multipoles magnétiques permet-
tant la focalisation et la déviation de faisceaux. lls sont utilisés pour stocker des ions depuis la
fin des années 1980 [47] et sont encore utilisés de nos jours [48]. Les ions circulent dans I'anneau
de stockage sur une orbite fermée, oscillant autour d'une trajectoire idéale de maniére quasi-
périodique. On appelle ce mouvement oscillation bétatron et son amplitude dépend entre autres
des champs magnétiques dans I'anneau. Deux techniques complémentaires et non-destructives
de mesures sont utilisées dans les anneaux de stockage : Schottky Mass Spectrometry (SMS)
permettant d'atteindre de hauts pouvoirs de résolution de I'ordre de 7.5 x 10° et Isochronous
Mass Spectrometry (IMS) permettant d’étudier des isotopes de demi-vie trés courtes, infé-
rieures a la milliseconde. Actuellement, quelques anneaux de stockages sont utilisés dans le
monde pour les mesures de masses de grande précision dont deux exemples sont I'ESR au GSI
en Allemagne [49, 50] et le Rare Rl-ring au RIKEN au Japon [51]. L'ESR au GSI mesure 108.36
m de circonférence et fait circuler des ions a haute énergie, entre quelques dizaines de MeV//u
et quelques GeV/u. Le Rare Rl-ring au RIKEN mesure 60.35 m de circonférence et I'énergie des
ions circulant dans |'anneau vaut plusieurs centaines de MeV/nucléon.

Un instrument linéaire utilisant des miroirs électrostatiques peut aussi &tre utilisé comme
spectrométre de masse, il s'agit du MR-TOF-MS (Multi-Reflexion Time-Of-Flight Mass Spec-
trometer) [52, 53, 54, 55]. Les mirroirs électrostatiques sont disposés a chaque extrémités du
MR-TOF-MS et sont séparés d'une zone de dérive. Les ions présents dans un MR-TOF-MS
traversent ce dernier dans sa longueur et sont donc réfléchis a chaque extrémité. Les ions de
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masses différentes ont la méme énergie cinétique et donc des vitesses différentes. Il est alors
possible de séparer les ions d’espéces différentes durant leur trajectoire. Le MR-TOF-MS est
alors utilisé comme séparateur pour envoyer les ions vers un autre dispositif de mesure. |l peut
aussi permettre de mesurer les masses des ions piégés entre les miroirs en fixant la distance
parcourue par les ions et en mesurant leur temps de vol. Les MR-TOF-MS ont été développés
a la fin des années 1980 [52]. Ce sont des équipements trés rapides permettant a la fois d’at-
teindre des pouvoirs de résolution comparables a la technique SMS mais aussi d'analyser des
isotopes de trés courtes demi-vies. Ces appareils ont de surcroit 'avantage d’'étre compacts,
mesurant en général environ un métre de long. Par ailleurs, leur petite taille ainsi que leur rapi-
dité d’exécution rend possible I'utilisation de ces derniers comme séparateurs pour sélectionner
des ions d'intéréts pour des expériences nécessitant des faiseaux ultra-purs. Des MR-TOF-MS
sont utilisés pour faire de la séparation isobarique ou bien des mesures de masses au RIKEN au
Japon [56, 57, 58, 59, 60], a ISOLDE au CERN en Suisse [53, 61, 62, 63, 45, 64], 8 TRIUMPH
[55, 66, 67] au Canada ou encore au GSI en Allemagne [65, 55, 68] et au GANIL en France
pour SPIRAL2/S3-LEB [69]. De plus, la précision sur les mesures de masses d’isotopes loin de
la stabilité atteint 10~7 avec ces deux types d'instruments.

Enfin, une autre type de dispositif est utilisé pour les mesures de masses de haute précision
et haute résolution, ce sont les piéges a ions. Plus particuliérement, deux catégories de piéges a
ions sont utilisées : les piéges de Paul et les piéges de Penning. Les piéges de Paul sont utilisés
pour la préparation du faisceau tandis que les piéges de Penning sont exploités pour séparer
avec une grande résolution en masse et pour la mesure de masse a proprement parler.

Les piéges a ions ont été développés a partir des problématiques liées aux faisceaux molé-
culaires, & la spectrométrie de masse et aux accélérateurs de particules. L’utilisation de champ
multipolaires, sur laquelle sont basés les piéges a ions, a d’abord été mise en oeuvre pour
des faisceaux moléculaires permettant leur focalisation et améliorant ainsi la qualité d’analyse
des ions. Les principes des piéges électromagnétiques développés a cette époque sont toujours
utilisés de nos jours.

2.2 Piégeage d'ions

Les piéges de Paul et les piéges de Penning sont des outils universels permettant leur
application dans un vaste choix de domaines physiques. Les piéges de Paul trouvent en particulier
des applications en chimie, en physique nucléaire [70] mais aussi en informatique quantique [71].
lls peuvent &tre utilisés pour piéger en 2 ou en 3 dimensions mais aussi en tant que refroidisseur-
groupeurs pour fournir des faisceaux d'ions de faible dispersion spatiale et temporelle.

De la méme facon, les piéges de Penning sont des piéges permettant |'analyse de particules
et d'ions dans une large gamme de masses et d’applications différentes. lls sont notamment
utilisés pour étudier I'antimatiére et tester les symétries CPT [72, 73] ou encore pour mesurer
des masses [45, 64] et des énergies de réactions en physique nucléaire [74, 75].

L'application qui nous intéresse plus particulierement ici concerne la physique nucléaire et
les mesures de masses de haute résolution et de haute précision. La notion de précision doit
cependant étre ramenée au domaine d’étude, qui dans notre cas concerne des noyaux exotiques,
de faibles durées de vie en particulier. Nous allons donc décrire dans les sections suivantes les
piéges a ions utilisés pour les mesures de masses d’isotopes exotiques et les méthodes permettant
ces mesures.
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2.2.1 Principe de fonctionnement d’un piége de Paul

Les piéges de Paul sont des piéges électrostatiques basés sur |'utilisation de champs élec-
triques quadripolaires. Cette technique a vu le jour dans les années 1950 sous |'impulsion de
Wolfgang Paul et de ses étudiants. En exploitant I'effet focalisant récemment découvert a ce
moment-la des multipoles sur des particules chargées, ils fabriquérent le premier piége qua-
dripolaire linéaire que Paul nomma tout d'abord quadrupole mass spectrometer [76, 77]. Ce
dernier permettait alors un confinement en deux dimensions. L’idée fut ensuite étendue au cas
du confinement a trois dimensions.

Un champ quadripolaire est obtenu grace & un potentiel quadratique qui peut &tre exprimé
sous la forme :

D pay
P00 (0% 4 By? + 72°) (2.1)
27’0

(I)Pau =

ol «, B et v sont des coefficients, ry est la distance entre le centre du piége et les électrodes
et ®pgy, = U + Vcos(wt) est le potentiel appliqué aux électrodes, combinaison d'un potentiel
statique (DC) d’amplitude U et d’un potentiel modulé en radiofréquence d'amplitude V' et de
pulsation w. D'aprés I'équation de Laplace, on a A®p,, = 0 ce qui implique o+ 8+ = 0.
Si I'on considére I'axe z comme |'axe supportant la trajectoire macroscopique des ions, on peut
trouver deux cas simples. Sia = —3,ona~y=0. On peut posera =1, §=—1ety=0. Le
potentiel ®p,,, devient alors :

(p au,
Dpyy = —L 20 (22 — y?), (2.2)
2r0

un potentiel & deux dimensions. Un tel potentiel peut étre obtenu a I'aide de quatres électrodes
paralléles de forme hyperbolique comme c’est le cas du spectrométre de masse quadripolaire
concu par Paul tel que montré en figure 2.1. On appelle ces dispositifs guides d'ions ou piéges
de Paul linéaires. Si o« = 8, on a 7 = —2a = —2, c'est-a-dire, « = = —J. Une combinaison
simple de («, 3,7) remplissant cette condition est « = 1, § = 1 et v = —2. Le potentiel ®
devient alors :

D pou, (r? — 222)

q’Pau = 27% (23)

avec 7 = /22 + y?, permettant un confinement en 3 dimensions. Ce type de confinement
est obtenu a I'aide d'un piége constitué de trois électrodes de forme hyperbolique & symétrie
radiale tel que montré en figure 2.1.

Les champs résultants des potentiels précédemment présentés sont obtenus en appliquant
dans les piéges des tensions combinant des potentiels statique et quadripolaire. Dans le cas
du piége linéaire, le potentiel appliqué a une électrode est en opposition de phase avec celui
appliqué a ses proches voisines, tel que montré en figure 2.1. Dans le cas du piége hyperbolique,
le potentiel appliqué a I'anneau central est en opposition de phase avec celui appliqué aux deux
électrodes d’extrémités (figure 2.1).

En appliquant le principe fondamental de la dynamique, on détermine les équations du
mouvement des ions dans le piége de Paul.

Pour un ion de masse m, de charge ¢ dans un guide d'ions (2 dimensions), les équations
du mouvement obtenues ont la forme

d?u

02 + (ay + 2qy cos(27))u = 0 (2.4)
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Figure 2.1 — Schéma représentant les électrodes d'un piége de Paul et ses grandeurs caractéristiques; a
gauche, géométrie linéaire-hyperbolique pour confiner en 2 dimensions; a droite, géométrie entiérement
hyperbolique pour confiner en 3 dimensions.

avec u représentant les coordonnées transverses x ou y, T = %t a, représentant a, ou a, tels
_ _ 4qU 2 _ _ 2qV
que ay = —ay = m et q, representant g, ou Qy tels queé qx = —Qy = 2
Cette équation a la forme d'un cas particulier de I'équation de Hill, I'équation de Mathieu.
Ses solutions s'écrivent de la maniére suivante :
+o0 400
, . 3 o
u=coe'" E Cone®™ 4 " e M E Cope 2T, (2.5)
n=—00 n=—00

Les « sont des constantes d’intégration dépendant des conditions initiales wg, dug/dt et 7.
Cs, et p sont des constantes qui dependent de a,, et ¢, (et pas des conditions initiales).

La stabilité des solutions dépend de la nature de la constante p. Si p est un complexe
quelconque de partie réelle non-nulle, les solutions sont instables et quelconques. Si p est un
imaginaire pur tel que u = i3 avec (3 non entier, les solutions sont périodiques et stables. Enfin,
si p est un imaginaire pur tel que p = ¢m avec m un entier, les solutions sont périodiques et
instables. Ces solutions appellées fonctions de Mathieu d’ordre intégral forment les bords dans
I'espace des (ay,q,) entre les régions stables et instables. La connaissance de I'ensemble des
solutions permet de tracer le diagramme de stabilité en (a,,q,), tel que montré en figure 2.2.

Ce dernier montre pour quelles combinaisons de valeurs des potentiels U et V' un ion
de masse m et de charge ¢ a une trajectoire stable dans un piége quadripolaire de distance
caractéristique r.

On remarque aussi que les coefficients a, et ¢, dépendent de la masse des ions. Cela
implique, compte tenu des conditions de stabilité, que I'on peut piéger ensemble que des ions
de masse appartenant a un intervalle défini par les paramétres appliqués au piege. Lorsque les
conditions de stabilité sont réunies, le mouvement des ions peut étre décrit par une combinaison
d’un mouvement macroscopique et d'un mouvement microscopique [12]. Cette description du
mouvement des ions émerge de sa décomposition spectrale telle que les harmoniques ont des
fréquences wy, ;, :

Wun = (%Bu +n)w (2.6)
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Figure 2.2 — Diagramme de stabilité dans un piége de Paul [12], la figure (a) montre I'ensemble du
diagramme a partir de ¢, = 0 et la figure (b) montre un zoom sur la zone | exploitée pour les piéges.

avec B, ~ (/a, + %qﬁ et n € Z. Le macromouvement est causé par les oscillations du mode

fondamental avec n = 0 tel que w, o = %@M tandis que le micromouvement est provoqué par la
premiére harmonique avec n = 1, tel que w1 = (%Bﬁ—l)w. L’amplitude du mouvement associé
a ces harmoniques décroit & mesure que |'ordre (et donc la fréquence) augmente ce qui permet
de négliger les ordres supérieurs. Dans le cas du piége réel, possédant des imperfections des
champs (résultant par exemple de potentiels légérement différents pour les électrodes opposées
deux & deux), I'effet du micromouvement peut engendrer des instabilités sur le mouvement
des ions dans le piége. Il est donc préférable de le minimiser le plus possible par le choix des
paramétres appliqués aux piéges (dimensions, potentiels, radiofréquence).

Le piége de Paul peut étre employé dans deux modes différents : en guide d'ions ou en filtre
de masses. Le mode guide d'ion est obtenu avec un potentiel U nul et donc un coeficient a,
nul. La gamme de masse transmise pour une fréquence donnée (et g, 7o, q et V fixés) est
alors trés large. En appliquant un potentiel U # 0, le pouvoir de résolution du piége augmente
a mesure que U augmente (a, augmente et on s’approche de la pointe supérieure de la zone
de stabilité montrée en figure 2.2(b)). Le piége est alors dans le mode filtre de masses.

2.2.2 Principe de fonctionnement d’un piége de Penning

Les piéges de Penning sont des piéges électromagnétiques qui permettent un confinement
en trois dimensions des ions en utilisant un champ magnétique ultra-intense (quelques T) et un
faible champ électrique statique.

Des ions plongés dans un champ magnétique § dans la direction z, sans champ électrique,
subissent une force Fiqgn = q? A B. Leur mouvement dans un plan orthonormé est décrit
d’un point de vue classique par le systéme d'équations suivant :

i+ (%)2:1;:0
i+ (%)Q?FO (27)
5=0

correspondant @ un mouvement harmonique appelé mouvement cyclotron de pulsation w, =
2mY, = %. Les ions oscillent dans le plan transverse aux lignes de champ magnétique, selon
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une trajectroire circulaire autour de ces derniéres. Un champ magnétique ne permet donc qu’un
confinement en deux dimensions, les ions pouvant se déplacer librement le long des lignes de
champ (selon la direction z). Le confinement le long de |'axe z est alors obtenu par application
d’un puits de potentiel.

Le champ électrique appliqué dans un piége de Penning est un champ quadripolaire ﬁ
généré par un potentiel de la forme :

1
(I)Pen = (I)Pen(] (Z2 - 5(12 + y2)> (28)

satisfaisant |'équation de Laplace A®p.,, = 0. Ppey, = ggg représente le puits de potentiel
obtenu par application d'une différence de potentiel U, entre des électrodes de forme cylindrique
ou hyperbolique, distantes de 2 tel que montré sur la figure 2.3. L'électrode centrale est appelée
anneau et les deux électrodes positionnées de part et d'autre de I'anneau sont appellées end
caps.

Il est cependant difficile de fabriquer des électrodes parfaitement hyperboliques. Les piéges
a géométrie hyperbolique présentent en général des imperfections mécaniques qui, cumulées
avec des défauts d’alignement, introduisent des imperfections dans le champ électrique. Ces
imperfections provoquent des oscillations anharmoniques des particules. Des piéges de Penning
aux électrodes cylindriques, comme le montre le schéma de la figure 2.3, peuvent étre utilisés
comme une alternative aux piéges hyperboliques [78, 79]. Un des avantages majeurs des élec-
trodes cylindriques provient du fait qu’elles sont beaucoup plus faciles a usiner précisément et
présentent donc moins d'imperfections par rapports aux électrodes hyperboliques idéales. De
plus, les piéges cylindriques apportent aussi un plus grand espace de stockage des ions. Des
électrodes correctrices sont utilisées afin de compenser les imperfections des champs électriques
dans les piéges hyperboliques et cylindriques et créer des champs hyperboliques.

Figure 2.3 — Schéma représentant les électrodes d'un piége de Penning et ses grandeurs caractéris-
tiques; a gauche, géométrie hyperbolique; a droite, géométrie cylindrique.

En combinant les deux champs électrique et magnétique présentés ci-dessus, tels que
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Figure 2.4 — Décomposition du mouvement des ions dans les piéges de Penning en trois mouvements
propres.

Fiotale = q(ﬁ + T A ?) on obtient les équations du mouvement suivantes :

T — % ((I)Penox - By) =0

§j— L (®penoy + Bit) =0 (2.9)
zZ+ %(I)penoz =0

Le mouvement dans la direction de z correspond a un oscillateur harmonique de pulsation

Wz = 1/ £ ®peny. On réécrit alors les équations du mouvement :

2
P—%r—wy=0

j— 2y 4 wed: = 0 (2.10)

F4+w?z=0

Afin de résoudre ces équations, on pose u(t) = x(t) + iy(t). Ce changement de variable
fait émerger une nouvelle équation :

1

u+wm—§du:0 (2.11)

possédant des solutions indépendantes, fonctions des pulsations wy = 3(w + /w2 — 2w?) et
wo = Lwe — /w2 —2w?2). vy = % est appelée fréquence cyclotron réduite ou fréquence

cyclotron modifiée. v_ = 5= est appelée fréquence magnetron. Afin de distinguer la fréquence
cyclotron réduite v, de la fréquence cyclotron v, v, est aussi appelée fréquence cyclotron
vraie. La figure 2.4 montre la décomposition du mouvement cyclotron des ions en les trois
mouvements propres de fréquence vy, v_ et v,.

En combinant les deux nouvelles fréquences propres v, et v_, on obtient les relations
suivantes :

Wy +w_ =we (2.12)
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wWiw_ = 2w? (2.13)

w2 +w? =wl—w? =Wl =0t Wl W (2.14)

L'équation 2.14 est appelée le théoréme d'invariance [30].

Le mouvement des ions dans les piéges de Penning est donc une combinaison de trois
mouvements propres : un mouvement axial de pulsation w,, un mouvement radial lent de
pulsation w_ et un mouvement radial rapide de pulsation wy. Dans un champ magnétique de 7
T avec un puits de potentiel électrique d’environ 100 V de profondeur dans le piége, I'ordre de
grandeur de v, est de quelques dizaines de kHz. Dans les mémes conditions, |'ordre de grandeur
de v_ est de quelques kHz tandis que la fréquence v, se trouve entre quelques centaines de
kHz et quelque MHz.

On déduit des relations précédentes entre les différents mouvements propres :

We > Wy > Wy > wo. (2.15)

w? > 20? (2.16)

Cette derniére condition permet de déterminer les conditions pour un confinement stable des
objets chargés dans les piéges de Penning dans le cas idéal (sans imperfections ni inhomogénéités
de champs) :

14l g2 > 2|®peny| (2.17)
m Peng .

La condition donnée par I'équation 2.17 impose I'intensité minimale du champ magnétique
permettant de compenser la composante radiale introduite par le champ électrique.

Dans les piéges de Penning, le champ magnétique doit &étre homogeéne afin de piéger les ions
et manipuler leurs mouvements propres. Cette zone homogéne se trouve au centre de |'aimant,
ou sont disposés les piéges de Penning et les ions sont soumis a un gradient de champ en
dehors de la zone. Pour cette raison, la qualité du faisceau pénétrant le champ magnétique doit
étre la meilleure possible afin notamment de transmettre correctement le faisceau aux piéges
de Penning (section 2.5.3). Ce gradient de champ magnétique est aussi exploité a la sortie des
piéges lors des mesures de fréquences cyclotron avec les méthodes TOF-ICR et PI-ICR qui sont
décrites en section 2.6.

2.3 Masse et fréquence cyclotron

La fréquence cyclotron d'un ion chargé plongé dans un champ magnétique est lie 3 sa
masse par la relation v, = % introduite en section précédente.

En connaissant trés précisemment l'intensité du champ magnétique au moment de la mesure
de la fréquence cyclotron, on peut déterminer la masse de I'ion avec une grande précision.
Cependant, en pratique, le champ magnétique dans les piéges de Penning n’est pas mesuré
directement au moment de la mesure de fréquence cyclotron pour un ion de masse inconnue.
Or ce dernier n’est pas constant et varie légérement entre deux mesures. L’ordre de grandeur de
ces variations est de quelques T pendant une demi-journée avec des variations de températures
de quelques °C [31]. Le champ magnétique est donc déterminé a I'aide d'une calibration en

mesurant la fréquence cyclotron d'un ion dont la masse est déja connue avec une grande
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précision. On appelle communément cet ion de masse connue "ion de référence". Ce dernier
est choisi en fonction de la gamme de masse des ions dont on souhaite mesurer la masse, que
I'on appelle communément "ion d'intérét". Les ions de référence sont faciles a produire a I'aide
de sources d'ions stables. Des exemples d'ions utilisés comme références sont les ions alcalins
tels que le 13305, le Rb et le 87 Rb.

La mesure de la fréquence cyclotron de I'ion de référence est généralement faite immédia-
tement avant et immédiatement aprés la mesure pour |'ion d’'intérét. Une interpolation de la
fréquence mesurée pour I'ion de référence est alors faite pour estimer la fréquence qui aurait
été mesurée pour |'ion de référence au moment de la mesure pour I'ion d'intérét. On fait alors
I"hypothése que le champ magnétique évolue de maniére linéaire durant ce temps. On a donc
Verey = % et v, = Q(ﬁ”thi. De ces deux relations, on obtient

Ve,ey _ QTefmint. (218)
Veint QintMyref

Cependant, la masse mesurée n’est pas la masse atomique mais la masse ionique. L'ordre
de grandeur de |'énergie de liaison électronique est de quelques eV, ce qui est bien inférieur
a l'ordre de grandeur des incertitudes sur les masses des noyaux exotiques (quelques keV a
quelques centaines de keV). On peut donc réécrire la masse ionique m : m = M — nm, ou M
est la masse atomique, n le nombre d’ionisations et m. est la masse de I'électron. A partir de
I'équation 2.18 on détermine la masse atomique associée a |'ion d’intérét :

Mref - n?“efme) + NintMe. (2.19)

2.4 Manipulation des ions dans un piége de Penning

L’énergie totale des ions contenus dans les piéges est la somme des énergies des différents
mouvements propres. Tandis que les énergies des mouvements axial et cyclotron modifié contri-
buent positivement a I'énergie totale, I'énergie du mouvement magnétron y contribue avec un
terme soustractif. Cela a pour conséquence en particulier de faire diminuer |'énergie totale des
ions lorsque I'on excite le mouvement magnétron et augmente son amplitude.

Dans le cas des piéges de Penning, on exploite les propriétés de résonnance des ions en les
manipulant avec les champs multipolaires. Plus précisément, ce sont les différents mouvements
propres émergeant du piégeage dans un champ électrique quadripolaire et un champ magné-
tique que I'on manipule. En utilisant des champs oscillants multipolaires radiofréquence aux
fréquences des mouvements propres, il est possible de leur faire gagner ou perdre de |'énergie.
En conséquence, cela revient & modifier I'amplitude d’oscillation des différents modes propres
des ions. Ces champs sont appliqués a I'électrode centrale des piéges de Penning, I'anneau, qui
pour cela est divisée en plusieurs segments. On peut alors, avec un anneau segmenté en quatre
parties, appliquer des excitations dipolaires et quadripolaires. La figure 2.5 montre schémati-
quement I'application de champ dipolaire et quadripolaire sur les segments de I'anneau.

Le potentiel appliqué aux électrodes colorées en rouge sur la figure 2.5 oscille en opposition
de phase par rapport au potentiel appliqué aux électrodes colorées en bleu.

Dans le cas d’une excitation dipolaire, les tensions sont appliquées a deux électrodes oppo-

sées par rapport au centre et oscillent en opposition de phase. Le champ électrique Ey, (t) résul-

tant est unidimensionnel et s'exprime analytiquement par : Eg, (t) = w’ﬁigmcos(wpt—&-qﬁp)ﬁ.

u correspond a une des coordonnées radiales x ou y et U est le vecteur unitaire dans la direction
de la coordonnée u, Up,,,, est I'amplitude de I'excitation dipolaire, wp est sa fréquence et ¢p
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Figure 2.5 — Vues schématiques transverses d'un anneau segmenté en quatre parties et sur lequel on
applique une excitation dipolaire (en haut) ou une excitation quadripolaire (en bas).

sa phase. Le coefficient a représente la force de la composante dipolaire du champ en raison de
la forme des électrodes et de leur segmentation [82].

L’'application d'un champ dipolaire de fréquence égale a une fréquence propre des ions per-
mettra d’exciter le mouvement correspondant indépendamment des autres mouvements propres.
L'effet du champ dipolaire oscillant sur les ions piégés dépend de la différence de phase entre
le champ et le mouvement des ions [32]. Ainsi, un choix judicieux de la différence de phase
entre la phase du mouvement de I'ion et celle du champ permettra de fixer le rayon de I'orbite
magnétron. On peut donc non seulement augmenter I'amplitude du mouvement mais aussi la
réduire afin de préparer les ions dans un mouvement cyclotron réduit pur.

Appliquée a la féquence magnetron des ions, I'excitation dipolaire est utilisée pour réduire
leur énergie tout en augmentant I'amplitude de leur mouvement. La fréquence magnetron des
jons étant indépendante, en premiére approximation, de leur masse, tous les ions présents dans
le piege sont impactés par le champ dipolaire. Appliqué a la fréquence du mouvement cyclotron
réduit d’un ion, le champ dipolaire fait augmenter son amplitude et son énergie.

On peut utiliser un tel champ pour se débarraser de contaminants (connus) en augmentant
le rayon de leur mouvement cyclotron modifié jusqu'a ce que ces derniers soient perdus contre
les parois du piége. On peut aussi l'utiliser dans le cas de mesures de la fréquence cyclotron
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réduite propre d'un ion, tel que nous le décrirons plus tard.

Pour une excitation quadripolaire, les tensions appliquées oscillent en opposition de phase
pour deux électrodes voisines. Deux électrodes opposées ont donc la méme tension. Le champ
électrique résultant de |'application d'une excitation quadripolaire est un champ bi-dimensionnel
dont les composantes ont la forme E, = w‘é’#”cas(wqt + ¢q)uy et B, = %cos(wqt +
gzbq)u_g, Ugpae €tant 'amplitude de I'excitation quadripolaire, w, sa fréquence et ¢, sa phase.
Une description analytique des effets d'une excitation quadripolaire sur le mouvement des ions
est détaillée par M. Kdnig et ses collaborateurs dans [33].

Si I'on applique un champ électrique quadrupolaire a une fréquence égale a la somme de
fréquences propres de l'ion, 'effet résultant est un couplage de ces deux mouvements propres.
[l est alors possible de convertir un des mouvements pur en I'autre. Si la fréquence du champ
appliqué est difféerente de la somme de deux des fréquences propres de I'ion, la conversion ne
sera pas compléte. En appliquant une excitation quadripolaire 3 la fréquence cyclotron propre
d'un ion v, = vy + v_ préparé dans un mouvement cyclotron réduit pur, on peut convertir
son mouvement en un mouvement magnétron pur et réciproquement. La figure 2.6 montre
la trajectoire des ions lorsqu’une excitation quadripolaire est appliquée a leur fréquence cyclo-
tron propre. On utilise cette propriété de résonnance afin de mesurer directement la fréquence
cyclotron vg.
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Figure 2.6 — Mouvement des ions préparés dans un mouvement magnetron pur; lorsqu’on les soumet 3
une excitation quadripolaire a leur fréquence cyclotron propre, le mouvement magnetron pur est converti
en un mouvement cyclotron modifié pur en conservant |'amplitude du mouvement initial ; I'image (a)
représente la premiére moitié de la conversion et I'image (b) la seconde partie de la conversion [12].

Les excitations dipolaires et quadripolaires sont a la fois utilisées pour préparer les ions
a la mesure de la fréquence cyclotron en sélectionnant les ions d'intérét et pour la mesure a
proprement parler.

Des excitations octupolaires peuvent aussi étre appliquées avec un anneau possédant huit
segments. L'excitation octupolaire est appliquée a la place d'une excitation quadrupolaire et
son effet est similaire. Cependant, cet effet dépend des conditions initiales de mouvement des
ions. L'effet de I'excitation octupolaire a été étudié [92, 93] dans le cas de mesures avec la
technique du TOF-ICR, décrite en section 2.6.1. Ces études ont montré que I'application de
champs octupolaires permet d'atteindre des pouvoirs de résolutions plus élevés que I'utilisation
de champs quadrupolaire, par une réduction de la largeur de la figure de résonnance du TOF-
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ICR. Un exemple de mesure permise grace a ce gain en résolution est la mesure d'énergies de
réactions Qarc de doubles captures d’électrons de 64 Er par S. Eliseev et ses collaborateurs
[74]. Ces derniers ont aussi montré durant leur expérience que la mesure n'aurait pas pu étre
possible avec une excitation quadripolaire. Les excitations octupolaires ont cependant été peu
utilisées en raison de la dépendance des effets de I'excitation des amplitudes et des phases
initiales du mouvement des ions.

De plus, le développement de la méthode du PI-ICR, décrite en section 2.6.2, a permis
d’augmenter le pouvoir de résolution lors des mesures de fréquence cyclotron en utilisant des
excitations quadripolaires.

2.5 Préparation des ions pour les mesures de fréquence
cyclotron dans les piéges de Penning

Pour atteindre une haute résolution et réaliser des mesures de masses de grande précision
pour des noyaux exotiques avec des piéges de Penning, il est nécessaire d'envoyer dans le piége
un faisceau de bonne qualité. Cela signifie notamment que son émittance doit étre la plus
faible possible avant d’entrer dans le champ magnétique afin de transmettre le maximum d’ions
d’intérét vers les piéges. L'émittance du faisceau est la grandeur qui caractérise sa dynamique
et sa divergence dans un espace a 6 dimensions : (z,y,2,2',y/,t) ot 2’ et v sont les angles de
divergence des ions (ou particules) du faisceau dans le plan transverse (z,y).

Afin d’atteindre des grandes précisions, il est aussi nécessaire de discriminer au mieux les
contaminants, voire de s'en débarrasser pour avoir un faisceau le plus pur possible & injecter
dans le piege de mesure. La dispersion, la taille et la pureté du faisceau peuvent &tre améliorées
en refroidissant les ions a I'aide d'un gaz tampon dans des piéges.

La réduction de I'émittance du faisceau avant I'entrée dans le champ magnétique peut é&tre
faite avec un refroidisseur-regroupeur quadripolaire radiofréquence (ou RFQCB, RadioFrequecy
Quadrupole Cooler and Buncher). Ce dernier permet une mise en paquet du faisceau et une
premiére sélection isotopique peut étre obtenue. Une seconde sélection, isobarique, peut &tre
effectuée en refroidissant et en manipulant les ions dans un piége de Penning. Refroidir les
ions signifie abaisser leur température en leur faisant perdre de |'énergie. On peut soustraire
de I'énergie au faisceau d'ions en le faisant collisionner avec des électrons ou alors un gaz
tampon, en utilisant un laser, avec un circuit résistif, par évaporation ou bien par refroidissement
stochastique [94]. Dans les deux cas introduits précédemment (RFQCB et piéges de Penning),
le refroidissement des ions est fait a I'aide d'un gaz tampon.

2.5.1 Refroidir des ions avec un gaz tampon

L'utilisation d'un gaz tampon pour refroidir les ions lors d’expériences pour la physique

nucléaire, et en particulier I'étude de noyaux exotiques, est largement étendue [41, 95, 96, 97,
]

Le refroidissement avec un gaz tampon est une technique universelle permettant de refroidir
de petites quantités d’ions tout comme un grand nombre d'ions. Elle ne nécessite pas d’adap-
tation particuliére a I'espéce que I'on veut refroidir et le risque de neutralisation est réduit avec
un gaz tampon judicieusement choisi.

En présence d'un gaz tampon, les ions incidents échangent de I'énergie cinétique dans des
collisions élastiques avec les atomes du gaz.

L'effet du gaz tampon (ses atomes ayant une faible énergie cinétique) sur les ions dépend
a la fois de la hiérarchie et de la différence entre leurs masses respectives. Trois cas sont alors
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distinguables et ont été étudiés et expliqués par Dehmelt et Major dans un article publié en
1968 [84]. Dans leur étude Dehmelt et Major considérent les neutres au repos. Cependant,
des résultats expérimentaux obtenus depuis ont montrés un bon accord avec les résultats de
cette étude. Si les atomes du gaz tampon ont une masse plus élevée que les ions incidents, ces
derniers vont diffuser élastiquement sur les atomes du gaz et en moyenne gagner de |'énergie
cinétique. Si les masses des neutres et celles des ions sont comparables, I'énergie cinétique des
ions varie trés peu en moyenne. Enfin, si les atomes du gaz tampon sont plus légers que les
jons, les collisions entre eux vont entrainer un amortissement visqueux du mouvement des ions.
Cet amortissement visqueux résulte en un transfert d'énergie des ions vers les atomes du gaz.

Le cas intéressant pour le refroidissement des ions correspond au troisiéme cas ol les atomes
sont plus légers que les ions. De plus, la quantité de mouvement transférée aux neutres dépend
de la différence de masse entre les ions et ces derniers. Plus la différence est grande, plus la
quantité de mouvement transférée sera importante. Cela signifie que les atomes du gaz doivent
étre les plus légers possibles afin d'optimiser le transfert de quantité de mouvement des ions au
gaz.

Dans les collisions avec les atomes légers, les ions sont soumis & une force due a I'amortis-
sement visqueux qui peut &tre écrite sous la forme :

F=—om7, (2.20)

m représentant la quantité de mouvement de I'ion de masse m se déplacant a la vitesse
v et J représentant le coefficient d’amortissement di aux collisions avec le gaz tampon. Ce
dernier est proportionnel a la mobilité K des ions de rapport masse sur charge % dans le gaz,
qui représente la transparence du gaz vis-a-vis des ions, tel que :

g1 pTy

= R T (2.21)

ol p et T sont respectivement la pression et la température du gaz et pg et T sont respec-

tivement la pression standard égale & 1013 mbar et la température standard égale a 273.15
K.

On constate alors que plus la pression est élevée et la température basse, plus le transfert
de quantité de mouvement sera rapide. Le temps caractéristique de refroidissement des ions
avec un gaz tampon est de I'ordre de 1 4 100 ms a des pressions allant de 10™% & 10~2 mbar
a température ambiante.

La notion de refroidissement implique la notion de température. En transmettant leur énergie
cinétique aux atomes du gaz, les ions font diminuer leur température jusqu’a atteindre une
température légérement supérieure a celle du gaz. La température du gaz tampon est donc un
facteur limitant au refroidissement puisque I'on ne peut refroidir les ions & des températures
inférieures a celle du gaz. Cela implique aussi que le choix du gaz doit se porter sur un gaz qui
a une température de transition liquide-gaz la plus basse possible a la pression considérée pour
le refroidissement en ligne.

Lors des collisions avec les atomes du gaz, les ions peuvent échanger des électrons et ainsi
de nouveau étre ionisés ou alors se neutraliser. Les ions échangeant des charges seront alors
perdus.

Cependant, les échanges lors de collisions ion-gaz peuvent étre réduits en choisissant un
gaz d'énergie d'ionisation élevée, comme un gaz noble par exemple. L’hélium est un candidat
de choix, étant un gaz noble, trés léger, méme le plus léger, possedant |'énergie d’ionisation la

35



plus élevée, et dont la température de transition liquide-gaz autour de 102 mbar est trés basse
(autour de 1 K)

Pour une application a des expériences de physique nucléaire, le refroidissement des ions
peut étre opéré dans des piéges a ions. Cela permet notamment de maintenir les ions sur leur
trajectoire et donc d’éviter leur dispersion dans le plan transverse. La technique de refroidisse-
ment avec un gaz tampon est aussi dans le cas des piéges un choix adapté car il perturbe peu
la trajectoire stable des ions imposée par les champs électromagnétiques.

2.5.2 Arréter un faisceau de haute énergie dans une cellule de gaz

Parmi les applications d’'un gaz tampon, on trouve les cellules de gaz. Le principe d'une
cellule est d'arréter un faisceau d'ions a |'aide du gaz tampon (a une pression de quelques
dizaines de mbar). Les ions arrétés dans la cellule de gaz en sont extraits en utilisant le flux
du gaz tampon circulant dans la cellule, permettant de créer un jet en sortie. Certaines cellules
de gaz utilisent aussi des champs électriques afin de focaliser, guider et aider a I'extraction des
ions. Le faisceau d'ions extrait est alors un faisceau de basse énergie qui peut étre envoyé vers
des dispositifs de spectrosopie ou de piégeage.

En physique nucléaire, les cellules de gaz peuvent aussi étre utilisées pour neutraliser un
faisceau d'ions afin d’effectuer des études spectroscopiques ou bien pour I'ioniser de nouveau
de maniére sélective. C'est le cas de la cellule de gaz qui sera installée auprés du spectrométre
S3 au GANIL (Caen, France) dans le cadre des expériences de spectroscopie de S3-LEB [35].
Dans ce cas, seul le flux de gaz peut permettre I'extraction des atomes (ions neutralisés).

Lorsque I'on ne souhaite pas neutraliser les ions, le gaz tampon choisi est un gaz noble, le
plus léger possible et avec une énergie d'ionisation élevée (hélium) telle qu’expliqué en section
2.5.1. Cependant, a température ambiante, le gaz introduit dans la cellule peut contenir des
contaminants. La présence de contaminants va alors entrainer la recombinaison non-souhaitée
et de maniére non-contrdlée des ions introduits dans la cellule de gaz. Le phénoméne de recom-
binaison est d'autant plus important dans le cas des cellules de gaz que la pression nécessaire
pour arréter un faisceau d’ions de haute énergie est important (quelques mbar). Afin de dimi-
nuer la présence des contaminants, le principe de la cellule de gaz cryogénique a été développé
a SHIPTRAP au GSI en Allemagne [36, 87].

Le principe de la cellule de gaz cryogénique est de refroidir & basse température, de I'ordre
de 40 K, le gaz qui y est injecté. La pression du gaz qui est envoyé dans la cellule de gaz est
égale a 50 mbar environ a température ambiante. Les contaminants présents, qui ont en général
une température de condensation supérieure a 40 K vont alors geler. lls sont par conséquent
extraits du gaz tampon, permettant alors de purifier ce dernier et réduisant la probabilité de
recombinaison.

2.5.3 Amélioration de la qualité et mise en paquet du faisceau d’'ions dans
un piége quadrupolaire

Une autre utilisation du refroidissement avec un gaz tampon dans un piége est faite dans
un piége quadripolaire (ou piége de Paul linéaire), le RFQCB. Lors des collisions avec le gaz
tampon, sans champ électromagnétique, les ions se dispersent aléatoirement dans le gaz, sans
direction privilégiée. Un champ électrique quadrupolaire oscillant appliqué dans le piége, tel
que décrit en section 2.2.1, permet de confiner radialement le faisceau afin de maintenir sa
trajectoire le long de I'axe du piége. Cette combinaison du refroidissement et du confinement
radial des ions permet de diminuer I'émittance du faisceau.

Un gradient DC est aussi appliqué afin de guider les ions de I'entrée du piége vers la sortie
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tandis qu'ils perdent de 'énergie. L'application d'un tel potentiel est permise en segmentant les
électrodes du quadrupole et en appliquant des potentiels décroissants aux différents segments.
La segmentation des électrodes a aussi un intérét pour confiner les ions prét de la sortie du
piége et les accumuler en paquet avant de les libérer. Pour ce faire, une barriére de potentiel
est appliquée au niveau des derniers segments du RFQ (figure 2.7). Les ions continuent de
perdre de I'énergie dans les collisions avec le gaz et s’accumulent alors & 'endroit du piége ou le
potentiel statique est minimum. Tandis qu'’ils entrent dans le RFQCB de maniére continue, leur
accumulation entre les derniers segments du piége permet de créer des paquets. Ces paquets
sont libérés lorsqu’ils contiennent le nombre d’'ions souhaité et a I'énergie souhaitée.

vz ------------l--
Y

g N
hY

>
-..---------.-- z

Figure 2.7 — Schéma représentant un RFQCB possédant 15 segments ; la courbe a I'intérieur représente
I"évolution du potentiel DC appliqué aux différents segments pour guider les ions, la courbe pleine
représente le potentiel pendant accumulation avec une barriére de potentiel appliquée sur le dernier
segment et la courbe en pointillés représente le potentiel lorsque les ions sont éjectés du piége.

Si on combine la force électrostatique présente dans un piége quadrupolaire linéaire avec
la force d’amortissement visqueux exercée par le gaz tampon, on obtient aprés application du
principe fondamentale de la dynamique |'équation suivante :

Dpau 2
—q%m - 5md—x = mng
(I)Pau d2y
q —5= Yy — (5m ar = mW (222)
d <I> (2) dz d2z
%  —0mg =mgs

®, représente le potentiel statique appliqué aux segments pour guider les ions dans le
RFQCB.

Ces équations sont valables dans le cas idéal ol les atomes du gaz ont une énergie cinétique
nulle. Une étude plus précise du mouvement des ions dans le RFQCB peut étre faite a |'aide
d’une approche microscopique en regardant les collisions des ions individuellement par des
simulations Monte Carlo [88, 89].

Un phénoméne de chauffage apparait dans le RFQCB lorsque les ions sont soumis & la ra-
diofréquence. Ce phénomeéne, appelé chauffage RF, provoque I'augmentation de la température
des ions et donc de I'émittance du faisceau et limite I'efficacité de refroidissement dans un
RFQCB. Il est d’autant plus important lorsque la quantité d'ions est élevée et est lié au rapport
de masse entre les ions et atomes du gaz.

Bien que le RFQCB posséde des propriétés permettant de sélectionner les ions par rapport
a leur rapport masse sur charge, son pouvoir de résolution n'est pas suffisant et ne permet de
discriminer que jusqu’aux isotopes en mode séparateur [90]. De plus, en raison des instabilités
introduites dans la trajectoire par le micromouvement, les RFQCB sont en général utilisés en
mode "guide d’ion" avec le paramétre a,, = 0.
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2.5.4 Séparation isobarique dans un piége de Penning

Dans les installations de physique nucléaire de basse énergie, les ions radioactifs sont créés et
séparés par des methodes sélectives afin de fournir aux expériences de précision des faisceaux de
faible dispersion en énergie, de faible émittance et dépourvus de contaminants. Les contaminants
rencontrés dans ce cas et les plus difficiles & discriminer sont des contaminants isobariques dont
la différence de masse est de |'ordre de la dizaine de MeV pour des isotopes autour de N = 82
et A = 130. Le pouvoir de résolution nécessaire pour discriminer de tels contaminants vaut
entre 10000 et 12000. L'abondance relative de ces contaminant isobariques par rapport aux
isotopes d’intérét provient du fait que les noyaux en question sont des noyaux trés exotiques,
aux courtes durées de vies (de la dizaine a la centaine de milliseconde). Les contaminants
isobariques qui posent probléme sont alors ceux ayant une durée de vie plus grande et qui sont
potentiellement produits en plus grande quantité. Dans les piéges de Penning, ces contaminants
ont un impact non-négligeable sur les mesures effectuées. Leur présence en grands nombres
impacte les trajectoires de I'ensemble des ions piégés en raison de la répulsion coulombienne.
L'impact sur les mesures de fréquences est I'introduction d'un décalage sur les valeurs mesurées
et donc d’erreurs supplémentaires. Il est possible dans un piége de Penning de purifier un faisceau
d’ions avec une trés haute résolution. Un gaz tampon est pour cela introduit dans le piége et
des excitations dipolaires et quadripolaires sont appliquées.

Dans les collisions avec le gaz tampon, les ions vont perdre de |'énergie ce qui va diminuer
I’amplitude des oscillations des mouvements axial et cyclotron réduit. Au contraire, I'amplitude
du mouvement magnetron va augmenter & mesure que les ions vont perdre de I'énergie. Le
mouvement des ions tend alors a devenir un mouvement magnetron pur, dont le rayon augmente
lors des collisions. Tous les ions (d'espéces différentes) présents dans le piége subissent cet
effet. Par application d'une excitation quadripolaire, on sélectionne en masse les ions d'intérét
en convertissant leur mouvement magnetron en mouvement cyclotron réduit.

Tandis que le rayon du mouvement cyclotron réduit aprés conversion est égal au rayon du
mouvement magnétron en |'absence de gaz tampon, |'effet des collisions avec le gaz raméne les
ions d'intérét sur une orbite faible, proche du centre du piége. Plus précisément, en choisissant
judicieusement I'amplitude de la radiofréquence et la pression du gaz, la combinaison d’une
excitation quadripolaire et des collisions avec le gaz entraine une réduction des amplitudes des
deux mouvements propres de maniére sélective en masse [91, 12]. Les contaminants quant
a eux maintiennent une orbite élevée qui continue d'augmenter avec les collisions, étant peu
impactés par |'excitation quadripolaire. Lorsque les ions d’intéréts sont recentrés, la barriére de
potentiel confinant les ions dans I'axe longitudinal est abaissée. Les ions sont alors filtrés avec
un collimateur qui ne laisse passer que les ions dont les orbites sont les plus faibles.

Cette préparation des ions en sélectionnant les ions d’intérét est faite dans un piége de
Penning différent et en amont de celui dédié a la mesure.
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2.6 Meéthodes de mesure de fréquences cyclotron avec des
piéges de Penning

Aprés les étapes de préparation consistant en un refroidissement pour diminuer I'émittance
du faisceau, une mise en paquet dans le RFQCB et une séparation des contaminants dans un
piége de préparation, les ions sont envoyés dans un piége de mesure afin de réaliser a proprement
parler la mesure de la fréquence cyclotron.

Les différentes méthodes de mesure de fréquences cyclotron avec des piéges de Penning
utilisent la résonnance des ions lorsque I'on excite leurs mouvements propres dans les piéges,
tel que décrit en section 2.4.

Trois méthodes de mesure sont principalement utilisées pour la détermination de la fréquence
cyclotron en spectrométrie de masse de haute précision : le FT-ICR, le TOF-ICR et le PI-
ICR. Le FT-ICR (Fourier-Transform lon-Cyclotron Resonance) est une méthode non-destructive
détectant le courant induit par le mouvement des ions sur les électrodes du piége [99]. Le TOF-
ICR (Time-Of-Flight lon-Cyclotron Resonance) est une méthode destructive reposant sur la
mesure du temps de vol des ions aprés excitation dans le piége de Penning. Jusqu'a récemment,
ces deux techniques étaient les seules utilisées pour la spectrométrie de masse de haute précision.
Au cours des années 2010, une nouvelle méthode a vu le jour au GSI, le PI-ICR (Phase-Imaging
lon-Cyclotron-Resonance). Le PI-ICR repose sur la projection du mouvement des ions sur un
détecteur sensible a la position transverse. Il s’agit, tout comme le TOF-ICR d’une technique
destructive.

2.6.1 Mesures de temps de vol : TOF-ICR

Les ions sélectionnés dans le piége de préparation sont d’abord excités a I'aide d’un champ
dipolaire oscillant & la fréquence magnétron afin de fixer les ions & une orbite donnée. Une
excitation quadripolaire, de fréquence proche de la fréquence cyclotron des ions (estimée par
calibration), est alors appliquée afin de convertir le mouvement magnétron en mouvement
cyclotron réduit. L'amplitude et la durée de cette excitation sont choisies afin que la conversion
soit compléte a la résonance. Les ions sont ensuite extraits des piéges en abaissant le potentiel
de sortie. L'énergie radiale accumulée par les ions est alors convertie en énergie axiale et les ions
sont accélérés dans le gradient de champ magnétique. Enfin, ils sont envoyés vers un détecteur
sensible a un faible nombre d'ions, une galette a microcanaux (MCP). On mesure alors le temps
de vol des ions entre le moment ou ils sont &jectés du piége de mesure et le moment ot ils sont
détectés.

Ce protocole est alors appliqué en balayant une plage de fréquences centrée sur la fréquence
cyclotron propre estimée des ions afin d’obtenir une figure de résonance dont la forme est
montrée en figure 2.8.

La force subie par les ions dans le champ magnétique est proportionnelle a leur moment

magnétique ainsi qu’au gradient du champ magnétique : F'y.qq = —pu(V - B) = —%%—f@. Le
gradient de champ magnétique joue en quelque sorte le réle d’amplificateur de la force subie par
les ions. Plus le gradient sera élevé, plus ils seront accélérés et par conséquent, plus la courbe

de résonnance sera prononcée.

Lorsque la fréquence d’excitation quadripolaire est égale a la fréquence cyclotron des ions
piégés, la conversion du mouvement magnétron vers le mouvement cyclotron réduit est com-
pléte. L'énergie radiale accumulée par les ions est alors maximale et leur temps de vol minimal.
L’évolution du temps de vol en fonction de la fréquence d’excitation est décrite analytiquement
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Figure 2.8 — Figure de résonance obtenue avec le TOF-ICR, une régression est effectuée sur les données
expérimentales a I'aide de I'équation 2.23 [83].

par la fonction suivante [33] :

fror = / \/ 2By — qU(=) — il B(2) " (2.23)

ou zg et zge: sont les positions axiales respectives du centre du deuxiéme piége et du
détecteur, Ey est I'énergie axiale initiale des ions (au moment ol on les éjecte du piége), U(z)
et B(z) sont respectivement le potentiel électrique et le champ magnétique a la position z, u
correspond au moment magnétique des ions ayant subit I'excitation quadripolaire a la pulsation
WREF-

La résolution obtenue avec le TOF-ICR est proportionnelle a la durée d’excitation donc il
est préférable que celle-ci soit la plus grande possible. Cela s'explique par le fait que lorsque le
temps d’excitation augmente, le nombre de conversions complétes augmente aussi et plus vite
pour les ions en résonance que pour les autres. Cela a alors pour effet de plus séparer les ions
en résonance des ions qui ne le sont pas. Des valeurs approchées des largeurs 3 mi-hauteur de
courbes obtenues avec le TOF-ICR sont données dans le tableau 2.1.

Durée du pulse d'excitation (s) 1 2 4 8
Largeur & mi-hauteur de la courbe de résonance (Hz) 0.25 | 0.12 | 0.07 | 0.04

Table 2.1 — Estimation des largeurs & mi-hauteur des courbes de résonance a différents temps d'exci-
tation, pour des ions '165n, présentées dans [13].

Au début des années 1990, une méthode d’excitation consistant en |'application de plusieurs
impulsions pendant la durée de I'excitation a été introduite [100]. Cette méthode est appelée
méthode Ramsey. Le principe de cette méthode repose sur le fait de préparer un systéme dans
un état donné, de le laisser ensuite évoluer et finalement de réinterroger cet état. Au cours
des années 2000, cette méthode a été étudiée de nouveau et a permis d’améliorer la précision
sur les mesures de fréquences cyclotron [101, , ]. Les résultats obtenus par S. Georges
[101, ] et ses collaborateurs illustrent expérimentalement I'amélioration de la résolution
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d’un facteur 1.5 environ du TOF-ICR par son application. Cependant, en raison de la constance
de I'amplitude des oscillations, la distinction de deux ions dont les masses sont trés proches
(isobares et isoméres) est compliquée.

2.6.2 Mesures de phase : PI-ICR

Le PI-ICR a vu le jour sur I'expérience SHIPTRAP au GSI au début des années 2010 sous
I'impulsion de S. Eliseev et de ses collaborateurs [104, 105]. Cette nouvelle approche est 25 fois
plus rapide que les mesures de temps de vol et a permis d'atteindre un pouvoir de résolution 40
fois plus grand et d’améliorer la précision sur les mesures de fréquence cyclotron d'un facteur
5. Le principe de la méthode du PI-ICR repose sur la projection de la position radiale des ions
sur un détecteur adapté, disposé le plus loin possible de I'aimant.

Le détecteur utilisé lors des mesures avec le PI-ICR est une galette a microcanaux (MCP
pour MultiChannel Plate) avec des lignes a retard qui permet la détermination de la position des
ions dans le plan transverse. La localisation dans le plan transverse se fait a I'aide de deux fils
passant a |'arriére de la MCP (un pour la dimension verticale, un pour la dimension horizontale).
Les électrons créés dans la MCP heurtent ces fils et un courant électrique se propage alors vers
les deux extrémités de chaque fil. Ces courants sont détectés et la différence de temps d'arrivée
du courant sur chaque extrémité d’'un fil est mesurée pour permettre de déterminer a quel
endroit du fil les électrons sont arrivés.

Tout comme avec le TOF-ICR, on applique des excitations dipolaires afin de modifier le rayon
de chaque mouvement propre et des excitations quadripolaires afin de convertir un mouvement
pur en |'autre. Plus précisément, deux modéles d’excitations ont été élaborés pour les mesures
de PI-ICR [105].

Le premier modéle permet la détermination des deux fréquences magnétron v_ et cyclotron
réduite v, . Les deux fréquences sont mesurées indépendamment |'une de I'autre et la fréquence
cyclotron v, est obtenue en les sommant (equation 2.12). On peut alors calculer le rapport des
fréquences v , v_ ou v, entre I'ion d’intérét et I'ion de référence.

Les étapes de la mesure dans le piége de mesure des fréquences v_ et de v, décrites
ci-aprés, sont schématisées sur les figures 2.9 et 2.10 respectivement.

P AN - S Accumulation d'une ’@ N
, N 4 h ¢_ + 27n ’ N
, , ase ¢_ - 7
, \ . ’ @ P / '
f \ Excitation v_ f \ pendant t_ | \ Ejection
X O | , O | - 5 | ) | ——— >  Détection

Figure 2.9 — Schéma représentant les étapes de manipulation des ions dans le piége de mesure avant
détection lors de la mesure de la fréquence v_, le cercle orange représente ce que I'on observerait sur un
détecteur a chaque étape; les ions arrivent centrés dans le piége de mesure en raison de la manipulation
effectuée dans le piége de préparation, ils sont ensuite excités a la fréquence magnétron puis ejectés
aprés une période d'accumulation de phase.

La mesure de la fréquence magnétron est faite en appliquant une excitation dipolaire a la
fréquence magnétron v_ des ions afin de les exciter dans le mode magnétron. Cela aura pour
conséquence d'augmenter le rayon de leur trajectoire, les mettant ainsi sur une orbite sur laquelle
ils oscillent a la fréquence magnétron (lente). On laisse ensuite les ions accumuler une certaine
phase ¢_ pendant un temps t_ fixé durant lequel les ions réalisent un nombre de révolutions
n_ tels que ¢_ +2wn_ = 2wv_t_. Ensuite, les ions sont libérés et envoyés sur le détecteur sur
lequel leur position est projetée. La mesure de la phase ¢_ nécessite cependant de connaitre la

41



position du paquet d'ions au début de la période d'accumulation. Un cycle lors duquel les ions
sont éjectés du piége immédiatement aprés |'excitation magnétron (temps d’accumulation nul)
est donc effectué afin de déterminer cette position de référence. L'angle ¢_ mesuré correspond
alors a I'angle défini par la position de référence, la position aprés accumulation et le centre de
la trajectoire circulaire (magnétron) des ions (figure 2.11).

Excitation v +

- - - - accumulation d’une o -
- ~ - ~ ~
s N s \éhase ¢+ + 27n ’ N
’ \ L. ’ ’ \
1 \ Excitation v_ pendant ¢ ! \ Ejection
I (@) | NG| N 5 ! A ! —————>  Détection

Figure 2.10 — Schéma représentant les étapes de manipulation des ions dans le piége de mesure lors
de la mesure de la fréquence v, la couleur orange représente ce que |'on observerait sur le détecteur
a chaque étape; les ions entrent centrés dans le piége de mesure, sont excités a la fréquence cyclotron
réduite puis leur mouvement cycotron réduit est converti en mouvement magnétron aprés accumulation
d'une phase et avant d'étre éjectés du piéges pour étre détectés.

Dans le cas de la mesure de la fréquence cyclotron réduite, les ions sont aussi excités a
la frequence magnétron v_ afin d’augmenter le rayon de leur orbite d’oscillation. On applique
ensuite un autre champ radiofréquence dipolaire & la fréquence cyclotron réduite v, dans le
but d’exciter les ions dans le mode cyclotron réduit. Les ions vont alors osciller a la fréquence
cyclotron réduite v4 (rapide). On laisse les ions accumuler une certaine phase ¢4 pendant un
temps t fixé durant lequel les ions réalisent un nombre de révolutions n tels que ¢ +27n, =
2nv4ty. Compte-tenu de la trés haute fréquence du mouvement cyclotron réduit, I'image
projetée sur le détecteur ressemble A un anneau si les ions sont ejectés en oscillant a la fréquence
v,. Cet effet sur le détecteur provient du fait que la période d’oscillation des ions a la fréquence
cyclotron réduite est bien plus petite que la distribution temporelle associée au temps de vol des
ions entre le piége et le détecteur. On convertit alors, a I'aide d'une excitation quadripolaire, leur
mouvement cyclotron réduit pur en un mouvement magnetron pur afin de relocaliser le paquet
d’ions sur le détecteur. Enfin, les ions sont éjectés et envoyés vers le détecteur immédiatement
aprés une conversion compléte. De la méme maniére que pour la mesure de la phase ¢_, la
détermination de ¢, nécessite la connaissance de la position du paquet d'ions au début de
la période d'accumulation. Cette position de référence est donc aussi déterminée dans ce cas
en éjectant les ions immédiatement aprés I'excitation dipolaire a la fréequence v, et I'angle ¢
mesuré entre la position de référence, la position aprés accumulation et le centre de la trajectoire
(figure 2.11).

Les temps ¢4 sont calculés & partir du nombre de révolutions ny choisi. Nous avons vu que
la mesure des phases ¢ ou ¢_ nécessite la connaissance de la position du centre du cercle sur
lequel les ions se déplacent. La détermination du centre est faite en envoyant directement sur
le détecteur les ions préparés au centre dans le premier piége (avec une trés faible amplitude
d’oscillation) sans les piéger dans le second. Cela peut &tre fait a I'aide de I'ion de référence.

Les schémas temporels d’excitation dans le piége de mesure pour les mesures des deux
fréquences propres indépendamment sont montrés en figure 2.12. Ces schémas sont préférés
dans le cas de mesures sur des doublets en masses c'est-a-dire des noyaux de masse trés
proches (isobares par exemple) pouvant &tre analysés dans une courte période de temps afin
de s'affranchir des dérives de champs électromagnétiques. Dans ce cas, la référence est un des
membres du doublet. Cela permet par exemple de mesurer des énergies de réactions. Chacun
des deux schémas temporels présentés sur la figure 2.12 représente un cycle de piégeage.
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Figure 2.11 — Schéma représentant une figure de PI-ICR contenant la tache centrale obtenu sans
appliquer d'excitation, la tache de référence obtenu pour t1 = 0, c'est-a-dire sans accumulation et la
tache finale pour ¢+ # 0, c’est-a-dire aprés accumulation d'une phase ¢4 ; les deux taches sur le cercle
sont acquises avec le méme schéma d’excitation ; le principe est le méme pour la mesure de la phase
¢_ et de la phase ¢ .

Mesure de la phase magnétron ¢_ Mesure de la phase cyclotron réduite ¢
I Pulse d'injection dans le piége de mesure I Pulse d'injection dans le piége de mesure
étape 1 étape 1
Pulse dipolaire a la fréquence v_ pour
&tape 2a I augmenter 'amplitude de la trajectoire
Pulse dipolaire a la fréquence v, pour Pulse dipolaire a la fréquence v,
&tape 2 amortir le mouvement axial &tape 2b pour amortir le mouvement axial
Excitation dipolaire a la fréquence v_ Excitation dipolaire a la fréquence v
étape 3 étape 3
| | Excitation quadripolaire a la
I I é 1
i &tape 4 i fréquence v, convertion
I . .y I . . s
| Pulse d’extraction du piége de mesure Pylse d’extraction du piége de mes:urel
étape 4 + étape 5 + T
L L \

Temps d'accumulation ¢t _ Temps d’accumulation ¢

Figure 2.12 — Schémas temporels appliqués dans le cas ot on mesure indépendamment la fréquence
magnétron et la fréquence cyclotron modifiée.

Le second modéle permet la détermination directe de la fréquence cyclotron des ions conte-
nus dans les piéges. Cela signifie que contrairement au premier modéle qui permettait d’obtenir
V. a partir de la mesure des fréquences v, et v_, v, est déterminée directement a partir des
données extraites des figures de PI-ICR. Les étapes de la mesure directe de v, décrites ci-aprés,
sont schématisées sur la figure 2.13.

Tout comme pour les mesures indépendantes de v et v_ le paquet d'ions est envoyé sur
une orbite en appliquant une excitation magnétron, augmentant I'amplitude du mouvement
propre. Les ions sont ensuite excités d la fréquence cyclotron réduite et vont osciller rapidement
dans les piéges tout en restant sur |'orbite établie avec I'excitation a la fréquence magnétron.
Comme il I'a été expliqué pour la mesure de v, I'image projetée sur le détecteur ressemblerait
a un anneau compte-tenu de la vitesse d’oscillation des ions. Afin de relocaliser le paquet d'ions
sur la figure de PI-ICR, le mouvement cyclotron réduit est converti en mouvement magnétron en
appliquant une excitation quadripolaire a la fréquence v.. Les ions sont ensuite éjectés du piege
immédiatement aprés une conversion compléte. La conversion peut cependant étre effectuée
aprés une période d'accumulation de phase (les ions oscillent alors a la fréquence v, pendant
I'accumulation) ou bien immédiatement aprés I'excitation a la fréquence v, avant la période
d’accumulation (les ions oscillent alors a la fréquence v_ pendant I'accumulation). C'est sur ce
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Figure 2.13 — Schéma représentant les étapes de manipulation des ions dans le piége de mesure lors
de la mesure de la fréquence v, la couleur orange représente ce que I'on observerait sur le détecteur a
chaque étape, la mesure se fait en deux temps : la projection de la phase ¢; avec un premier paquet
d'ions puis la projection de la phase ¢, avec un second paquet d'ions, les ions arrivent centrés du piége
de préparation et sont excités a la fréquence cyclotron réduite avant d'accumuler une phase puis de
convertir leur mouvement en un mouvement magnétron et d'étre libérés ou bien avant de convertir
leur mouvement en mouvement magnétron, les laisser accumuler une phase et enfin les éjecter vers le
détecteur.

principe que repose la mesure directe de v..

La détermination de v, se fait en mesurant |'angle o entre la position obtenue en laissant
les ions accumuler une phase ¢ a la fréquence v_ et la position obtenue en laissant les ions
accumuler une phase ¢y a la fréquence v (figure 2.14) [105] :

o =21t — 21 (n+m) = ¢1 — Po. (2.24)

spot phase ¢
= ~

spot phase ¢

spot central ,

\ sans excitation /

Figure 2.14 — Schéma représentant une figure de PI-ICR contenant les taches centrale et obtenues
aprés application du schéma d'excitation pour la mesure de ¢; et du schéma d'excitation pour la
mesure de ¢o, les fleches montrent la direction de déplacement des taches lorsque I'on augmente le
temps d’accumulation.

La détermination de la position du centre est aussi dans ce second cas nécessaire pour la
mesure de I'angle ¢ et est faite de maniére identique aux cas des mesures indépendantes de v_
et v,.

Le schéma d’excitations découpé en deux motifs, est montré en figure 2.15. Un cycle de
mesure de v, correspond & I'application a la suite des deux motifs temporels présentés sur la
figure 2.15 sur deux paquets d'ions différents. Ce second modéle est utilisé dans la plupart des
cas ne mettant pas en jeu un doublet de masses.

Compte tenu de sa rapidité et du gain en pouvoir de résolution et en précision sur les
mesures, le PI-ICR est devenu la méthode privilégiée pour les mesures de masse avec des piéges
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Figure 2.15 — Schéma temporel des excitations appliquées pour une mesure directe de la fréquence
cyclotron vraie des ions en deux motifs.

de Penning pour la physique nucléaire. Son pouvoir de résolution, supérieur a 10% permet
notamment de discriminer la plupart des isoméres ce qui en fait une technique de choix pour
I'étude des noyaux exotiques tel que le montre la figure 2.16.

Projection des ions sur la MCP
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Figure 2.16 — Projection sur une MCP a ligne a retard des positions des ions dans le plan transverse
aprés excitation et accumulation pendant 250 ms d’une phase ¢, dans les piéges; les différentes taches
correspondent aux ions de masses différentes présents dans le piége de mesure, il s'agit dans ce cas des
différents isomeres de I'isotope 299 At ainsi que d'un contaminant.

La séparation des ions de masses différentes provient des excitations aux fréquences v
et V. qui sont sélectives en masse. Leurs fréquences d'oscillation vont donc étre légérement
différente (de quelques Hz) ce que entraine leur séparation durant la période d'accumulation.
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Le pouvoir de séparation du PI-ICR augmente avec le temps d’accumulation. Une limitation a
cela se trouve donc lorsque I'on doit analyser des isoméres de temps de vie faibles, de I'ordre
de la centaine de ms et dont les différences de masses ne valent que quelques dizaines de keV.
Regardons par exemple le cas de I'isotope 26 Ag. L'énergie de I'état excité de demi-vie 108.4
ms est estimée (par extrapolation) par la NUBASE2020 [2] autour de 100 keV. Le pouvoir
de résolution nécessaire pour distinguer le fondamental et I'état excité vaut 1.2.105. Dans un
aimant de 7 T, pour des taches de dispersion angulaire (angle minimum) de 15°, le temps
d’accumulation minimal permettant de discriminer les deux isoméres vaut 57 ms. Cependant, le
temps de demie-vie de |'état fondamental de I'isotope 126 Ag vaut 52 ms et est donc du méme
ordre de grandeur que le temps d’accumulation minimal calculé. Il s’agit donc ici d'un cas ou
I'échantillon d'ions d’intérét piégés va diminuer si on augmente le temps d’accumulation.

Pour mesurer la fréquence cyclotron de ces états excités, il est aussi préférable que la diffé-
rence entre les phases accumulées entre les états excités et le fondamental (qui est en général
celui pour lequel on a fixé les paramétres d’excitation) n'excéde pas 27. Si tel est le cas, il est
important d’avoir des mesures & différents temps d’accumulation permettant de recouper les
mesures pour lesquelles la difference de phase est supérieure a 27 avec des mesures pour les-
quelles elle est inférieure a 27r. Lorsque les énergies d’excitation sont prédites (par extrapolation
par exemple, ou pour des isoméres pour lesquels il y avait des incertitudes sur |'assignation), les
paramétres du PI-ICR peuvent &tre réglés en conséquence. Cependant, dans le cas d'isotopes
pour lesquels les énergies d’excitation sont totalement inconnues, les paramétres du PI-ICR
ne peuvent étre réglés en conséquence et des tests avec de nombreux temps d'accumulation
doivent étre effectués. C'est le cas par exemple de nombreux noyaux super-lourds.
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Chapitre 3

Mise en place de |'expérience
MLLTRAP a ALTO

MLLTRAP est un spectrométre de masse a base de piéges de Penning actuellement en
cours d’installation dans la plateforme de recherche ALTO (Accélérateur Linéaire et Tandem a
Orsay) a 1JCLab. Une fois mis en service, MLLTRAP sera utilisé 8 ALTO pour effectuer des
mesures de masses sur des isotopes exotiques riches en neutrons. |l sera le premier spectrométre
de masse a base de piéges de Penning en France a analyser des faisceaux d'ions radioactifs de
basse énergie.

MLLTRAP a vocation a &tre installé dans le hall DESIR (SPIRAL2/GANIL, Caen) lorsque
ce dernier sera opérationnel. La mise en place de MLLTRAP a ALTO a pour objectif principal
la préparation de |'instrument pour son utilisation avec des faisceaux plus exotiques produits au
GANIL.

Le spectrométre de masse MLLTRAP est constitué des deux piéges de Penning cyclin-
driques identiques, dont une photographie est donnée en figure 3.1, insérés dans un aimant
supraconducteur de 7 T (figure 3.2). Le premier piége contient un gaz tampon et est dédié a la

Figure 3.1 — Piéges de Penning de MLLTRAP ; les deux piéges cylindriques sont identiques, les fléches
indiquent la position du centre de chaque piége (3 gauche, celui de mesure et a droite, celui de prépa-
ration).

purification isobarique de faisceaux d'ions tandis que le second est utilisé pour les mesures de
fréquences cyclotron. Les deux piéges sont séparés d’un collimateur limitant a la fois le passage
du gaz tampon entre les deux piéges et sélectionnant les ions préparés au centre du premier
piége pour les transmettre au second.

Avant son arrivée 3 ALTO, MLLTRAP était installé hors-ligne au Maier Leibnitz Laboratory
(MLL) a Garching en Allemagne ou il a été mis en service avec une source stable. La premiére
campagne expérimentale avec MLLTRAP portera sur la mesure de masses d’isotopes d’argent
vers la fermeture de couche N = 82, dont I'intérét scientifique a été présenté en section 1.2.2.
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Injection Ejection

Figure 3.2 — Schéma montrant les lignes de champ magnétique dans I'aimant en vue de c6té (3 droite)
et photographie de I'aimant supraconducteur de 7 T vu de face c6té injection (a gauche); le champ
magnétique est homogéne sur une longueur de 300 mm autour du centre de I'aimant et diverge lorsque
I'on s’en éloigne.

3.1 Du MLL a ALTO

L’aimant supraconducteur de 7 T a été installe au MLL et mis en service en 2005. L ho-
mogénéité atteinte dans les deux piéges était de 0.1 ppm. Les piéges de Penning, les systémes
d’injection et d'éjection ont été installés I'année suivante. Une premiére mise en service de
I'ensemble a été faite et s'est achevée en 2009 [118].

Initialement et dans un premier temps, MLLTRAP avait vocation 3 effectuer des mesures
sur des ions radioactifs de charge élevée au MLL. Le but de ces mesures était d'étudier des
produits de réactions de fusion-évaporation en déterminant leurs énergies de réactions. Dans un
second temps, MLLTRAP devait &tre intégré dans le hall DESIR [106], montré en figure 3.3,
afin d’étudier les isotopes radioactifs créés a partir des faisceaux d'ions lourds de SPIRAL 2
(Systéme de Production d’'lons Radioactifs en Ligne) au GANIL (Grand Accélérateur Nationnal
d’'lons Lourds) a Caen.

Dans I'attente de la construction du hall DESIR, le spectrométre de masse a été amené en
2016 a Orsay. Un nouveau projet a donc vu le jour, MLLTRAPQALTO. Son but est la moder-
nisation de MLLTRAP en étudiant des isotopes produits 8 ALTO, avant son envoi 8 DESIR. La
modernisation de MLLTRAP passe notamment par |'implémentation de la méthode du PI-ICR
et par conséquent d’'un nouveau systéme de contréle et commande. Un autre développement
démarré au LMU (Ludwig-Maximilians Universitdit & Munich) pour faire de la spectroscopie
dans les piéges de Penning, In-trap [107, 109], est aussi poursuivi @ Orsay [116, 117] dans la
perspective d'étre utilisé 3 DESIR pour étudier les noyaux super-lourds.
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Figure 3.3 — Vue d'ensemble du hall DESIR avec les thématiques et projets associés.

3.1.1 Premiére mise en service de MLLTRAP au MLL

La premiére mise en service de MLLTRAP a Garching a consisté en un alignement de |'axe
longitudinal des piéges avec les lignes de champ magnétique dans la zone homogéne de I'aimant
et des tests hors-ligne des piéges.

L’alignement a été effectué a I'aide d'un canon a électrons et de cages de faraday disposés
dans le tube a vide traversant l'aimant. La démarche d’alignement, qui a été répétée lors
de l'installation de MLLTRAP & ALTO, est expliquée en section 3.5. A l'issu de ce premier
alignement, I'angle maximal entre les lignes de champ et I'axe du tube a vide a été estimé a
0.0025 rad [118].

Les tests hors-ligne des piéges qui ont suivi ont été effectués avec une source de rubidium.
Cette derniére délivrant un courant d'ions constant, un faisceau pulsé a été obtenu en changeant
le potentiel appliqué a I'électrode d’extraction. Le faisceau d’ions était ainsi envoyé sous la forme
de pulses d'une durée de 10 us a chaque cycle de piégeage.

Un test a été effectué dans le premier piége contenant un gaz tampon pour refroidir les ions
de 8 Rb. Le pouvoir de séparation obtenu lors de ce test était égal a (1.39 £ 0.02) x 10°.

Un test de mesure de masse a aussi été effectué pour des ions de 87Rb en utilisant du
85Rb comme référence. Le rapport de fréquences a été mesuré et la masse calculée avec
I'équation 2.19. Les incertitudes statistiques relatives sur la masse mesurée étaient égales a
2.9 x 1078 tandis que I'écart relatif avec la valeur disponible dans la litérature de I'époque
valait m“tm—mtme“ 3.6 x 1078,

La précision obtenue lors de cette premiére mise en service servira de référence lors de la
mise en service de MLLTRAP a ALTO.
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3.1.2 Installation ALTO et production des ions

L'installation ALTO est une plateforme de recherche située au laboratoire de physique des
deux infinis Iréne Joliot Curie a Orsay. Elle se décompose en deux zones, exploitant deux
accélérateurs (figure 3.4).

Bunker, Ensemble cible—sourc MLLTRAP

Tandem 14.8 MV

Figure 3.4 — Vue en 3 dimensions de I'installation ALTO, avec les deux accélérateurs et les empla-
cements de I'ensemble cible-source (ECS) pour la production des ions radioactifs dans ALTO-LEB et
MLLTRAP.

La premiére zone, ALTO-HEB (ALTO High Energy Beam), utilise des faisceaux stables
(protons, ions atomiques ou moléculaires, agrégats) de haute énergie accélérés par un tandem
de 14.8 MV. La seconde zone, ALTO-LEB (ALTO Low Energy Beam), exploite un accélérateur
linéaire (LINAC) d’électrons afin de produire des faisceaux d'ions radioactifs de basse énergie
par photofission.

Dans ALTO-LEB, les électrons sont accélérés dans le LINAC a 50 MeV et 10 pA puis sont
envoyés vers une cible de carbure d'uranium UC,. dans laquelle ils sont ralentis.

La cible est constituée d'une série de pastilles d'UC, contenue dans un tube en graphite
disposé dans un four (voir figure 3.5). Les électrons ralentis dans la cible émettent alors de
I'énergie sous la forme d'un rayonnement de freinage (de Bremsstrahlung) dans le domaine des
rayons gamma. Ces photons gamma peuvent &tre absorbés par les noyaux d'uranium ce qui
aura pour conséquence de les faire fissionner. L'énergie de ces photons doit &tre comprise entre
11 et 17 MeV pour faire fissionner les noyaux d’uranium. L'énergie des photons étant corrélée
a I'énergie des électrons incidents, cette derniére est fixée en conséquence [110]. L'ensemble
est chauffé par le four afin que les produits de fission diffusent et effusent dans la cible jusqu’a
en &tre extraits. lls effusent ensuite jusqu’'a un tube de transfert dans lequel ils sont ionisés,
soit par ionisation de surface, soit A I'aide d'une source a impact d'électrons de type FEBIAD
(Forced Electrons Beam-Induced Arc Discharge), soit par ionisation laser résonante.
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Figure 3.5 — Schéma du processus de production des ions radioactifs par photofission.

L'ionisation de surface est faite en chauffant le tube d'ionisation. Si I'énergie transmise aux
atomes traversant le tube est supérieure d leur énergie d'ionisation ces derniers seront alors
ionisés. Quel que soit le type de source d'ions utilisée, une partie des ions sera quand méme
jonisée par ionisation de surface car I'ensemble cible-source est chauffé afin d’extraire les ions
de la cible. La source FEBIAD d'ALTO-LEB, nommée IRENA (lonization by Radial Electron
Neat Adaptation) a été concue sur le principe des sources a plasma généré par un faisceau
d’ions (EBGP) [111]. Des électrons sont accélérés et envoyés dans une chambre a plasma. Les
atomes provenant de la cible et traversant la chambre a plasma sont ionisés lors des impacts des
électrons créant ainsi un plasma. Les sources FEBIAD sont particuliérement intéressantes pour
ioniser des atomes d’énergie d'ionisation élevée. La source laser d’ALTO RI-ALTO (Resonnance
lonization) posséde trois lasers a colorants et deux lasers Nd-YAG utilisés pour le pompage
des lasers a colorants. Elle permet une ionisation sélective des atomes d'intérét en utilisant
des lasers dont I'énergie (la longueur d'onde) est égale aux écarts entre les niveaux d’énergie
(électroniques) des atomes (figure 3.6). Un des électrons externes de I'atome est alors excité
sur le premier ou le deuxiéme niveau d'énergie (inférieurs a |'énergie d’ionisation) en utilisant
les lasers a colorants. Un laser Nd-YAG d’énergie supérieure a la différence entre le niveau
sélectionné avec les lasers 3 colorant et |'énergie d'ionisation expulse |'électron en dehors du

cortége électronique.

Le faisceau d’ions radioactifs produit est ensuite accéléré 3 I'aide d'une électrode d’extraction
puis séparé en ligne (technique ISOL, pour Isotope Separation On-Line) avec un pouvoir de
résolution de 1500. Enfin, il est transmis aux expériences de la salle de basse énergie d'ALTO,
qui apparait sur la vue 3D de la figure 3.7. La zone ALTO-LEB a récemment subi des travaux
dans le but d’améliorer et de moderniser I'ensemble de production par photofission. Ces travaux
comprennent |'amélioration des cibles [112] et du front-end ainsi que des modifications du bunker
afin de permettre d’augmenter la haute tension appliquée a I'ensemble cible-source (ECS). Les
chantiers associés ont démarré au cours de I'année 2019 et se sont terminés pendant I'été 2022.
Un robot sera aussi prochainement installé autour du bunker afin de permettre |'extraction de
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Figure 3.6 — Schéma d'ionisation résonnante par laser & deux (gauche) et a trois (droite) niveaux.

I'ensemble cible-source sans |'intervention d'une personne. Cela permettra ainsi de doubler le
temps de faisceau fourni chaque année. La mise en service du nouveau Front-end avec des
faisceaux stables et radioactifs a été programmée aprés I'été 2022.

Accélérateur linéaire
d’électron a 50 MeV
MLLTRAP

le“cible-source
du faisceau
Dipole magnétique | d’ions radioactifs
séparateur

Figure 3.7 — Vue en 3 dimensions de la zone de basse énergie de I'installation ALTO (ALTO-LEB)
avec les dispositifs expérimentaux installés.

Les isotopes pouvant étre produits par photofission a ALTO sont des isotopes exotiques
riches en neutrons. lls sont localisés sur la carte des noyaux dans deux régions différentes,
autour de N = 50, Z > 28 et autourde N = 82, Z = 50 [113, 114]. Leur étude a
un grand intérét a la fois pour la physique nucléaire et pour I'astrophysique nucléaire (section
1.2.2).

52



3.1.3 MLLTRAP a ALTO

Pour accueillir dans ALTO le spectrométre de masse MLLTRAP venu de Garching, il a
d’abord été nécessaire de trouver un emplacement approprié dans la salle d’expérience d’ALTO-
LEB. Le fort champ magnétique imposait de le positionner a I'écart de toute structure ma-
gnétique. Or la salle expérimentale d’ALTO-LEB avait vu arriver peu de temps avant MLL-
TRAP I'expérience POLAREX, installée sur une plateforme en fer, représentée en rouge prés
de MLLTRAP sur la figure 3.7. Le choix de I'emplacement final de MLLTRAP a conditionné
la conception de I'ensemble de la ligne de transport du faisceau jusqu’au spectrométre et en
particulier sa longueur et son orientation dans la salle expérimentale (angle de déviation du
faisceaux).

L’expérience MLLTRAP a ALTO comporte 3 sections principales : une section de transport
(M3), une section de préparation du faisceau (M2) et une section dédiée a la manipulation du
faisceau (M1), montrées sur la figure 3.8.

Tube a
dérive
pulsée RFQCB

Déflecteur 35°

Manipulation M2

Preparation

Transport

Figure 3.8 — Vue en 3 dimensions des 3 sections du projet MLLTRAP, I'énergie du faisceau d'ions dans
la ligne est indiquée & I'aide des fléches jaune et verte.

La section de transport du faisceau jusqu'aux pieéges a été concue dans le but de transporter
les ions dans les mémes conditions que dans le hall DESIR. Elle est constituée de trois steerers
et de sept quadrupoles identiques a ceux développés pour DESIR, de deux déflecteurs et de deux
points de diagnostics faisceau. Une source d’ions alcalins stables a la haute tension est installée
en section M3. Cette derniére produit des ions 133C'st et 8587 RbT qui seront utilisés comme
références pour la calibration du champ magnétique de I'aimant. Elle permet aussi d’effectuer
des tests hors-ligne avec les piéges.

La section de préparation comporte un RFQCB pour diminuer I'émittance du faisceau et le
mettre en paquet ainsi qu'un tube a dérive pulsée pour diminuer son énergie.

Enfin, la section de manipulation contient les piéges de Penning dans I'aimant supraconduc-
teur et le détecteur. Une série d’électrodes est installée en amont de I'aimant afin de transporter
le faisceau et corriger sa trajectoire avant injection dans I'aimant. Un déflecteur et une source
d’ions alcalins stables (a basse tension) sont placés avant les électrodes d'injection. Une autre
série d'électrodes est installée a la sortie de I'aimant afin de transporter les ions dans le gradient
de champ magnétique jusqu'a une MCP 3 lignes a retard.

L’ensemble des alimentations et des commutateurs pour les sections M1 et M2 sera piloté
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de maniére centralisée a I'aide du systéme de contréle et commande décrit en section 3.7. Les
alimentations et commutateurs sont sensibles aux variations de température. Les variations des
tensions associées ont un impact important sur le piégeage des ions et sur la précision sur
les mesures avec les piéges de Penning. Un systéme de régulation de la température est donc
envisagé pour ces alimentations et commutateurs sous la forme d’une armoire climatisée. Cet
aspect ne sera cependant pas dévoloppé dans les sections suivantes en ce qui concerne les
alimentations et commutateurs.

La conception des trois sections de MLLTRAP est antérieure aux travaux qui sont présentés
dans les sections suivantes mais elle a tout de méme conditionné ces derniers. Des travaux
d'infrastructure ont aussi été réalisés dans la salle expérimentale afin de permettre 'accés 3 la
cage haute tension alimentant I'ECS, rendue inaccessible par la ligne de transport de MLLTRAP.
Un escalier reliant la plateforme de POLAREX & la cage haute-tension a donc été con¢u au
début de I'année 2022 et installé en septembre 2022 dans la salle expérimentale.

3.2 Ligne de transport du faisceau

L'installation et |'alignement de la section M3 dans la salle expérimentale ont démarré en
2019 et se sont achevés en 2022. La ligne entiérement montée est montrée en figure 3.9. Les
chambres & vide contenant les steerers, quadrupoles et déflecteurs sont raccordées les unes
avec les autres par des raccords aux standards ISO-K et ISO-F. L'alignement a été réalisé en
utilisant une lunette et des points de repéres dans la salle. Les positions de la lunette ont été
choisies et sa hauteur soigneusement réglée au préalable pour servir de point de référence lors de
I'alignement des deux portions droites de la section M3 (figure 3.8). L'ensemble des chambres
n'est pas supporté directement, seulement quelques-unes possédent des pieds de maintien les
reliant directement a leur support. L'alignement a donc consisté a régler la position dans le
plan transverse a la trajectoire des ions et la hauteur de ces pieds. Des mires, positionnées en
entrée et en sortie de ces chambres ont été pour cela utilisées. La hauteur et position transverse
de la chambre étaient alors réglées afin de faire coindicer le centre des mires avec le centre
de la lunette. Pour la section comprise entre le déflecteur a 35° et le déflecteur & 59°, les
points de référence (points fixes) sont le déflecteur a 35° et la lunette. Pour I'autre section, les
points de référence sont le déflecteur a 59° et un point repéré dans le prolongement de la ligne,
marqué sur le mur. Pour étre utilisé comme référence pour la deuxiéme portion, la chambre du
déflecteur a 59° a été alignée préalablement avec la section comprise entre le déflecteur a 35°
et la lunette. Le point de référence repéré sur le mur pour la deuxiéme portion n’étant pas tout
le temps accessible, le déflecteur & 90° a été aligné préalablement avec les deux autres points
de repére de la portion afin de devenir un nouveau point fixe. Le reste des chambres a donc été
aligné en utilisant ces points fixes.

La précision sur lI'alignement est donnée par la précision de la lunette ainsi que la taille et
la position des repéres au centre des mires. L'origine du repére de référence est défini par le
centre de la lunette et les points fixes de la ligne (les déflecteurs et la lunette). La précision de
la lunette dans les deux directions transverses vaut 0.2 mm, ce qui permet d’estimer la précision
radiale de la lunette 3 0.28 mm. Le diamétre de la mire vaut 1 mm. Les centres de la lunette
et des mires sont superposés lorsque I'on regarde dans la lunette ce qui apparente la lecture du
centre de la mire 3 la lecture sur un instrument analogique. La précision sur I'alignement est
alors calculée a 'aide d'une distribution triangulaire. Les incetitudes sur |'alignement sont donc
estimées telles que :

—— ~0.2mm (3.1)



Déflecteur 90°
vers POLAREX

POLAREX

Lunette

Figure 3.9 — Ligne de transport de la section M3 de MLLTRAP alignée, fermée et sous vide.

La précision sur la position de la mire (au centre) est estimée a 0.5 mm. En propageant
(quadratiquement) les différentes sources d'incertitudes, la tolérance sur I'alignement a été
estimée 3 0.61 mm. Cette tolérance est radiale compte-tenu de la symétrie radiale des objets
générant les incertitudes sur I'alignement. Lorsque |'ensemble a été totalement monté et aligné,
les éléments électrostatiques ont été cablés et connectés au systéme de contrdle et commande
dont une impression d'écran est montrée en figure 3.10.

La section a ensuite été fermée et testée sous vide. Elle est pompée par deux pompes
primaires raccordées chacune 3 une pompe turbomoléculaire, positionnées au niveau de la
chambre diagnostic et de la chambre du déflecteur & 90° menant & POLAREX (figure 3.9).
Le vide atteint dans cette section vaut 10~7 mbar. La section M3 comporte aussi deux vannes
positionnées au niveau des systémes de pompage afin de protéger les pompes turbomoléculaires
lorsque I'on a besoin d’ouvrir rapidement la ligne. Deux autres vannes sont installées a proximité
du déflecteur a 35° et du déflecteur a 90° permettant d’isoler la section M3 du reste de la ligne.
Le suivi du vide et la gestion des valves permettant de fermer les portions de la section M3
sont faits par un automate développé a ALTO. Cet automate permet notamment de fermer
automatiquement les vannes et protéger les pompes turbomoléculaires si le vide augmente dans
la ligne. Il a aussi été testé lors des premiers tests de vide et est opérationnel.

Deux points de dignostics sont disposés a proximité du déflecteur a 35° et immédiatement
apres la source d'ions. Ces points de diagnostics comportent des cages de Faraday. Un profileur
sera aussi prochainement installé a proximité de la source d'ions.

Ces diagnostics permettront de mesurer les paramétres du faisceau produit par I'ensemble
cible-source afin d’optimiser son transport dans la ligne.
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Figure 3.10 — Impression d'écran du programme Panorama dédié au pilotage des lignes faisceau
d'ALTO-LEB montrant les lignes allant jusqu'aux expériences BEDO et LINO ainsi que la ligne allant
jusqu'a MLLTRAP.

3.3 Conception et mise en place d'une source d’ions stables a
la haute tension

Dans le but de tester et caractériser I'ensemble des piéges a ions, une source d’ions stables
a la haute tension a été développée. Cette source a vocation a créer des ions alcalins stables
(133Cs et 87 Rb) a une énergie comparable a celle des ions radioactifs créés par I'installation
ALTO. Elle a été concue a partir d'une source thermionique consituée d'un cylindre de poudre
compacte (voir figure 3.11) contenant un mélange de rubidium et de césium. Un filament
traverse le bloc de poudre afin de lui communiquer de I'énergie par effet Joule en faisant
circuler du courant dans le filament. Une seconde source qui sera décrite en section 3.4.2 a été
concue pour fonctionner & basse tension a partir d’'une source thermoionique identique.

La source d’ions a la haute tension a été concue pour étre installée sur la ligne de transport
du faisceau vers MLLTRAP. L’emplacement indiqué sur la figure 3.8 était le seul emplacement
disponible aprés conception de la ligne. Cependant, cet emplacement permet de transmettre au
RFQCB les ions stables créés par la source avec les mémes conditions initiales que le faisceau
produit par l'intallation ALTO. La conception de la source d'ions a donc été soumise aux
contraintes d'espace liées a la chambre dans laquelle sont injectés les ions. L'autre contrainte
importante lors de la conception de la source d'ions était le transport du faisceau produit
par la source. Les simulations effectuées avaient notamment comme but de vérifier, pour les
géométries testées, que le faisceau pourrait étre transmis par la ligne jusqu'au RFQCB.

La source thermoionique est fixée a I'aide d'une piéce conductrice a une bride mise a
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Figure 3.11 — Source thermoionique; le cyclindre de poudre solide, de longueur 9.9 mm et diamétre
6.35 mm, est entouré d'une plaque métallique fixée a I'aide de trois tiges a une bague percée de quatre
trous, permettant ainsi de fixer la source a I'aide de vis sur un support approprié; le filament traverse
le cylindre de poudre, ses deux extrémités sortant du méme cOté et passant au centre de la bague.

la haute tension. Son filament est aussi porté a la haute tension en faisant flotter a I'aide
d'un transformateur le générateur de courant I'alimentant. On utilise en aval de la source
thermoionique une électrode d’extraction mise a la masse. La différence de potentiels entre la
source et I'électrode d'extraction permet alors d'accélérer les ions. L'électrode d’extraction est
séparée de la source et de la bride la supportant a I'aide d’un tube isolant standard. Enfin,
les ions accélérés sont focalisés puis transmis par un déflecteur vers la ligne de transport de la
section M3.

Cette source a été développée avec le logiciel SIMION® 8.1. Des simulations ont été
effectuées en faisant varier la forme et les dimensions des électrodes ainsi que I'énergie initiale
des ions et les tensions appliquées aux différentes électrodes. Le but de I'ensemble de ces tests
était de trouver la géométrie la plus simple correspondant aux contraintes d'espace et aux
intéréts expérimentaux. On peut citer parmis ces intéréts celui de pouvoir envoyer les ions a
différentes gammes d'énergies entre 1 keV et 60 keV (énergie maximale des ions produits par
ALTO). A partir de la géométrie retenue, un travail a été mené avec le bureau d’étude afin de
concevoir mécaniquement la source d'ions. Enfin, I'ensemble mécanique concu a été monté et
installé sur la ligne de transport, dans la section M3.

3.3.1 Développement avec SIMION®©

SIMION® [115] est un logiciel permettant de faire des simulations en 2 ou 3 dimensions
de systémes optiques électromagnétiques pour le transport d’ions a basse énergie. Les optiques
sont modélisées sous la forme de matrices de potentiels électromagnétiques. Le logiciel résout
I'équation de Laplace AV = 0 en chaque maille de la matrice. Il calcule les champs électriques et
magnétiques générés par les optiques a partir des paramétres de potentiels fixés par I utilisateur.

SIMION® a été utilisé pour le développement de la source d’ions afin de concevoir
un systéme permettant de produire un faisceau d'ions et de le transmettre dans une ligne
perpendiculaire a la direction d'extraction, a différentes gammes d’énergies.

Les électrodes et chambres ont donc été simulées, leur dimensions et géométries modifiées
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afin de trouver un compromis entre la divergence du faisceau transmis et I'encombrement du
systéme complet. Certains objets ont cependant des dimensions fixes, étant standards ou basés
sur des standards disponibles en catalogues. C'est le cas du tube isolant, des brides (et par
conséquent de I'ouvertures des chambres), des adaptateurs et de la source thermoionique.

Figure 3.12 — Vue d’ensemble de la simulation compléte de la source d'ions dans SIMION®:
I'image de gauche montre une coupe en 2D vue de c6té tandis que I'image de droite montre une coupe
en 3D, les différentes couleurs indiquant les différents potentiels appliqués, les piéces & la masse étant
les piéces en rouge.

Une premiére simulation, montrée en figure 3.12, a été validée a 1 kV, 10 kV, 30 kV et
50 kV et des discussions ont eu lieu avec le bureau d'étude pour la conception mécanique de
I'ensemble. A I'issu de ces discussions, la simulation a été modifiée en prenant en considération
les contraintes mécaniques imposées par le maintien des différentes piéces, puis testée.

La source thermoionique est fixée & une bride standard modifiée (ajout d'un passage
étanche). L'ensemble est mis a la haute tension (couleur verte en figure 3.12). Un tube isolant
raccorde cette bride au reste des chambres qui sont & la masse (couleur rouge sur la figure
3.12). Dans la simulation, la partie isolante du tube est représentée par le vide entre ses deux
extrémités. Une électrode d’extraction est disposée en aval de la source, a l'intérieur du tube
isolant (figure 3.13). Sa forme intérieure est conique afin d’adapter son acceptance a |'emit-
tance du faisceau d'ions divergent. Son diamétre extérieur est choisi égal au diamétre intérieur
du tube isolant afin de bloquer d'éventuels électrons créés par des collisions des ions avec le
matériau isolant.

Une lentille électrostatique constituée de trois électrodes est disposée aprés |'électrode d’ex-
traction afin de focaliser le faisceau. Les trois électrodes sont identiques géométriquement
(figure 3.13). Les deux électrodes extérieures sont portées au méme potentiel tandis que I'élec-
trode centrale est a la masse. Mettre |'électrode centrale a la masse permet de n'utiliser qu'une
seule alimentation a la haute tension pour la lentille. De plus, porter |'électrode centrale a la
tension n’apporte pas d’amélioration sur la divergence du faisceau lorsqu’il est injecté dans la

o8



40 mm

Partie isolante
99 mm

Tube isolant
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40 mm

40 mm

Figure 3.13 — A gauche : partie supérieure de la source d'ions contenant la source thermoionique
connectée a la bride supérieure, parties conductrices du tube isolant (la partie isolant étant représentée
électrostatiquement par du vide) et électrode d’extraction & la masse, la partie du tube isolant coté
source est a la haute tension tandis que |'autre extrémité est a la masse; a droite : électrodes de la
lentille einzel.

ligne de transport.

Enfin, le faisceau convergent est injecté verticalement dans un déflecteur a 90° et transmis
horizontalement a la ligne de transport. Le déflecteur est disposé a I'intersection entre |'axe
de la trajectroire verticale des ions provenant de la source et |'axe horizontal de la ligne de
transport. Il est constitué de deux électrodes en arc de cylindre, tel que le montre I'image en
figure 3.14. Un trou est percé dans |'électrode externe afin de permettre le passage au travers
du faisceau produit par ALTO lorsque le déflecteur est a la masse.

30 mm
90 mm

40 mm

Figure 3.14 — Vue en 3 dimensions du déflecteur a 90°.

Le diameétre, de 30 mm, de ce trou a été choisi en adéquation avec la taille du faisceau
dans cette zone d'aprés les études préliminaires de transport effectuées par simulation. Une
grille conductrice, possédant un pas de 6 mm, recouvre le trou afin de permettre la continuité
du champ électrique et aux ions d'étre déviés lorsque le déflecteur est alimenté. La piéce en
angle droit est mise a la masse et permet de diminuer les champs de fuite. Le choix de cette
conception est inspiré du déflecteur 3 90° qui a été concu pour devier les ions transportés dans
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la section M3 vers I'expérience POLAREX.

3.3.2 Faisceau d’ions produit

Les caractéristiques du faisceau produit et transmis par le déflecteur ont été étudiées a
différentes gammes d'énergies afin de s'assurer de la flexibilité du systéme concu. Les figures
d’émittance juste aprés accélération et aprés passage dans le déflecteur ont été tracées (voir
annexe A) pour un faisceau accéléré a 1 kV, 10 kV, 30 kV et 50 kV.

Lors des simulations, les ions ont émis avec une énergie initiale distribuée de facon gaussienne
de 0.1 €V en moyenne avec un écart-type de 0.01 eV. Leur distribution spatiale est aussi
gaussienne dans les deux directions transverses et |'écart-type est égal a 0.5 mm. Le vecteur
vitesse est dirigé dans le sens de |'axe de la source (axe de la trajectoire idéale du faisceau). La
simulation avec SIMION intégre les ions de césium 133 et de rubidium 85 et 87.

Dans la version finale de la simulation, I'émittance du faisceau aprés accélération a 50 kV
et avant focalisation est égal 3 9 m mm.mrad dans les deux directions transverses. Elle vaut
aprés déviation par le déflecteur 14 @ mm.mrad dans la direction horizontale et 23 7 mm.mrad
dans la direction verticale du plan transverse au faisceau.

L’objectif principal de cette source d’ions était de pouvoir produire un faisceau a différentes
gammes d’'énergie transmissible a travers la ligne de transport d’ALTO jusqu'au RFQCB. Le
RFQCB requiert un faisceau paralléle en entrée cependant, compte tenu de la quantité d’'ions
émis par la source, il est possible de contourner cette contrainte.

Un travail sur I'optimisation du transport de la ligne ALTO par simulation est en cours afin
de s'assurer de la possibilité d'envoyer un faisceau paralléle dans le RFQCB.

3.3.3 Conception mécanique, montage de la source et installation a ALTO

La conception mécanique de la source d’ions a été faite par le bureau d’étude d’lJClab a
partir de la simulation présentée en section 3.3.1. La conception a entrainé des modifications
de la géométrie initiale qui ont été implémentées dans STMION® afin de vérifier qu'elles
n’altéraient pas les caractéristiques du faisceau transmis. La géométrie retenue ainsi que la
simulation associée sont montrées en figure 3.15.

La figure 3.16 montre la partie supérieure de la source d’ions, comprenant la source ther-
moionique fixée sur la bride, I'électrode d’extraction, le tube isolant et la bride d’adaptation
CF40-CF100. La source thermoionique est fixée a la bride a 'aide d'une piéce en forme de chan-
delle elle-mé&me fixée 3 la bride. La piéce est entiérement métallique afin d’assurer la conduction
de la haute-tension entre la bride et la source.

L'électrode d’extraction est maintenue par une bride d’adaptation dont le diamétre intérieur
est inférieur a celui des brides standards. Cette bride d’adaptation remplace aussi la piéce conique
d’adaptation que I'on voit sur la simulation en figure 3.12.

Les électrodes de la lentille einzel sont fixées a la chambre a vide en croix, adaptée dans ce
but (figure 3.17).

Enfin, le déflecteur est fixé a un tube lui-méme accroché a la chambre en croix. L’ensemble
est visible sur la photographie de la figure 3.18. Le tube permet de figer I'alignement du
déflecteur avec le reste des éléments de la source d’ions.

L’alignement de I'ensemble a été choisi lors de la conception mécanique pour étre figé au
moment du montage et n'avoir aucun degré de liberté pour le modifier. La source d'ions a été
montée et installée & ALTO sur la ligne de transport de faisceau (figure 3.19). Elle sera testée
lorsque les alimentations haute-tension et cages de protections seront installées (figure 3.20).
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1 «——— Source thermoionique ——— 3

<— Electrode d’extraction ———>

Lentille einzel ——

I
' n . Déflecteur

Figure 3.15 — Vue d'ensemble de la source d'ions; I'image de gauche montre une coupe en 2D vue
de coté dans SIMION® tandis que I'image de droite montre une coupe en 3D de la maquette aprés
conception mécanique.

Figure 3.16 — Source thermoionique fixée a la bride supérieure (gauche), électrode d'extraction sur la
bride d'adaptation modifiée (droite).
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Figure 3.17 — A gauche, électrode de la lentille einzel maintenue avec des piéces isolantes; a droite,
lentille fixée a la piéce de fixation dans la croix.

Figure 3.18 — Deflecteur fixé a la chambre a vide par I'intermédiaire du tube, permettant aussi son
alignement avec le reste des éléments de la source d'ions.

62



Figure 3.20 — Vue en trois dimensions de la cage de protection qui sera prochainement installée sur la
source d'ions, le faisceau circule de la gauche vers la droite.

3.4 Eléments pour la préparation et l'injection du faisceau
dans les piéges de Penning

Le faisceau d’ions créé par I'installation ALTO est un faisceau continu transporté a 30 keV
(avec la possibilité d'atteindre 60 keV) a travers les lignes avec une émittance de 28 7 mm.mrad
(20 m mm.rad a 60 keV) jusqu'aux piéges a ions. Il est d"abord injecté (paralléle) dans un RFQCB
dans lequel il est refroidi et mis en paquets. L'émittance du faisceau sortant du RFQCB est 3
7 mm.mrad a 60 keV. Ce dernier est ensuite déceléré avec un tube a dérive pulsée (pulse drift
tube en anglais) jusqu'a 3 keV. Son émittance sera alors de 13 m mm.mrad. Le faisceau décéléré
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et mis en paquets est alors injecté dans |'aimant a I'aide d’un systéme d’électrodes permettant
de transporter et focaliser le faisceau a trés basse énergie. Les sous-sections suivantes décrivent
les deux phases de préparation du faisceau dans la section M2 et la section d'injection dans les
piéges de Penning (section M3).

3.4.1 Le RFQCB et la section décélératrice

Le RFQCB est un piége de Paul linéaire contenant un gaz tampon. |l est dédié a la réduction
de I'’émittance du faisceau et sa mise en paquet, tel qu'expliqué en section 2.5.3. Le RFQCB
de I'expérience MLLTRAP est congu selon les mémes critéres que le RFQCB COLETTE [121]
qui posséde les caractéristiques requises pour les expériences avec MLLTRAP. COLETTE a
d’abord été construit et installeé avec le spectrométre MISTRAL a ISOLDE au CERN. Il est
désormais exploité pour |'expérience TRIGA-SPEC a Mayence, en Allemagne [98], également
avec un faisceau de basse énergie a 30 keV.

Le RFQCB de I'expérience MLLTRAP est constitué de 4 barres cylindriques découpées en
15 segments (figure 3.21) dont 6 segments mesurent 20 mm de long et 9 segments mesurent
40 mm de long. La distance caractéristique 27 entre deux électrodes opposées d'un segment,
de méme phase, est égale 3 14 mm. Quatre barreaux isolants sont disposés de maniére a
confiner mécaniquement le gaz dans le piége en fermant les ouvertures entre les quatre péles.
Des électrodes sont disposées symétriquement a I'entrée et a la sortie du RFQCB afin de créer
un gradient de potentiel lisse entre I'extérieur du RFQCB et le RFQCB lui-mé&me, porté a la
haute-tension a 30 kV (ou 60 kV). Afin de mettre le RFQCB a la haute-tension, ce dernier
est placé dans une cage portée a la haute tension, contenant aussi les alimentations associées
au RFQCB. L’ensemble est entouré d'une seconde cage a la masse permettant de protéger les
éléments 3 proximité de la zone a la haute tension. La radiofréquence sera appliquée a I'ensemble
des segments sauf le dernier segment qui fournit la barriére de potentiel. Cette radiofréquence
sera appliquée a I'aide d’un Drive-HF développé par Stahl Electronics adapté a la capacité du
RFQCB. La conception de cet équipement a nécéssité des mesures de la capacité du RFQCB
cablé. La capacité du RFQCB a donc pour cela été mesurée dans un premier temps avec 60
cables de longueur identique (400 mm), correspondant a un cable par électrode. La capacité du
RFQCB a alors été mesurée a environ 158.5 pF a 200 MHz. Sur une suggestion du fabricant
du Drive-HF, le nombre de cébles a été réduit a 30 (de longueur 700 mm), ayant ainsi un
cable pour deux électrodes, dans le but de mieux définir la RF avec le couplage DC. Les deux
électrodes d'un méme segment ayant la méme phase ont donc été reliées (avec des cable de 95
mm de long) afin d’'étre alimentées par le méme cable provenant du Drive-HF, tel que montré
sur la photographie en figure 3.21. La capacité du RFQCB avec les 30 cables a été mesurée a
environ 158.8 pF a 200 MHz. L'impact de ce changement a finalement été minime mais c’est
ce dernier cablage qui a été retenu.

Le Drive-HF, tel qu'il a été concu permettra de transmettre des ions avec deux fréquences
de résonnance, a 0.7 MHz et 3 1 MHz, a I'aide de deux résonnateurs. Cela permettra d’accéder
a une gamme de masses étendue allantde A = 123 A = 201 pour un paramétre de Mathieu
¢ du piége (équation 2.4) a 0.706. L'amplitude de la tension RF sera autour de 400 V créte a
créte.

Le gradient de potentiel dans le RFQCB sera croissant jusqu’a 250 V dans les quatre premiers
segments puis décroissant jusqu'a l'avant dernier segment. Le dernier segment fournira une
barriére de potentiel. Lorsque les ions seront libérés, cette barriére de potentiel sera abaissée,
I'avant dernier segment restera en un minimum de potentiel tandis que le segment précédent
(13™¢ segment) verra son potentiel augmenter afin de réaccélérer les ions pour les ejecter du
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Figure 3.21 — Photographie (haut), vue en 3D pleine (milieu) et vue en 3D en coupe (bas) du RFQCB;
les électrodes permettant de lisser le gradient sont représentés en rouge, magenta et vert sur la vue 3D.

RFQCB.

Enfin, la pression du gaz dans le RFQCB envisagée est de |'ordre de 5 - 10~2 mbar et sera
obtenue en contrélant le flux de gaz injecté. Deux grosses pompes turbomoléculaire de 1200
L/s permettent de maintenir cette pression dans la zone du RFQCB tout en évitant de faire
augmenter la pression en dehors. La forme conique de la piéce en rouge sur la figure 3.21 a
pour but, avec la piéce magenta, de limiter la quantité de gaz s'échappant du RFQCB.

Des simulations effectuées avec SIMION® avec ces paramétres pour un faisceau a 60
keV ont montré une transmission de 42% [119].

La section décélératrice est disposée a la suite du RFQCB. Elle est constituée d'un tube
a deérive pulsée ainsi que d'électrodes de transport. Le tube & dérive pulsée est utilisé pour
diminuer |'énergie des ions de 30 keV (ou 60 keV) a 3 keV. Pour cela, la valeur du potentiel
appliquée au tube change au moment du passage des ions dans ce dernier, passant de 60 kV a 3
kV sur une échelle de quelques us. Ces quelques us de décroissance du potentiel du tube 3 dérive
pulsée sont suffisantes pour influer sur les caractéristiques du faisceau et peuvent notamment
réaugmenter son émittance. En amont du tube se trouve un cyclindre divisé en 4 électrodes
formant un steerer permettant de centrer les ions. En aval du tube sont disposées six électrodes
permettant la focalisation (figure 3.22). Ces électrodes sont des lentilles électrostatiques qui
ont la particularité d’étre segmentées dans la diagonale afin de permettre le recentrage des ions
en plus de leur focalisation.
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Figure 3.22 — Section décélératrice comportant, de gauche a droite, un steerer constitué de quatre
électrodes, le tube a dérive pulsé, un groupe de deux électrodes (cylindre segmenté en diagonale)
formant un steerer, une électrode cylindrique, un second groupe de deux électrodes formant un steerer
et une seconde électrode cylindrique.

Le RFQCB et la section décélératrice constituent la section M2 que I'on voit sur I'image de
la figure 3.8.

3.4.2 La section d’injection des ions dans les piéges

A la suite de la section décélératrice se trouve un ensemble d’électrodes dédiées a |'injection
des ions dans les piéges de Penning. Ce dernier est constitué de 9 électrodes utilisées pour
transporter et focaliser les ions. Si cela est nécessaire, ces électrodes pourront aussi permettre
de décelérer légérement le faisceau d’ions (jusqu'a 1 keV) afin de traverser de maniére optimale
de gradient de champ magnétique, c’est-a-dire en perdant le moins d’ions possible. Ce systéme
d’injection est précédé d'un déflecteur quadripolaire permettant d'injecter des ions a 90°.

Une source d’ions stables a donc été développée et installée au niveau du déflecteur dans
I'optique de tester la section d'injection et les piéges de Penning indépendamment du reste de
la ligne.

La source d’'ions est utilisée 3 basse tension et a été développée comme un prototype de
la source a la haute-tension présentée en section 3.3. La photographie en figure 3.23 montre
la source d'ions développée pour la section d'injection. Elle est constituée d'une source ther-
moionique identique a celle présentée en figure 3.11. La source thermoionique est alimentée en
courant a 'aide d’un passage étanche dont les fils sont reliés au filament de la source. Les fils et
I"alimentation de courant sont aussi mis a la tension ainsi que I'ensemble des parties métalliques
de la source thermoionique. Deux morceaux d'isolant permettent d'isoler la source a la tension
du reste du systéme mis a la masse. Une électrode d’extraction, a la masse, est placée en aval
de la source, permettant d'accélérer les ions.

Un ensemble diagnostic, montré en figure 3.24, est disposé a la fin de la ligne d’injection. Ce
dernier est constitué d'une cage de faraday et d’une galette & microcanaux. Les deux détecteurs
sont fixés a un systéme permettant de les translater verticalement pour choisir le détecteur a
placer sur la ligne. Une électrode cylindrique est aussi fixée sur ce systéme pour transmettre les
ions vers les piéges.

Le systéme d’injection et la source d’ions ont été simulés a I'aide du logiciel SIMION®.
Une coupe de la simulation est montrée en figure 3.25. Des tests expérimentaux de la source
d'ions, du déflecteur et du systéme d'injection ont été réalisés. Ces tests ont en particulier
permis de caractériser la source d'ions et le déflecteur utilisé pour transmettre les ions dans
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Figure 3.24 — Diagnostics de la section d’injection, comportant (de gauche a droite) une cage de
Faraday, une électrode pour transmettre les ions vers les piéges et une galette & microcanaux.

le systéme d'injection. La transmission du déflecteur a été optimisée en mode déflection (a
90°) et en mode transmission sans déflection (& 0°) en effectuant des scans en tensions sur
I'ensemble de ses électrodes. Les résultats ont été comparés avec les résultats obtenus grace
a la simulation, avec des paramétres identiques. Les tests effectués ont la forme de scans en
tensions des différentes électrodes du déflecteur et du systéme d'injection. Un exemple de ces
tests est montré en figure 3.26 lors duquel le potentiel appliqué aux steerers du déflecteur se
trouvant aux quatres entrées de ce dernier a été scanné. Les résultats d'un test analogue sur le
support du déflecteur sont aussi présentés en figure 3.26.

Les configurations optimales, montrées dans les tableaux 3.1 en transmission a 90° et 3.2 en
transmission & 0°, ont été trouvées pour une tension d'accélération de 60 V avec un courant de
1.4 A circulant dans le filament. Cette derniére correspond aux conditions de faisceaux associées
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Figure 3.26 — Transmission a 90° obtenues en scannant la tension appliquée aux steerers du déflecteur
(3 gauche) ou au support du déflecteur (3 droite) ; les transmissions ont été normalisées sur la valeur
la plus élevée mesurée afin de comparer les résultats de simulations avec les résultats expérimentaux.

a la source d’ions et pourront varier pour les faisceaux provenant de la source d'ions 3 la haute
tension ou d'ALTO.

Electrode Support | Pio.12, S1012 | Pi1,13 | S11,13 | Ss.6,7.8
Tension (V) | -250 0 -250 | -725 | -325
Electrode EXt173 Exts XYVLQ, GND E173 E
Tension (V) | 250 | -350 | -250 75 | 250

Table 3.1 — Potentiels appliqués aux différentes électrodes du systéme d’injection et au déflecteur pour
lesquels la meilleure transmission a 90° & été mesurée.
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Electrode Support | P1o11,12,13 | S10,11,12,13 | S5,6,7.8
Tension (V) | -250 _250 _250 575

Table 3.2 — Potentiels appliqués aux différentes électrodes du déflecteur pour lesquels la meilleure
transmission a 0° 3 été mesurée.

3.5 Alignement du tube a vide dans |I'aimant

D’aprés la description du mouvement des ions faites en partie 2.2.2, il est nécessaire que le
champ magnétique soit aligné avec le champ électrostatique. Mathématiquement, cela signifie
que les repéres orthonormés dans lesquels les champs sont décrits doivent &tre superposés
(équation 2.2.2). Par conséquent, les électrodes du piége de Penning doivent &tre orientées de
maniére a faire coincider leur axe de symétrie avec les lignes du champ magnétique.

Compte tenu de I'impact de I'angle de désalignement des champs sur la précision des mesures
effectuées dans les piéges [122], leur alignement est une étape primordiale de préparation des
piéges.

L'alignement du tube a vide a été effectué avec un canon a électrons disposé dans le
tube a vide dans I'aimant, dont I'axe de symétrie coincide avec celui des piéges. Des cages
de faraday segmentées disposées de part et d'autre de la source d’électrons permettent de
localiser le faisceau dans le plan transverse. La détection de la position des électrons dans le
plan transverse permet de modifier |'orientation du tube a vide de maniére a 'approcher le plus
possible de I'orientation des lignes de champ magnétique. Lorsque I'orientation du tube a vide
ne peut plus étre approchée de |'orientation des lignes de champ, 'angle maximal entre |'axe
du tube et les lignes de champ est mesuré.

La mesure de cet angle n’a cependant de sens que dans la zone ot le champ magnétique est
homogéne, c’est-a-dire, ou les lignes de champ sont paralléles. Dans I'aimant supraconducteur
utilisé pour les piéges de Penning, cette zone se trouve au centre de I'aimant, sur une longeur
de 300 mm.

Au préalable, il est important de vérifier que les électrons pourront &tre transportés jusqu’aux
détecteurs. Pour cela, la pression maximale a laquelle peuvent étre effectués les tests a été
calculée.

3.56.1 Vide requis

Dans I'optique de créer et transporter des électrons a l'intérieur du tube & vide, il est
nécessaire que ces derniers n'entrent pas en collision avec des molécules présentes dans le tube
a vide. Leur libre parcours moyen doit donc &tre supérieur a la distance que ces derniers doivent
parcourir pour atteindre les détecteurs. Le libre parcours moyen des électrons A, dans un gaz a
la pression P, a la température T et constitué de molécules de rayon moyen r s'écrit

kT
= —. 3.2
Prr? (32)
On écrit alors la pression P nécessaire pour un libre parcours moyen A donné
kT
= —. 3.3
Amr2 (33)

Pour que les électrons aient un libre parcours moyen d'un métre environ (dimension du tube a
vide) & température ambiante, la pression dans le tube a vide doit &tre inférieure & 10~3 mbar.
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Durant I'alignement du tube 4 vide, la pression dans celui-ci était comprise entre 10~8 mbar
et 1075 mbar.

3.5.2 Le canon a électrons

Le canon a électrons est constitué de cages de Faraday, de collimateurs et d'une source
d’électrons sous la forme d'un filament de tungsténe dans lequel on fait passer un courant
(figure 3.27). Il est placé de maniére a ce que la position de la source d’électrons coincide
avec le centre du tube a vide. Une photographie ainsi qu'un schéma du canon a électrons sont
montrés en figure 3.27. Les électrons sont produits en faisant circuler un courant d’environ 16
A dans le filament de tungsténe.

[

|

Axe du tube a vide

| 1 1 —~
7 A
Cage de Faraday Cage de Faraday Source d'électrons Plaque support Zone homogéne
segmentée (Filament de W)

Figure 3.27 — Photographie et schéma du canon a électrons.

Deux disques comprenant un collimateur de 0.22 mm de diamétre sont disposées a proximité
de la source d'électrons, de part et d’autre de celle-ci a une distance de 20.5 mm. Le diamétre
de ces disques est ajusté au diamétre du tube a vide. Le filament est porté a un potentiel de
-100 V, permettant ainsi d'accélérer les électrons entre leur point d'émission et les plaques, a
la masse.

Deux cages de Faraday segmentées (figure 3.28) sont utilisées pour détecter les électrons
émis par la source. Ces derniéres sont circulaires et segmentées en huit parties dont quatre en
un disque intérieur de rayon 5 mm et quatre en une couronne extérieure d’'épaisseur 10 mm
(figure 3.28).

Elles comportent aussi un trou en leur centre dont le diamétre est compris entre 0.5 et 1
mm. En aval de ces derniéres se trouvent d’autres cages de Faraday permettant de détecter les
électrons qui traversent ce trou ainsi que le collimateur du disque (figure 3.27). L'ensemble des
cages de Faraday est fixé a des disques identiques aux deux plaques entourant et supportant le
filament de tungsténe.
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Figure 3.28 — Cage de Faraday segmentée (image de gauche) et cage de Faraday arriére (image de
droite).

Les disques sont amovibles et peuvent étre rapprochés ou éloignés de la source d'électrons
et ainsi tester I'alignement du tube 3 vide 3 plusieurs positions. |l est cependant important de
ne pas trop éloigner les détecteurs du centre de I'aimant afin de ne pas sortir de la zone ot le
champ magnétique est homogeéne.

3.5.3 Protocole d'alignement

Au cours de la campagne d’alignement, trois positions des cages de Faraday ont été testées.
Pour une position des cages de Faraday fixée, on fait varier I'angle 6 en changeant la direction
de I'axe du tube a vide. Cela peut &étre fait en déplagcant transversalement les extrémités du tube
a vide a I'aide du systéme mécanique montré en figure 3.29. Ce systéme est constitué de quatre
piéces entourant le tube & vide et pouvant étre déplacées a |'aide des vis qui les traversent.

On fait traverser au filament un courant de 14 a 16 A afin d'apporter suffisamment d'énergie
pour ioniser les atomes du filament et en extraire les électrons. Un potentiel de -100 V est
appliqué au filament, permettant ainsi de créer une différence de potentiel entre le filament et
le premier collimateur.

La premiére étape lorsque I'on commence I'alignement du tube a vide est de s'assurer que
I'on arrive & détecter les électrons sur I'ensemble des cages de Faraday.

Si du faisceau est détecté, on mesure le courant sur chacun des détecteurs. Cela permet
d’estimer la trajectoire macroscopique des électrons. En fonction de cette estimation, on déplace
les extrémités du tube en tournant les vis d'alignement.

Lorsque I'on tourne les vis d'alignement, il est important de procéder par itération. Il faut
tourner les vis d’une petite fraction de tour, un quart de tour par exemple et mesurer le courant
sur chaque détecteur. En fonction de la position du point d’impact des électrons, on déplace
les extrémités du tube a vide afin de déplacer le point d'impact des électrons sur le détecteur
dans la direction souhaitée.

On répéte cette étape jusqu'a ce que I'on détecte les électrons uniquement (ou majoritai-
rement) sur les cages de Faraday de derriére (c'est-a-dire que la majeure partie du faisceau
passe dans le collimateur au centre du détecteur segmenté). Une fois cette derniére condition
atteinte, on ouvre le tube a vide, sort le canon a électrons et déplace les détecteurs. Les éloigner
permet d'affiner I'alignement et réduire I'estimation de |'angle entre |'axe du tube et les lignes
de champ. Si I'on n'arrive pas & détecter les électrons sur la cage de Faraday arriére malgré
un grand nombre de déplacements des extrémités du tube, il est préférable de vérifier si cette
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Figure 3.29 — Vue extérieure du tube a vide, le canon a électrons est a I'intérieur du tube a vide, les
piéces permettant de déplacer les extrémités du tube a vide sont fixées sur la cuve entourant |'aimant,
autour du tube a vide; les extrémités du tube a vide peuvent étre déplacées dans le plan transverse a
I'aide des vis traversant ces piéces, le pas de ces vis étant égal 3 1.75 mm, permettant de déplacer la
piéce de 0.40 mm en un quart de tour, poussant le tube a vide d’environ 0.2 mm vers le centre.

derniére est toujours connectée correctement au passage étanche de la bride. Si la connexion
est bonne, rapprocher les détecteurs de la source peut permettre de reprendre I'alignement
afin d’augmenter les chances que les électrons traversent le collimateur au centre du détecteur
segmenté.

3.5.4 Mesure de I'angle entre I'axe du tube a vide et les lignes de champ
magnétique

L’angle 6 et la direction de I'axe du tube a vide peuvent &tre estimés en regardant sur quels
segments des cages de Faraday les électrons sont détectés. Connaissant la distance L entre la
source d’électrons et les cages de Faraday, I'angle 6 est calculé tel que

0= arcsin(%) (3.4)

et les incertitudes uy sur I'angle 6 sont estimées telles que

L uZ 4 L u?
L2_d2d s_;_DQ D-

g = (3.5)

d représente le rayon de la couronne intérieure des détecteurs segmentés 4.t Ou bien le rayon
de I'ouverture du collimateur 7.y, (si le faisceau est détecté sur la cage de Faraday arriére).
Ces grandeurs sont représentées sur les schémas de la figure 3.30. Aucun signal n’a été détecté
sur les segments extérieurs des cages de Faraday segmentées. Ces derniers ne seront donc plus
mentionnés pas la suite.
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Figure 3.30 — Schéma du canon a électron et d'un détecteur segmenté indiquant les grandeurs requises
pour le calcul de I'angle 6.

L'alignement a été effectué pour une distance L égale a 141.25 mm. Dans cette configu-
ration, les électrons étaient détectés intégralement sur la cage de Faraday arriére du coté de
I'extraction. Du c6té de l'injection, la majorité des électrons ont été détectés sur la cage de
Faraday arriére. Cependant, une fraction de 1 a 2 % des électrons ont été détectés sur le détec-
teur segmenté. A partir de cette configuration, il n'a pas été possible d’améliorer I'alignement.
Les cages de Faraday ont donc été déplacées aux positions des centres des piéges afin d’amé-
liorer I'alignement et de le valider. Cette nouvelle position correspond a L = 83 mm, o les
cages de Faraday arriéres sont a I'emplacement du centre des piéges. Dans cette configuration,
I'intégralité des électrons ont été détectés sur les cages de Faraday arriéres. Cela signifie qu’a
83 mm du centre du tube 3 vide, les électrons sont écartés de I'axe du tube 3 vide de moins de
0.11 mm.

L'angle maximal 6 entre |'axe du tube 3 vide et les lignes de champ magnétique est donc
calculé en prenant L = 83 mm et d = 0.11 mm. On trouve alors § = 1.1 £ 0.1 mrad.

3.6 Suivi du champ magnétique au centre de I'aimant

L’homogeénéité et la stabilité du champ magnétique dans les piéges de Penning jouent un role
important dans la précision requise sur les mesures de masses d’isotopes exotiques. L'alignement
entre les lignes de champ électrique et magnétique présenté en section précédente est un des
aspects important lié au champ magnétique. Un autre aspect reliant le champ magnétique a la
précision sur les mesures de masse est sa stabilité dans le temps.

La calibration du champ magnétique a intervalles réguliers permet une estimation de |'évo-
lution du champ magnétique lors des mesures avec une bonne precision. Cela permet aussi
d'interpoler la valeur de I'intensité du champ magnétique pendant la mesure sur l'ion d’inté-
rét. Cependant, cette interpolation, généralement linéaire, ne prend pas en considération les
variations du champ entre deux mesures avec I'ion de référence.

Une sonde magnétique a été développée dans le cadre d'un partenariat avec I'entreprise
Caylar pour suivre I'évolution en temps réel du champ magnétique dans I'aimant. Cette derniére
a été installée le long du tube a vide (figure 3.31) et testée.

La mesure du champ magnétique est faite par résonnance magnétique nucléaire (RMN), en
mesurant la fréquence d’oscillation des ions d'un échantillon dans le champ. La fréquence lue
est convertie en champ magnétique en utilisant le rapport gyromagnétique du proton vp/7m =
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Figure 3.31 — A gauche, rail permettant de fixer la position de la sonde le long du tube a vide; a
droite, entrée du cable dans I'aimant.

425774806 MHz/T. La mesure RMN est calibrée avec une mesure par effet Hall. Des premiers
tests avaient été effectués avant la mise en place de la sonde avec un premier prototype,
notamment pour chercher le long du tube a vide de I'aimant une zone homogeéne, nécessaire pour
la précision de la sonde. La composante Hall de la sonde a aussi été utilisée pour cartographier
I'intensité du champ magnétique a I'intérieur et a I'extérieur de I'aimant [119]. L'intensité du
champ magnétique alors mesurée est montrée en figure 3.32.
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Figure 3.32 — Cartographie du champ magnétique de I'aimant le long de son axe (axe de la trajectoire
du faisceau le traversant), a I'intérieur et a |'extérieur de celui-ci. La courbe bleue représente les mesures
brutes obtenues avec la sonde de hall tandis que la courbe rouge représente les mesures corrigées a
partir d'une calibration utilisant des mesures RMN.

Les courbes sur la figure montrent que l'intensité du champ magnétique est constante sur
les 40 cm qui entourent le centre de I'aimant. Le gradient est ensuite trés fort & partir d'une
distance de 20 cm par rapport au centre.

En tout, trois sondes magnétiques ont été testées pour le suivi du champ magnétique. Le
premier prototype a permis de cartographier le champ a l'intérieur de I'aimant mais ne pouvait
pas &tre utilisé pour &tre placé entre le tube a vide et l'alésage de I'aimant. Le deuxiéme
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prototype n'était pas assez fin pour rentrer entre le tube a vide et |'alésage une fois le tube
aligné géométriquement. Enfin, le troisiéme prototype de la sonde est une version miniaturisée
des sondes précédentes en partie grace a son électronique d'amplification déportée. C'est avec
cette derniére sonde que les tests décrits ci-aprés, ont été effectués ou sont envisagés.

La sonde a été installée dans I'aimant, le long du rail montré en figure 3.31. Un suivi de
I'évolution de l'intensité du champ magnétique a alors été fait afin d’observer la dispersion
des mesures mais aussi la stabilité de la sonde. Ce suivi a été fait en paralléle des différentes
activités effectuées autour de |'aimant pour la préparation des expériences avec MLLTRAP.
Ces activités ont parfois nécessité le retrait de la sonde entrainant un changement de position
lors de sa remise en place. Le suivi de I'évolution du champ magnétique est couplé au suivi
de la température dans I'aimant (le long du tube a vide) et a I'extérieur de I'aimant (dans
I'environnement proche).

La figure 3.33 montre |'évolution de I'intensité du champ magnétique mesurée par la sonde
entre son installation durant I'été 2020 jusqu'a I'été 2022.
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Figure 3.33 — Evolution du champ magnétique mesuré avec la sonde entre I'été 2020 et I'été 2022.

On remarque sur la figure 3.33 que la valeur moyenne du champ a évoluée durant les
deux années de tests. Les différentes valeurs moyennes que I'on observe correspondent a des
positions différentes de la sonde dans |'aimant. Durant les deux années de prise de données,
il a été nécessaire d’enlever et de remettre la sonde en place plusieurs fois afin de travailler
sur I'alignement du tube a vide. On distingue alors 7 périodes différentes. La premiére période
correspond aux 6 premiers mois de mise en place de la sonde. On remarque durant cette période
une absence de données entre juillet et septembre ainsi qu’en décembre. Cette derniére est diie
a des déréglements du gaussmétre qui ont finalement été résolus grace a des interventions des
fabricants de la sonde. La deuxiéme période va de janvier 2021 et avril 2021. A ce moment, la
sonde a été sortie du champ magnétique pour reprendre les tests d'alignement du tube 3 vide
qui avaient démarré quelques mois plus tét. La troisiéme période, entre avril 2021 et juillet 2021
correspond a la remise en route de la sonde, aprés avoir réoptimisé le signal du gaussmétre. La
sonde a été extraite de I'aimant en juillet afin d'observer |'influence de I'action d’extraction sur
I'alignement du tube a vide. L'alignement n’est pas impacté par les mouvements nécessaires
pour extraire la sonde. La quatriéme période, de juillet 2021 a janvier 2022, correspond a une
période de fonctionnement normal de la sonde. On remarque cependant que la répartition des
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données pour cette période et pour la précédente est plus large que lors de la premiére période
ou des deux périodes suivantes.

Afin de caractériser I'influence du déplacement de la sonde des tests ont été réalisés a trois
positions différentes repérées. La sonde a alors été placée a 10 cm du centre de I'aimant, 3 5
cm du centre et au centre et les valeurs de dispersion sont données dans la table 3.3.

Distance par rapport au centre | Avant tests (~1cm) | 10cm | 5¢cm | 0 cm
Dispersion relative o(B)/B 10-¢ 107> [ 1076 | 1077

Table 3.3 — Dispersions relatives des champs magnétiques mesurés avant les tests et pour chaque
position testée.

La cinquiéme période entre février 2022 et mai 2022 correspond a la période entre les tests
de position et le retrait du canon a électrons de I'aimant. La sixiéme période entre mai 2022 et
juillet 2022 correspond & la période aprés le retrait du canon a électron.

Compte-tenu de |'impact de chacune des actions effectuées durant ces deux années sur la
valeur moyenne du champ mesuré et sa dispersion, on peut affirmer que le placement de la
sonde a un impact trés important dans la fiabilité des mesures. Cela est d'autant plus vrai que
le fonctionnement de la sonde nécessite que cette derniére soit dans une zone ou le champ
magnétique est aussi homogéne qu’au centre de 'aimant.

Un autre facteur impactant les mesures obtenues avec la sonde est la température. En
réalité, I'impact de la température vient surtout du fait que le champ magnétique est sensible
aux variations de températures [123]. Cette sensibilité provient de la maniére dont sont isolées les
bobines de correction de I'aimant permettant d’avoir une grande homogénéité. Ces derniéres
sont notamment situées prés du tube intérieur qui n'est pas isolé par une épaisseur de vide
contrairement 3 la partie extérieure de la cuve.

La figure 3.34 montre |I'évolution du champ magnétique et de la température & I'intérieur
et a |'extérieur de I'aimant sur une période d'un mois. On remarque dans un premier temps
que I'évolution de la température intérieure est décalée par rapport a celle de la température
extérieure. Cela s'explique par le fait que la zone dans laquelle est placée la sonde est isolée de
I'environnement extérieur a |'aimant. De plus, I'évolution du champ magnétique suit I'évolution
de la température & I'intérieur de I'aimant.

Sans aucune régulation des conditions environnementales la dispersion la plus faible obtenue
sur le champ magnétique est de I'ordre de 107 pour une dispersion en température de 10™4
sur des périodes de 8 heures. Un systéme de régulation de la température va étre mis en place
afin de réguler la température a I'intérieur de I'aimant a une précision relative de 107> de facon
constante. C'est un aspect trés important dans les piéges de Penning car les ions piégés sont
sensibles aux variations des potentiels induites par les variations de température. L'influence de
la régulation en température sur la précision de la sonde sera alors mesurée, I'objectif étant
d’obtenir une précision relative de 1078 sur I'intensité du champ magnétique mesurée.
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Figure 3.34 — Evolution de la température a l'intérieur et a I'extérieur de l'aimant et du champ
magnétique a l'intérieur de I'aimant durant le mois d'aoiit 2022, les périodes sans données correspondent
a des arréts de |'acquisition.

3.7 Mise en place du nouveau systéme de contréle-commande
pour MLLTRAP

Le programme de contréle et commande utilisé lors de la caractérisation de MLLTRAP au
MLL est une ancienne version d'un programme développé au GSI pour les mesures avec des
piéges de Penning. Ce dernier utilisait I'interface utilisateur MM6 qui permet notamment de
programmer les modéles temporels d’excitation mais aussi d’acquérir les données relatives aux
mesures avec la méthode TOF-ICR. Il permet aussi de piloter les alimentations associées a
chaque électrode du systéme.

MLLTRAP est arrivé @ ALTO avec cette ancienne version du programme de contrdle et
commande. Lors des tests de la section d'injection, le programme a été remis en route dans
le but de piloter les alimentations utilisées pour la section d'injection et d'effectuer des scans
automatiques en tension sur les électrodes de la section. Cependant, la limite des capacités
du programme ont rapidemment été atteintes par rapport aux besoins que nous avions pour
MLLTRAP et par le fait que cette version ne pouvait pas étre mise a jour.

Il 'a donc été décidé de reprendre a zéro le systeme de contréle et commande. Le choix du
nouveau systéme de contrdle et commande s'est porté sur la nouvelle version développée par le
GSI car elle proposait différentes options permettant d'intégrer la nouvelle méthode de mesure
PI-ICR, qui jusqu’alors était toujours intégrée séparément. Ce nouveau systéme utilise I'interface
utilisateur MM8 qui est d'ailleurs utilisée sur d'autres spectrométres tels que le spectrométre
SHIPTRAP au GSI.

Le nouveau programme de controle et commande, nommé CS++, est développé en C++
et Labview. Il intégrera, en plus des fonctionnalités de prise de mesures des anciennes versions,
la préparation des motifs temporels pour le PI-ICR et I'interprétation des signaux provenant
de la carte principale de la galette & microcanaux a lignes a retard. Tout comme MM6 et
MM8 permettent de voir en temps réel 'acquisition du TOF-ICR, la vision en temps réel de
I'acquisition avec le PI-ICR sera intégrée dans MMS8. Pour permettre cette intégration, de
nombreux tests sont effectués en collaboration avec le GSI.

Ces tests permettent d’une part de corriger les éventuelles erreurs dans le programme ré-
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cemment développé et d’autre part d’intégrer les différents équipements associés & MLLTRAP
(générateurs de fréquences, gaussmétre, picoampéremétre, etc). L'ensemble de ces équipements
sera alors synchronisé ce qui permettra par exemple d'effectuer un suivi en temps réel de la
température et du champ magnétique dans I'aimant durant I'acquisition.

L'intégration de la méthode PI-ICR dans le CS++ est la plus grosse amélioration de ce
dernier. Son intégration est cependant complexe car la calibration de la MCP (seuil de détection)
est une étape délicate compte-tenu de sa grande sensibilité de détection.

Le pilotage de I’ensemble des instruments se fera & travers un chassis NI PXle-1082 de
chez National Instrument connecté a un ordinateur via une carte Thunderbolt (figure 3.35).
Ce dernier centralise a 'aide de cartes FPGA, GPIB et ethernet, le controle de I'ensemble
des équipements alimentant les piéges et électrodes situés entre le RFQCB et le détecteur.
Une des cartes FPGA sera dédiée aux motifs temporels tandis que la seconde sera utilisée
pour l'acquisition des données. La carte TDC8HP de chez RoentDek permettant d'acquérir les
données de la galette a microcanaux a lignes a retard communique avec |'ordinateur via une
carte PCI2PCle installée dans I'ordinateur.

Figure 3.35 — Chassis PXI contenant une carte Thunderbolt, deux cartes FPGA, une carte GPIB et
une carte ethernet pour le contréle et commande des équipements de MLLTRAP.

Le systéme de contrble et commande est déja opérationnel dans le sens ou il peut déja
permettre de piloter les alimentations et commutateurs et pour effectuer des cycles de piégeage.
L’intégration au programme de I'acquisition pour le PI-ICR est cependant encore en cours mais
n'empéche pas en théorie d'effectuer des premiers tests dés que les piéges seront installés a
ALTO.
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3.8 Préparation des campagnes de mesures de masses avec
MLLTRAP a ALTO

Lorsque le spectrométre de masse sera complétement installé et caractérisé, il pourra &tre
utilisé lors de campagnes expérimentales pour analyser les isotopes produits a ALTO.

Afin de comprendre et d’affiner 'analyse des futures données acquises avec MLLTRAP, il
est intéressant de regarder quels seront les ions qui pourront réellement &tre analysés.

La premiére campagne expérimentale avec MLLTRAP a ALTO sera dédiée a la mesure de
masses d'isotopes d'argent (Z = 47) prés de la fermeture de couche N = 82 (A = 124 —
129). La faisabilité des expériences sur ces isotopes dépend de leurs propriétés physiques et des
performances liées a la production, au transport du faisceau, a la préparation et I'analyse du
faisceau.

En I'absence de mesures de production, on peut étudier la faisabilité des mesures a partir
des résultats des simulations faites pour la production et le transport du faisceau. De la méme
maniére, les données connues sur |'efficacité de préparation, de transmission a travers les piéges
et de détections des ions permettent une premiére estimation des futures performances de
MLLTRAP.

3.8.1 Production et transport des ions radioactifs pour MLLTRAP

Les atomes d’argent produits par photofission, processus introduit en section 3.1.2, sont
ionisés avec une source laser 3 partir d'un schéma d’excitation résonnante développé au CERN
[124, 125]. Ce schéma, montré en figure 3.36, a une efficacité d'ionisation égale a 14 %. Il a été
testé a RIALTO, la source laser d’ALTO, et validé a I'aide d'une unité de faisceau atomique puis
avec le nouveau front-end d’ALTO-LEB lors de sa mise en service avec des faisceaux stables.

Potentiel d’ionisation : 61106.2 cm~! --
532 nm
48764.219 cm—!
30472.665 cm~* vy
328.2 nm
-1

0cm

Figure 3.36 — Schéma d'ionisation résonnante par laser a trois niveaux pour l'argent.

La quantité d’ions produits est étudiée a I'aide d'un programme de simulation nommé
FLUKA [112]. Plus précisément, ce dernier calcule la quantité d’atomes produits dans les cibles
utilisées 3 ALTO. A partir de ces quantités, B. Roussiére a calculé la quantité d’ions produits
par I'ensemble cible-source en prenant en considération I'efficacité d’effusion de la cible jusqu’a
la source d’ions ainsi que |'efficacité d’ionisation, pour chaque isotope produit. Pour les isotopes
124=131 Ag. la quantité d’atomes produits a partir de 6 x 10® électrons incidents de 50 MeV
intéragissant dans une cible de 6 cm de longueur, 13mm de diamétre et de densité égale a 3.82
g/cm? est donnée dans la table 3.4. Pour un faisceau d’électrons de 10 uA, cela équivaut a un
pulse de 10 ps.

La quantité d'ions parvenant au détecteur est calculée en multipliant ces quantités par les
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Nombre d'atomes produits Nombre d'ions produits dans la
Isotope dans la cible (/s) source d’ions (/s)
124 pg 2.63-107 2.07-10°
125 A 1.71-107 1.13-10°
126 Ag 4.68-10° 1.05-10%
127 pqg 2.70-106 1.25-10%
128 A¢ 3.12:10° 7.78-102
129 A 6.24-10° 1.24-10°
130 A 1.04-10° 1.89-102
131 Aqg 1.04-10° 1.58-102

Table 3.4 — Quantité d’atomes produits calculée par simulation pour les isotopes '24=13 Ag dans une
cible de UC, avec 6x10® électrons incidents et nombre d'ions produits aprés ionisation par laser; le
nombre d’ions produits tient compte de |'efficacité de diffusion et d’effusion de la cible vers la source
d'ions et de I'efficacité d'ionisation par laser.

efficacités de transmission des différentes étapes de transports et de traitement des ions. Ces
derniéres sont données dans la table 3.5.

Transport
Etape/Equipement en ligne | RFQCB | Piéges | Détecteur
Efficacité/Transmission 40 % 25% | 80 % 60 %

Table 3.5 — Efficacité des différentes étapes entre la production des ions par ALTO et leur détection
avec MLLTRAP.

Le transport en ligne correspond au transport entre la sortie de la source d'ions et I'entrée
du RFQCB. La transmission des ions aprés transport dans la ligne est estimée d |'aide d’une
simulation de la ligne et dépend des paramétres du faisceau créé par la source. La transmission
du RFQCB ainsi que celle des piéges sont estimées grice aux données déja connues sur les
autres RFQCB et pieges de Penning actuellement en opération. Enfin, |'efficacité de détection
est fixée par les données constructeur du détecteur.

En appliquant I'ensemble de ces facteurs a la quantité d'ions produits par I'ensemble cible-
source, on obtient le nombre d'ions pouvant atteindre le détecteur. Cependant, les isotopes
créés étant radioactifs, il faut ajouter un facteur de transmission prenant en compte les durées
de vies des isotopes. Les données de la simulation avec FLUKA ne donnent pas les proportions
dans lesquels sont créés les différents isoméres pour chaque isotope. Nous prendrons donc ici par
défaut les temps de demi-vie des états fondamentaux pour calculer les facteurs de transmission
associés aux temps de vie. Les temps de demi-vie des noyaux de la chaine isotopique 124=131 44,
résumés dans le tableau 3.6, sont inférieurs & 200 ms.

La plupart des isotopes de cette chaine isotopique possédent des états métastables qu'il
faudra donc correctement séparer lors de I'analyse de ces isotopes. Les énergies d’excitation
du premier état excité de chaque isotope, correspondant aussi dans chaque cas au plus petit
écart de masse entre les isoméres de |'isotope, sont aussi données dans la table 3.6. Le temps
d’accumulation nécessaire pour séparer les isoméres a été calculé pour chaque isotope et inscrit
dans la table 3.6.

A partir des temps d’accumulation minimums calculés afin de séparer les isoméres et des
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temps d’accumulation
Energie du premier minimum pour

Isotope | Temps de demi-vie | état excité (keV) | résoudre les isoméres
124 4g 177.9 £ 2.6 ms 504 + 504 111 ms
125 A¢ 160+ 5 ms 97.1 £ 0.5 58 ms
126 4 52 4+ 10 ms 1004 + 1004 57 ms
127 Ag 89 4+ 2 ms 204 + 204 291 ms
28 49 60 &+ 3 ms / /
129 A¢ 49.9 + 3.5 ms 204 + 204 300 ms
13044 40.6 + 4.5 ms / /
131 Ag 35 + 8 ms / /

Table 3.6 — Temps de demi-vie des états fondamentaux des noyaux de la chaine isotopique 124~131 A¢

d'aprés la NUBASE2020 [2], énergies d’excitation des premiers états excités et temps d'accumulation
minimums pour résoudre les isoméres pour chaque isotope ; les valeurs suivies d'un # correspondent a
des valeurs extrapolées par la NUBASE2020 [2] en I'absence de résultats expérimentaux.

efficacités de transmission données dans la table 3.5, nous déduisons la quantité d'ions qui pourra
étre détectée. Ces quantités sont résumées dans la table 3.7 (pour les isotopes possédant des
états excités).

Isotope | Durée d’un cycle de piégage (ms) | quantité d'ions détectable
124 44 461 ms 1.19-10°

125 A4 508 ms 5.23-10°

126 g 507 ms 1.74.107!

127 Ag 641 ms 2.02

129 A4 650 ms 2.02:1073

Table 3.7 — Durée maximale d'un cycle de piégeage estimée afin de résoudre les isoméres de la chaine
isotopique 1247131 Ag et quantité d'ions détectables en appliquant ces temps d’accumulation, avec un
temps d'accumulation dans le RFQCB de 100 ms et un temps de préparation de 250 ms comprenant
la séparation isobarique dans le piége de préparation et les excitations dans le piége de mesure et aprés
transport a 30 keV.

Il sera donc possible de détecter plus d'un ion par heure dans le cas de chacun des isotopes
présentés dans la table 3.7. Cependant, les calculs de production ne prennent pas en consi-
dération la maniére dont sont peuplés les différents états isomériques. Afin de mieux estimer
la quantité d'ions détectables, il serait intéressant de connaitre la maniére dont sont peuplés
les états isomériques afin de tenir compte aussi des temps de demi-vie des états excités. On
peut cependant en comparant les temps de demi-vie des états excités avec ceux des états fon-
damentaux estimer les isotopes pour lesquels il sera possible d'observer plusieurs isoméres. La
table 3.8 résume les temps de demi-vie des états fondamentaux et des états excités des isotopes
d’argent étudiés.

Pour I'ensemble de ces isotopes, il sera peu probable de détecter les 2émes et 3éme états
excités compte tenu des temps de demi-vie inférieurs & 1 ms. Il sera cependant possible de
détecter a la fois |'état fondamental et le premier état excité de I'isotope 24 Ag si les deux états
sont peuplés lors de la production car |'ordre de grandeur de leurs temps de demi-vie est le
méme. Ce sera aussi le cas pour 126 Ag (si les deux états sont peuplés lors de la production) car
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lsotope 2IAg [ 12544 [ 12644 [ 2T4g | BAg | 2944 | B4, | Blgg
177.9 160 52 49.9
(2.6) (5) (10) [89(2)|60(3)| (35) | 406

Temps de demi-vie ms ms ms ms ms ms (4.5) | 35 (8)

Nombre d’états

excités 3 2 2 2 0 1 0 0
144 108.4

Temps de demi-vie | (20) 50# | (2.4) | 20# 10#

du ler état excité ms ms ms ms / ms / /

Temps de demi-vie | 140 491 67.5

du 2eme état ns ns 27 (6) | (0.9)

excité (50) (20) ps s / / / /

Temps de demi-vie | 1.48

du 3eme état L4S

excité (0.15) / / / / / / /

Table 3.8 — Nombre d’'états excités et temps de demi-vie des isoméres pour la chaine isotopique
124-131 Ag extraits de la NUBASE2020 [2].

le temps de demi-vie de son premier état excité est supérieur a celui de son état fondamental.
Cependant, il est plus difficile d’estimer si les états excités des isotopes 12° Ag, 127 Ag et 129 Ag
pourront étre détectés. D’une part, leurs temps de demi-vie ne sont pas connus et d’autre part,
ils sont estimés par la NUBASE2020 comme étant inférieurs a3 50 ms. Les limites de temps
d’analyse avec des piéges de Penning seront donc atteintes pour ces états excités. Si un noyau
décroit pendant son analyse dans le piége, il sera perdu, n'étant plus (ou étant moins) sensible
aux excitations sélectives en masse ou alors en raison du recul modifiant sa trajectoire ou son
temps de vol.

En ce qui concerne les isotopes 128 Ag, 130Ag et 131 Ag, aucun état excité n’est attendu.
Nous pouvons alors calculer la durée d'un cycle de piégeage qui permettra de détecter au
minimum un ion par heure (table 3.9).

Isotope | Durée d'un cycle de piégage (ms) | Temps d’accumulation associé (ms)
128 A4 1022 581
130 A4 609 168
BT Aq 516 75

Table 3.9 — Temps d'accumulation maximums pour détecter au minimum un ion par heure dans le cas
des trois isotopes ne présentant aucun état excité d'aprés les données de la NUBASE2020 [2].

Ces isotopes devraient donc aussi étre détectables lors des campagnes expérimentales de
MLLTRAP.
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3.8.2 Séparation des contaminants

Un autre aspect important a étudier afin de déterminer si les mesures sur ces ions d’argent
seront possibles est la présence de contaminants isobariques. Dans le cas de I'argent, le principal
contaminant isobarique pour une production par photofission est I'indium [125]. D’aprés les
calculs effectués avec FLUKA, I'indium est produit en quantités plus importantes que I'argent
(entre 10 fois et 1000 fois plus importantes). Malgré I'ionisation laser qui permet une ionisation
sélective de I'élément d’intérét, la nécessité de chauffer le four pour faire diffuser et effuser les
atomes produits entraine aussi de |'ionisation de surface, qui elle, n'est pas sélective. Le tableau
3.10 résume les quantités d'atomes d’indium produits dans la cible et d’ions d’indium obtenus
par ionisation de surface.

Nombre d'atomes produits Nombre d'ions produits dans la
Isotope dans la cible (/s) source (/s)
241 2.34-10% 1.20-10°
1251 4.18-108 1.91-10°
126, 3.35-10% 1.23-10°
1271 3.78-108 1.13-10°
1281n 2.19-108 5.49-104
1291, 1.71-108 3.37-10%
1301, 6.57-107 7.04-103
Blrn 2.83-107 2.94-103

Table 3.10 — Quantité d'atomes produits pour les isotopes 24=131Tn dans une cible de UC, avec
6x 108 électrons incidents et nombre d'ions produits aprés ionisation de surface; le nombre d’ions
produits tient compte de I'efficacité de diffusion et d’effusion de la cible vers la source d'ions et de
I'efficacité d’ionisation de surface.

La quantité d’ions d’indium produits par ionisation de surface est supérieure a la quantité
d'ions d'argent produits par ionisation laser. Cela signifie d'une part que des ions d'indium
seront transportés jusqu’aux piéges. D’autre part, les temps de demi-vie des noyaux d’indium
étant supérieurs au temps de demi-vie des noyaux d'argents (entre 280 ms et 3.2 s pour les
isotopes d'indium), les ions d’indium arriveront en quantités supérieures dans les piéges.

Le pouvoir de résolution nécessaire pour discriminer les ions d’indium et les ions d’argent va
de 5000 a 7000 pour la chaine isotopique étudiée. L'ordre de grandeur du pouvoir de séparation
dans le piége de préparation étant de I'ordre de 105, d’aprés les premiers tests effectués avec
MLLTRAP a Garching. Ces derniers devraient donc étre séparés dans le piége de préparation.

Il n'est cependant pas exclu que des ions d'indium atteignent le piége de mesure. Il seront
dans ce cas séparés a l'aide des excitations radiofréquence afin d'&tre projetés sur le détecteur
a une position différente de celle des ions d’argent. La présence de ces contaminants aura
cependant un impact sur les trajectoires des ions dans les piéges en raison notamment de la
répulsion coulombienne [126]. Cela se traduira alors sur la figure de PI-ICR par une augmentation
de la taille des taches.
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Chapitre 4

Analyse des données des expériences
de mesures de masses utilisant le
PI-ICR, traitement des incertitudes

En raison du gain en performances par rapport au TOF-ICR, la méthode du PI-ICR est
devenue la technique de choix pour les mesures de précisions sur des radionucléides. Elle a été
implémentée sur plusieurs expériences utilisant des piéges de Penning telles que le spectrométre
CPT a Argonne [127], JYFLTRAP a Jyvaskyla en Finlande [128] ou encore ISOLTRAP au CERN
[129, 45, 64]. Son développement récent a cependant pour conséquence un manque d'études sur
le caractére des données issues de son application. Notamment, les incertitudes systématiques
associées 3 'application du PI-ICR sont encore a caractériser. Les données obtenues lors de
mesures avec le PI-ICR sont sous la forme d'intensités détectées a chaque position sur le
détecteur. Dans le cadre de la collaboration GSI-IN2P3 entre MLLTRAP et SHIPTRAP, il a été
possible d'étudier la méthode PI-ICR avec des faisceaux radioactifs a travers |'analyse de données
expérimentales obtenues en ligne avec I'expérience SHIPTRAP. Ces données expérimentales ont
été acquises lors d'une campagne de mesures qui a eu lieu en 2021.

4.1 Expérience SHIPTRAP

L'expérience SHIPTRAP est située au GSI @ Darmstadt en Allemagne. Elle utilise deux
piéges de Penning cylindriques, identiques a ceux de MLLTRAP, disposés dans un aimant
supraconducteur de 7 T. Les études de spectrométrie de masses pour la physique nucléaire a
SHIPTRAP se focalisent depuis plus de quinze ans sur les noyaux super-lourds.

4.1.1 Production des ions

Les ions du faisceau primaire sont accélérés & une énergie de 11.4 MeV /u par |'accélérateur
linéaire du GSI, UNILAC (universal linear accelerator), et envoyés sur une cible en rotation pour
créer des ions lourds et super-lourds par fusion-évaporation. Les ions sont ensuite séparés en
vol par le séparateur SHIP et envoyés vers le hall expérimental de SHIPTRAP.
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Figure 4.1 — Spectrométre SHIP sélectionnant et guidant les ions produits par fusion-évaporation
depuis la cible vers I'expérience SHIPTRAP.

4.1.2 Dispositif expérimental

Les ions provenant du séparateur SHIP sont arrétés a I'intérieur d'une cellule de gaz cryo-
génique aprés avoir traversé une fenétre en titane. L'épaisseur de cette fenétre est choisie de
maniére 3 ce que les ions perdent 90 % de leur énergie avant d'entrer dans la cellule de gaz.
Cette derniére est remplie avec de I'hélium a une température de 40 K. Le gaz est envoyé dans
la cellule 3 une pression correspondant & 50 mbar & température ambiante. La cellule de gaz
est connectée a un refroidisseur cryogénique de type SUMITOMO RDK-400 (54 W a 40 K) a
I'aide de fils de cuivre standards. Le gaz est purifié a I'aide d'un purificateur de type Monotorr
S4-MT3. Afin d’augmenter |'efficacité de purification du gaz, ce dernier passe dans un tuyau en
cuivre refroidi installé entre le refroidisseur cryogénique et la cellule de gaz. Les contaminants
présents dans le gaz dont la température de condensation est supérieure a 40 K sont alors gelés
a la surface du tuyau de cuivre avant d'atteindre la cellule de gaz. Les ions arrétés dans la cellule
de gaz cryogénique sont guidés par le flux de gaz et a I'aide de tensions DC les dirigeant vers
la sortie de la cellule. Un champ radiofréquence est aussi appliqué afin d’augmenter I'efficacité
d’extraction des ions de la cellude de gaz [96]. Les ions extraits sont ensuite refroidis et mis
en paquets dans un RFQCB avant d’étre injectés dans le spectrométre SHIPTRAP. Une étape
de purification du gaz injecté dans le RFQCB est opérée en refroidissant la ligne de gaz le
fournissant avec de |'azote liquide. La figure 4.2 montre la ligne de transfert entre SHIP et le
spectrométre de masse avec les différents équipements utilisés pour préparer le faisceau.

Le spectrométre SHIPTRAP est constitué de deux piéges de Penning cylindriques dans un
aimant suraconducteur de 7 T similaires a ceux de MLLTRAP. Les ions manipulés dans les
pieges de Penning sont ensuite éjectés vers une galette 3 microcanaux a lignes a retard.

La température dans I'aimant est régulée en faisant circuler de I'air chauffé & température
constante (25°) le long du tube a vide [81]. L'aimant est enfermé dans une cage en plexiglas
afin de l'isoler de I'environnement de la salle dans laquelle il se trouve. La température du hall
expimental dans lequel est installé SHIPTRAP est sensible aux variations de la température
extérieure au hall. La température dans la cage est régulée avec une climatisation. Les ali-
mentations et commutateurs de SHIPTRAP sont installés dans une armoire climatisée afin de
permettre leur refroidissement et donc stabiliser leur température.
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Cellule de gaz cryogenique pour aréter Aimant supraconducteur de 7 T
les ions provenant de SHIP avec deux piéges de Penning

Detection

-

Figure 4.2 — Dispositif expérimental de I'expérience SHIPTRAP, ligne de transport du faisceau entre
SHIP et les piéges de Penning et jusqu'au détecteur.

4.2 Protocole de prise des données

La connaissance de la maniére dont sont prises les données est trés importante lorsque
I'on élabore un protocole d'analyse de données. Cela |'est d'autant plus lorsque I'on rencontre
des cas ol le schéma de prise de données n’est pas périodique car il sera nécessaire d’adapter
I'analyse aux différents cas rencontrés. Les mesures prises lors des campagnes expérimentales
sont une alternance de données prises sur un ion de référence et un ion d’intérét.

Les schémas d’excitations appliqués & SHIPTRAP correspondent au modéle permettant la
détermination directe de v., présentés en section 2.6.2. Les ions de référence sont traités en
appliquant les deux motifs présentés en figure 2.15 3 la suite lors d’'un méme cycle de piégeage.
Un fichier de mesure contient donc les données pour les deux phases.

Les ions d'intérét sont quant & eux analysés en appliquant un seul des deux motifs dans un
cycle de piégeage. Les deux phases ne sont donc pas mesurées en méme temps, contrairement
a l'ion de référence. Le mouvement de |'ion oscillant dans un mouvement magnétron pur est
peu sensible aux variations des conditions environnementales contrairement au mouvement
cyclotron réduit. De plus, le fait que v > v_ implique que les incertitudes sur la fréquence
cyclotron vraie sont dominées par la mesure de la projection du mouvement cyclotron réduit. La
phase associée a la projection du mouvement cyclotron réduit (conversion aprés accumulation)
est donc mesurée plus régulierement (figure 4.3) que la phase associée a la projection du
mouvement magnetron (conversion avant accumulation).

Il a été mentionné, en section 2.3, la nécessité de mesurer réguliérement la fréquence cy-
clotron d'un ion de référence afin d’estimer le champ magnétique au moment de la mesure
sur l'ion d'intérét. Afin de I'estimer le plus précisément possible en raison des variations du
champ magnétique, les mesures sur I'ion de référence sont toujours effectuées avant et aprés
une mesure sur I'ion d'intérét (figure 4.3).

Les centres sont mesurés indépendamment des phases. Si les champs électriques sont stables
dans le temps il n'est pas nécessaire de les mesurer réguliérement et une mesure par jour est
suffisante. Cependant, si les champ électriques sont instables, ce qui est le cas notamment si les
alimentations et/ou les commutateurs ne sont pas stabilisés en température, il est préférable
de mesurer le centre réguliérement. Dans le cas des données analysées et présentées ci-aprés,
les centres ont été mesurés immédiatement avant et immédiatement aprés une mesure de la
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phase associée a la projection du mouvement cyclotron de I'ion d'intérét (figure 4.3).

000000000000

temps

Figure 4.3 — Exemple de schéma de prise de données lors de la campagne expériementale de SHIPTRAP
en 2021 ; les cercles jaunes représentent la mesure des phases ¢; et ¢o pour l'ion de référence, les cercles
verts représentent I'acquisition du centre de la figure, les cercles bleus représentent la mesure de la phase
¢1 pour l'ion d’intérét et les cercles rouges représentent la mesure de la phase ¢ pour l'ion d’intérét.

4.3 Analyse statistique des données brutes

Les données brutes obtenues a I'issue de mesures avec le PI-ICR consistent en un ensemble
de positions mesurées sur une galette a microcanaux avec des lignes a retard. Les positions
mesurées correspondent a |'ensemble des positions transverses des ions a |'issue des excitations
appliquées dans le piége de mesure. La répartition des ions sur une figure de PI-ICR se fait sous
la forme de taches gaussiennes dont la position moyenne dépend du type d’excitation appliquée,
de la durée d’accumulation des ions aprés excitation et de la masse des ions considérés.

4.3.1 Selection des données d’'intérét a partir des données brutes

En plus de la position des ions sur la galette & microcanaux, le temps de vol des ions entre
leur libération des piéges et leur détection est aussi mesuré. Un exemple de cette mesure est
montré en figure 4.4.

Temps de vol des ions detectes sur la MCP
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Figure 4.4 — Exemple de mesure temps de vol des ions détectés sur la MCP, le pic le plus intense
autour de 39 us correspond aux ions d'intérét.

Les contaminants n’entrent pas en résonance lors de |'application des pulses d’excitation
et accumulent moins d’énergie que les ions d'intérét. Leur temps de vol est donc en général
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différent de celui des ions d'intérét. Sur la figure 4.4, le temps de vol des ions d’intéréts est
centré autour de 39 us, qui correspond aussi au pic le plus intense. L'ensemble des coups mesurés
pour d'autres temps de vols correspond a des contaminants. En conséquence, en sélectionnant
la fenétre de temps de vol appropriée (celle autour de 39 us dans ce cas), on discrimine la
majorité de contaminants (figure 4.5).

Projection des ions sur la MCP Projection des ions sur la MCP
z 20E ) ,2.4_7:% = 20E 72.2_7.%
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Figure 4.5 — Exemple d’évolution de la figure de PI-ICR lorsque I'on sélectionne I'ion d'intérét avec
son temps de vol; cette figure est obtenue pour des ions 2°2A¢2+ avec un temps d’accumulation de
240 ms et correspond au méme fichier d'acquisition que le temps de vol montré en figure 4.4,

L'image de gauche de la figure 4.5 montre I'ensemble des ions présents dans le piége
de mesure qui ont été détectés. Deux taches se distinguent tandis que d'autres ions ont été
détectés a des positions aléatoires. En appliquant un filtre temporel sur le pic autour de 39
us observé sur la figure de temps de vol, la majeure partie du bruit de fond disparait tel que
le montre I'image de droite de la figure 4.5. Ce bruit de fond observé correspond soit a des
contaminants isobariques (du polonium dans le cas de I'astate), soit a des ions créés par une
source radioactive se trouvant dans la cellule de gaz et fournissant en continu des ions de plomb
en quantité importante qui n'ont pu &tre filtrés dans le piége de préparation, soit & des ions
d’intérét dont la trajectoire a été déviée par des collisions avec d’autres ions ou du gaz qui s’est
échappé du piége de préparation.

4.3.2 Determination de la fréequence cyclotron vraie v,

Les positions des taches centrales (Zcent & w(Zcent), Ycent £ U(Yeent)), issues du premier
motif (x1 + u(x1),y1 + u(y1)) et du deuxiéme motif d’excitations (xo + u(x2),y2 + u(ys2))
sont déterminées a I'aide de régressions gaussiennes. Les coordonnées de chaque tache (z; +
u(Z;), yitu(y;)) par rapport au centre sont déterminées en soustrayant les coordonnées absolues
de ce dernier aux coordonnées absolues des taches obtenues aprés excitations :

T = Ty — Teent

Yi = Yi — Yeent
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u(i’z) = \/u($z)2 + U($cent)2 + U<~73cent)§yst
w(@) = \July)? + uloent)? + uloent) 2y

Les incertitudes systématiques u(Zcent)syst €t U(Yeent)syst représentent les incertitudes ap-

portées par la dérive de la position du centre sur les images de PI-ICR. Elles sont décrites en
section 4.4.1.

Les phases absolues ¢; et ¢o des taches sont déterminées a |'issue des deux motifs d’exci-
tations a I'aide de la fonction arctangente a deux arguments atan2 :

(4.2)

arctan(%) si x>0

arctan(¥) +m si <0, y>0

& .
¢i = atan2(y;, T;) = arctan(g) —m st @ <0, y<0 (4.3)
+5 si o x=0,y>0
-5 st x=0,y<0
indfini st z =0, y=0
Les incertitudes u(¢;) associées aux phases ¢; s'écrivent alors :
Tl ))2 + (g:u(z; 2
Yi

La figure 4.6 montre la projection des valeurs des phases ¢ et ¢ calculées avec la fonction
atan2.

Figure 4.6 — Projection des phases calculées avec la fonction atan2, entre —7 et =, si la tache se

trouve sur la partie inférieure du cercle, la phase absolue ¢; associée sera négative tandis qu'elle sera
positive si la tache se trouve dans la partie supérieure du cercle.

L'angle ¢ est alors calculé comme la différence entre les deux phases absolues :

o =¢1— P2 (4.5)

et les incertitudes associées sont obtenues de la facon suivante :

= Vu(¢1)? + u(¢po)? (4.6)

Les données de PI-ICR sont prises de maniére a superposer les deux taches correspondant
respectivement 3 ¢, et ¢. Cela est fait de maniére & minimiser les erreurs associées aux

90



éventuelles déformations du détecteur ou a un mauvais placement de celui-ci entrainant un
angle entre le plan du détecteur et le plan transverse 3 I'axe des piéges.

La fonction atan2 est définie telle que le résultat obtenu, d’aprés les coordonnées d’un point
dans un repére orthonormé, est compris entre -7 et +7. Dans le cas ou des états excités sont
présents dans le piége, il n'est pas possible de superposer les taches de tous les ions présents
(pour la mesure de la phase ¢3) avec la tache correspondant a la mesure de la phase ¢;. Les
états excités ayant une masse plus élevée, donc une fréquence cyclotron plus faible, leur phase
sera décalée dans le sens trigonométrique. Dans le cas ol le chemin entre la tache correspondant
a ¢1 et la tache correspondant a ¢ passe par 7 sur le cercle trigonométrique (figure 4.7), il
est nécessaire d'ajouter 2 a ¢9 en raison de la fonction atan2.

-
N
an

NI

Figure 4.7 — Configurations pour lesquelles il est nécessaire d'ajouter 2 & ¢ pour le calcul de la
difféerence de phase ¢; les cercles rouges représentent les taches correspondant a la mesure de ¢y,
les cercles bleus représentent des taches correspondant a la mesure de ¢, et les arcs de cercle bleus
représentent I'ensemble des positions des cercles bleus pour lesquelles il est nécessaire d'ajouter 27 a
¢ ; lorsque I'on relie les cercles rouges avec les cercles bleus conformément 3 I'équation 4.5, on passe
par w ce qui implique un saut de phase nécessitant de corriger ¢-.

Dans tous les autres cas (montrés en figure 4.8), aucune action sur ¢ n’est nécessaire.
La fréquence cyclotron est alors déterminée telle que :

v — (n+m)+ /2w (4.7)

tacc

oll n est le nombre de tours effectués par les ions dans le cas ol leur mouvement cyclotron
réduit est converti en mouvement magnétron immédiatement aprés |'excitation dipolaire, m est
le nombre de tours effectués par les ions lorsqu’ils accumulent de la phase directement aprés
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Figure 4.8 — Configurations pour lesquelles le calcul de ¢ ne nécessite aucune modification sur ¢ ; les
cercles rouges représentent les taches correspondant a la mesure de ¢, les cercles bleus représentent
les taches correspondant a la mesure de ¢ et I'arc de cercle bleu représente I'ensemble des positions du
cercle bleu pour lesquelles il ne faut pas modifier ¢, ces positions étant complémentaires aux positions
présentées en figure 4.7; lorsque I'on relie les cercles rouges avec les cercles bleus conformément a
I'équation 4.5, on ne passe pas par 7.

I'excitation dipolaire et leur mouvement converti aprés accumulation, ¢ est 'angle entre la
position des deux taches correspondantes (équation 2.24) et t,.. est le temps d'accumulation.
Les incertitudes statistiques sur la fréquence cyclotron associées sont définies par :

u(ve) = 2 (4.8)
27t gee

Les nombres de révolution n et m ne contribuent pas aux incertitudes car ce sont des
nombres entiers fixés et qui plus est, fixés préalablement. Le temps d’accumulation est appliqué
a I'aide de générateurs de fréquences dont |'horloge est réglée a I'aide d’une horloge au rubidium
fournissant un signal de 10MHz et dont I'instabilité en fréquence est inférieure a 107!, Les
incertitudes sur les temps d’accumulation sont donc négligeables au regard des incertitudes sur

les mesures des fréquences cyclotron.
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4.3.3 Calibration et interpolations

Le calcul de la masse des ions d'intérét a partir de I'équation 2.19 nécessite que le champ
magnétique soit identique lors de la mesure des fréquences v, et v, . Ce n'est cependant
pas le cas en pratique car les mesures sur les ions de référence et sur les ions d'intérét ne sont
pas faites en méme temps. De la méme maniére, les deux phases de I'ion d'intérét ainsi que
le centre ne sont pas mesurés en méme temps tel qu'expliqué en section 4.3. Les variations
temporelles de la phase ¢ et de la fréquence cyclotron de I'ion de référence sont approximées
a des variations linéaires aux échelles de temps considérées. On effectue alors des interpolations
linéaires de ces derniéres. Un exemple est schématisé en figure 4.9.

interpolation pas d’extrapolation

s

000000000000

temps

interpolation interpolation

Figure 4.9 — Différents cas pour lesquels on effectue une interpolation linéaire : les phases ¢; pour I'ion
d'intérét, les centres et les fréquences cyclotrons pour I'ion de référence sont interpolées au moment de
la mesure de la phase ¢ pour l'ion d'intérét ; les cercles jaunes représentent la mesure des phases ¢; et
¢o pour l'ion de référence, les cercles verts représentent |'acquisition du centre de la figure, les cercles
bleus représentent la mesure de la phase ¢; pour I'ion d'intérét et les cercles rouges représentent la
mesure de la phase ¢5 pour |'ion d'intérét.

La tache mesurée lorsque les ions accumulent la phase ¢5 dans le mouvement cyclotron
réduit (deuxiéme motif du second modéle décrit en section 2.6.2) est choisie comme référence
temporelle car elle est plus sensible aux variations environnementales (en particulier aux varia-
tions de température auxquelles sont sensibles les générateurs de tensions et de fréquences).
Les mesures sur le centre et les phases ¢; pour I'ion de référence sont toujours prises avant et
aprés la mesure de la phase ¢o. Cependant, il arrive qu’il n'y ait aucune mesure de ¢ avant ou
aprés des mesures de ¢o pour un temps d’accumulation donné. S'il n'y a aucune mesure de ¢
avant une ou plusieurs mesures de ¢, la premiére phase ¢; mesurée aprés est prise telle quelle
pour calculer la fréquence cyclotron associée & chaque mesure de ¢9. De la m&me maniére, si
aucune mesure de ¢1 n’est acquise aprés une ou plusieurs mesures de ¢, la derniére mesure de
@1 est utilisée pour calculer la fréquence cyclotron associée d chaque phase ¢ correspondante,
tel que l'illustre la figure 4.9.

L'interpolation G & un temps t; d'une grandeur G' mesurée a un temps t;,_; et & un temps
t;11 est obtenue a 'aide de |'équation suivante :

A ti —ti—1

G(t;) =

PR (G(ti+1) — G(ti—1)) + G(ti-1). (4.9)
i+1 i—1

Les incertitudes associées a la grandeurs G sont définies par :

u(G(t:)) = (“‘“u<a<ti+l>>)2+(<1—f‘“l)u<G<ti_1>>>2. (4.10)

tiv1 —ti1 it1 — ti1
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4.3.4 Calcul du rapport de fréquences cyclotron

Pour chaque mesure de la fréquence cyclotron de l'ion d'intérét, la fréquence cyclotron
de l'ion de référence est interpolée d'aprés I'équation 4.9 avec G(t;) = ©(t;). Le rapport de
fréquences cyclotron est alors déterminé tel que :

_ Veye (tz)
r(ti) = W (4.11)

et les incertitudes associées telles que :

% ; 2 v, u(Vg, ; 2
u(r(t;)) = \/<u(yf(t))) +< ereg (1) c’““’”) +E3r(t)2 4+ E4r ()2 (4.12)

Z/C'Lnt (t74> Z/C'Lnt (t1)2

&p représente les incertitudes générées par la dérive du champ magnétique et {p représente les
incertitudes systématiques provenant de déformations des images de phases (taches). L'ordre
de grandeur de &p est inférieur & 10710 ce qui est bien inférieur & I'ordre de grandeur des
incertitudes statistiques (107%-10%) [130].

A partir de I'ensemble des rapports de fréquences obtenus pour un isotope 4 X, la moyenne
pondérée (41X des rapports 7(t;) est calculée et I'évaluation des incertitudes statistiques est
obtenue par la méthode de Birge, d'aprés |'équation 4.13 [131] :

rAX) = >y wir(ti)
(*X) 721\[ o, (4.13)

uint(T(AX)) = \/ Z]\lf w; . (414)

Ay | 2oy wilr(t) = r(AX))?
Uezt(r(" X)) = \/ N1y w . (4.15)

w; correspond au poids de chaque mesure de v, tel que w; = Wlt))Q wint(r) correspond &

I'erreur interne et uc,¢(7) correspond a I'erreur externe sur le rapport moyenné. N est le nombre
de rapports de fréquences mesurés pour un isotope.
Les incertitudes sur le rapport final sont alors calculées telles que :

u(r(AX)) = \Ju(r)%y + g, + (tar(r))?. (4.16)

Les incertitudes ua,, correspondent aux incertitudes associées a la variation de la dérive
des fréquences mesurées engendrée par le désalignement des champs pour des ions de masses
différentes (section 4.4). Les incertitudes internes et externes sont comparées afin d'évaluer
I'influence d’incertitudes systématiques inconnues, représentées par ugys(r) dans I'équation
4.16 [132]. Pour cela, le rapport % appelé rapport de Birge, est calculé. Un rapport de Birge
éloigné de 1 signifie que |'évaluation des incertitudes statistique n'est pas cohérente avec la
répartition autour de la moyenne et donc que cette derniére n’est pas correcte.

Les rapports de fréquence déterminés de cette maniére sont alors utilisés pour calculer la
masse de I'isotope analysé tel que présenté dans I'équation 2.19 avec r(4X) = oref

Veint
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4.4 Evaluation des incertitudes systématiques

Les incertitudes statistiques obtenues avec les équations 4.14 et 4.15 ne décrivent que les
incertitudes associées a la taille et la dispersion des ions pour chaque tache. Afin de décrire
les dérives physiques associées aux équipements et aux procédures de mesures, il est nécessaire
d’étudier les différentes sources d'incertitudes systématiques. Pour les mesures dans les piéges
de Penning, ces erreurs systématiques sont associées aux variations des champs électriques et
magnétique et aux imperfections de ces derniers.

4.4.1 Variations et imperfections des champs électromagnétiques

Les variations des champs électriques sont causées par les variations des conditions envi-
ronnementales auxquelles sont soumises les alimentations. De la méme maniére, ces derniéres
entrainent des variations du champ magnétique a I'intérieur de I'aimant. Ces variations sont
minimisées en utilisant des systémes de climatisation et de régulation en température mais ont
cependant un impact sur les mesures.

En plus des variations dues aux conditions environnementales, le champ magnétique varie
sur le long terme de maniére non linéaire. La variation peut cependant &tre approximée, pour
la durée d'une campagne de mesures, d une variation linéaire.

Enfin, I'alignement des champs électriques et magnétique (presenté en section 3.5) a aussi
un impact sur la précision des mesures avec les piéges de Penning. Un défaut d’alignement des
champs entraine une dérive des fréquences cyclotron mesurées.

L’estimation des incertitudes associées aux champs électomagnétiques est détaillée ci-aprés.

Dérive du champ magnétique

La détermination de la dérive du champ magnétique est faite en mesurant 3 intervalles
réguliers la fréquence cyclotron d'un ion de masse connue avec une grande précision pendant
plusieurs heures voire plusieurs jours. Aux données de mesures est appliquée une régression

linéaire approximant I'évolution des fréquences cyclotron. A partir des données brutes et de la
régression linéaire, on calcule I'écart type :

o((B ~ Biin)/ B)AT) = o((v — viin) /v)(AT) = (4.17)

N étant la quantité de rapports r; mesurés et AT représente |'intervalle de temps entre la
mesure 7 — 1 et la mesure i + 1. Le rapport r; correspond a I'écart relatif entre la fréquence
mesurée v; et la fréquence calculée grace a la régression linéaire des mesures. Il est alors défini

par :
ti—ti—1
R Vi — ——= X (Vg1 — Vie1) + Vie
v, YV 7 oo —t. 1+1 1—1 1—1
TZ‘ 7 m 1+1 i—1 (418)

Vi Vi

ol vy;, est la variation linéaire de la fréquence cyclotron (obtenue par regression) et v; est la
ime fréquence cyclotron mesurée. La valeur moyenne des rapports 7 est calculée d’aprés :

2N W)
2N we

Les incertitudes associées aux rapports r; sont définies par :

u(rs) = <gz u(y,-)>2 + ( g:;u(um))Q + <§::Lu(un)>2 (4.20)
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L'évolution de I'écrart-type o((B — Byin)/B)(AT) est approximée a une évolution linéaire
et son facteur de proportionnalité donne I'évolution temporelle du champ magnétique §B. En
multipliant 6B avec |'intervalle de temps entre deux mesures AT, on obtient les incertitudes
systématiques associées a la dévire du champ magnétique &g :

¢ = AT x 5B. (4.21)

Ce terme est ajouté (quadratiquement) aux incertitudes sur chaque rapport de fréquence
calculé (chaque mesure individuelle de fréquence cyclotron) tel que présenté dans |'équation
4.12.

Nécessitant des mesures a intervalles réguliers avec un ion de masse connue précisémment
et sur une période de plusieurs jours, il est aisé de faire cette mesure en dehors d’'une campagne
expérimentale. De plus, il s'agit d’une propriété de I'aimant qui varie trés peu si I'aimant de
subit pas d'importantes perturbations (un quench par exemple).

Alignement entre les champs électriques et magnétique

Dans le cas idéal, les électrodes d'un piége de Penning sont disposées de maniére a &tre
alignées selon le méme axe de symétrie (circulaire). Cet axe coincide avec les lignes de champ
magnétique dans la zone ou le champ est homogéne, au centre de I'aimant.

Cependant, un piége réel est construit avec une certaine tolérance et I'ensemble des élec-
trodes peuvent montrer des imperfections, a la fois dans leur forme et dans leur disposition
les unes par rapport aux autres. Ces imperfections entrainent une distorsion incomprésible du
potentiel harmonique que I'on décrit par un terme e.

De plus, I'alignement du champ magnétique avec |'axe de symétrie des piéges ne peut &tre
parfait. Il peut cependant étre approché au maximum par des méthodes d'alignement comme
celle expliquée en section 3.5. Le champ magnétique est alors décrit dans un repére orthonormé
tel que I'axe du piége coincide avec I'axe z :

B, = Bsin(0)cos(¢)
By = Bsin(0)sin(¢) (4.22)
B, = Bcos(6)

Le désalignement du champ avec I'axe des piéges, représenté par les angles 6 et ¢, entraine lui
aussi des décalages des mesures de fréquences cyclotron.

Ces décalages, causés par les imperfections des piéges et le désalignement des champs a
été décrit par G. Gabrielse dans [122]. On représente ces derniers par le terme Aw,(0, ¢,¢€). La
pulsation cyclotron mesurée dans un piége de Penning réel @(0, ¢, €) est alors décrite par :

B(0,6,€) = we + AG(0, 6,€). (4.23)

A partir du théoréme d’invariance de Brown-Gabrielse, G. Gabrielse détermine le terme

Aw.(0,p,€) en I'approximant a :
_ - 90 1,

A0, ¢,€) ~ w_(0,0,¢€) 19 — 3¢ (4.24)

L'angle mesuré lors de I'alignement des champs pour MLLTRAP (section 3.5) correspond

a I'angle 6 présenté ici. Les incertitudes systématiques associées au désalignement des champs

peuvent aussi étre estimées en mesurant directement le décalage entre des rapports expérimen-

taux et les rapports attendus (d'aprés les valeurs de masses de la littérature) pour différents

96



écarts en masses. C'est de cette maniére qu’elles sont estimées pour I'expérience SHIPTRAP.
Pour I'expérience MLLTRAP, ce type d’estimation pourra aussi étre effectué et comparé au

résultat obtenu avec I'équation 4.24.
En premiére approximation, cette dérive est indépendante de la masse et permet de réécrire

le rapport des fréquences cyclotrons de la maniére suivante :
re —
We Iy Aw,

- 4.25
" wint + Aw, ( )

La valeur de Aw,. est déterminée expérimentalement en mesurant le rapport en masses de
plusieurs couples d’ions. A, est alors tracé en fonction de la différence de masse entre les deux
ions tel que montré en figure 4.10.
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Figure 4.10 — Influence de la différence de masse entre I'ion de référence et I'ion d'intérét sur la
détermination du rapport charge/masse récemment mesurée 3 SHIPTRAP.

Le décalage en fréquences est alors déterminé comme la moyenne pondérée de I'ensemble

des décalages mesurés.

.. . qint(Vc,. +A77c)

Par un développement limité du rapport Znt — ref _—"C le rapport de masses
PP pport Junt — ey PP

pondéré du décalage en fréquence est estimé :

. . v, Ve, , — U,
r— Mint _ Qint < Cref + Cint - Cref AV_C> (426)

Megt Qref \ Veint Cint

et les incertitudes associées sont ajoutées quadratiquement au incertitudes sur le rapport final
(équation 4.16) :

int Vcin — Ve >
Ung = Lt it Oty (4.27)

Aref l/Cmt

C'est de cette maniére que seront estimées les incertitudes définitives liées a la différence de
masse entre |'ion d'intérét et I'ion de référence pour la campagne expérimentale de SHIPTRAP
en 2021. Les mesures associées sont cependant encore en cours a SHIPTRAP. La valeur ua,,
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qui est présentement utilisée pour les mesures expérimentales présentées en section 5.1 a été
estimée par une autre formule, en utilisant la méme méthode de mesure.
Cette autre formule a été utilisée pour la campagne expérimentale de 2018 & SHIPTRAP
et est présentée dans la thése d'O. Kaleja [133] :
m
UAm = (A) o (4.28)
q
A% représente la différence entre les rapports m/q entre la masse et la charge des ions d’intérét
et de référence. 0y est la variation de la différence 7., — r};1 entre les rapports de masses 7
calculés avec les données de la littérature et les rapports de fréquences mesurées ry,, par
rapport a la difféerence A%.

Dérive de la position du centre

Durant les campagnes expérimentales 3 SHIPTRAP, il a été constaté que I'emplacement
du centre avait changé plusieurs fois. Un exemple est montré en figure 4.11. On constate sur la
figure 4.11 que la position verticale du centre a changé (d’environ 1 mm) autour de 25 heures
et est revenue autour de la premiére valeur aprés 55 heures. Ces changements pourraient &tre
dii 3 une variation soudaine de la pression ou alors de potentiels (générateurs de fréquences,
alimentations DC ou commutateurs) dans le piége de préparation. Aucun suivi n'a cependant
été fait des pressions dans les piéges ainsi que des potentiels appliqués lors des mesures. La
maniére dont sont acquises les données (probléme logiciel ou de cablage par exemple) peut
aussi impacter la position a laquelle est détecté un ion. On remarque aussi des variations sur
quelques mm de la position des centres. Pour le moment, aucune explication ni aucune solution
n'ont été trouvées d ce phénomeéne qui est encore en cours d’investigation. Il est alors nécessaire
de le prendre en considération dans I'étude des incertitudes systématiques.

Cette dérive du centre est caractérisée en calculant I'écart-type de la position du centre pour
I'ensemble des centres pris en considération dans la détermination d’un rapport de fréquence.
Pour un groupe de données, pour un temps d’accumulation donné, |'écart-type sur les positions
en x et en y du centre est calculé. Il est ensuite ajouté (quadratiquement) aux incertitudes sur
la distance entre les taches obtenues aprés excitation et le centre tel que le montre I'equation
4.2,

= 2.2:— e Position x du centre
% 2;_ e Position y du centre
g 18:_ .... .....
o — :
g 16:_ o’ .“.. ° . ..o
§ 14F-°
Z 10F
o E
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Figure 4.11 — Dérive du centre pendant une semaine de prise de données & SHIPTRAP lors de la
campagne expérimentale de 2021.
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Chapitre 5

Campagne expérimentale avec
SHIPTRAP au GSI utilisant la
méthode PI-ICR

Dans le cadre de la collaboration GSI-IN2P3, une collaboration entre SHIPTRAP et MLL-
TRAP a été mise en place. Cet échange entre les deux expériences permet de partager les
développements et améliorer les méthodes et dispositifs expérimentaux. Le développement et
les tests du nouveau systéme de contrdle commande ou encore le développement d'un code
d’analyse de données pour les expériences de PI-ICR font partie des développements permis par
cette collaboration. L'analyse de données introduite dans le chapitre 4 a été faite dans le cadre
d’un échange avec I'expérience SHIPTRAP. Les deux dispositifs expérimentaux de MLLTRAP et
SHIPTRAP sont similaires, utilisant chacun un RFQCB pour la préparation des paquets d’ions
et deux piéges de Penning cyclindriques, de géométrie identique. Le RFQCB de SHIPTRAP
est cependant utilisé 3 la masse contrairement a celui de MLLTRAP car le faisceau d'ions a
quelques keV est créé avec la cellule de gaz cryogénique disposée en amont du RFQCB. Comme
nous |'avons vu en section 3.7, la technique de mesure du PI-ICR, actuellement utilisée sur I'ex-
périence SHIPTRAP est aussi en cours d'implémentation 8 MLLTRAP. L’analyse des données
de SHIPTRAP permettra alors d’apporter des améliorations au développement pour le systéme
de contrdle et commande de MLLTRAP.

Aprés avoir introduit la campagne expérimentale de 2021 au GSI, nous verrons ici le dé-
veloppement de I'analyse pour un temps d'accumulation donné pour un isotope, I'astate 201.
Enfin, les résultats obtenus a I'issue de la premiére analyse des données sur le bismuth, I'astate
et le francium seront présentés.

5.1 Production des ions lors de la campagne

La campagne de mesures 3 SHIPTRAP en 2021 a porté sur des mesures de masses d'iso-
topes super-lourds de 2" R f et 2°® Db. Des mesures sur des noyaux lourds, de nombre de masse
avoisinant A = 200, ont aussi été effectuées lors de cette campagne. Ces derniéres ont été obte-
nues en exploitant un faisceau parasite lors de la mise en route des campagnes expérimentales.
L'intensité du faisceau parasite vaut 1/10™¢ de I'intensité du faisceau normal. Les mesures
obtenues avec le faisceau parasite ont permis de calibrer I'ensemble du dispositif expérimental
de SHIPTRAP, notamment pour discriminer les contaminants. Elles ont aussi permis de vérifier
son bon fonctionnement lors de la campagne, en analysant les données associées.
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5.1.1 Faisceau pour les expériences avec SHIPTRAP

Les faisceaux d'ions exploités durant la campagne expérimentale de SHIPTRAP en 2021
ont été créés a partir de faisceaux primaires de “8Ca et de °T'. Le faisceau de calcium a
été exploité uniquement de maniére parasite pour les réglages des équipements. Le faisceau
de titane a été quant a lui exploité a la fois de maniére parasite et pour la campagne sur les
super-lourds.

En plus d'affiner les réglages des équipements et vérifier leur bon fonctionnement, les ions
produits lors de la campagne de faisceau parasite ont permis d'étudier des ions d’intérét pour
I'étude de la structure nucléaire. Parmi eux se trouvent les isotopes des chaines de décroissance
204,205,206 py. 200,201,202 g¢ 196,198 B; | es masses des états fondamentaux de ces isotopes
ont déja été mesurées avec une précision inférieure & 30 keV [11]. Cependant, les énergies des
états excités ne sont pas toutes connues. C'est le cas des trois isotopes 198 By 202 At et 206 rp.
présentés en section 1.2.1. Ces isotopes ont été analysés avec la méthode du PI-ICR et les
résultats sont présentés en section 5.2.2.

5.1.2 Production des isotopes de francium, astate et bismuth

Pour produire les isotopes précédemment mentionnés, les faisceaux primaires de calcium et
de titane ont été envoyés sur des cibles en rotation dans SHIP. Les isotopes de bismuth ont été
produits lors de I'interaction du faisceau de calcium avec une cible de 3 EuF3. Les isotopes
d’astate sont obtenus en faisant collisionner les ions du faisceau primaire de calcium avec une
cible de 9TV F3. Enfin, les isotopes de francium ont été produits a I'aide du faisceau primaire
de titane interagissant dans une cible de 9TbF3.

5.2 Analyse des isotopes et résultats expérimentaux

Les données associées aux 8 isotopes étudiés ont été analysées par la méthodologie présentée
dans le chapitre précédent. Nous allons ici suivre en détail la détermination d'un rapport de
fréquences pour I'un de ces isotopes, I'astate 201, afin de mieux appréhender I'impact de chacune
des étapes.

5.2.1 Analyse détaillée des données de PI-ICR, exemple de I'astate 201

La figure 5.1 montre les figures de PI-ICR obtenues pour une mesure de fréquence cyclotron
de I'astate 201 pour un temps d’accumulation de 488.435928 ms (par la suite, on dira 500 ms
pour désigner le jeu de données pris avec ce temps d'accumulation). Rappelons que chaque phase
est mesurée avec un motif d’excitations différent. Les phases ¢ sont acquises en convertissant
les mouvements propres des ions avant accumulation de phase. Les phases ¢ sont acquises en
convertissant les mouvements propres aprés accumulation de phase. Enfin, le centre est obtenu
sans excitation dans le piége de mesure. La tache centrale est obtenue 3 l'aide de l'ion de
référence, le rubidium 87 pour I'ensemble des isotopes présentés.

La position de chaque tache (dont les coordonnées sont données en mm) est mesurée grace
a une régression gaussienne obtenue a I'aide d’un programme d'analyse sous Labview®©, 3 partir
des données du détecteur extraites dans un fichier au format .bin. La position du centre mesurée
avant et aprés la mesure de ¢9 est respectivement (0.679 + 0.054, 1.620 + 0.069) et (0.659
+ 0.057, 1.577 + 0.080). La position du centre a l'instant de la mesure de ¢2 est approximée
a I'aide d'une interpolation linéaire (équation 4.9) entre les coordonnées de ces deux positions.
De la méme facon, une interpolation des centres est faite pour la mesure de la phase ¢1. Dans
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Figure 5.1 — Figures de PI-ICR pour la mesure des phases de I'ion d'intérét avec les deux centres
utilisés pour I'interpolation.

le cas de |'astate 201 avec un temps d’accumulation de 500 ms, une seule figure de PI-ICR a
été acquise pour la mesure de ¢1. Par conséquent, aucune interpolation de ¢; a l'instant de la
mesure de ¢o n'est faite.

Les coordonnées des taches correspondant a la mesure de ¢; et a la mesure de ¢ sont
respectivement (-9.605 + 0.154) et (-8.560 + 0.433, 4.483 + 0.314) si bien que ¢ = 2.7854
+ 0.0175 rad et ¢ = 2.8376 + 0.0345 rad. L'angle ¢ défini par ces trois positions est alors
égal a -0.0522 + 0.0387 rad.

A partir de I'équation 4.7 et avec n + m = 522200, la fréquence cyclotron calculée pour
cette figure de PI-ICR est égale a 1069126.9044 + 0.0126 Hz.

De la mé&me maniére, la fréquence cyclotron de I'ion de référence est mesurée avant et aprés
la mesure sur I'ion d’intérét (figure 5.2). Pour chacune des deux mesures, les centres acquis
avant et aprés la mesure des phases sont utilisés pour interpoler linéairement la position du
centre a |'instant de la mesure.

Les deux phases ¢ et ¢ associées a la référence sont mesurées en méme temps. Les
coordonnées des taches associées aux mesures de ¢; et ¢2 sont respectivement (9.388 +
0.058, 8.633 £ 0.061) et (6.252 £+ 0.085, 5.853 + 0.091) pour la mesure précédant et (9.535
+ 0.065, 8.633 + 0.064) et (6.483 + 0.103, 5.468 + 0.106) pour la mesure suivant la mesure
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Figure 5.2 — Figures de PI-ICR pour la mesure des phases de I'ion de référence avec le premier centre
utilisé pour I'interpolation, les deux suivants étant montrés en figure 5.1.

sur 'ion d’intérét. Les centres utilisés pour ces deux mesures sur I'ion de référence ont été
respectivement acquis avant la premiére mesure (figure 5.2), entre les deux mesures et apres la
deuxiéme mesure (figure 5.1). Ces deux derniers centres sont ceux utilisés pour I'ion d’intérét et
leur coordonnées sont celles précédemment données. Les coordonnées du premier centre (figure
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5.2) sont (0.603 4 0.072, 1.482 + 0.090). Les phases ainsi que la fréquence cyclotron de I'ion
de référence mesurées avant la mesure sur I'ion d'intérét sont ¢ = 0.8924 4 0.0093 rad, ¢o =
0.9205 + 0.0156 rad et v, = 1236246.3430 + 0.0022 Hz. Les phases ainsi que la fréquence
cyclotron de I'ion de référence mesurées aprés la mesure sur I'ion d'intérét sont ¢; = 0.8994 +
0.0103 rad, ¢o = 0.9822 + 0.0174 rad et v, , = 1236246.3507 + 0.0025 Hz. On a dans ces
deux cas (n 4+ m) = 1 593 200.

A partir de ces deux mesures, la fréquence cyclotron de I'ion de référence est interpolée
linéairement au moment de la mesure de la fréquence cyclotron de I'ion d'intérét telle que 7,
= 1236246.3495 + 0.0021 Hz. N

Le rapport des fréquences 1 “fyyrz7y est alors égal a 1.1563139450 =+ 0.0000000142.

Le tableau 5.1 montre I'ensemble des rapports de fréquences calculés a partir des différentes
figures de PI-ICR obtenues pour |'astate 201.

ref

Temps d’accumulation (ms) Rapport de fréquences

150 1.1563139459 + 0.0000000142
150 1.1563139459 + 0.0000000142
150 1.1563139358 + 0.0000000308
150 1.1563138922 + 0.0000000405
500 1.1563139459 4+ 0.0000000142
500 1.1563139545 + 0.0000000163
500 1.1563139263 + 0.0000000107
1200 1.1563139360 + 0.0000000085
1200 1.1563139317 + 0.0000000110
1200 1.1563139366 + 0.0000000085

Table 5.1 — Ensemble des rapports de fréquences calculés a partir des figures de PI-ICR pour I'astate
201.

1Z
. Cref . ., ’. . . ., .
Le rapport de fréquence -’ est alors déterminé pour I'isotope a partir de |'équation 4.13

et vaut 1.1563139349+ 0.000(%00066. La masse est ensuite calculée a partir de la masse de
I'ion de référence (ici 'ion 87 Rb") a I'aide de I'équation 2.19 avec nn = 2 et n,ep = 1. La
masse de |'astate 201 mesurée a SHIPTRAP est alors 200988422 + 2 pu soit 187219531 + 2
keV.

5.2.2 Confrontation des résultats de mesure avec la littérature

Parmi les trois isotopes 2°6 F'r, 292 At et ¥ Bi, seule la masse du bismuth a déja été mesurée
directement [49]. Lors de ces mesures deux isoméres ont été observés et ils avaient été désignés
comme étant le fondamental et le deuxiéme état excité. D'aprés ces mesures, la différence
d’énergie entre les deux états serait de 532 keV.

Un programme en C++/root a été développé afin d'analyser les données acquises lors
des mesures 3 SHIPTRAP. Ce programme analyse I'ensemble des données qu'il lit de maniére
identique d’'un jeu de données a I'autre en prenant en considération les différents cas présentés
dans le chapitre 4.

Les rapports de fréquences cyclotron mesurés ont été utilisés pour calculer les masses ato-
miques des différents isotopes analysés telles que :

VeperMint (

Mins = Mref - nrefme) + NintMe (51)

Ve Mref
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L'ion de référence pour I'intégralité des mesures sur les isotopes de bismuth, astate et francium
est le 3" RbT. Sa masse est calculée & partir de la masse atomique évaluée par I'AME2020 [17].

Les données de I'AME2020 ont aussi permis de calculer pour chacun des isotopes les rapports
de fréquences attendus. Des détails sur I'analyse de chaque isotope sont donnés en annexe B.
Les valeurs expérimentales ont été comparées a ces derniers tel que montré en figure 5.3. Les
incertitudes données avec les mesures présentées ci-aprés ne sont cependant pas les incertitudes
définitives car les incertitudes sur la dérive du champ magnétique et sur la différences de rapport
m/q entre les ions de références et d’intéréts sont encore en cours d'étude a SHIPTRAP. Les
incertitudes calculées utilisent les anciennes valeurs qui avaient été calculées pour la campagne
de mesures de 2018 & SHIPTRAP. Afin de prendre en considération les différences entre les
anciennes valeurs et les futures valeurs associées a ces incertitudes, les valeurs de 2018 ont
été augmentées de 30% pour nos calculs. Cette augmentation de 30% permet aussi d’englober
d’autres erreurs qui n’auraient pas encore été identifiées.
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Figure 5.3 — Comparaison entre le rapport des masses ioniques du 87 Rb avec les isotopes 176:198 B;,

200,201,202 At gt 204,205,206 - mesuré et le rapport des masses ioniques calculé & partir des valeurs de
la littérature [17]

On remarque que pour les deux chaines de décroissance 204 F'7-200 A-196 Bj et 205 201 At
les rapports mesurés sont compatibles avec les rapports attendus. Ce n’est cependant pas le
cas pour la chaine de décroissance 206 Fr-202 At-198 B On remarque que le rapport de masses
mesuré pour le 198 Bi est consistant avec le rapport calculé avec les masses disponibles dans
I"’AME2020 alors que ce n'est pas le cas des rapports mesurés pour 202 At et 206 Fp,

Les isotopes 292 At et 206 F'r sont pourtant indiqués liés au °®Bi par une réaction dans
I'’AME et leurs masses ont été déterminées en utilisant les énergies des ov mesurées par spectro-
scopie. Il y a donc dans ce cas une incohérence dans les valeurs des états fondamentaux pour
cette chafne de décroissance.

La table 5.2 montre les masses des états fondamentaux et excités ainsi que les énergies
d’excitation calculées a partir des mesures obtenues avec le PI-ICR.

En ce qui concerne la chaine de décroissance 204 prp 200 A4 196 B [eg énergies d’excitation
mesurées sont compatibles avec les valeurs attendues, en dehors de 290 At et du deuxiéme état
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excité de 19 Bi. Dans ces deux cas, I'explication de la différence observée est aussi en cours
d’investigation.

Pour la chaine 206 F1-202 4¢-198 B on remarque que les valeurs mesurées sont différentes
des valeurs attendues, de la méme maniére que pour les états fondamentaux. De plus, I'écart
avec les valeurs attendues est supérieur dans chaque cas a 50 keV. Enfin, les écarts entre les
1¢75 et 2™€S états excités ne correspondent pas non plus aux valeurs attendues mesurées par
spectrométrie gamma [39, 40, 41].

Species Masses Energie d’éxcitation
Littérature (keV) | Mesurée (keV) | Littérature (keV) | Mesurée (keV)
9196 B4 | 182554837 + 24 | 182554845 + 2 0 0
mld6 i | 182555003 + 25 | 182555010 + 2 166.4 + 2.9 165 + 3
n96p; | 182555109 + 25 | 182555100 + 3 272 + 3 264 + 3
9198 B; | 184416459 + 28 | 184416477 + 3 0 0
ml9%8p; | 184416749 + 49 | 184416596 + 10 200 + 40 119 + 10
ml9%8p; | 184416999 + 49 | 184416731 + 2 540 + 40 254 + 4
9200 At | 186289834 + 24 | 186289835 + 2 0 0
m200 At | 186289947 + 25 | 186289954 + 2 112.9 + 2.9 119 + 3
n200 At | 186290178 + 25 | 186290210 =+ 2 343.8 + 3.0 375 + 3
9201 A+ | 187219527 +£ 8 | 187219531 + 2 0 0
9202 At | 188151216 + 28 | 188151138 + 1 0 0
m202 At | 188151406 + 49 | 188151328 + 4 190 + 40 190 + 4
n202 At | 188151806 + 49 | 188151541 + 3 590 + 40 403 + 3
9204 | 190025406 + 24 | 190025408 + 2 0 0
m204 - | 190025456 + 25 | 190025454 + 4 50 + 4 46 + 4
n204 e 1190025732 4+ 25 | 190025740 + 3 326 + 4 332+ 3
9205 | 190954983 4+ 7 | 190954985 =+ 2 0 0
9206 | 191886540 F 28 | 191886465 + 2 0 0
n206 - | 191887270 + 49 | 191887009 + 5 730 + 40 544 + 5

Table 5.2 — Energies des états excités des isotopes de francium, astate et bismuth mesurées et com-
parées aux valeurs attendues d'aprés la littérature [2]; les exposants g désignent I'état fondamental,
les exposants m désignent le premier état excité tandis que les exposants n indiquent le deuxiéme état
excité.

Cependant, les énergies d’exitation assignées au deuxiéme état excité de ces trois isotopes
est similaire, 3 moins de 20 keV prés, aux énergies des transitions internes qui avaient été
mesurées par spectroscopie [41] et montrées sur la figure 1.5. Cette similitude pourrait signifier
que I'état 7T est I'état fondamental et le 37, le premier état excité. Cette hypothése est par
ailleurs cohérente avec |'assignation qui avait été faite par Litvinov et ses collaborateurs a partir
de leurs mesures de masses [49].

Afin de tester cette hypothése, les énergies a attendues pour les masses mesurées ont été
calculées et comparées aux énergies mesurées par Lynch et ses collaborateurs [41]. Le tableau
5.3 résume les énergies o mesurées et celles calculées d’aprés nos mesures de masses. Les
énergies associées aux états 3T sont comparées avec les énergies calculées pour les premiers
états excités tandis que les énergies associées aux état 77 sont comparées aux énergies calculées
pour les états fondamentaux.
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Energie mesurée Energie calculée

Transition par spectroscopie (keV) | mesures SHIPTRAP (keV)
206 pp(31) — 2024¢(31) 6792 /

2024¢(37) — 198Bi(3T) 6228 6205 + 11

06 pp(7F) — 202A44(7T) 6792 6791 + 3

22 A(7T) — 198 Bi(TT) 6135 6134 + 4

206 pr(107) — 2924¢(107) 6930 6929 + 6

202 4t(107) — 98 Bi(107) 6277 6281 + 4

Table 5.3 — Comparaison entre les énergies o mesurées par spectroscopie [41] et les énergies « calculées
a partir des masses mesurées 3 SHIPTRAP.

La comparaison des énergies o semble corroborer I'hypothése selon laquelle I'état 77 serait
I'état fondamental et I'état 3™ le premier état excité. De plus, cela expliquerait I'écart observé
en figure 5.3 pour les états fondamentaux. Le calcul des masses des états fondamentaux de
202 At et 2961 & partir de I'état fondamental de 198 Bi en utilisant les énergies o associées
aux états 3 surestime ces masses par rapport a |'utilisation des énergies o associées aux états
7F. Or nos mesures indiquent que les masses de 202 At et 206 Fr sont inférieures aux masses
évaluées par I'’AME2020.

A partir des mesures de masses effectuées sur cette chaine de décroissance «, nous pouvons
proposer un nouveau schéma des isoméres, montré en figure 5.4, que nous comparons ici a
I'ancien schéma.

Les résultats présentés sont des résultats préliminaires pour lesquels les incertitudes semblent
sous-estimées. Une vérification de la méthode de calcul de ces erreurs est donc en cours.

De plus, une étude autour des rapports de Birge (section 4.3.4) calculés pour I'ensemble de
ces isotopes analysés est aussi en cours. Ces rapports sont compris entre 0.70 et 3 pour la ma-
jorité des cas. Ils sont cependant en dehors de cet intervalle pour ™96 Bi (3.94), 198 Bj (6.87),
n202 At (4.79), ™29 Fr (3.33) et 2% F'r (4.60). Ces rapports trés différents de 1 montrent qu'il
y a une incohérence entre les incertitudes statistiques et la répartition des valeurs autour de
leurs moyennes. Cette incohérence est actuellement en cours d’investigation et un programme
a été écrit pour tester une autre méthode de régression pour les positions des taches sur les
figure de PI-ICR. Un article en cours de préparation traitera en détails cet aspect. Par ailleurs,
une seconde analyse est en cours au GSI et permettra de verifier la correction des résultats
obtenus et présentés.

Les résultats obtenus pour ces mesures de masses ont un impact sur |'évaluation des masses
fournie par I'AME [17]. Les isotopes analysés font partie de chaines de décroissance alpha
contenant aussi des isotopes d'actinium et de protactinium. Les masses mesurées directement
pour le bismuth, I'astate et le francium auront donc une influence sur les masses de 'actinium
et du protactinium.

Présentement, les masses de ces isotopes de francium 206, d’astate 202, d’actinium 210
et de protactinium 214 sont majoritairement déterminées d'aprés les énergies de décroissance,
a partir de la mesure directe de la masse du bismuth 198 par Litvinov et ses collaborateurs a
I'ESR au GSI [49]. Le tableau 5.4 montre I'ensemble des liens entre les masses des isotopes
de la chaine de décroissance alpha comprenant les isotopes 206 F'r, 202 At et 198 Bj. Les masses
présentées seront intégrées a |'évaluation des masses lorsque ces derniéres seront validées et
publiées.
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A+438 keV

— ——— 10~ (700 + 100 ms)
_ - By = 531 keV
A-93keV ———————~"— 7% (~ 165)
Eq = 6930 keV
206 . 0 ke —————————— 3t (~165) Eo = 6792 keV
A+299 keV —— ———— 10~ (460 + 50 ms)
Eq = 6792 keV _ - By = 391.7 ke
A-93 ke ————¥——«" 7+ (182 £ 2 %)
E, = 6277 keV
202 A+ Oke —————¥ 3+ (184 £ 15) Eq = 6135 keV
A+4249 keV —— Y 10~ (77 £ 055)
Eo = 6228 keV _ - "E, = 248.5 keV
Aked ———F — «7 7% (11,6 + 0.3 min)
198 B Oke ——— ¥ 3+ (10.3 £ 0.3 min)
544 ke ———————————————— 10—
—— 3t
206 f7y. OkeV ———— &=~ o+
403 ke —————— 10~
191 keV - 3+
202Af Oke — &= ot
254 ke ——— 10~
120 keV - 3+
19SB,L' OkeV ————— <~ 7+

Figure 5.4 — Schéma de niveaux montrant les isoméres de basse énergie pour la chaine de décroissance
a 296 fr-202 A+ 198 B établi par la spectroscopie et extrait de [41] (en haut) comparé au nouveau schéma
établi grace aux mesures de masses 3 SHIPTRAP (en bas).
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Isotope Méthode Impact sur la masse évaluée
198 3 directe 97 %
! 202 At ()18 Bi 3%
t 206 7y () 202 At 3 9%
Er 210 Ac(a) 206 Fr 3%
210 4 directe 16 %
¢ 210 Ac(a) 206 Fr 84 %
Hipg 24 Pa(a)? Ac 100 %

Table 5.4 — Tableau résumant les impacts sur I'évaluation des masses d’aprés I'AME2020 |

] des

mesures effectuées sur les noyaux de la chaine de décroissance alpha du bismuth 198, de I'astate 202

et du francium 206.
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Conclusion

Le spectrométre de masse a base de piéges de Penning de MLLTRAP est en cours d’installa-
tion dans la zone de basse énergie de la platerforme ALTO a IJCLab a Orsay. En attendant son
installation a DESIR et dans I'optique d’en faire un instrument de pointe, des développements
ont été effectués lors de sa mise en service.

Une nouvelle ligne a été installée et alignée avec une tolérance de 0.61 mm et testée sous
vide, allant jusqu'a 10~7 mbar. Cette nouvelle ligne a aussi été implémentée d’un systéme
de contrdle et commande pour piloter les optiques électromagnétiques. Des diagnostics ont
été installés sur cette ligne afin de caractériser le faisceau transporté. L'automate de controle
et commande programmé pour contrdler les ouvertures et fermetures des vannes, mettre en
sécurité les pompes et lire la pression mesurée par les différentes jauges a aussi été testé et est
opérationnel.

Un nouveau RFQCB a la haute tension ainsi qu'une section décélératrice ont été montés,
sont en cours d'installation et seront bientdt mis en service 8 ALTO. Un Drive-HF, permettant
de moduler un signal en radiofréquence et de I'amplifier, a été développé par Stahl Electronics
& partir des caractéristiques du RFQCB pour I'alimenter. Ce dernier permettra notamment
d’utiliser le RFQCB pour une gamme de masses élargie en raison des deux fréquences de
résonnance qui pourront étre fournies.

Deux sources d'ions stables, a la haute et a la basse tension ont été développées afin
d’effectuer des tests hors-ligne des piéges. La source d'ions a la basse tension est installée a
proximité des piéges de Penning, en amont de la section d'injection des ions dans les piéges.
Elle a permis de tester la section d’injection et de caractériser un déflecteur placé au début de
cette derniére. La source d'ions a la haute tension est installée sur la section de transport vers
MLLTRAP, en amont du RFQCB. Cette source a été développée avec le logiciel SIMION® qui
a permis de tester différentes géométries afin d’adapter la source aux contraintes de la ligne de
transport et de produire un faisceau transmisible jusqu'aux piéges. Elle permettra de produire
des ions dans différentes gammes d’énergies, allant de 1 keV a 50 keV.

L’axe des piéges de Penning a aussi été aligné avec les lignes de champ magnétique au centre
de I'aimant et I'angle maximal mesuré vaut 1.1+0.1 mrad. Une sonde magnétique développée
par Caylar a été testée dans I'aimant dans les conditions environnementales non contrdlées de
la salle expérimentale. La dispersion relative des mesures obtenue dans le meilleur des cas vaut
10~7 pour une dispersion relative en température de 10~ sur des périodes de 8 heures.

Enfin le systéme de contréle et commande pour MLLTRAP a été mis a jour avec la der-
niére version du programme de contrdle et commande CS++ développé par le Control System
Network du GSI. Cette derniére version est encore en cours de déploiement en partenariat avec
le GSI pour permettre d'améliorer les caractéristiques de ce nouveau CS. Ce travail conjoint
avec le GSI pour améliorer le CS a aussi pour but d'intégrer la prise des données avec le PI-
ICR au CS pour la premiére fois. De nouveaux équipements tels que le gaussmétre pour la
sonde magnétique sont encore en cours d'intégration dans le CS. Le CS++ est cependant déja
opérationnel et pourrait permettre de commencer les premiers tests avec les piéges dés que
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ceux-ci seront installés. La nouvelle version du CS pourra alors étre implémentée sur d’autres
installations utilisant le PI-ICR.

En paralléle des travaux sur MLLTRAP, un nouveau front-end et un nouvel ensemble cible-
source ont été mis en place dans l'installation ALTO et ont été testés. L'ionisation par laser
a aussi été testée pour de I'argent et du galium stables et a permis de produire des faisceaux
d’ions qui ont été transportés jusqu'a plusieurs expériences dans la salle expérimentale d’ALTO-
LEB. Le nouveau front-end et la source laser sont opérationnels et permettront de fournir a
MLLTRAP des faisceaux radioactifs d’argent pour sa premiére campagne expérimentale et de
mise en service en ligne.

Des données expérimentales ont pu étre analysées dans le cadre d'une collaboration avec
I'expérience SHIPTRAP au GSI (collaborations GSI-IN2P3). Elles ont été acquises grace a des
faisceaux parasites lors de la préparation de la campagne expérimentale sur des super-lourds
a SHIPTRAP en 2021. Ces données concernant des isotopes de francium, astate et bismuth
autour de A = 200 ont permis des études sur la structure du noyau et des isoméres dans
cette région de la carte des noyaux. Un programme a été écrit en C++/root pour analyser ces
données de PI-ICR. Ce programme servira aussi pour I'analyse des données de MLLTRAP et
pour améliorer la maniére de générer les données de PI-ICR lors de I'acquisition.

Les masses des états fondamentaux et excités des isotopes de la chaine de décroissance
a 206 Fp 202 At 198 Bi ont été mesurées. Les énergies de leur états excités n'ont jamais été
mesurées auparavant. |l a été constaté que la difference de masse entre I'état fondamental
et le deuxiéme état excité était consistent avec |'écart entre les états 77 et 10, qui étaient
auparavant assignés comme étant les deux états excités. Cela remet donc en question la séquence
des états isomériques dans ces isotopes qui avait auparavent été établie et qui était 37, 77, 10™.
Le nouvel ordre proposé est 77, 37, 10~ pour ces trois isotopes. Des études sur les incertitudes
systématiques associées a |'expérience sont actuellement en cours & SHIPTRAP et permettront
d’estimer les incertitudes définitives associées a ces mesures.

La nouvelle ligne fournissant le faisceau d'ions radioactif d’ALTO & MLLTRAP sera pro-
chainement mise en service. Des mesures des caractéristiques du faisceau d’ions produit par
ALTO pourront étre effectuées. Une étude de transmission et d'optimisation du transport dans
les lignes nécessitant ce type de mesures a démarré. Cette étude sera étendue au RFQCB dés
que ce dernier sera opérationnel en ligne. Des mesures avec un émittancemétre sont par ailleurs
prévues a la sortie de I’ensemble cible-source et permettront de mesurer les caractéristiques du
faisceau dés le début de son parcours dans les lignes. Ces mesures sont d'autant plus importantes
que la transmission dans la ligne dépend fortement de ses conditions initiales.

Une fois la source d’ions stables a la haute tension opérationnelle, les piéges pourront étre
testés et caractérisés indépendamment. Notamment, les paramétres d’injection pourront étre
optimisés dans des conditions similaires au faisceau produit par ALTO.

La premiére campagne expérimentale avec MLLTRAP 3 ALTO permettra la mise en service
en ligne du spectrométre de masse. Des mesures de masses connues d’isotopes d’argent radio-
actifs (A < 121) seront effectuées afin de vérifier que la méthode PI-ICR est bien maitrisée
avant de procéder aux mesures sur les isotopes vers N = 82.
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Annexe A

Emittances de la source d’ions d'apreés
les simulations avec SIMION®

Les figures d’émittances du faisceau d'ions produit par la source d'ions stables & la haute-
tension ont été tracées pour quatre tensions d'accélération : 1 kV, 10 kV, 30 kV et 50 kV.

Les asymétries observées sur les figures d’émittances proviennent de la nature du maillage,
cubique, dans le logiciel SIMION®. En réduisant le maillage, les assymétries tendent a dis-
paraitre cependant, le temps de calcul devient trés grand.
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Figure A.1 — Figures d'émittances 3 1 kv (en haut, en noir : avant déviation par le déflecteur, en bas,
en bleu : aprés déviation par le déflecteur).

Electrodes | Electrode | Electrode | Electrode
Chambres extérieures | interieure | intérieure | extérieure
Electrode a vide Source lentille lentille déflecteur | déflecteur
Potentiels
appliqués (V) 0 1000 430 0 -847 +3847

Table A.1 — Tableau contenant les potentiels appliqués aux différentes électrodes de la source d’ions

lorsque celle-ci est portée a 1 kV.
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A.2 10 kv

Figure A.2 — Figures d'émittances & 10 kV (en haut, en noir :

8- — -
E 0.04F
o ' J
E [ L
e 0.02f
e ¥ T
£ OF = o
> -2 B3 r
—-4F -0.02-
E [ s
—6:* .
g -0.04-
I IPEPET AT AT A A | salaiaa [ | L L L Il L L 1
-8 -6 4 2 0 2 6 8 8-6-4-20 2 4 6 8
X (mm) X (mm)
0.04f -
_. oo 3 9300F
Ee) b ~ r i
g o © 9280F o
g r > 9260 ™,
> [ 2 9240F
—0.02- y W 9220~
[ ‘ 9200F
-0.04r 9180F
| WIS I T | Lol E L L L L
86420 2 6 8 105 1.06 1.07 10
y (mm) Temps de vol (us)
6 [
r 0.04F
A [ .
o ooz
e 1. ° r
IS g o
> x r
2z -0.02}
—a Foow
[ -0.04} =
_6: PR L P Il Il Ll CL 1 L L Il 1
% 4 -2 0 2 4 6 6 4 2 0 2 4 6
x (mm) x (mm)
0.04L 9280F
_ 9260-
0.02F 23 9240F
) [ 4 o 9220F
= O S 9200
> oot Q g180f
-0.02f 5 :
[ 9160F
_0_04} 9140?
CLt | | | | ! 9120k, |
6 4 2 0 2 4 6 5.9 5.95
y (mm) Temps de vol (us)

bas, en bleu : aprés déviation par le déflecteur).

avant déviation par le déflecteur, en

Electrodes | Electrode | Electrode | Electrode
Chambres extérieures | interieure | intérieure | extérieure
Electrode a vide Source lentille lentille déflecteur | déflecteur
Potentiels
appliqués (V) 0 10000 43800 0 -8470 +8470

Table A.2 — Tableau contenant les potentiels appliqués aux différentes électrodes de la source d’ions
lorsque celle-ci est portée a 10 kV.
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A.3 30 kv

Figure A.3 — Figures d’émittances & 30 kV (en haut, en noir
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: avant déviation par le déflecteur, en

Electrodes | Electrode | Electrode | Electrode

Chambres extérieures | interieure | intérieure | extérieure

Electrode a vide Source lentille lentille déflecteur | déflecteur
Potentiels

appliqués (V) 0 30000 14200 0 -25400 +25400

Table A.3 — Tableau contenant les potentiels appliqués aux différentes électrodes de la source d’ions

lorsque celle-ci est portée a 30 kV.
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A.4 50 kv

Figure A.4 — Figures d’émittances a 50 kV (en haut, en noir
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: avant déviation par le déflecteur, en

Electrodes | Electrode | Electrode | Electrode

Chambres extérieures | interieure | intérieure | extérieure

Electrode a vide Source lentille lentille déflecteur | déflecteur
Potentiels

appliqués (V) 0 50000 | 23800 0 _42400 | +42400

Table A.4 — Tableau contenant les potentiels appliqués aux différentes électrodes de la source d'ions

lorsque celle-ci est portée a 50 kV.
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Annexe B

Analyse des figures de PI-ICR des
Isotopes de francium, astate et
bismuth

Les figures de PI-ICR obtenues pour |'ensemble des isotopes analysés lors de la campagne
expérimentale de SHIPTRAP en 2021 ont été étudiées de maniére a distinguer les différentes
taches présentes. Dans certains cas, ces taches se détachent totalement du bruit ou des éventuels
contaminants isobariques qui seraient entrés dans le piége de mesure. Une régression gaussienne
est alors faite directement sur la tache afin de définir les coordonnées de son centre, sa dispersion
et les incertitudes statistiques associées. Cependant, il arrive que la figure de PI-ICR soit bruitée
car la quantité d'ions présents dans les piéges est élevée et des contaminants isobariques sont
présents. Dans ce cas, les taches sont cherchées en comparant les différentes figures de PI-
ICR obtenues pour un méme temps d’accumulation mais aussi pour des temps d’accumulation
différents. La position des taches ne doit pas changer ou que trés peu d'une figure a 'autre pour
un temps d’accumulation donné tandis que le bruit se répartit de maniére aléatoire. De plus, en
n’affichant que les coups correspondant a I'arrivée d'un seul ion, il est possible de supprimer du
bruit (ou des contaminants) afin de mieux repérer la position des taches. La comparaison entre
des figures de PI-ICR obtenues avec des temps d'accumulation différents peut permettre de
quantifier le nombre de taches observées pour I'ion d’intérét. Les figures de PI-ICR présentées
ci-aprés sont des figures associées a la mesure de la phase ¢, pour laquelle les masses différentes
sont séparées lors de la période d’accumulation. Ces figures sont obtenues aprés sélection par
temps de vol.

B.1 Analyse du bismuth

Les données sur le bismuth ont été acquises durant une période de 5 heures avec 3 temps
d’accumulation différents pour chaque isotope.

Ces trois temps d’accumulation sont dans les deux cas 100 ms, 200 ms et 420 ms. On s’at-
tend dans le cas de ces deux isotopes a observer trois taches correspondant aux trois isoméres.
L’ensemble des figures était cependant bruité ce qui dans certains cas a pu rendre I'analyse
et I'identification des taches délicate. En particulier pour le temps d'accumulation 420 ms,
seulement deux taches ont pu étre identifiées pour les deux isotopes.

Un exemple de figure de PI-ICR obtenue pour la mesure de la phase ¢ est montré en figure
B.1.
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Figure B.1 — Figure de PI-ICR obtenue pour I'isotope 1?8 Bi pour un temps d'accumulation de 200 ms.

B.2 Analyse de l'astate

Les données sur 'astate ont été acquises durant 3 jours et huit heures.

Pour I'astate 200, 3 temps d’accumulation différents ont été appliqués, 150 ms, 250 ms
et 350 ms. Pour ces trois temps d’accumulation, les trois isoméres ont été observés avec un
contaminant. Le contaminant a pu &tre discriminé sur I'image en raison de sa taille cependant,
il est superposé au premier état excité pour le temps d’accumulation de 350 ms. Cela a donc
empéché d’exploiter la tache associée pour ce temps d'accumulation.

Pour I'astate 201, 3 temps d’accumulation différents ont été appliqués, 150 ms, 500 ms
et 1200 ms. Dans le cas de |'astate 201, une seule tache était attendue. Cette derniére a été
identifiée sur chaque figure acquise.

Pour I'astate 202, 10 temps d’accumulation différents ont été appliqués : 56 ms, 87 ms, 88
ms, 170 ms, 185 ms, 240 ms, 255 ms, 485 ms, 690 ms et 715 ms. Pour les temps d’accumulation
allant de 87 a 185 ms, trois taches ont été identifiées tandis que seulement deux taches I'ont
été pour les temps d’accumulation supérieurs ou égaux a 240 ms. Les figures obtenues avec un
temps d'accumulation de 56 ms n’ont pu étre exploitées car elles n’offraient pas une résolution
suffisante pour distinguer correctements les différents états.

La figure B.2 montre un exemple de figure de PI-ICR obtenu pour I'astate 202 avec un
temps d'accumulation de 170 ms.

120



Projection des ions sur la MCP

20

€ - . ®
£ 15 T
> i @
10- . s
5;* ™ —2 ._,;Z)_,J
0? _— . 1.5
-9 [ . -
- e bty ot 1
—10- .IE -
- .- 05
—15-

_2 v b b P b b P b g 0
-20-15-10-5 0 5 10 15 20

X (mm)

Figure B.2 — Figure de PI-ICR obtenue pour I'isotope 2°2 At pour des temps d'accumulation de 170 ms.

121



B.3 Analyse du francium

Les données sur le Francium ont été acquises sur une période de 3 jours et 21h.

Pour le francium 204, 8 temps d'accumulation différents ont été appliqués : 50 ms, 160 ms,
350 ms, 425 ms, 875 ms, 915 ms, 995 ms et 1000 ms. Pour |'ensemble de ces temps d’accu-
mulation, les trois isoméres attendus ont été observés et leurs fréquences cyclotron extraites.

Pour le francium 205, 3 temps d’accumulation différents ont été appliqués : 400 ms, 775
ms et 1000 ms. Dans le cas de 20°Fr, une seule tache était attendue et a été observée sur
I'ensemble des figures de PI-ICR acquises pour cet isotope.

Pour le francium 206, 8 temps d'accumulation différents ont été appliqués : 5 ms, 10 ms,
100 ms, 250 ms, 255 ms, 360 ms, 500 ms et 850 ms. Les temps de 5 et 10 ms n’ont cependant
pas été pris en compte dans I'analyse de données car ces derniers ne permettent pas de résoudre
correctement les isoméres et contaminants. Pour |'ensemble des temps d’accumulation exploités,
seulement deux taches ont été distinguées, alors que I'on pourrait s’attendre a en observer trois
de la méme facon que pour les deux autres isotopes de la chaine de décroissance. La figure B.3
montre un exemple d’image de PI-ICR obtenue pour le 206 Fr avec un temps d’accumulation
de 250 ms.
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met & une excitation quadripolaire a leur fréquence cyclotron propre, le mouvement
magnetron pur est converti en un mouvement cyclotron modifié pur en conservant |'am-
plitude du mouvement initial ; I'image (a) représente la premiére moitié de la conversion
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ensuite excités a la fréequence magnétron puis ejectés aprés une période d’accumulation
de phase.

Schéma représentant les étapes de manipulation des ions dans le piége de mesure lors
de la mesure de la fréquence v, , la couleur orange représente ce que I'on observerait
sur le détecteur a chaque étape; les ions entrent centrés dans le piége de mesure,
sont excités a la fréquence cyclotron réduite puis leur mouvement cycotron réduit est
converti en mouvement magnétron aprés accumulation d'une phase et avant d'étre
éjectés du piéges pour étre détectés. .

Schéma représentant une figure de PI-ICR contenant la tache centrale obtenu sans
appliquer d’excitation, la tache de référence obtenu pour ¢+ = 0, c'est-a-dire sans
accumulation et la tache finale pour t+ # 0, c'est-a-dire aprés accumulation d'une
phase ¢ ; les deux taches sur le cercle sont acquises avec le méme schéma d'excitation ;
le principe est le méme pour la mesure de la phase ¢_ et de la phase ¢ .

Schémas temporels appliqués dans le cas ol on mesure indépendamment la fréquence
magnétron et la fréquence cyclotron modifiée.

Schéma représentant les étapes de manipulation des ions dans le piége de mesure lors
de la mesure de la fréquence v, la couleur orange représente ce que I'on observerait
sur le détecteur 3 chaque étape, la mesure se fait en deux temps : la projection de
la phase ¢; avec un premier paquet d'ions puis la projection de la phase ¢2 avec un
second paquet d'ions, les ions arrivent centrés du piége de préparation et sont excités
a la fréquence cyclotron réduite avant d'accumuler une phase puis de convertir leur
mouvement en un mouvement magnétron et d'étre libérés ou bien avant de convertir
leur mouvement en mouvement magnétron, les laisser accumuler une phase et enfin
les éjecter vers le détecteur.

Schéma représentant une figure de PI-ICR contenant les taches centrale et obtenues
aprés application du schéma d’excitation pour la mesure de ¢; et du schéma d'excita-
tion pour la mesure de ¢2, les fleches montrent la direction de déplacement des taches
lorsque I'on augmente le temps d'accumulation.

Schéma temporel des excitations appliquées pour une mesure directe de la fréquence
cyclotron vraie des ions en deux motifs.
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2.16 Projection sur une MCP a ligne a retard des positions des ions dans le plan transverse
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différentes taches correspondent aux ions de masses différentes présents dans le piége
de mesure, il s'agit dans ce cas des différents isoméres de I'isotope 290 At ainsi que d’un
contaminant. . . . . ... L. L Lo L

3.1 Piéges de Penning de MLLTRAP; les deux piéges cylindriques sont identiques, les
fleches indiquent la position du centre de chaque piége (a gauche, celui de mesure et
a droite, celui de préparation). . . . . . . .. ..o
3.2 Schéma montrant les lignes de champ magnétique dans I'aimant en vue de c6té (3
droite) et photographie de I'aimant supraconducteur de 7 T vu de face coté injection
(a gauche); le champ magnétique est homogéne sur une longueur de 300 mm autour
du centre de I'aimant et diverge lorsque I'on s’en éloigne. . . . . . . . ... .. ..
3.3 Vue d’ensemble du hall DESIR avec les thématiques et projets associés. . . . . . . .
3.4 Vue en 3 dimensions de l'installation ALTO, avec les deux accélérateurs et les empla-
cements de |I'ensemble cible-source (ECS) pour la production des ions radioactifs dans
ALTO-LEB et MLLTRAP. . . . . . . . . . . . .
3.5 Schéma du processus de production des ions radioactifs par photofission. . . . . . . .
3.6 Schéma d'ionisation résonnante par laser a deux (gauche) et a trois (droite) niveaux. .
3.7 Vue en 3 dimensions de la zone de basse énergie de I'installation ALTO (ALTO-LEB)
avec les dispositifs expérimentaux installés. . . . . . . . . ... ... ... ...
3.8 Vue en 3 dimensions des 3 sections du projet MLLTRAP, I'énergie du faisceau d'ions
dans la ligne est indiquée a I'aide des fléches jaune et verte. . . . . . . . .. .. ..
3.9 Ligne de transport de la section M3 de MLLTRAP alignée, fermée et sous vide. . . . .
3.10 Impression d'écran du programme Panorama dédié au pilotage des lignes faisceau
d’ALTO-LEB montrant les lignes allant jusqu'aux expériences BEDO et LINO ainsi
que la ligne allant jusqu'a MLLTRAP. . . . . . . . . . . . . .. ... .. ...,
3.11 Source thermoionique; le cyclindre de poudre solide, de longueur 9.9 mm et
diamétre 6.35 mm, est entouré d'une plaque métallique fixée a I'aide de trois
tiges a une bague percée de quatre trous, permettant ainsi de fixer la source a
I'aide de vis sur un support approprié; le filament traverse le cylindre de poudre,
ses deux extrémités sortant du méme coté et passant au centre de la bague.
3.12 Vue d’ensemble de la simulation compléte de la source d'ions dans SIMION®;
I'image de gauche montre une coupe en 2D vue de c6té tandis que I'image de droite
montre une coupe en 3D, les différentes couleurs indiquant les différents potentiels
appliqués, les piéces a la masse étant les piéces en rouge. . . . . . . . ... ...
3.13 A gauche : partie supérieure de la source d’ions contenant la source thermoionique
connectée 3 la bride supérieure, parties conductrices du tube isolant (la partie isolant
étant représentée électrostatiquement par du vide) et électrode d'extraction a la masse,
la partie du tube isolant c6té source est a la haute tension tandis que I'autre extrémité
est 3 la masse; a droite : électrodes de la lentille einzel. . . . . . . . . .. . . ...
3.14 Vue en 3 dimensions du déflecteur 390°. . . . . . . . . ... ...
3.15 Vue d’ensemble de la source d'ions; I'image de gauche montre une coupe en 2D vue
de coté dans SIMION® tandis que I'image de droite montre une coupe en 3D de la
maquette aprés conception mécanique. . . . . . . . . ..o e e e e
3.16 Source thermoionique fixée a la bride supérieure (gauche), électrode d'extraction sur
la bride d’adaptation modifiée (droite). . . . . . . . ...
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A gauche, électrode de la lentille einzel maintenue avec des piéces isolantes; a droite,
lentille fixée a la piéce de fixation dans la croix.

Deflecteur fixé & la chambre & vide par |'intermédiaire du tube, permettant aussi son
alignement avec le reste des éléments de la source d'ions.

Source d'ions installée sur la ligne de transport faisceau 3 ALTO

Vue en trois dimensions de la cage de protection qui sera prochainement installée sur
la source d'ions, le faisceau circule de la gauche vers la droite.

Photographie (haut), vue en 3D pleine (milieu) et vue en 3D en coupe (bas) du RFQCB;
les électrodes permettant de lisser le gradient sont représentés en rouge, magenta et
vert sur la vue 3D.

Section décélératrice comportant, de gauche a droite, un steerer constitué de quatre
électrodes, le tube a dérive pulsé, un groupe de deux électrodes (cylindre segmenté en
diagonale) formant un steerer, une électrode cylindrique, un second groupe de deux
électrodes formant un steerer et une seconde électrode cylindrique. .

Source d'ions a la basse tension montée au début de la section d’injection.
Diagnostics de la section d’injection, comportant (de gauche a droite) une cage de

Faraday, une électrode pour transmettre les ions vers les piéges et une galette & micro-
canaux.

Coupe de la simulation de la ligne d'injection dans MLLTRAP avec le déflecteur et
la source d'ions a la basse tension ; les légendes désignent la nomenclature de chaque
électrode; les électrodes Sig 11,12,13 correspondent aux deux électrodes de correction
entourant chaque péle P1g 11,12,13. -

Transmission & 90° obtenues en scannant la tension appliquée aux steerers du déflecteur
(a gauche) ou au support du déflecteur (a droite) ; les transmissions ont été normalisées
sur la valeur la plus élevée mesurée afin de comparer les résultats de simulations avec
les résultats expérimentaux.

Photographie et schéma du canon a électrons.

Cage de Faraday segmentée (image de gauche) et cage de Faraday arriére (image de
droite).

Vue extérieure du tube a vide, le canon a électrons est a l'intérieur du tube a vide,
les piéces permettant de déplacer les extrémités du tube a vide sont fixées sur la cuve
entourant I'aimant, autour du tube a vide; les extrémités du tube a vide peuvent étre
déplacées dans le plan transverse a |'aide des vis traversant ces piéces, le pas de ces
vis étant égal a 1.75 mm, permettant de déplacer la piéce de 0.40 mm en un quart de
tour, poussant le tube & vide d’environ 0.2 mm vers le centre.

Schéma du canon a électron et d’un détecteur segmenté indiquant les grandeurs re-
quises pour le calcul de I'angle 6.

A gauche, rail permettant de fixer la position de la sonde le long du tube a vide; a
droite, entrée du cable dans I'aimant.

Cartographie du champ magnétique de I'aimant le long de son axe (axe de la trajectoire
du faisceau le traversant), a l'intérieur et a I'extérieur de celui-ci. La courbe bleue
représente les mesures brutes obtenues avec la sonde de hall tandis que la courbe
rouge représente les mesures corrigées a partir d'une calibration utilisant des mesures
RMN. .

Evolution du champ magnétique mesuré avec la sonde entre I'été 2020 et |'été 2022.
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Evolution de la température a l'intérieur et a I'extérieur de I'aimant et du champ
magnétique a l'intérieur de I'aimant durant le mois d'aolit 2022, les périodes sans
données correspondent a des arréts de |'acquisition.

Chassis PXI contenant une carte Thunderbolt, deux cartes FPGA une carte GPIB et
une carte ethernet pour le contréle et commande des équipements de MLLTRAP. .

Schéma d'ionisation résonnante par laser a trois niveaux pour l'argent.

Spectrométre SHIP sélectionnant et guidant les ions produits par fusion-évaporation
depuis la cible vers I'expérience SHIPTRAP.

Dispositif expérimental de I'expérience SHIPTRAP, ligne de transport du faisceau entre
SHIP et les piéges de Penning et jusqu'au détecteur. . e e
Exemple de schéma de prise de données lors de la campagne expériementale de
SHIPTRAP en 2021; les cercles jaunes représentent la mesure des phases ¢ et
@2 pour l'ion de référence, les cercles verts représentent |'acquisition du centre
de la figure, les cercles bleus représentent la mesure de la phase ¢ pour l'ion
d'intérét et les cercles rouges représentent la mesure de la phase ¢o pour I'ion
d'intérét. .
Exemple de mesure temps de vol des ions détectés sur la MCP, le pic le plus intense
autour de 39 us correspond aux ions d'intérét.

Exemple d'évolution de la figure de PI-ICR lorsque I'on sélectionne I'ion d'intérét avec
son temps de vol; cette figure est obtenue pour des ions 202A4¢>* avec un temps
d’accumulation de 240 ms et correspond au méme fichier d'acquisition que le temps
de vol montré en figure 4.4.

Projection des phases calculées avec la fonction atan2, entre — et m, si la tache se
trouve sur la partie inférieure du cercle, la phase absolue ¢; associée sera négative
tandis qu’elle sera positive si la tache se trouve dans la partie supérieure du cercle.
Configurations pour lesquelles il est nécessaire d'ajouter 27 & ¢o pour le calcul de la
différence de phase ¢; les cercles rouges représentent les taches correspondant a la
mesure de ¢1, les cercles bleus représentent des taches correspondant a la mesure de
¢o et les arcs de cercle bleus représentent I'ensemble des positions des cercles bleus
pour lesquelles il est nécessaire d'ajouter 27 & ¢ ; lorsque I'on relie les cercles rouges
avec les cercles bleus conformément a I'équation 4.5, on passe par 7 ce qui implique
un saut de phase nécessitant de corriger ¢5.

Configurations pour lesquelles le calcul de ¢ ne nécessite aucune modification sur ¢ ;
les cercles rouges représentent les taches correspondant a la mesure de ¢1, les cercles
bleus représentent les taches correspondant a la mesure de ¢, et |'arc de cercle bleu
représente |'ensemble des positions du cercle bleu pour lesquelles il ne faut pas modifier
@2, ces positions étant complémentaires aux positions présentées en figure 4.7 ; lorsque
I'on relie les cercles rouges avec les cercles bleus conformément & I'équation 4.5, on ne
passe pas par 7.

Différents cas pour lesquels on efFectue une interpolation linéaire : les phases ¢; pour
I'ion d'intérét, les centres et les fréquences cyclotrons pour l'ion de référence sont
interpolées au moment de la mesure de la phase ¢o pour l'ion d'intérét; les cercles
jaunes représentent la mesure des phases ¢; et ¢o pour l'ion de référence, les cercles
verts représentent I'acquisition du centre de la figure, les cercles bleus représentent la
mesure de la phase ¢ pour I'ion d'intérét et les cercles rouges représentent la mesure
de la phase ¢ pour I'ion d'intérét. .
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4.10 Influence de la différence de masse entre |'ion de référence et I'ion d'intérét sur la
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