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Chapitre I

Introduction

I.1 État de l’art des étalons en énergie X

Les éléments neutres présentant une lacune dans la couche K, créée par bombardement
électronique ou photoionisation, sont utilisés depuis un siècle pour fournir des informations
sur la structure atomique, sur la composition de matériaux, ainsi que comme étalons
de rayons X. Cependant, même avec une précision élevée, atteignant parfois 1 ppm sur
certaines raies [1], cela ne garantit pas que ces étalons puissent être utilisés avec une
telle exactitude. La complexité des transitions dans les couches internes des systèmes
multiélectroniques introduit des incertitudes significatives. La forme et la position des
pics de ces raies dépendent de nombreux facteurs tels que l’énergie d’excitation [2–4],
la composition chimique et la contamination de surface de l’échantillon. De plus, les
processus de shake-off, les effets Auger [5], Coster-Kronig [6] engendrent de nombreuses
transitions satellites proches en énergie de la raie principale, qui ne peuvent pas être
résolues individuellement et produisent des formes de raies asymétriques [7–9].

Un autre problème inhérent à l’utilisation de ces raies étalons rayons X est leur lar-
geur naturelle relativement grande, typiquement 10 fois plus importante que la résolution
des meilleurs spectromètres à rayons X, rendant ces raies inadaptées pour caractériser la
fonction de réponse d’un spectromètre à rayons X [10, 11]. L’ensemble des valeurs expéri-
mentales depuis les années 1920, combinées à des calculs atomiques avancés, a conduit à
la publication d’une tabulation complète de tous les étalons de rayons X disponibles [1].
Cependant, puisque le centre de gravité de ces raies mesurées expérimentalement ne peut
pas être attribué de manière non ambiguë à une transition physique précise, l’ensemble
de ce travail considérable ne permet pas de tester les effets relativistes et d’effectuer des
tests de théorie avec une précision suffisante.

Ces dernières années, le besoin d’étalons fiables a encouragé la création de nombreuses
bases de données, visant la curation de données (des exemples de méthode de curations de
données peuvent être trouvées dans les références [12–15]) et la mise à jour des mesures
atomiques. Des exemples de base de données peuvent être trouvées dans les références [16–
22]. Ce besoin est d’autant plus motivé par le besoin d’étalons atomiques fiables pour la
compréhension des spectres astrophysiques [23–25].
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I.2 Contexte Astrophysique

La vaste majorité de l’univers étant ionisée, les rayons X émis par les plasmas stel-
laires témoignent des événements les plus violents, tels que la production des éléments
dans les étoiles, les supernovæ ou encore les fusions d’étoiles à neutrons. Ces thématiques
ont conduit à la création de l’étude des rayons X à l’aide de satellites, avec le lancement
de UHURU en 1970 [26]. L’observation de ces rayons X cosmiques a valu à Riccardo
Giacconi [27] le prix Nobel de 2002, partagé avec Raymond Davis Jr. [28] et Masatoshi
Koshiba [29] pour leurs observations des neutrinos solaires. Les quelques systèmes élec-
troniques avec des trous K sont de plus en plus importants pour l’astrophysique, car ils
sont témoins des phénomènes les plus violents de l’univers. Ces plasmas sont maintenant
fréquemment observés par des spectromètres à rayons X spatiaux, et en particulier par
des microcalorimètres à haute résolution (voir e.g., [30]). Une nouvelle ère de spectrosco-
pie de haute précision des plasmas chauds dans l’univers a commencé par le lancement
du microcalorimètre à rayons X mous construit dans Hitomi, en 2018 [31]. Cependant,
la défaillance du satellite a reporté cette étude de haute précision de l’univers, jusqu’au
lancement de XRISM en septembre 2023. La première observation avec ce nouveau satel-
lite du vestige de supernova N132D a déjà été publiée [32, 33]. Les trois éléments les plus
intenses observés dans le spectre sont le silicium, le soufre et l’argon. Une bande d’éner-
gie également importante pour l’astrophysique est la bande K du fer (6 keV à 7 keV). En
effet, le fer, élément abondant dans l’univers, permet le diagnostic des températures des
plasmas astrophysiques [24].

Certaines de ces raies ont été récemment remesurées par Hell, et al. [34], à l’aide de
pièges à ions à faisceau d’électrons (EBIT) et d’un microcalorimètre, mais la résolution
du détecteur et la méthode d’ionisation conduisent toutes deux à des raies non résolues.
Dans la partie B de cette thèse, on s’intéresse à une mesure précision de transitions
n = 2 → n = 1 du soufre et de l’argon à cinq électrons. Cette mesure est d’intérêt
astrophysique, permettant de donner un étalon pour les mesures de soufre et d’argon,
pour étalonner les spectres astrophysiques. Par exemple, en 2014, un signal non identifié
a été détecté à 3.57(3) keV dans des spectres de 73 galaxies [35] par XMM-Newton et
à 3.53(3) keV dans d’autres spectres de la galaxie Andromède et de l’amas de galaxie
Percée [36]. Un an plus tard, une raie à 3.539(11) keV a été observé dans des données de
longue exposition du centre de la Voie lactée. L’hypothèse avancée était une signature de
décroissance de matière noire, mais les mesures effectuées à l’aide d’EBIT montrent que
cela peut être une série de transitions de soufre très chargées, produites par un mécanisme
d’échange de charge [37]. Ce mystère – finalement résolu par la physique atomique –
montre la nécessité d’effectuer des mesures dans les ions très chargés, ainsi que des tests
théoriques, afin de mieux comprendre la physique atomique et les spectres astrophysiques.

I.3 Tests de QED

L’électrodynamique quantique (QED) est une théorie des champs quantiques qui dé-
crit les interactions entre les électrons, le noyau et le champ électromagnétique, lequel
est quantifié, tout comme les particules massives. Ces interactions sont représentées par
des diagrammes élémentaires (voir figure I.1), qui incluent l’échange de photons virtuels
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Fig. I.1 Diagramme de Feynman au premier ordre en α. Ces diagrammes per-
mettent de calculer les corrections d’électrodynamique quantique (QED). De
gauche à droite : Interaction électron-électron, self-énergie et polarisation du
vide. La double ligne représente un électron lié, dans le champ du noyau.

entre électrons (interaction électron-électron), la self-énergie (émission et réabsorption de
photons virtuels par un électron) et la polarisation du vide (création de paires particule-
antiparticule dans le champ électrique du noyau) [38]. Ces processus peuvent être combinés
pour modéliser des effets de QED à des ordres plus élevés en α.

Afin de tester la QED, il est possible d’effectuer des mesures précises dans les systèmes
atomiques. Pour les systèmes à faible Z, les corrections de QED sont calculées à l’aide
de méthodes perturbatives, avec une double expansion. Tout d’abord, une expansion en
α (α ≈ 1

137 , appelée constante de structure fine, quantifiant le couplage entre les charges
et le champ électromagnétique), laquelle puissance représente l’ordre du processus calculé
(i.e., le nombre de diagrammes élémentaires combinés), et d’une seconde expansion en Zα,
Z étant la charge du noyau. Pour les systèmes à plus grand Z, l’expansion perturbative
en Zα n’est plus valable puisque l’hypothèse Zα ≪ 1 n’est plus valable, et le calcul est
effectué sans expansion en Zα.

De plus, les différentes contributions ont des comportements différents, l’interaction
électron-électron est une fonction de Z3, tandis que les corrections à un électron, comme
la self-énergie et la polarisation du vide, sont des fonctions de Z4. La QED a pu être
testée dans l’hydrogène jusqu’au quatrième ordre, grâce à la précision de la spectroscopie
laser [39]. Toutefois, pour les systèmes à deux électrons, dont le numéro atomique Z est
faible, les expériences peuvent être beaucoup plus précises, pourtant, les tests de la QED
peuvent également être limités, même pour des mesures très précises des transitions vers
l’état fondamental de l’hélium [40–42]. Ces limitations sont dues aux grandes magnitudes
des corrections liées aux corrélations électroniques et le calcul de l’écrantage du champ
du noyau par les électrons [43–47].

À plus haut Z, la connaissance insuffisante de certains paramètres nucléaires, comme
les facteurs de forme et la polarisation [48–51], limitent la précision des calculs atomiques.
Toutefois, les incertitudes sur la taille du noyau de l’uranium sont plus faible que les
contributions de QED de second ordre [52, 53], permettant des tests d’ordre supérieur,
notamment dans les transitions intracouche n = 2 → n = 2 [54–56].
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I.4 Mesure des ions très chargés
Afin d’étudier les ions très chargés, il faut les produire et exciter leur cortège élec-

tronique. Pour ce faire, l’étude des ions très chargés s’est tout d’abord développée à
l’aide de mesures sur accélérateur grâce à l’interaction entre des couches minces et un
faisceau d’ions (beam-foil spectroscopy) ainsi qu’à l’aide de sources d’ions [57], ou des
plasmas, par exemple, générée par laser [58–60]. La construction du tokamak Princeton
Large Torus [61] en 1972 et sa mise en route en 1975 a motivé la mesure en laboratoire
de nombreuses transitions X dans des ions très chargés (voir les références [62–69] à titre
d’exemples). Ces mesures ont été effectuées afin de pouvoir diagnostiquer le plasma, afin
d’atteindre la fusion nucléaire. En 1986, la construction de la source d’ion EBIT (Electron
Beam Ion Trap) de Livermore [70], dont le design est d’origine russe [71], a permis l’étude
des rayons X produits par impact électronique [72, 73].

Les anneaux de stockage d’ions ont également été utilisés [74–79]. Cependant, la spec-
troscopie de haute précision dans ces mesures est limitée par les effets Doppler, qui af-
fectent les mesures d’énergie et nécessitent une détermination précise de la vitesse des
ions et de l’angle d’observation des rayons X émis en vol pour être corrigée, ainsi que par
l’élargissement Doppler, qui affecte toute mesure possible de la largeur des raies. Pour
résoudre ce problème, la spectroscopie des ions par recul des rayons X [80] et la méthode
« accel-decel » [81] ont également été essayées. Des méthodes de spectroscopies utilisant
l’effet Doppler dans un anneau de stockage sont présentées en chapitre II.

I.5 Spectrométrie X
Pour mesurer les transitions X des ions très chargés avec précision, il a été nécessaire

de développer des instruments spécialisés. La spectroscopie à cristal a longtemps servi
d’outil principal pour établir des étalons en spectroscopie X. Cependant, cette méthode
présente des limitations, notamment un faible angle solide couvert par les cristaux et une
fenêtre énergétique réduite. Malgré ces inconvénients, les améliorations dans la fabrication
de cristaux ultra-purs de germanium et de silicium ont permis d’atteindre des précisions
de l’ordre du ppm (voir par exemple [82, 83]). En parallèle, ces cristaux ultra-purs ont
conduit à l’essor de détecteurs solides refroidis, plus efficaces et capables de mesurer de
larges bandes d’énergie. Les détecteurs SDD (Silicon Drift Detectors), par exemple, offrent
une gamme d’énergie allant de quelques centaines d’eV à 30 keV. Les détecteurs à cristal
de germanium, quant à eux, peuvent couvrir des énergies allant jusqu’à quelques MeV,
avec une résolution plus limitée, de l’ordre de 1 keV pour des photons de 100 keV [84, 85].
Enfin, depuis une trentaine d’années, des détecteurs microcalorimètre sont développés,
permettant également de mesurer différentes bandes d’énergie, avec des résolutions bien
plus grandes [53]. Par exemple, une résolution de 3.1 eV à une énergie de 6 keV [86].
Ainsi, afin d’effectuer des mesures de précision dans des ions très chargés, j’ai utilisé des
spectromètres à cristaux, afin de mesurer des transitions dans l’uranium à deux électrons,
ainsi que dans le soufre et l’argon à cinq électrons. Pour l’uranium à deux électrons, les
spectromètres à cristal utilisés sont, dans la partie A, un spectromètre en géométrie de
Johann [87], et, dans la partie B, un spectromètre à double cristal, permettant d’effectuer
des mesures absolues (c’est-à-dire sans référence externe).
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Présentation de la thèse
Ce travail de thèse, mené conjointement au Laboratoire Kastler-Brossel et à l’Institut

des Nanosciences de Paris s’est intéressé à la mesure de précision de transitions dans des
ions très chargés. Ces mesures ont toutes deux été effectuées à l’aide de spectromètres à
cristaux, dont la résolution permet la mesure de précision, afin d’effectuer des tests de
QED au second ordre, ainsi que de fournir des étalons en énergie X pour l’astrophysique.
Ces deux mesures constituent les deux parties de ce travail, indépendantes entre elles.

Tout d’abord, la partie A s’intéresse à la mesure d’une transition intracouche de l’ura-
nium à deux électrons. Cette transition intracouche 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 , a été mesurée
sur un anneau de stockage, situé dans un complexe d’accélérateur à Darmstadt, appelé
GSI-FAIR. Cet accélérateur peut produire des faisceaux d’ions lourds, jusqu’à l’uranium
nu, à l’aide de la méthode d’ionisation par couche mince (beam-foil spectroscopy). Le
faisceau utilisé est un faisceau d’uranium à un électron. À l’aide d’une interaction avec
une cible de gaz, le faisceau d’uranium capture un électron. Pour une partie du faisceau,
l’électron est capturé dans la couche n = 2, peuplant ainsi le niveau d’intérêt, permet-
tant l’observation de la transition désirée. La transition est alors observée à l’aide d’un
spectromètre de Bragg à bras jumeaux, placé en configuration de Johann. La mesure est
étalonnée à l’aide de la raie 1s22p 2P3/2 → 1s22s 2S1/2 , produite à l’aide d’un faisceau
d’uranium héliumoïde par interaction avec une cible de gaz. J’ai calculé les paramètres du
faisceau de l’expérience et analysé les données produites dans l’expérience. Cette mesure,
d’une précision de 37 parties par millions, a permis d’effectuer un test de la QED à deux
électrons au second ordre.

La partie B de ce travail s’est intéressée à la mesure de transitions n = 2 → n =
1 dans le soufre et l’argon à cinq électrons. Les ions ont été produits à l’aide d’une
source à résonance électron-cyclotron et les transitions ont été mesurées à l’aide d’un
spectromètre à double cristal (Double Cristal Spectrometer). Ce spectromètre permet
de mesurer l’énergie absolue de transitions X, dans la gamme d’énergie 2 keV à 5 keV,
avec une précision de quelques parties par millions. Les spectres de soufre et d’argon sont
complexes, comprenant de multiples contributions. Pour mieux comprendre les transitions
présentes dans le spectre, j’ai utilisé des méthodes Bayésiennes, qui m’ont permis de
déterminer le nombre de contributions dans chaque pic des spectres. En utilisant à la
fois les résultats des calculs théorique et les méthodes Bayésiennes, j’ai pu identifier sept
transitions, mesurer leurs largeurs naturelles et leur énergie. La précision obtenue est de
3.8 ppm pour les transitions du soufre et 2.5 ppm pour les transitions de l’argon. Ces
mesures précises ont permis de tester la théorie et en particulier le calcul des corrélations
électroniques dans la zone où l’augmentation des effets relativistes fait passer du couplage
LS au couplage JJ, ce qui change la structure des niveaux. Ce travail permet d’établir de
nouveaux étalons d’énergie de rayons X pour les mesures astrophysiques.
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Chapitre II

Étude de l’uranium à deux, trois et
quatre électrons

II.1 Introduction

L’étude des systèmes atomiques simples permet des tests précis de la QED, car la
réduction du nombre d’électrons diminue l’incertitude liée à la corrélation électronique.
Dans le cas des ions lourds, les champs électriques intenses amplifient les contributions
de la QED, permettant d’explorer la théorie en champ fort.

Les mesures de transitions atomiques dans les ions lourds à quelques électrons ont
conduit à des avancées théoriques importantes. En effet, les calculs perturbatifs en Zα
(Z étant le numéro atomique et α la constante de structure fine) ne sont plus valables
lorsque Z est trop grand, ce qui a permis le développement de calculs de corrections de
QED sans approximation, comme la correction radiative à deux électrons [55, 88–93].
Les comparaisons expérimentales ont permis de tester les corrections de QED au premier
ordre [54, 93–95].

Toutefois, les corrections de QED au second ordre, d’ordre de magnitude α
π ≈ 2.3 ×

10−3 plus petite que les corrections du premier ordre, deviennent plus petites que les
incertitudes liées à la taille finie du noyau pour les ions les plus lourds [55, 96–102].
En étudiant le noyau le plus lourd dont la correction liée à la taille finie du noyau est
plus petite que les corrections de QED au second ordre pour les transitions héliumoïdes
∆n = 0 , à savoir l’uranium [53], il est possible de tester les corrections au second ordre.
De plus, en comparant l’énergie de la même transition entre l’uranium héliumoïde et
lithiumoïde, ainsi que l’uranium lithiumoïde et bérylliumoïde, il est possible de tester plus
particulièrement la contribution à l’énergie de la correction radiative à deux électrons. En
effet, la transition 1s22p 2P1/2→1s22s 2S1/2 de l’uranium lithiumoïde a été mesurée
précisément [94]. En mesurant la différence d’énergie entre la transition intra couche de
l’uranium héliumoïde avec l’uranium lithiumoïde, il est possible d’obtenir une mesure
précise de la transition 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 , ainsi que l’énergie du niveau 1s2s 1S1,
grâce à la mesure de transitions n = 2 → n = 1 [103, 104]. Les contributions à l’énergie
de la transition sont montrées en figure II.1 et les énergies théoriques des transitions de
chaque état de charge étudié sont montrées en table II.1.
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Fig. II.1 Sensibilité expérimentale aux contributions théoriques. Contributions
théoriques à la transition intracouche 1s1/22p3/2 J = 2 → 1s1/22s1/2 J = 1 de
l’uranium héliumoïde (a), à la différence d’énergie entre les transitions héliu-
moïdes et lithiumoïdes(b) et la différence d’énergie entre les transitions lithiu-
moïdes et bérylliumoïdes (c). Pour (b) et (c), la barre bleue inclue également les
contributions QED non radiatives. Certains des diagrammes de Feynman corres-
pondants sont également représentés. Les labels 1e et 2e représentent respecti-
vement les contributions d’un et de deux électrons. Figure et légende adaptées
de la réf. [56] © nature.com 2024.

Table II.1 – Énergie théorique des transitions intracouche des différents états de charge
de l’uranium étudiés dans ce travail. Valeur de la référence [56].

Transition Énergie
He-like 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 4509.716(107) eV

Li-like 1s22p 2P3/2 → 1s22s 2S1/2 4459.805(172) eV
Be-like 1s22s2p 1P1 → 1s22s2 1S0 4501.853(124) eV

Enfin, l’étude de la structure électronique de la couche n = 2 des ions héliumoïdes est
particulièrement importante pour la recherche de violations de parité atomique [105, 106].
Cet effet serait amplifié par la proximité des niveaux de parité différente, tels que 1s2p 3P0
et 1s2s 1S0, dont le croisement est prévu pour des ions entre Z = 66 et Z = 92 [107],
comme illustré en figure II.2.

La mesure de la transition 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 , a déjà été effectuée en 2007 [54], la
précision obtenue (0.99 eV) n’était pas suffisante pour effectuer un test de QED.

Le but de cette expérience est de mesurer la transition 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 de
l’uranium à deux électrons. Pour ce faire, nous devons utiliser une source d’ion permet-
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Fig. II.2 Diagramme de niveaux partiel de l’uranium héliumoïde ainsi que la
décroissance majoritaire. La transition étudiée est indiquée en gras.
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tant de produire de l’uranium à deux électrons. De plus, afin de pouvoir comparer avec
précision l’énergie de la transition de l’uranium héliumoïde, on a besoin d’une bonne réfé-
rence ainsi qu’une méthode de mesure d’énergie différentielle. Afin d’effectuer une mesure
différentielle de précision, la spectroscopie cristal est adaptée. Pour la référence, comme
la transition 1s22p 2P1/2 de l’uranium lithiumoïde a été mesurée avec une précision de
0.21 eV [94], incertitude plus faible que la contribution à deux boucles de la QED à un
électron, elle permet son utilisation comme référence. Or, l’énergie de cette transition
diffère de 50 eV de la transition de l’uranium héliumoïde, différence trop grande pour la
mesure avec un cristal. En effectuant la mesure à l’aide d’un accélérateur, il est possible
de changer l’énergie du photon émis avec un angle θlab dans le référentiel du laboratoire,
donné par la relation :

Elaboratoire = Etransition
γ (1 + β cos(θlab))

, (II.1)

avec γ le facteur de Lorentz de l’ion, β la vélocité de l’ion et Etransition l’énergie de la
transition. À l’aide d’un anneau de stockage, il est possible ainsi de régler l’énergie dans
le référentiel du laboratoire de toutes les transitions mesurées. Pour ce faire, l’expérience
(appelée E125) a été menée au GSI-FAIR à Darmstadt.

Dans ce chapitre, je décrirai tout d’abord le dispositif expérimental, puis je présente-
rai une analyse des données, ainsi que les résultats et leurs conséquences sur la théorie
atomique.

II.2 Dispositif expérimental
Dans cette section, je décris les détails expérimentaux de l’expérience E125. Je com-

mencerai par décrire le complexe d’accélérateur du GSI-FAIR, de la méthode de produc-
tion des ions très chargés ainsi que l’anneau de stockage où s’est déroulée l’expérience.
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Je poursuis par la description du double spectromètre ainsi que du moyen de production
de l’uranium excité. Je décris également le rôle essentiel de l’effet Doppler, puis des cal-
culs préparatoires que j’ai effectués afin de prévoir la forme des transitions sur le CCD
(Charged Coupled Device). Je décris également une mesure parallèle de l’uranium à trois
et quatre électrons et enfin le déroulement de la prise de données.

II.2.1 La ligne d’accélérateur

Le complexe GSI-FAIR de Darmstadt dispose de plusieurs sources d’ions qui utilisent
des techniques variées en fonction du type d’ion à produire. Pour générer des ions d’ura-
nium, on utilise une source d’ions Vacuum ARc Ions Source (VARIS) [108] qui crée des arcs
électriques pour arracher des ions d’un solide, produisant dans notre cas des ions d’ura-
nium. Cette source d’ions est une source d’ions pulsée de fréquence 1 Hz. Les ions pulsés,
ayant une charge de 4+, sont ensuite injectés dans l’accélérateur linéaire UNILAC [109].
Le courant d’ions produit peut aller jusqu’à 15 mA. Après avoir traversé plusieurs cibles
de gaz [110], les ions sont ionisés, par passage dans une couche mince métallique (e.g.,
béryllium, cuivre), située entre l’accélérateur linéaire universel (UNIversal Linear ACce-
lerator, UNILAC) et le synchrotron SIS18 [111]. Les paquets d’ions sont alors accumulés
dans l’accélérateur, afin d’avoir suffisamment de particules pour l’expérience (≈1010 par-
ticules). À ce stade, les ions uranium de charge 73+ sont sélectionnés à l’aide d’un aimant
(appelé kicker), injectés dans l’anneau et accélérés dans le SIS18 (SchwerIonenSynchro-
tron, synchrotron à ions lourds) jusqu’à une énergie de 300 MeV/u. Ils sont convertis en
uranium à quelques électrons avec une autre feuille mince dans la ligne de faisceau reliant
SIS18 à l’ESR, et leur état de charge est sélectionné à l’aide de dipôles. Enfin, ces ions
sont injectés dans l’anneau de stockage ESR (Experimental Storage Ring [112–114]), pour
être préparés, c’est-à-dire décélérés et refroidis, pour la mesure. Le cycle de l’accélérateur
était environ de deux minutes. La ligne d’accélérateur est illustrée en figure II.3.

Pour pouvoir effectuer une mesure précise, il est important de limiter l’élargissement
Doppler, dû à la vitesse transverse des ions stockés dans l’anneau. Pour ce faire, l’ESR (voir
figure II.4) est muni de deux types de refroidissements : le refroidissement stochastique
et le refroidissement à électron [113]. Le refroidissement stochastique [39, 115] permet
de refroidir le faisceau, grâce à un capteur mesurant la vitesse transverse moyenne. Un
signal de correction est alors envoyé à chaque passage du faisceau, profitant de sa vitesse
plus rapide, afin de diminuer pas-à-pas la dispersion du faisceau. Le refroidissement à
électron utilise l’interaction entre des ions et un faisceau d’électrons froids, dont la vitesse
est la même que les ions du faisceau. Lors de l’interaction, le faisceau d’ion se thermalise
avec les électrons, ce qui permet de fortement diminuer leur température transverse. Ces
refroidissements permettent d’atteindre des températures de l’ordre de δp

p ≈ 10−5 [113].
Le refroidissement du faisceau se fait en alternance avec des phases de décélération, qui

ont pour particularité de dégrader fortement le faisceau, en forme, dispersion transverse,
et en dispersion de vélocité. Ces processus entrainent la perte d’ions stockés dans l’anneau
(environ 20 %), d’où l’importance d’avoir un maximum d’ions injectés dans l’anneau. Le
cycle de l’ESR est montré en figure II.5.

Afin de pouvoir produire des états excités, il est possible d’utiliser le refroidissement
à électron pour effectuer des collisions électrons ions. Toutefois, l’installation du spectro-
mètre est incompatible avec l’utilisation du refroidisseur à électron. L’ESR est également
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Fig. II.3 Complexe d’accélérateurs du GSI-FAIR de Darmstadt, avec l’accé-
lérateur linéaire (UNILAC), le synchrotron pour le stockage des ions (SIS18),
et l’anneau de stockage (ESR) où l’expérience a eu lieu. Le second anneau de
stockage (CRYRING) pour les expériences de physique est également indiqué.

Fig. II.4 Schéma de l’ESR, avec ses différents composants, points d’interac-
tions et expériences possibles. Image issue de la page web de l’ESR [116].
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muni d’un jet de gaz froid et supersonique [117], permettant d’effectuer des excitations
électroniques ou des captures électroniques depuis un gaz. Le détail de l’ESR est mon-
tré en figure II.4. Au niveau de cette cible de gaz, un double spectromètre de Bragg est
installé, chaque bras étant composé d’un cristal et d’un CCD. Les spectromètres sont
présentés dans la section suivante.

Fig. II.5 Nombre d’ions stockés dans l’ESR lors d’un cycle de mesure.

Un détecteur au germanium, installé à 35° par rapport à la direction du faisceau, per-
met de vérifier la bonne interaction entre le faisceau et la cible de gaz (voir section II.2.3).
Ces détecteurs possèdent une bande d’énergie plus large (de quelques keV à 1 MeV) que
la spectroscopie cristal, avec une résolution moins bonne (de l’ordre de 100 eV à 5 keV).
De plus, ces détecteurs permettront de déterminer d’éventuels contaminants.

Plus loin dans l’anneau, au niveau du premier aimant de courbure, se trouve un
détecteur de particules. Ce détecteur permet la mesure directe du nombre de particules
ayant capturé un seul électron pendant l’interaction avec le gaz. Ce détecteur peut être
utilisé en coïncidence pour diminuer le bruit dans les détecteurs de photons.

II.2.2 Les spectromètres de Bragg à Bras Jumeaux
Le spectromètre utilisé est un double spectromètre, appelé le spectromètre de Bragg

à bras jumeaux. En effet, il est composé de deux bras identiques, avec un cristal de
germanium et un CCD à son bout. La mesure de l’énergie repose sur la diffraction de
Bragg [118]. Les rayons X ont une longueur d’onde de l’ordre de grandeur de la distance
interatomique. Il y a alors une possibilité d’une diffraction à l’aide des plans cristallins
dont l’angle dépend directement de l’énergie du photon.
La relation de dispersion de Bragg est donnée par :

2d sin θ = nλ, (II.2)

avec λ la longueur d’onde du photon incident, n l’ordre de la diffraction, θ l’angle de
Bragg et d la distance interréticulaire du cristal.
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Le spectromètre, utilisant un cristal sphérique, est installé en géométrie de Johann [87,
119]. Les cristaux sphériques ont la propriété de focaliser tous les points du cercle tangent
de rayon égal à la moitié de son rayon de courbure, cercle appelé le cercle de Rowland.
Cette géométrie, agissant comme un miroir concave focalisant, est donc particulièrement
adaptée à l’étude des sources étendues. Le capteur CCD est placé perpendiculairement au
plan de diffraction afin de mesurer l’angle de Bragg des raies étudiées. Les cristaux sont
orientés d’un angle de 45.85◦ par rapport au plan normal à la propagation du faisceau,
ce qui correspond à l’angle de Bragg de la réflexion au second ordre des transitions Kα

d’une énergie de 8638.51 eV du zinc, produits à l’aide d’un tube à rayons X pour calibrer
le spectromètre. Pour une réflexion au premier ordre, l’énergie correspondante est de
4319.46 eV. Un schéma du spectromètre est montré en figure II.6.

Fig. II.6 Schéma du spectromètre et du point d’interaction [Trassinelli 2021,
communication privée]

La mesure est effectuée à l’aide d’un accélérateur, avec des ions en mouvement. Les
énergies des photons produits sont alors décalés, par effet Doppler. L’énergie observée
dépend de l’angle d’observation dans le laboratoire (voir équation (II.1)). Afin de limiter
l’effet Doppler, deux spectromètres sont alignés et placés perpendiculairement au faisceau.
Toutefois, les cristaux n’étant pas ponctuels, l’énergie observée à l’aide des spectromètres
est décalée, en fonction de l’angle d’observation. Deux spectromètres sont utilisés pour
pouvoir limiter les incertitudes en couplant les mesures. Ainsi, si les spectromètres ne
sont pas exactement perpendiculaires au faisceau, la moyenne des énergies observées sera
égale à l’énergie des photons émis à 90◦, sans effet Doppler. La vitesse des ions est adaptée
afin de correspondre à l’énergie de référence de cette source. La calibration à l’aide d’une
transition d’énergie proche de la transition héliumoïde de l’uranium permet de diminuer
l’incertitude liée à l’effet Doppler, puisque les deux raies ont un angle (dû au décalage
Doppler, comme mentionné avant) proche. Ici, la transition 1s22p 2P3/2 → 1s22s 2S1/2 de
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l’uranium lithiumoïde est un candidat idéal. L’énergie des transitions est mesurée par la
mesure de l’angle de Bragg des photons produits, en la comparant à la position de la
calibration, grâce à la position des photons sur le capteur CCD. Chaque bras possède un
CCD différent, le premier de la marque Andor, le second de la marque Great Eyes.

II.2.3 Production des raies spectrales

Lorsque le faisceau d’uranium arrive dans l’ESR, il a été ionisé plusieurs dizaines de
secondes plus tôt. Ce temps est très supérieur au temps de désexcitation électronique :
le faisceau est composé uniquement d’uranium dans l’état fondamental. Pour pouvoir
étudier des ions uraniums excités, il faut donc pouvoir exciter le paquet d’ion proche du
dispositif de mesure. Comme le faisceau doit avoir une énergie d’environ 40 MeV/u, le
processus le plus favorable pour ce but est la capture électronique. Ainsi, pour obtenir
des transitions des ions U+q, le faisceau doit être un faisceau d’ions U+(q+1). Il entre en
collision avec la cible gazeuse, produisant un ion U+q, dans un état excité. Ces ions excités
émettent ensuite des photons lorsqu’ils retournent à leur état fondamental, produisant des
raies spectrales caractéristiques.

Il est également possible de créer des états excités par des collisions directes entre les
électrons des ions U+q et les atomes du gaz cible. Cependant, cette méthode est moins
efficace que la capture électronique. Néanmoins, cette technique permet d’étudier des
raies proches de deux états d’ionisation qui diffèrent uniquement par un seul électron.
Cela ouvre la voie à l’étude simultanée de deux espèces ioniques, comme l’uranium avec
trois électrons et l’uranium avec quatre électrons. Cette mesure, utilisant un faisceau
d’une vitesse unique, permet de mesurer deux transitions, dont le décalage Doppler est
constant en fonction de l’angle d’observation, qui permet de limiter les incertitudes liées
aux énergies du faisceau. Par exemple, en utilisant l’excitation électronique pour les ions
d’uranium à trois électrons et la capture électronique pour ceux à quatre électrons, il
est possible d’étudier deux transitions différentes simultanément. L’une correspond à la
transition 1s22p 2P3/2 → 1s22s 2S1/2 de l’uranium lithiumoïde (à trois électrons) et l’autre
à la transition 1s22s2p 1P1 → 1s22s2 1S0 de l’uranium bérylliumoïde (à quatre électrons).

II.2.4 Effet Doppler relativiste

Dans cette partie, je décris les calculs que j’ai menés afin de comprendre quelle sera
la position des transitions étudiées sur le capteur CCD, et de l’effet du décalage Doppler
sur la mesure de l’énergie.

L’une des clés de voûte de cette expérience est l’effet Doppler relativiste. Une des
difficultés des spectromètres de Bragg est leur faible fenêtre de balayage en énergie (75 eV
visibles sur les CCD pour une diffraction au premier ordre). Cet effet est utilisé afin de
changer l’énergie observée dans le référentiel du laboratoire des transitions mesurées afin
que l’angle de Bragg des photons observés corresponde à l’angle de Bragg des photons
issus de l’étalonnage du tube à rayons X. L’utilisation d’une seconde calibration mobile
est importante, afin de s’assurer que l’angle d’observation est correct.

Pour rappel, l’effet Doppler dans le repère du laboratoire est donné par :

Elaboratoire = Etransition
γ (1 + β cos(θlab))

(II.3)
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Fig. II.7 Schéma du spectromètre. Deux rayons venant de la source sont re-
présentés. Ils sont décalés, par effet Doppler, et diffractent sur le cristal, jusqu’au
CCD. Leur angle de diffraction diffère à cause de la différence d’énergie due à
l’effet Doppler.
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Ce qui donne à 90◦ :
Elaboratoire = Etransition

γ

Or, la grandeur γ vérifie 1 ≤ γ. Ainsi, on a Elaboratoire ≤ Etransition. On a donc la
possibilité de diminuer l’énergie observée dans le laboratoire afin de pouvoir l’ajuster
sur la raie de calibration dans la fenêtre d’énergie visible du spectromètre [120]. Avec
ceci, on peut déduire la vitesse nécessaire aux ions afin d’ajuster l’énergie de transition
sur la calibration. Comme la diffraction de Bragg de la calibration est du 2eme ordre et
que la transition observée est du premier ordre, les photons possèdent le même angle
de Bragg avec une énergie différente (Ecalibration = 2Ereference). On souhaite donc avoir
Elaboratoire = Ecalibration

2 . On obtient alors γ avec la relation :

γ = 2Etransition
Ecalibration

.

On en déduit le coefficient β = v
c et l’énergie par nucléon 1 du faisceau par :

β =
√

1 − 1
γ2

Efaisceau =mnucleon(γ − 1) (II.4)

avec γ = 1√
1−( v

c )2

1. la masse du nucléon est définie par M
A

avec M la masse de l’uranium et A le nombre de nucléons.
mnucleon = 931, 494013 MeV/c2[121]
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Ces relations nous permettent d’obtenir les réglages nécessaires afin de pouvoir obser-
ver toutes les raies :

Table II.2 – Énergies de transitions expérimentales, facteur de Lorentz, vitesse réduite
et énergie du faisceau afin de pouvoir observer la transition dans le spectromètre. Ici
Etransition = 8638.51 eV [1] et mnucleon=931.494 MeV/c2

Espèce Etransition (eV) γ β Énergie du faisceau (MeV/u)
Héliumoïde [54] 4509,80(99) 1,04407 0,287462 41,04
Lithiumoïde [94] 4459,37(27) 1,03239 0,248533 30,16

Bérylliumoïde [94] 4501,72(21) 1,04220 0,281671 39,29

Les bras sont disposés à 90° du faisceau, ce qui, en principe, donne un effet Doppler lié à
l’angle d’observation nul. Or, les cristaux ne sont pas ponctuels, ce qui permet d’observer
des photons décalés en énergie par effet Doppler. Pour un faisceau relativiste, le déplace-
ment Doppler dans le référentiel du laboratoire est donné par l’équation (II.3). On peut
alors calculer, en prenant en compte la taille du CCD, l’énergie des faisceaux arrivants
sur le capteur CCD et, de ce fait, l’angle de la raie sur le capteur CCD comme schématisé
sur la figure II.7.

Considérons un photon émis par la source en

0
0
0


(x,y,z)

, avec un angle θ0 selon

cos(θ0)
sin(θ0)

0


(x,y,z)

. Il arrive sur le cristal à la position

rsource cos(θ0)
rsource sin(θ0)

0


(x,y,z)

.

Le cristal dévie alors le photon d’un angle θb correspondant à son angle de Bragg, et θref

l’angle de la référence :

sin(θb − θref)
0

cos(θb − θref)


(x,y,z)

.

Le photon arrive donc sur le CCD en position

rsource cos(θ0) + rCCD sin(θb − θref)
(rsource + rCCD) sin(θ0)

rCCD cos(θb − θref)


(x,y,z)

.

Le centre de la CCD est placé en

rsource
0

rCCD


(x,y,z)

(cf. figure II.7), perpendiculairement au

faisceau de calibration.
En redéfinissant les axes par projection sur le CCD, avec θref l’angle de Bragg de l’énergie
de référence et θb l’angle de Bragg du photon, le photon arrive sur la position :

(
∆x
∆z

)
=
(

rCCD tan(θb − θref)
(rsource + rCCD) cot(θ0)

)
(II.5)

On obtient alors une expression dépendant uniquement de θ0. On peut alors calculer
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l’angle de la raie par rapport à l’angle de référence :

α(θ0) = arccot
(∆x(θ0)

∆z(θ0)

)
.

Comme ∆z(0) = ∆x(0) = 0 l’angle sur le CCD est donné par la fonction :

ã(θ0) = arccot
(∆x(θ0) − ∆x(−θ0)

∆z(θ0) − ∆z(−θ0)

)
.

Fig. II.8 Position théorique de la raie sur le CCD, pour la raie d’uranium
lithiumoïde et la raie d’uranium héliumoïde. La position de la raie de calibration
est donnée par l’axe x = 0. Les axes sont ceux du CCD, avec des axes en mm.

L’équation (II.5) permet à l’aide d’un tracé paramétrique d’obtenir la position des
raies sur le CCD, comme présenté dans la figure II.8. Les énergies des faisceaux sont
ajustées pour centrer les raies sur le CCD. Les angles théoriques de chaque raie sont
donnés dans la table II.3 :

L’angle de la tangente à la raie est considéré constant sur tout le CCD, car l’angle
d’ouverture du cristal est faible (de l’ordre de 2°), comme on peut le constater sur la
figure II.9.

II.2.5 Taux de production
Pour évaluer le taux de production de photons et comparer les différentes méthodes de

création des états étudiés, il est essentiel d’estimer ce taux afin de distinguer le signal du
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Table II.3 – Angle de la raie sur le CCD en fonction de l’énergie du faisceau et de
l’espèce mesurée

Espèce Énergie du faisceau (MeV/u) Angle (°)
Berylliumoïde 39.29 10.17
Lithiumoïde 30.16 8.83
Héliumoïde 41.04 10.42

Fig. II.9 Angle de la tangente à la raie en fonction de l’angle incident (θ0)
depuis la source. La valeur de l’angle varie d’environ 0.001° sur la totalité du
CCD, ce qui est en dessous de notre sensibilité.
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bruit. Dans cette sous-section, je décris le calcul que j’ai effectué afin d’estimer les taux
de production des transitions, afin de vérifier la faisabilité de l’expérience. Le problème
peut être modélisé en considérant un faisceau de particules circulant dans l’anneau de
stockage, entrant en collision avec une cible de gaz à une fréquence déterminée.

Le taux de production de photons est exprimé par l’équation suivante :

τ = σ × ρgaz × Natomes × νatomes,

avec σ la section efficace du processus, ρgaz l’épaisseur de la cible gazeuse, Natomes le
nombre d’atomes dans le faisceau, et νatomes la fréquence à laquelle les atomes tra-
versent l’anneau de stockage. Les ordres de grandeur typiques sont : νatomes ≈2 MHz,
et ρgaz≈1012 cm−2. Pour maximiser le taux de photons mesurés, il faut choisir le pro-
cessus avec la plus grande section efficace. Les sections efficaces des différents processus
d’intérêt 2 [122–124] sont indiquées dans la table II.4. L’argon a été rejeté de l’expérience
afin de ne pas détériorer le vide au sein de l’anneau de stockage.

2. Alexandre Gumberidze, communication privée
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Table II.4 – Estimations de sections efficaces et des taux de production par collision
ion-gaz. [122–124]

Processus Énergies Sections efficaces kbarn Taux (s−1)
Gaz N2 Ar N2

Capture Électronique U90+ 40 MeV/u 115 2438 1.0 × 106

Excitation Électronique 2s→2p U89+ 30 MeV/u 24 60 2.1 × 105

Si l’on considère le gaz et le faisceau d’ions comme des distributions gaussiennes, les
sections efficaces sont magnifiées d’un facteur égal à l’intégrale du produit de convolution
des distributions. En considérant le jet de gaz d’une taille de 5 mm et le faisceau d’uranium
de 2 mm, on obtient un facteur de 4.43, donnant un taux de production par capture
électronique sur le diazote de ≈4.5 × 106 s−1. L’angle solide de l’expérience étant de
l’ordre de 10−6, cela signifie que lorsque le faisceau interagit avec le gaz, on s’attend à
mesurer quatre photons par seconde d’interaction, statistique suffisante pour la mesure
par capture électronique.

II.2.6 Mesure parallèle de l’uranium lithiumoïde et l’uranium bérylliumoïde
Le cristal utilisé lors de l’expérience de 2007 [54, 120] avait une réflectivité non uni-

forme. De nouveaux cristaux ont été produits pour cette nouvelle expérience, et leur
réflectivité a été grandement augmentée. Cette amélioration permet d’envisager une me-
sure plus précise. Les raies 1s22p 2P3/2 → 1s22s 2S1/2 de l’uranium lithiumoïde et
1s22s2p 1P1 → 1s22s2 1S0 de l’uranium bérylliumoïde sont proches en énergie, ce qui per-
met de les observer simultanément sur les CCD. Cette possibilité, bien que non effectuée
à cause des problèmes d’accélérateur, a été préparée.

On souhaite régler l’énergie du faisceau pour que la position moyenne des deux raies
soit au centre du capteur CCD. Comme leur écart en énergie est faible, leurs angles de
Bragg diffèrent peu. On considère alors que le faisceau doit être réglé en énergie à la
moyenne en énergie des deux transitions :

γfaisceau = ELi + EBe
2Eref

.

avec Eref l’énergie de référence, sur laquelle est réglé le spectromètre.
En utilisant les valeurs de la table II.2 et l’équation (II.4), on en déduit que :

Efaisceau = 34.73 MeV

Il est alors possible de déduire la position de la raie par rapport au centre du capteur
CCD ainsi que la défocalisation (distance entre la position de la raie sur le CCD et le
croisement du rayon et du cercle de Rowland). Les positions des raies sont montrées en
table II.5.

Toutefois, cette configuration n’a pas pu être utilisée. En effet, les sections efficaces
d’excitation ont été surestimées, rendant impossible l’observation simultanée de la tran-
sition de l’uranium lithiumoïde et bérylliumoïde.
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Table II.5 – Position des raies de l’uranium lithiumoïde et bérylliumoïde par rapport
à la référence (au centre du CCD) et la distance de défocalisation. La taille des pixels
considérée est de 13.5 µm

Espèce Position de la raie (mm) Position de la raie (pixel) Défocalisation (mm)
Lithiumoïde -7.039 521.4 7.264

Berylliumoïde 6.934 513.7 7.256

II.2.7 Prise de données
Durant l’expérience E125, un paquet d’ions uranium fortement chargés a été injecté

dans l’ESR. Après la décélération et le refroidissement du paquet, le jet de gaz est activé
pour l’interaction. Lorsque le jet de gaz est allumé, les CCD commencent à collecter
des photons pendant 20 secondes. L’image est ensuite sauvegardée, le paquet est extrait
de l’ESR et le processus recommence. Pour analyser la raie, toutes les images prises
sont accumulées ensemble. Les images se présentent sous la forme d’une matrice, chaque
élément étant le nombre de comptages obtenus dans chaque pixel. Certains pixels du CCD
présentaient des défauts et ont donné des faux coups. Ces pixels ont été exclus grâce à la
suppression de l’arrière-plan. La suppression de l’arrière-plan a été réalisée en prenant des
images sans faisceau. Les pixels supprimés sont ceux qui s’allument plusieurs fois alors
qu’il n’y a pas de faisceau. Nous obtenons ainsi des images brutes telles que l’image II.10,
la raie de l’uranium lithiumoïde avec le CCD Great Eyes. Le fond bleu correspond aux
pixels qui n’ont pas été comptés. Les points bleus clairs correspondent aux pixels qui ont
reçu 1 ou 2 coups et les points blancs sont les pixels morts.

Lors de l’expérience, les données ont été analysées à l’aide d’un logiciel Labview™
développé par Robert Loetsch. Cette analyse consiste en la réduction de l’image à des
données unidimensionnelles, en tournant l’image du CCD, puis en la projetant et en
ajustant la raie mesurée à l’aide d’une gaussienne et un bruit de fond constant. Lorsque la
largeur gaussienne ajustée est minimale, on obtient une estimation du nombre de photons
mesurés provenant de la transition, ainsi que sa position sur le capteur CCD.

Déroulement du temps de faisceau
Le montage de l’expérience a commencé en janvier 2021, avec la mise en place des

bras des spectromètres et une première vérification de l’alignement des spectromètres et
de la cible de gaz. À mon arrivée au GSI, une nouvelle vérification de l’alignement a été
effectuée. Le gaz de la cible a été également choisi : le diazote. Une estimation des taux
de production est développée dans la partie II.2.5.

Le début du temps de faisceau a été marqué par des défaillances sur l’accélérateur.
Une première phase de prise de données a été effectuée avec un faisceau d’uranium li-
thiumoïde à 30 MeV/u, excitation électronique afin de produire la raie de référence de
l’expérience. Cependant, la production de photons était plus basse qu’attendu, forçant un
changement de stratégie. Afin de confirmer l’efficacité de la capture électronique par rap-
port à l’excitation électronique, une nuit de mesure d’uranium berylliumoïde produite par
capture électronique depuis un faisceau d’uranium lithiumoïde a été effectuée. Un total
de 14 photons a été mesuré, une faible statistique qui s’explique par la faible intensité du
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Fig. II.10 Image brute obtenue de la raie d’uranium lithiumoïde obtenue avec
le CCD Great Eyes. Les points blancs sont les pixels morts, c’est-à-dire les pixels
n’ayant pas pu être utilisés pour la mesure.
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faisceau. Un total de 11 heures de mesure pour la raie de l’uranium lithiumoïde, produit
par capture électronique depuis un faisceau d’uranium héliumoïde, a été effectué pour une
collection totale d’environ 1400 photons.
La raie d’intérêt de l’uranium héliumoïde a été ensuite produite à l’aide de la capture
électronique entre la cible de gaz et le faisceau d’uranium hydrogénoïde, et mesurée pen-
dant 86 heures avec la collection totale de 1800 photons, surpassant l’objectif initial de
1200 photons.
Face à ce succès, une dernière raie de calibration a été prise avec l’uranium bérylliumoïde
pendant 24 heures pour un total de 700 photons.

Pendant toute la durée de l’expérience, des équipes de deux personnes (à cause des
restrictions sanitaires) se sont relayées pendant 8 heures afin de surveiller la qualité du
faisceau et les éventuels arrêts et défaillances du système. Les équipes veillaient également
au remplissage en azote liquide des détecteurs en germanium pour leur refroidissement
ainsi qu’au transfert des données et de l’analyse préliminaire.
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II.3 Analyse de données

Dans cette section, je décris l’analyse que j’ai menée sur les données de l’expérience,
puis la dérivation que j’ai menée pour déduire l’énergie, à partir de la position des raies sur
le CCD. Pour cette mesure, deux analyses ont été effectuées : une étude non paramétrique,
c’est-à-dire n’utilisant aucun modèle pour déduire la position des raies atomiques [125],
et une étude paramétrique, en partie contrôlée par moi-même, utilisant, par exemple, un
modèle gaussien ou super-Gaussien. L’analyse paramétrique a été effectuée par Martino
Trassinelli [126]. Le but de cette analyse est d’obtenir la position de la raie atomique,
avec une précision subpixel.

II.3.1 Analyse non paramétrique

En raison de la présence de bruit sur les images CCD, une méthode de rejet de bruit de
fond a dû être utilisée. Il faut choisir entre une approche non paramétrique et un modèle
paramétrique de la ligne. Dans cette expérience, les deux approches ont été testées. Seule
l’approche non paramétrique est présentée ici. Afin de déterminer la position de la ligne
et son angle, une approche centroïde est utilisée. En effet, si la distribution des photons
émis par les ions est symétrique, la moyenne de la position des photons correspond à la
position de la raie. On essaye alors de calculer la position de la raie à l’aide de la moyenne
de la position des photons. Le centroïde de la distribution de photons dans le plan X-Y
du CCD, produit par la désintégration, est considéré comme la position de la raie. Or,
l’énergie de la raie change en fonction de l’angle d’observation. On découpe alors l’image
afin de pouvoir construire la position de la raie en fonction de sa position sur le CCD,
comme montré dans la figure II.11. Cette position nous permet d’obtenir l’énergie de la
transition grâce à la relation de dispersion de Bragg (voir équation (II.2)).

II.3.1.1 Principe de l’algorithme

L’algorithme fonctionne comme suit :
1. Les poids des pixels morts sont fixés à 0.
2. L’image est découpée en tranches verticales, avec un nombre donné de tranches

(voir figure II.11).
3. Un centroïde (x̄, ȳ) et un calcul de l’écart type (σx, σy) sont effectués dans chaque

tranche.
4. Une nouvelle fenêtre verticale est définie dans chaque tranche : [ȳ − ϵ × σy ; ȳ + ϵ × σy],

où ϵ est choisi pour optimiser en même temps la convergence et la précision.
5. Le calcul du centroïde et de l’écart-type est effectué dans la tranche avec la nouvelle

fenêtre verticale.
6. Le calcul du centroïde s’arrête lorsque chaque centroïde change de moins d’un pixel

ou que l’écart-type est trop petit. Si l’on impose un critère d’arrêt plus petit d’un
pixel, l’algorithme ne converge pas dans de nombreux cas.

7. La liste des centroïdes est ajustée avec une méthode χ2, donnant la position et
l’angle de la ligne.
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Fig. II.11 Centroïdes et ajustement des centroïdes obtenus avec l’algorithme
de détermination des centroïdes en utilisant comme paramètres d’entrée ϵ = 1, 3
et 20 tranches pour l’image de l’uranium héliumoïde. Les incertitudes tracées
correspondent à 2σ, les tranches sont représentées dans l’arrière-plan.

pixel
pixel

Une fois l’algorithme exécuté, les résultats sont stockés et comparés afin de vérifier si
tous les résultats sont compatibles avec les différents paramètres d’entrée de l’algorithme.
À partir de là, une moyenne pondérée de la position de la ligne est calculée. La moyenne
arithmétique des écarts types est utilisée comme incertitude lors de l’exécution de la
moyenne.

Nous pouvons voir des effets systématiques notables pour la position et l’angle de la
ligne comme dans la Fig. II.12. En effet, si ϵ est choisi trop petit, l’algorithme réduira
rapidement la fenêtre et risque de converger hors de la ligne ; trop grand, il en résulterait
une nouvelle fenêtre plus grande que la nouvelle image. Si le nombre de tranches est
trop grand, le nombre de comptages à l’intérieur de la tranche ne sera pas suffisant
pour permettre un calcul correct du centroïde. Ces dépendances peuvent également être
comprises par le fait que chaque centroïde calculé est affecté par le bruit, qui n’est pas
annulé par la méthode d’ajustement.

II.3.1.2 Résultat des ajustements
Cette approche non paramétrique, avec un faible rapport signal/bruit, ne peut être

utilisée que pour obtenir une première estimation de la position de la ligne. Cependant,
l’obtention d’une incertitude inférieure au pixel semble impossible, comme le montre le
tableau II.6. En effet, comme l’occupation des coups à l’intérieur de la raie est de 4%,
une taille minimale de plusieurs pixels doit être définie pour obtenir au moins 2 comptes
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Fig. II.12 Position de la raie (à gauche) et angle de la raie (à droite) pour le
bras droit en fonction des paramètres d’entrée de l’algorithme, pour l’uranium
héliumoïde. L’ajustement (rouge) est réalisé avec une méthode χ2. L’incertitude
de la valeur finale est la moyenne de tous les écarts types dans le graphique.
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(minimum nécessaire pour pouvoir calculer la variance autour du centroïde), ce qui rend
la dispersion autour du centroïde plus large qu’un pixel. Avec un rapport signal/bruit
plus élevé, la dispersion autour du centroïde est plus grande que la variance autour du
centroïde.

Avec un rapport signal/bruit plus élevé et un taux de comptage plus important, la
méthode est probablement plus efficace, même si les effets systématiques affectent toujours
la détermination des paramètres, mais avec une amplitude nettement réduite.

Table II.6 – Position pour toutes les images prises lors de l’expérience E125.

CCD Raie Position (pixel) angle (◦)

Great Eyes Zn Kα1 Calibration raie héliumoïde 710(1) -0.7(1)
Héliumoïde 805(3) -11.0(3)

Zn Kα1 Calibration raie lithiumoïde 710(1) -0.7(1)
Lithiumoïde 792(3) -9.2(3)

Zn Kα1 Calibration raie bérylliumoïde 710(1) -0.7(1)
Berylliumoïde 806(3) -10.7(3)

Andor Zn Kα1 Calibration raie héliumoïde 389(1) -0.3(2)
Héliumoïde 359(3) 10.1(6)

Zn Kα1 Calibration raie lithiumoïde 388(1) -0.3(2)
Lithiumoïde 364(3) 8.5(6)

Zn Kα1 Calibration raie bérylliumoïde 389(1) -0.3(2)
Bérylliumoïde 360(3) 9.6(5)

Nous avons montré que cette approche détermine la position de la raie avec une
précision d’environ 3 pixels, ce qui ne répond pas à l’exigence d’une précision inférieure
au pixel.
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II.3.2 Déduction de l’énergie
L’analyse précédemment présentée n’est pas suffisante afin d’obtenir la position des

raies avec une précision inférieure au pixel. Afin de confirmer la dérivation de l’énergie à
partir des positions des raies, j’ai repris les résultats des ajustements effectués par Martino
Trassinelli [126]. Les résultats ainsi que la vitesse du faisceau pour chaque mesure sont
données dans la table II.7.

Table II.7 – Position et angle des raies pour toutes les images prises lors de l’expérience
E125. Les données du CCD Andor ont été retraitées pour que les pixels considérés soient
de 27 µm.

CCD Raie Position (pixel) Vélocité du faisceau (β = v/c)

Great Eyes Zn Kα1 Calibration raie héliumoïde 355.57(5)
Héliumoïde 405.22(49) 0.2875

Zn Kα1 Calibration raie lithiumoïde 355.79(10)
Lithiumoïde 397.62(45) 0.2486

Zn Kα1 Calibration raie bérylliumoïde 355.56(5)
Berylliumoïde 406.27(61) 0.2817

Andor Zn Kα1 Calibration raie héliumoïde 388.68(4)
Héliumoïde 361.78(46) 0.2875

Zn Kα1 Calibration raie lithiumoïde 388.76(10)
Lithiumoïde 365.26(32) 0.2486

Zn Kα1 Calibration raie bérylliumoïde 388.90(4)
Bérylliumoïde 363.18(49) 0.2817

Les énergies peuvent être déduites de la position des raies sur le CCD. Comme la
raie Kα1 du zinc est une référence non décalée par effet Doppler, nous pouvons l’utiliser
pour déterminer l’angle d’observation en mesurant la différence d’énergie entre la raie
du zinc et l’uranium lithiumoïde. L’énergie de l’uranium de héliumoïde et de l’uranium
bérylliumoïde peut alors être déduite de la distance de sa raie par rapport à la raie du
zinc. En utilisant la loi de Bragg (équation (II.2) et la relation E = hc

λ :

E = hcn

2d sin(θ) .

À cause de l’effet Doppler, l’énergie de la transition Etransition est décalée. Ce décalage
change en fonction de l’angle d’émission du photon θlab :

E(θlab) = Etransition
γ (1 − β cos(θlab)) .

On peut alors déduire l’énergie de la transition :

Etransition = hcn

2d sin(θ)γ (1 − β cos(θlab)) .

Comme la raie du zinc n’est pas décalée par effet Doppler, nous avons :

Eref = hcnref
2d sin(θref)

.



28 Chapitre II. Étude de l’uranium à deux, trois et quatre électrons

En considérant n l’ordre de la diffraction du photon sur le cristal et nref l’ordre de la
diffraction de la raie de référence :

Etransition = n

nref
Eref

sin(θref)
sin(θ) γ (1 − β cos(θlab))

En appliquant la formule précédente pour la raie héliumoïde et lithiumoïde de l’ura-
nium, on obtient un système à deux équations. Ce système est à deux inconnues si l’on
considère l’énergie ELi de la raie lithiumoïde connue :

 ELi = nLi
nref

EZn
sin(θZn)
sin(θLi) γLi (1 − β cos(θlab))

EHe = nHe
nref

EZn
sin(θZn)
sin(θHe)γHe (1 − β cos(θlab)) .

En résolvant ce système, on obtient :

 θlab = arccos
(

(EZnγLinLi sin(θref)−ELinZn sin(∆θLi+θref))
βLiEZnγLinLi

)
EHe = γHenHe(βHeELinZn sin(∆θLi+θref)−βHeEZnγLinLi sin(θref)+βLiEZnγLinLi sin(θref))

βLiγLinLinZn sin(θref+∆θHe)

L’angle de Bragg est alors obtenu en prenant la taille d’un pixel lpixel (égal à 27 µm), la
différence de position en pixel ∆px, la taille du bras Rbras (égale à 1435 mm) et l’angle
de référence θref (égal à 45.85◦) :

∆θ = θBragg − θref = lpixel∆px

Rbras
.
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En prenant la raie de l’uranium Lithiumoïde en référence, on obtient les résultats présentés
dans la table II.8.

Table II.8 – Angle et énergie de la raie obtenus en fonction de la position sur le CCD
(cf. Table II.6) en fonction des paramètres de l’expérience.

CCD Angle (degree) Energy (eV)

He-like Uranium
Andor 90.25 4509.96

Great Eyes 90.15 4509.54

Be-like Uranium
Andor 90.24 4501.79

Great Eyes 90.14 4501.38

Martino Trassinelli a déterminé les incertitudes pour chaque mesure de chaque bras
du spectromètre, puis a utilisé des méthodes Bayésiennes (décrites dans la référence [56])
afin de combiner les résultats des différents spectromètres. Il a également calculé la dif-
férence d’énergie entre les transitions de l’uranium héliumoïdes et lithiumoïdes ainsi que
la différence d’énergie entre les transitions de l’uranium lithiumoïde et bérylliumoïde. Les
résultats sont présentés dans la table II.9.

Table II.9 – Résultats de la mesure de l’uranium héliumoïde et berylliumoïde, en utilisant
la transition de l’uranium lithiumoïde comme référence. La mesure différentielle entre
l’uranium héliumoïde (bérylliumoïde) par rapport à la transition de l’uranium lithiumoïde
sont également présentées. Les calculs théoriques sont le résultat de calculs MCDF de Paul
Indelicato [56].

He-like Be-like
Experiment (eV) Theory (eV) Experiment (eV) Theory (eV)
4509.763 (166) 4509.716 (107) 4501.588 (171) 4501.853 (124)

He−Li Be−Li
Experiment (eV) Theory (eV) Experiment (eV) Theory (eV)

50.233 (46) 49.911 (138) 42.072 (46) 42.048 (153)

L’incertitude obtenue sur les différences d’énergie est 20 fois plus faible que l’incerti-
tude sur la mesure précédente [54]. De plus, la précision obtenue est du même ordre de
grandeur que les prédictions théoriques. De même que pour l’expérience, l’incertitude sur
la différence théorique entre les différents états de charges est plus faible que pour le calcul
absolu de l’énergie. L’accord entre la théorie et l’expérience est bon pour les différences
d’énergie entre les transitions des différents états de charge.

Dans la figure II.13, l’incertitude obtenue lors de ces mesures est comparée aux contri-
butions théoriques. Pour l’énergie de la transition 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 de l’uranium
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Fig. II.13 Sensibilité expérimentale aux contributions théoriques et préci-
sion expérimentale obtenue. Contributions théoriques à la transition intracouche
1s1/22p3/2 J = 2 → 1s1/22s1/2 J = 1 de l’uranium héliumoïde (a), à la diffé-
rence d’énergie entre les transitions héliumoïdes et lithiumoïdes(b) et la diffé-
rence d’énergie entre les transitions lithiumoïdes et bérylliumoïdes (c). Pour (b)
et (c), la barre bleue inclut également les contributions QED non radiatives. Cer-
tains des diagrammes de Feynman correspondants sont également représentés.
Les labels 1e et 2e représentent respectivement les contributions d’un et de deux
électrons. Figure et légende adaptées de la réf. [56] © nature.com 2024.

héliumoïde, les contributions de QED à deux boucles ainsi que les contributions radia-
tives à deux électrons sont plus grandes que l’incertitude sur la mesure. Ainsi, notre
mesure est sensible à la QED au second ordre. De plus, la comparaison entre l’énergie
de transition de l’uranium à deux et trois électrons permet d’effectuer un test précis des
calculs de correction de QED radiative à deux électrons. Il en est de même entre la tran-
sition lithiumoïde et bérylliumoïde, pour laquelle les contributions de QED à un électron
contribuent également à la différence d’énergie.

II.4 Conclusion

J’ai présenté dans ce chapitre ma participation à l’expérience E125 [56]. Cette expé-
rience, menée au GSI-FAIR à Darmstadt propose d’effectuer une mesure de transition
intracouche de l’uranium à deux électrons, afin de tester la QED, au second ordre.

Pour cette expérience, j’ai pu participer à la préparation d’une expérience sur accé-
lérateur de grande envergure, ainsi qu’à la prise de données tout au long du temps de
faisceau. J’ai également effectué une analyse préliminaire des images des CCD, ainsi que
la détermination de l’énergie des raies mesurées.

Cette expérience a été un franc succès, malgré les difficultés de l’accélérateur (moins
d’une semaine de faisceau, comparé aux deux semaines prévues). En effet, l’expérience a
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permis un test de la QED au second ordre, par la mesure différentielle d’une transition de
l’uranium à deux, trois et quatre électrons, mais également par mesure directe de la tran-
sition 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 de l’uranium héliumoïde. La mesure précise de ces niveaux,
ainsi que de son état fondamental, permet des tests poussés de la théorie atomique. Lors
de mon parcours au GSI, j’ai également participé à une expérience mesurant des transi-
tions n = 2 → n = 1 dans l’uranium héliumoïde [127], effectuée après l’expérience E125,
permettant de compléter le puzzle des couches K et L de l’uranium héliumoïde.
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Chapitre III

La source d’ions et le spectromètre X

Dans ce chapitre, je présente les méthodes expérimentales utilisées pour la mesure
d’ions très chargés moyennement lourds, et plus particulièrement du soufre et de l’argon à
cinq électrons. Ce travail a été effectué grâce à la combinaison d’un spectromètre à double
cristal et d’une source d’ions à résonance cyclotronique électronique. Afin d’introduire les
méthodes expérimentales, je présente tout d’abord un historique de l’étude des rayons X.
Je décris le fonctionnement de la source d’ion puis celle du spectromètre à double cristaux.

III.1 Introduction historique à la diffraction de Bragg

À la fin du XIXème siècle, les physiciens européens tels que Lenard, Thompson et
Röntgen étudient le rayonnement émis par des tubes à cathodes. Le rayonnement catho-
dique, compris par Thompson comme étant un faisceau d’électrons en 1897, était alors
étudié par Röntgen. Un exemple de tube à rayon X est présenté en figure III.1.

En 1895, ce dernier observe qu’en allumant la lampe, un écran en platinocyanure de
baryum émet une lumière de fluorescence. Or, il était connu que le faisceau d’électrons émis

Fig. III.1 Tube à Rayons X, circa 1915. Source : Museum of Radiation and
Radioactivity.

35

https://www.orau.org/health-physics-museum/collection/x-ray-discharge/after-roentgen-tubes/pressler-possibly-schilling-cold-cathode-x-ray-tube.html
https://www.orau.org/health-physics-museum/collection/x-ray-discharge/after-roentgen-tubes/pressler-possibly-schilling-cold-cathode-x-ray-tube.html
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Fig. III.2 Radiographie X de la main d’Anna Bertha Ludwig, présentée au Pr.
Ludwig Zehnder, le 1er janvier 1896. Source : National Aeronautics and Space
Administration (NASA) Domaine public.

par la cathode ne pénétrait pas l’air, le métal ou le bois, ce qui ne pouvait pas expliquer
le phénomène. Après de nombreux mois à se convaincre de la véracité de sa découverte,
il conclut que cette fluorescence était causée par un rayonnement inconnu – les rayons
X – se propageant en ligne droite depuis le tube. Röntgen publie en décembre 1895 une
première communication [128] dans lequel il fait part de sa découverte. En étudiant la
pénétration de ces rayons à travers différents milieux, dont le corps humain, il effectue
la première radiographie, en radiographiant la main de son épouse (voir figure III.2). La
découverte des rayons X comme outil de diagnostic révolutionne l’exercice de la médecine.
Son étude approfondie des rayons X lui valut le premier prix Nobel, décerné en 1901.

Par la suite, les propriétés des rayons X sont étudiées. Barkla met en évidence la
polarisation des rayons X en 1905 [129], puis met en évidence que l’absorption d’un
matériau est proportionnelle à la masse atomique du milieu le composant [130]. De plus,
il met en évidence que deux types de rayons X sont émis, d’énergies différentes, qu’il
nomme fluorescence K et L [131]. En parallèle, les physiciens Haga et Wind [132] essayent
de diffracter ces rayons. Ceci ne sera achevé qu’en 1910 par Koch à l’aide de plaques
photographiques de Walter et Pohl [133].

Barkla met en évidence, en 1910, l’ionisation de gaz par des rayons X [134]. W.H.
Bragg interprète cette ionisation [135] comme l’effet photoélectrique sur une molécule de
gaz, qui éjecte un électron qui ionise à son tour le gaz. Ce phénomène l’incite à penser
que les rayons X sont des corpuscules. Ces expériences ont mis en avant la dualité onde-
corpuscule de ce rayonnement.

Le lien entre l’étude des cristaux et les rayons X se fait en 1912, alors que Paul Ewald
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est sur le point de soumettre sa thèse [136]. Il étudie sous la direction de Sommerfeld à
Munich, travaillant sur les propriétés optiques de résonateurs isotropes arrangés de ma-
nière anisotrope. L’idée de cette thèse est d’expliquer l’existence d’un indice de réfraction,
sa dépendance en fréquence ainsi que d’expliquer les phénomènes de réflexion et de ré-
fraction, en supposant le milieu composé de résonateurs, émettant de manière isotrope,
également espacés. Jusqu’ici, les travaux sur la théorie de la dispersion menés par Lorentz
et Planck supposaient que le milieu était amorphe. Cette hypothèse permet d’expliquer
qu’un milieu ait un indice de réfraction unique, quelle que soit la direction de propagation
de la lumière. Ewald conclut dans sa thèse que dans le cas d’un cristal semi-infini, l’indice
de réfraction du système est déterminé par la vibration libre de l’ensemble du système.
Cette conclusion, confirmée par un calcul direct en 1916 [137], pousse Ewald à discu-
ter avec von Laue. L’étude d’Ewald se concentre sur des rayonnements incidents dont la
longueur d’onde est visible, soit environ 1000 fois plus grands que la distance entre les
résonateurs, estimée par Ewald. Laue a alors l’intuition que lorsque la longueur d’onde
devient proche de la distance entre deux résonateurs (comprendre ici entre deux atomes
d’un cristal), une diffraction est possible, comme pour un réseau.

Fig. III.3 Figure de diffraction d’un cristal de ZnS blende, obtenu par Friedrich
et Knipping [138]. ©WILEY-VCH

En juin 1912, cinq mois après sa discussion avec Ewald, il publie conjointement avec
Friedrich et Knipping, des résultats théoriques ainsi qu’expérimentaux [138], dans lesquels
apparaissant des figures de diffraction X. En envoyant des rayons X à travers un cristal
de sulfate de zinc, ils observent une figure de diffraction, autour du faisceau principal
(voir figure III.3). Cette expérience est ensuite confirmée par le duo père fils W.H. et
W.L. Bragg. Laue et les Bragg comprennent que cette diffraction est due à l’arrangement
périodique des atomes, la distance interatomique étant du même ordre de grandeur que
la longueur d’onde du rayonnement X. La figure de diffraction a mené à la loi de Bragg :

nλ = 2d sin ΘB,
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où n est l’ordre de réflexion, λ est la longueur d’onde incidente, d la distance interréti-
culaire du cristal et ΘBragg l’angle de Bragg associé. La loi de Bragg dit que des rayons
X monochromatiques incidents sont réfléchis seulement à un angle incident spécifique,
appelé angle de Bragg ΘBragg. Cette découverte donne lieu à deux prix Nobel, pour Laue
en 1914 et pour les Bragg en 1915.

L’engouement de la recherche pour les rayons X, depuis leur découverte, n’a cessé de
croître. En effet, de 1914 à 1924, la moitié des prix Nobel ont été décernés pour l’étude
des rayons X. Ces découvertes ont mené à la création de deux nouvelles disciplines, la
spectroscopie rayons X et la cristallographie aux rayons X.

Lors des expériences menant à la loi de Bragg, W.L. Bragg découvre qu’en déformant le
cristal de manière sphérique, il est possible de focaliser des faisceaux X provenant d’une
source étendue. L’utilisation des cristaux courbes afin de pouvoir mesurer la longueur
d’onde des rayons X a été décrit en 1931 par Johann [87] et en 1933 par Johanson [139].
Ces différentes géométries sont compactes et permettent d’augmenter considérablement
l’efficacité des spectromètres, et d’effectuer des mesures sur des accélérateurs.

Les spectromètres à double cristaux plans (appelés DCS dans tout le manuscrit) ont
tout d’abord été développés avec la mesure de précision rayons X, afin d’étudier les cris-
taux. Les DCS ont été conçus de manière indépendante en 1917 par Compton [140],
en 1921 par Bragg et al. [141, 142] et en 1922 par Wagner et al. [143], afin de mesu-
rer l’intensité des réflexions des rayons X sur les cristaux. L’utilisation des DCS permet
également la caractérisation des profils de réflectivité des cristaux [144]. Le travail de
Davis et Purks [145, 146] met en avant la haute résolution du mode dispersif du DCS
et a démontré les capacités de l’appareil d’effectuer des mesures spectroscopiques de pré-
cision. Les premières mesures des largeurs de raies Kα ont été effectués par Allison et
al. [147, 148]. La précision des mesures d’énergie s’est améliorée avec la correction de la
divergence verticale [149], des mesures absolues de la longueur d’onde des rayons X par
Bearden [150, 151] avec la déduction de la distance interréticulaire de la calcite [152].
Une description technique détaillée de l’instrument peut être trouvée dans [147, 153],
donnée respectivement par Compton (voir figure III.4) et par Williams et Allison, tandis
qu’une description théorique de l’instrument fournie par Schwarzschild peut être trouvée
dans la référence [154]. Des informations plus détaillées sur la description et la théorie de
l’instrument peuvent également être trouvées dans le livre suivant [155].

Les DCS ont été utilisés tout le long du siècle dernier, bien que sans connaître précisé-
ment la distance interréticulaire des cristaux utilisés, la plupart des mesures d’énergie se
faisait à l’aide d’une raie étalon. Avec l’arrivée des pousses de cristaux de germanium (l’uti-
lisation d’un cristal de germanium courbe est décrit en chapitre II) et de silicium ultra-purs
(dont l’utilisation est décrite dans ce chapitre), de nouvelles méthodes de mesures inter-
férométriques se sont développées afin de mesurer directement la distance interréticulaire
des cristaux, par rapport à la longueur d’onde laser, permettant des précisions relatives
inférieures à 10−8[156–159]. Le développement d’encodeurs de haute précision pour la me-
sure des angles a permis d’exploiter l’avancée sur la précision de la mesure des distances
interréticulaires des cristaux pour faire des DCS l’outil de mesures absolues d’énergie. La
conception et le développement d’un DCS par Deslattes [160] a permis l’établissement de
nouveaux étalons X, mesurés avec le DCS [161]. Des exemples de mesures absolues de
transitions Kα d’éléments légers et lourds sont présentés dans les références [7, 162, 163].

Plus récemment, le groupe du LKB a développé un DCS en réflexion [82, 164, 165],
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Fig. III.4 Schéma du spectromètre à doubles cristaux, conçu par Comp-
ton [153]. Les deux cristaux sont notés A et B. L représente le tube à rayons
X pouvant tourner autour des cristaux.

couplé à une source d’ions plasma. Ce dispositif expérimental, décrit en section III.3, a
permis la première mesure absolue de rayons X d’ions très chargés, avec une précision
relative de 2.5 ppm de la transition dipolaire magnétique (M1) 1s2s 3S1 →1 S0 de l’argon
héliumoïde (Ar16+) produit par le plasma. Les mesures de précision d’ions très chargés
avec un DCS ont également été utilisés afin de tester les différents modèles de réflectivité
des cristaux, à l’aide de transitions dipolaires magnétiques [166].
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III.2 La Source d’Ions MultiChargés de PAris

La Source d’Ions MultiChargés de Paris (SIMPA) [167] est une source de plasma
ionique, partagée entre l’Institut des NanoSciences de Paris, et le Laboratoire Kastler-
Brossel. L’INSP utilise directement le faisceau d’ions de la source [168–170], alors que le
LKB s’intéresse au rayonnement X émis par la source. Cette utilisation partagée, intro-
duite en 2004, conduit à des applications en physique du solide, des surfaces, des plasmas
et atomique.

SIMPA est une source plasma utilisant une bouteille magnétique, qui piège les électrons
dans un minimum de champ magnétique. Afin de chauffer et de maintenir ce plasma, des
micro-ondes sont injectés dans la source. La fréquence micro-onde est la même que celle
du mouvement cyclotronique des électrons dans le champ magnétique de la source. Pour
que l’accélération des électrons se produise, il est nécessaire que les micro-ondes respectent
le critère de résonance entre la pulsation cyclotron de l’électron ωcyclotron et la fréquence
des micro-ondes ωmicro-ondes :

ωcyclotron = e

me
|BECR| = ωmicro-ondes

avec |BECR| le champ produit par la bouteille dans une région de la chambre à plasma, e
la charge de l’électron et me sa masse. La chambre à plasma est dans un tube métallique,
qui fait également office de cavité micro-onde multimode. Le principe de fonctionnement
d’une source ECR est présenté dans la Fig. III.5. Dans le cas de SIMPA, la source a
été développée par l’entreprise PANTECHNIK, avec le modèle d’aimants permanents
SUPERNANOGAN, qui utilise des micro-ondes d’une fréquence de 14.5 GHz.

Dans la source SIMPA, la puissance micro-onde, qui peut atteindre 2 kW, est injectée
dans la chambre à plasma par une fenêtre étanche en quartz transparente aux micro-ondes
depuis un klystron par un guide d’onde monofréquentiel. L’aimant permanent de la source
produit un champ maximal de 1.3 T. La bouteille magnétique est créée à l’aide de deux
aimants, permettant le confinement longitudinal du plasma, à l’aide d’une structure de
champs possédant un minimum. Cette structure de champ est appelée structure minimale
de champ B. Le confinement radial du plasma est assuré par une structure d’aimants
hexapolaire.

Pour la production du plasma, du gaz est injecté initialement, jusqu’à atteindre une
pression de quelques 10−5 mbar. Deux types de gaz peuvent être injectés : le gaz principal,
qui est le gaz d’intérêt, dont on souhaite faire une mesure ; et un gaz de support, plus léger,
utilisé pour fournir des électrons pour ioniser les atomes du gaz principal et stabiliser le
plasma. Des électrons supplémentaires sont injectés dans la chambre à plasma à l’aide
d’un tube en cuivre, sur lequel on applique une tension négative par rapport à la chambre
à plasma. Le plasma est allumé par l’injection de micro-ondes du klystron. Pour extraire
les ions, la source est polarisée à 10 kV, puis un dipôle permet de faire une sélection en
fonction du rapport q/m, c’est-à-dire du rapport entre la charge et la masse de l’ion
extrait.

L’optimisation de la source est un élément clé pour la mesure d’ions très chargés.
En effet, il faut s’assurer de produire un maximum d’ions très chargés, dont le cortège
électronique n’est pas à l’état fondamental. En effet, dans le cas de l’étude des ions
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Fig. III.5 Configuration d’une source d’ions ECR. Les électrons du plasma
sont piégés dans une structure à champ minimum B et sont chauffés par des
micro-ondes en résonance avec la surface magnétique du cyclotron électronique.
Image et légende tirées de la Ref. [38] ©2002 Springer.

boronoïdes, la production principale se fait par l’ionisation en couche interne d’un ion à
six électrons dans l’état 1s22s22p2 afin d’obtenir l’état électronique 1s2s22p2 (illustré en
figure III.7). Ainsi, le choix de la fréquence des micro-ondes, la gestion de la puissance
injectée et de la pression de gaz sont déterminants dans la manipulation de la source [172].

Dans notre cas, la fréquence des micro-ondes est fixée par le klystron. L’injection
de gaz dans la chambre à plasma, ainsi que de la puissance des micro-ondes, visent à
optimiser plusieurs paramètres tels que la densité d’ions dans le plasma, l’état de charge
moyen ainsi que la température électronique. Pour cette source, nous utilisons le courant
extrait de la chambre à plasma comme grandeur à optimiser, à l’aide du dipôle pour la
sélection en état de charge, et d’une coupe de Faraday pour en mesurer le courant extrait.
On mesure les états de charges extraits à l’aide d’un spectre, effectué en balayant le champ
magnétique du dipôle, focalisant sur la coupe de Faraday un faisceau d’ions de ratio q/m
choisi. Cette optimisation vise également à produire un plasma le plus stable possible, afin
de limiter les variations d’émission d’ions ou de rayons X pendant les mesures. Ce courant
extrait permet également d’estimer la distribution des états de charge des ions produits
dans la source, ce qui permet une optimisation par maximisation du courant d’extraction
de la source des ions les plus chargés. Pour le soufre et l’argon, la source est généralement
optimisée à l’aide des ions à cinq électrons (S11+ et Ar13+). En effet, ce rapport q

m permet
de les séparer des contaminants éventuellement présents dans la source. Le courant extrait
typique pour cet état de charge est de 15 µA. Afin de mesurer les rayons X produits dans
la source, un spectromètre est installé sur la source, comme présenté en figure III.6.
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Fig. III.6 Vue globale de l’ECRIS SIMPA, avec le spectromètre à double cristal
(DCS) installé sur le côté gauche pour effectuer la spectroscopie rayons X. Sur le
côté droit, une partie du plasma peut être extraite et un état de charge spécifique
peut être sélectionné pour réaliser des expériences ou pour analyser la présence
d’un état de charge spécifique dans le plasma. Dans la partie zoomée, la distance
entre le DCS et le plasma ainsi que la fenêtre de béryllium sont visibles. Figure
et légende tirées de la Ref. [171] ©Jorge Felizardo Dias Cunha Machado, Faculté
des sciences et de la technologie, Université NOVA de Lisbonne et Université
Pierre et Marie Curie.

III.3 Le Spectromètre à Double Cristal

Le spectromètre à doubles cristaux plans (Double Crystal Spectrometer – DCS) est
un type de spectromètre à cristal, dont le principe se fonde sur la diffraction de Bragg.
La diffraction de Bragg (rappelée à l’Eq. (III.1)) a été découverte par le tandem père
fils W.H. et W.L. Bragg [118]. Lorsque la longueur d’onde d’une onde électromagnétique
est proche de la distance interréticulaire d’un cristal, l’onde interagit avec les différents
plans cristallins. Une interférence constructive entre les ondes diffusées par des atomes
des différents plans cristallins se met alors en place, imposant une direction de diffraction
pour l’onde :

nλ = 2d sin ΘB, (III.1)

où n est l’ordre de réflexion, λ est la longueur d’onde incidente, d la distance interréticu-
laire du cristal et ΘBragg l’angle de Bragg associé.
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Fig. III.7 Processus d’ionisation par impact électronique. Un électron incident
énergétique arrive dans la couche électronique d’un atome. L’électron percute un
électron de la couche électronique et l’éjecte en repartant. Ici, cette ionisation
laisse un trou en couche interne, comblé par un électron externe qui émet un
photon X.
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Les cristaux ont une distance interréticulaire typique de l’ordre de quelques Å, ce qui
se traduit par le fait que les réflexions au premier ordre sur les cristaux ont pour ordre
de grandeur quelques keV. Toutefois, il est possible d’utiliser la diffraction de Bragg à de
plus hautes énergies, en prenant avantage des réflexions d’ordre supérieur (n > 1).

Le DCS est équipé de deux paires de cristaux, ce qui lui permet de couvrir une gamme
étendue d’énergie et de réaliser les mêmes mesures avec différents cristaux. La limite
inférieure d’énergie Emin, associée à une longueur d’onde λ, est déterminée par la condition
de Bragg avec sin(ΘBragg) = 1 (Eq. (III.1)) i.e., λ = 2d. Avec la formule E = hc/λ avec
h la constante de Planck et c la vitesse de la lumière, on obtient Emin = hc

2d . Ainsi,
en utilisant un cristal de silicium (111) (d = 3.135 601 047(38) Å), voir la section III.3.1
pour le détail sur les cristaux), l’énergie minimale mesurable par le DCS est d’environ
1980 eV. Pour un cristal (220) (d = 1.920 155 651(23) Å), cette limite monte à environ
3230 eV. Pour la diffraction de Bragg, il n’y a pas de limite supérieure d’énergie tant que
la condition sin(ΘBragg) = λ

2d > 0 est satisfaite. Cependant, à haute énergie, ΘBragg ≪ 1,
donc ΘBragg ≃ λ/2d. En convertissant de nouveau les longueurs d’onde en énergie, on
obtient ΘBragg ∼ hc

2dE . Ainsi, la sensibilité en angle ∂ΘBragg
∂E ∼ − hc

2dE2 , ce qui indique que la
dispersion en énergie du DCS diminue lorsque l’énergie augmente. Pour contrer cet effet,
il est possible d’utiliser la diffraction de Bragg à un ordre supérieur (n > 1). De plus, à
mesure que l’énergie des rayons X augmente, les cristaux deviennent plus transparents,
diminuant l’efficacité de l’instrument, ce qui nécessite une attention particulière lors de
la sélection du cristal pour les mesures à haute énergie [173, 174].

Les deux cristaux, ainsi que d’un détecteur de photons sont montés sur une plaque
tournante. Le premier cristal est fixé et positionné pour permettre aux photons d’atteindre
le second cristal [147]. L’ajout d’un second cristal permet, pour une onde d’énergie donnée,
d’obtenir deux positions auxquelles les photons diffractent sur les deux cristaux. Ces
deux positions sont appelées positions non dispersives et dispersives en énergie, comme
montré en figure III.8. La position non dispersive est obtenue lorsque les deux cristaux
sont parallèles. Dans ce cas, tous les photons qui ont diffracté sur le premier cristal
arrivent sur le plan du second cristal [82, 165] avec un angle correspondant à leur angle
de Bragg. Comme ceci est vrai pour toutes les énergies, cette configuration des cristaux
est non dispersante en énergie, d’où elle tire son nom. Dans la notation d’Allison [175],
cette position est notée (n,-n), indiquant que chaque cristal renvoie les photons dans une
direction opposée.

La position dispersive est obtenue en tournant le second cristal de manière que les
photons ayant un angle de Bragg choisi arrivent avec un angle égal à leur angle de Bragg
par rapport au second cristal. Dans la notation d’Allison, cette configuration est notée (n,
n). Les positions exactes de ces deux configurations sont obtenues en balayant la position
du second cristal autour de ces deux valeurs.

La différence d’angle entre les positions dispersive et non dispersive du second cristal
est de 2ΘBragg(voir figure III.8), ce qui définit l’angle de Bragg pour la géométrie du
spectromètre à double cristal plan (DCS) selon l’équation suivante :

ΘBragg = 180ř − (θdisp − θnon disp)/2, (III.2)

où θdisp et θnon disp sont les angles lorsque le second cristal est en position dispersive
et en position non dispersive, respectivement. Cette formule [154] est issue d’un modèle
simplifié qui ne prend pas en compte la géométrie précise du cristal, la réponse des atomes
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Fig. III.8 Principe de fonctionnement du DCS. La configuration non dispersive
est en haut, et la configuration dispersive en bas. La différence d’angle du second
cristal est égale à 180ř − 2ΘBragg.

X ray

source

First Crystal

Second Crystal
2θBragg

du réseau cristallin, ni la bidimensionnalité du cristal. Ces aspects seront discutés plus en
détail dans le manuscrit.

La conception mécanique du DCS est délicate en soi. En effet, la source étant fixe, tout
le système doit être capable de se déplacer autour d’un axe tout en assurant un alignement
constant de la table et des cristaux. Cette conception est différente de la plupart des
spectromètres à double cristaux [153, 176, 177]. Les deux cristaux sont rendus mobiles
grâce à une table sur laquelle ils sont montés avec leurs moteurs. La table a une épaisseur
de 6 cm et une masse d’environ 180 kg, et son axe de rotation est aligné sur celui du
premier cristal. La mise en mouvement de la table est assurée un axe tournant manuel.
Pour éviter que la table ne soit en porte-à-faux, l’extrémité de celle-ci repose sur deux
roues coniques métalliques qui appuient sur un rail métallique. Pour assurer un contact
parfait des roues sans surcharger le moteur et sans qu’une des roues soit en l’air, le rail
métallique est ajusté avec précision à l’aide de vis sur toute sa longueur, ajusté à quelques
centièmes de millimètre près. La chambre est montée sur une structure en profilé équipée
de pieds anti-vibration. Plusieurs étages de translation ont été installés sur cette structure
pour aligner le spectromètre sur l’axe de la source.

La stabilité à long terme des éléments mécaniques est essentielle. L’alliage utilisé pour
la table et les supports des cristaux est un alliage d’acier inoxydable LK3 (1.8 % Cr, 1 %
Al, 0.4 % C, 0.25 % Mo), traité par nitruration pour augmenter sa dureté et sa résistance
à l’usure. Ce matériau a été soumis à un traitement thermique à 825 ◦C pour relâcher ses
contraintes mécaniques. Les surfaces des supports et de la table ont été rectifiées à 2 µm.

La chambre doit être maintenue sous vide afin de permettre la transmission des rayons
X jusqu’aux cristaux, car une fois sous vide primaire, l’absorption des rayons X est négli-
geable. Un vide de quelques 10−3 mbar est nécessaire au bon fonctionnement de la source
et du DCS pour éviter le claquage de Paschen, car le détecteur et la source sont polarisées
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Fig. III.9 Configuration du spectromètre : (1) chambre à vide ; (2) axe #1
(premier support de cristal avec plateau de rotation et encodeur angulaire) ; (3)
axe #2 (deuxième support de cristal, plateau de rotation, encodeur) ; (4) pla-
teau de rotation du détecteur de rayons X ; (5) cristal sur le deuxième axe ;
(6) support de cristal du premier axe ; (7) détecteur de rayons X ; (8) table du
spectromètre ; (9) plateau de rotation de la table du spectromètre ; (10) roues
coniques ; (11) rails pour les roues ; (12) pieds anti-vibration de la chambre à vide
avec positionnement vertical ; (13) étages de translation ; (14) table de support
du spectromètre ; (15) pieds anti-vibration avec positionnement vertical ; (16) vis
de positionnement ; (17) entrée des rayons X ; (18) soufflet ; (19) fenêtre de béryl-
lium ; (20) SIMPA ECRIS ; (21) fenêtre optique ; (22) raccordement du soufflet
à la pompe à vide ; (23) manomètre et vanne ; (24) pompe à vide primaire ; (25)
brides a et b équipées de passages pour les câbles et l’eau de refroidissement.
Image et légende tirées de Ref. [165].

à quelques kV. La table est montée à l’intérieur d’une grande chambre métallique dans
laquelle elle peut librement tourner. Un schéma du DCS est montré en figure III.9.

Outre le moteur de la table, les deux cristaux et le détecteur sont montés sur une
platine de rotation motorisée, chacun associé à un encodeur. Lors des mesures présentées
dans ce manuscrit, les moteurs étaient contrôlés par un Newport ESP-301-3G, capable
d’effectuer des micro-pas de 0.017′′ (environ 5×10−6◦). Le premier cristal est équipé d’un
moteur Huber 410/410A, le second d’un Newport RV80 et le détecteur d’un Newport
RV240. Les encodeurs mesurent la position absolue du moteur à l’aide de deux verres gra-
dués, éclairés par une diode électro-luminescente (DEL). Ces verres ont deux graduations
de période spatiale égale, décalées l’une par rapport à l’autre qui module la luminosité
transmise à travers ces verres. La luminosité transmise est alors détectée par une pho-
todiode, et le nombre d’alternances entre franges sombres et franges lumineuses donne
le déplacement relatif de l’encodeur. Les verres possèdent une marque de référence qui
définit un point zéro pour l’encodeur, à partir duquel le positionnement du moteur est
mesuré. L’angle du premier cristal est encodé par un encodeur Heidenhain ROD800, avec
une précision de 1′′ (environ 2.7 × 10−4◦), lu par une carte Heidenhain IK220 connectée
à un ordinateur. L’angle du second cristal est mesuré à l’aide d’un Heidenhain RON905,
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Fig. III.10 Photo de la table DCS. Le détail de l’installation est légendé sur
la photo. L’axe tournant manuel a été remplacé par un moteur (voir sec III.4).

avec une précision de 0.2′′ (5.6×10−5◦), contrôlé par un Heidenhain AWE1024. Ce dernier
permet l’utilisation des deux encodeurs du RON905, multipliant ainsi par deux la préci-
sion de l’encodage. La description détaillée de ce DCS peut également être trouvée dans
les thèses de Schlesser [178], Amaro [179], Guerra [180], Machado [171], dans la Ref. [165],
ainsi que dans la Fig. III.10.

III.3.1 Les Cristaux du DCS

Comme mentionné précédemment, une mesure précise par un DCS nécessite une
connaissance exacte de la distance interréticulaire des cristaux. Pour nos mesures, nous
avons utilisé deux paires de cristaux, chacun mesurant 6 × 4 cm2 avec une épaisseur de
6 mm. Les premiers cristaux avaient une surface perpendiculaire au plan cristallin avec un
indice de Miller (111), tandis que les seconds avaient un indice (220). Tous proviennent de
la même pousse de silicium, garantissant une pureté et une absence de défauts inférieure à
10−8 [181]. Ils ont été fabriqués pour le DCS de Paris par le NIST à partir d’une boule de
silicium de Wacker-Siltronic. Les cristaux ont été découpés et polis à l’aide d’une solution
colloïdale, afin que l’angle entre leur surface et les plans cristallins soit inférieur à 10′′ à
22.5 ◦C, puis traités à l’acide fluorhydrique pour éliminer les résidus et imperfections de
surface.

Une boule de test, appelée « delta-d », a été spécialement préparée pour le spectromètre
du NIST [173] à partir de la même pousse de silicium que celle utilisée pour fabriquer
les cristaux du DCS. La séparation entre les coupes des cristaux et de la boule de test
a été minimisée afin de réduire l’influence des variations de la distance entre les plans
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cristallins au sein de la boule sur la détermination de la distance interréticulaire des
cristaux. Même si les distances interréticulaires entre les deux coupes sont identiques,
une incertitude relative de 10−8 est incluse dans la détermination de cette distance pour
prendre en compte la fluctuation de densité au sein de la pousse [165, 174]. Le cristal
de test a ensuite été comparé à un cristal de référence provenant de la boule WASO04,
également produite par Wacker-Siltronic. Cette boule de silicium, presque pure, a été
caractérisée dans le cadre du Projet International Avogadro. La comparaison des distances
interréticulaires, ainsi que les variations au sein de la boule, a eu lieu du 9 au 23 janvier
2006 [159, 182]. La distance interréticulaire du cristal (220), mesurée dans le vide à 22.5 ◦C,
est de d(220) = 1.920 155 651(23) Å. Celle du cristal (111) est obtenue en multipliant d(220)
par

√
8/3, ce qui donne d(111) = 3.135 601 047(38) Å. Cette mesure permet de relier la

distance interréticulaire à la définition même du mètre[183], garantissant que les mesures
de longueur d’onde effectuées par le DCS ne dépendent d’aucune référence externe.

Toutefois, lors des mesures, la température était fixée à 22.5 ◦C, sous vide (>1 mbar),
sans humidité. Or la mesure de la distance interréticulaire du cristal de référence a été
mesuré à 20 ◦C. La dilatation thermique du cristal peut être corrigée en utilisant :

∆d

d
= η0(T − 20 ◦C) + η1(T − 20 ◦C)2, (III.3)

où T est la température du cristal en ◦C, η0 = 2.5554×10−6 ◦C−1 et η1 = 4.58×10−9 ◦C−2

respectivement les coefficients de dilatation à l’ordre 1 et 2 [184]. La correction dû à la
compressibilité des cristaux est :

δd

d
= −ϵp,

avec p la pression du laboratoire en atmosphère et ϵ = 3.452 × 10−7 atm−1 [185, 186].
Cette correction est négligeable, dès lors que l’on est en dessous du 10 mbar.

III.3.2 La Diffraction par des Cristaux
La diffraction d’un photon par un cristal dépend à la fois de sa composition et de

l’énergie du photon. Lorsqu’on considère la diffraction sur une maille cristalline finie,
comprenant des atomes de dimensions non négligeables, cela engendre un élargissement
de la réponse du cristal autour de l’angle de Bragg. Ce phénomène est décrit de manière
approfondie par la théorie dynamique de la diffraction [187]. Les résultats de ces calculs,
appelés profils de réflectivité (ou fonctions de réponse), sont essentiels pour analyser les
données du spectromètre à double cristal (DCS) et sont généralement obtenus à l’aide du
paquet logiciel XOP (X-ray Oriented Program). Pour mes propres travaux, j’ai utilisé les
interfaces Python XOPPY [188] et xraylib [189], qui sont des ports Python du logiciel
XOP [190, 191]. La Fig. III.11 montre un exemple de profil de réflectivité pour un cristal
de Si (110), à des énergies de 2395 eV et 3065 eV. Ces énergies ont été sélectionnées, car
elles correspondent aux transitions calculées pour le soufre et l’argon à cinq électrons,
spécifiquement 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2.

Le calcul de la réponse des cristaux est cruciale pour comprendre comment les pro-
priétés du cristal influencent la détection et l’analyse des rayonnements X dans le DCS.
Comme le montre la figure III.11 le profil de réponse du cristal présente une asymétrie.



III.3 Le Spectromètre à Double Cristal 49

Fig. III.11 Profils de réflectivité de 1s2s22p2 J → 1s22s22p J ′ pour le soufre
boronoïde (à gauche) et l’argon boronoïde (à droite). Le profil est calculé grâce
à la bibliothèque Python XOPPY [188, 190, 191]. Le profil de réflectivité prend
en compte l’absorption à l’intérieur du cristal. La différence d’absorption pour
la polarisation p modifie la forme de la réponse du cristal.
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Cette asymétrie est principalement due à l’absorption des photons pour une polarisation
σ, c’est-à-dire une polarisation verticale alignée sur l’axe de rotation du cristal. Chaque
cristal présente ce type de profil asymétrique. Dans le cas du spectre non dispersif, les ré-
ponses des deux cristaux se symétrisent, car les rayons sont réfléchis de manière opposée.
En revanche, dans le cas du spectre dispersif, la réponse est convoluée dans le même sens,
accentuant ainsi l’asymétrie du profil. Cette caractéristique est exploitée pour étudier et
comparer les différentes réponses théoriques des cristaux [166].

De plus, la réponse du cristal n’est pas centrée exactement sur l’angle de Bragg en
raison d’un indice de réfraction non nul du matériau. Ce décalage est inclus dans le calcul
de la courbe de réflectivité, en considérant les effets de l’indice de réfraction du silicium
pour les énergies étudiées. Comme pour les réseaux, la polarisation p (polarisation dans
le plan d’incidence du rayon) est moins réfléchie par le cristal. Comme la source de rayons
X n’offre aucun contrôle sur la polarisation des rayons incidents, on considère que les
deux polarisations sont réparties de manière équitable. Les travaux de Guerra [192] ont
permis de démontrer que la source génère une lumière non polarisée, avec une incertitude
associée autour de 3 keV d’environ 1 meV.

La forme particulière de la réponse du cristal est intégrée dans l’analyse grâce à des
simulations ab initio développées par Amaro [165]. Ces simulations incluent les paramètres
géométriques du DCS, la courbe de réflectivité du cristal et les caractéristiques des rayons
X incidents.

III.3.3 Système de Détection et Électronique

Le détecteur de photon du DCS est monté sur un moteur Newport RV240 pour per-
mettre sa mobilité autour de l’axe de rotation du second cristal (voir figure III.9 pour son
placement, et figure III.10 pour l’axe du cristal). Le détecteur consiste en une photodiode
à avalanche de grande surface (LAAPD) fabriquée par Advance Photonics. Cette photo-
diode fonctionne avec une tension de polarisation d’environ 2000 V, contrôlée par un mo-
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Fig. III.12 Absorption de silicium, pour une épaisseur de 40 µm. En dessous
de 4 keV, l’absorption est presque de 100 %.
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dule ORTEC 659. Optimisée pour l’infrarouge, elle est refroidie à environ −20 ◦C à l’aide
d’un dispositif de réfrigération pour la mesure des rayons X. Fernandes et al. [193, 194]
a démontré l’efficacité des LAAPD pour les rayons X sous condition de refroidissement,
crucial pour obtenir une résolution optimale. La photodiode en silicium est directement
exposée à l’air, sans fenêtre, permettant de détecter les plus basses énergies (≈2 keV).
Lorsqu’un photon est absorbé, il transfère de l’énergie à des électrons de la bande de
valence vers la bande de conduction, générant une charge proportionnelle à l’énergie du
photon. L’efficacité quantique des LAAPD est de 45 % à 8 keV [194] et ≈100 % à 2 keV.
La courbe d’absorption du silicium est montré en figure III.12.

Le signal de la photodiode est amplifié par un préamplificateur bas bruit ORTEC
142IH, adapté pour le fonctionnement sous vide afin de minimiser le bruit. Le préamplifi-
cateur collecte, amplifie et intègre la charge générée par la photodiode. Ce signal est une
tension qui monte rapidement (en quelques ns) et décroît lentement (en quelques ms).
Ensuite, le signal est traité par un amplificateur spectroscopique ORTEC 572A, en un
pic Gaussien, dont l’amplitude est proportionnelle à l’aire du signal entrant, et donc de
la charge déposée dans le détecteur. Ce signal est envoyé à un analyseur à canal temporel
simple (TIMING SCA) ORTEC 551. Ce module génère un signal TTL lorsque la tension
du signal d’entrée se situe dans une plage de valeur définie. Il est possible de configurer les
seuils haut et bas pour sélectionner une fenêtre d’énergie spécifique. En mode fenêtré, une
tension jusqu’à 1 V au-dessus du niveau bas génère un TTL, permettant de sélectionner
avec précision une plage d’énergie correspondant à celle mesurée et améliorant le rap-
port signal sur bruit. Cette fonctionnalité est cruciale pour éliminer le bruit associé aux
LAAPD à basse énergie et au rayonnement de freinage des électrons de la source à haute
énergie (bremsstrahlung). Les photons comptés par le TIMING SCA sont ensuite traités
par une carte d’acquisition NI 6602 de National Instruments. La chaîne de traitement du
signal est illustrée dans la Fig. III.13. L’expérience est contrôlée par un logiciel développé
par Le Bigot, utilisant LabVIEW™ . Les moteurs sont interfacés à l’aide d’une librairie
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LabVIEW™ , permettant la lecture de l’encodeur du premier cristal via la carte IK220
et du second cristal via le port GPIB (General Purpose Interface Bus) du contrôleur Hei-
denhain AWE1024. Pendant la prise de données, le premier cristal reste immobile, avec
un algorithme de correction activé en cas de déviation de position. Lorsque le premier
cristal est trop loin de la position désirée, l’acquisition s’arrête jusqu’à ce que l’angle soit
corrigé. Le second cristal est, lui, manipulé afin de balayer à vitesse constante une plage
angulaire prédéterminée. Cette plage est divisée en classes de largeur égale pour construire
un histogramme. Pour chaque position du second cristal, le nombre de photons reçus est
accumulé dans chaque classe. Pour normaliser les données en fonction du temps passé
dans chaque classe, le compte de photons est divisé par le temps effectivement passé dans
cette classe. Un exemple de spectre normalisé est présenté dans la Fig. III.14.

III.3.4 Préparation du détecteur

Pour préparer le détecteur et optimiser la sélection en énergie grâce au Timing SCA
(ORTEC 551), un premier étalonnage du détecteur est effectuée à l’aide de sources radio-
actives. Le détecteur est étalonné à l’aide de deux sources spécifiques : 55Fe et 109Cd. Ces
sources radioactives sont choisies, dans le cadre de l’étalonnage du LAAPD, non pas pour
leur rayonnement γ, mais pour leur émission de rayons X. En effet, les mesures du DCS
se faisant autour de quelques keV, les rayons γ des sources étalons radioactives usuelles
sont trop énergétiques. Les sources choisies sont des éléments radioactifs dont le mode de
décroissance est la capture électronique. Lors de la décroissance, un électron proche du
noyau est capturé. Le noyau de numéro atomique Z décroît ainsi en un noyau de numéro
atomique Z − 1, avec une vacance dans une couche électronique, généralement n = 1
ou n = 2 (voir figure III.15). Le réarrangement électronique entraîne l’émission de raies
X. Ces émissions X ont été mesurées de manière systématique dans les 1980 à 1990, et
compilées par Deslattes [1].

Le 55Fe se désintègre en 55Mn, émettant des raies Kα à 5.9 keV. Le 109Cd se désintègre
en 109Ag, produisant une cascade de rayons X. Bien que les raies Kα de l’argent soient
à 22 keV, cette énergie n’est ni mesurable par le détecteur, ni pertinente pour la calibra-
tion. Cependant, dans environ 10 % des désintégrations, l’électron capturé provient du
remplissage de la couche électronique n = 2 (couche L), émettant un ensemble de raies
X à 3.2 keV. Cette raie, bien que moins intense, est plus proche en énergie des mesures
typiques effectuées par le DCS. Elle permet également de vérifier que la limite de bruit du
détecteur est inférieure à l’énergie souhaitée pour la mesure. Lorsque le liquide de refroi-
dissement maintient le détecteur à environ −20 ◦C, la limite de bruit se situe autour de
2.2 keV. L’importance de la température du détecteur est démontrée dans la Fig. III.16,
où l’on peut observer l’évolution de la résolution en fonction de la température.

Pour effectuer la calibration, un analyseur multicanaux (MCA), spécifiquement un
Multiport II de Canberra, est utilisé. Le signal de sortie de l’amplificateur est divisé et
envoyé dans un générateur de porte linéaire (Linear Gate Stretcher, LGS) ORTEC 542.
Ce LGS génère un signal créneau de même tension que l’impulsion d’entrée. Pour filtrer
le spectre par énergie, le signal est retardé au niveau de l’amplificateur ORTEC 572A,
puis il est acheminé vers le MCA. Simultanément, la sortie du Timing SCA, le TTL, est
dirigée vers un générateur de porte et de retard ORTEC 416 (Gate and Delay Generator,
GDG). Ce dispositif permet de générer un signal de porte retardé par rapport à l’arrivée
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Fig. III.14 Exemple d’un spectre enregistré par le DCS à l’aide du logiciel
d’acquisition Labview™ . Le spectre est composé du temps passé dans chaque
classe (à gauche), du nombre de coups (au milieu) et du spectre normalisé (à
droite).
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du TTL. La tension et la durée de la porte peuvent être ajustées et retardées à l’aide d’un
oscilloscope, afin de synchroniser le signal avec celui provenant du LGS. Le détail de la
chaîne d’étalonnage est illustrée en figure III.13.

Le signal provenant du GDG est connecté à l’entrée de déclenchement du MCA,
tandis que la sortie du LGS est reliée à l’entrée du MCA. Le spectre est acquis à l’aide du
logiciel Genie2000™ (logiciel de l’entreprise Canberra, maintenant Mirion). Le détecteur

Fig. III.15 Processus de capture de l’électron 1s. L’électron est capturé par
l’intermédiaire d’une interaction faible. L’électron converti laisse un trou à l’in-
térieur de la couche électronique, ce qui permet l’émission de rayons X, dans ce
cas, un Kα (électron 2p allant dans la couche 1s). Dans environ 10 % des captures
électronique, l’électron 2s peut être capturé.

PP

N N
P

NP

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

1s

2s

2p

N

PP

N N
P

NN

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

e-

hole

Kα

1s

2s

2p

W+

νe



54 Chapitre III. La source d’ions et le spectromètre X

Fig. III.16 Ajustement et calibration des données LAAPD de 55Fe, prises en
2022 (à gauche) et 2024 (à droite). On peut voir l’influence de la température
sur la queue de bruit à basse énergie et sur la résolution du pic. La valeur 5.9 keV
a été ajustée avec une gaussienne et un polynôme du second ordre. Le bruit de
faible énergie a été coupé pour l’ajustement. Le numéro de canal correspond à la
position du pic de 55Fe en fonction du canal. Le spectre a été calibré linéairement.
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est optimisé pour maximiser la résolution et minimiser le bruit. La source de 55Fe est
utilisée en premier, suivie de celle de 109Cd pour calibrer détecteur. Lors de l’acquisition
de données avec le DCS, un spectre est également enregistré à l’aide du MCA. Cela permet
de vérifier le bon fonctionnement de la chaîne de détection et de détecter d’éventuelles
dérives du détecteur. Des spectres de calibration sont montrés en figure III.16.

III.3.5 Stabilisation en température
Comme indiqué en Sec. III.3.1, la mesure précise de l’angle de Bragg dépend directe-

ment de la distance interréticulaire des cristaux, laquelle est affectée par la température
du cristal. Pour cela, il est crucial de contrôler et de stabiliser la température des cristaux.
Dans le DCS, situé sous vide, la dissipation thermique des moteurs et du préamplificateur
se fait principalement par conduction à travers les parties métalliques. Cependant, cette
dissipation thermique peut entraîner des fluctuations de température dans les cristaux
pendant les mesures. De plus, les variations de température dans la salle d’expérience
peuvent également influencer la température des cristaux au fil de la journée. Pour ga-
rantir des mesures précises et reproductibles, ces paramètres doivent soigneusement être
contrôlés et surveillés.

Pour dissiper la chaleur générée par les moteurs, le système de refroidissement du
détecteur est aussi utilisé en série pour refroidir les moteurs. Des blocs de cuivre creux,
traversés par un liquide de refroidissement (généralement de l’éthanol à 95 %), permettent
d’évacuer la chaleur produite par les moteurs. Parallèlement, pour maintenir les cristaux
à une température constante, ces derniers sont chauffés en continu à l’aide d’une chauf-
ferette placée entre deux plaques de cuivre. Une thermistance Allectra Pt100, étalonnée
avec une précision de 0.1 ◦C, est utilisée pour mesurer la température des cristaux. Un
contact thermique efficace entre les cristaux et les plaques de cuivre est assuré par une
feuille de graphite d’une épaisseur de 100 µm. Une sonde de température est directement
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Fig. III.17 Vue rapprochée du second cristal (a) et du détecteur (b). Les détails
du système sont indiqués. La thermistance Pt100 est placée entre la plaque de
cuivre et le cristal. Le flexible et la vis micrométrique permettent d’ajuster la
verticalité du cristal. Le détecteur est placé dans un boîtier en cuivre. Un boîtier
supplémentaire a été ajouté pour réduire le bruit.

installée en contact avec chaque cristal, fixée par une vis en plastique dans la plaque
de cuivre. Le système de contrôle de la température est détaillé dans la Fig. III.17. La
sonde de température et la chaufferette sont connectées à un contrôleur Proportionnel-
Intégrateur-Dérivateur (PID) Jumo Dicon 500. Le PID ajuste continuellement la puissance
de chauffage pour maintenir la température à 22.5 ◦C. Une boucle de rétroaction permet
de réguler la puissance de la chaufferette, maintenant ainsi la température dans une plage
de 0.2 ◦C autour de la valeur cible de 22.5 ◦C. Des mesures de stabilité effectuées par Ma-
chado, rapportées dans sa thèse [171], montrent un écart à la consigne moyen de 0.0005 ◦C
avec un écart-type de 0.0346 ◦C pour la température des cristaux. Le laboratoire est cli-
matisé pour maintenir une température ambiante autour de 21 ◦C. Cependant, lors des
mesures pour le soufre et l’argon à cinq électrons, l’installation était dans une salle non
climatisée, entraînant des fluctuations de température plus importantes sur les cristaux.
Cette variabilité sera discutée en détail dans la suite du manuscrit.

III.3.6 Procédure d’alignement

Avant chaque mesure, un alignement précis du DCS par rapport à l’axe de SIMPA est
essentiel pour maximiser le flux de photons atteignant les cristaux, ainsi que d’éviter les
aberrations dans la réponse instrumentale. Cet alignement prépare également les positions
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de chaque composant du spectromètre afin de cibler spécifiquement une raie atomique
donnée. Pour réaliser cet alignement, un théodolite équipé d’encodeurs de haute précision
à l’ordre de l’arcseconde est utilisé, combiné à des mesures d’inclinaison verticale et à
un banc laser, illustré en détail dans la Fig. III.18. Des croix sont disposées à plusieurs
endroits le long de la ligne SIMPA et du DCS. Le laser est aligné sur deux croix fixées
aux murs de la salle, représentant l’axe d’alignement de la source et du spectromètre.
À l’aide de croix intégrées dans la source et le spectromètre, le laser est ajusté pour
aligner précisément ces composants sur son axe. Le banc laser lui-même est aligné grâce
à ces croix murales comme référence. Il est équipé de deux miroirs de haute qualité qui
permettent son ajustement en rotation ou en translation par rapport à la source. Le banc
comprend également une lame 50/50, un diaphragme, une croix de référence pour l’axe
de la source et deux caméras dédiées : l’une pour aligner le laser par rapport à la croix de
référence du banc, et l’autre pour aligner les positions absolues des moteurs des cristaux.
La caméra située à côté du laser permet de contrôler l’alignement avec le faisceau réfléchi,
à l’aide de la lame semi-réfléchissante, alors que la seconde caméra utilise un second
miroir pour contrôler l’alignement. Les positions absolues des cristaux sont référencées
à partir d’une position «0», définie lorsque les cristaux sont perpendiculaires à l’axe de
la table de montage. Ce processus d’alignement minutieux garantit que le spectromètre
est parfaitement positionné pour chaque mesure, assurant ainsi des résultats de haute
précision.

Fig. III.18 Photo légendée du banc d’alignement. La croix est équipée d’un
diaphragme pour limiter la dispersion du faisceau

L’alignement du DCS est réalisé de la manière suivante :
— La ligne SIMPA est mise à l’air, et deux croix d’alignement sont placées : une au

niveau du dipôle et l’autre au niveau de l’électrode de polarisation. L’alignement
préalable de la source garantit que ces deux croix sont bien sur l’axe de la source.

— Le théodolite est positionné au niveau de la bride de sortie du DCS, pour qu’il soit
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aligné sur les mires.
— Des cibles en plastique sont insérées dans les supports des cristaux, avec deux

mires supplémentaires placées dans les brides d’entrée et de sortie du spectromètre.
Les cristaux sont initialement perpendiculaires à la table, et la table est ajustée
pour que les mires des brides du DCS et des supports des cristaux soient alignés.
Éventuellement, la position du DCS est corrigée pour assurer cet alignement.

— Le banc laser est aligné sur la source grâce à deux miroirs présents sur le banc. Le
faisceau laser est aligné sur les deux mires à l’entrée et à la sortie du DCS, puis
plus précisément sur la mire à la sortie du dipôle de la ligne SIMPA et sur la croix
murale (cf. Fig. III.19).

— Les cibles en plastique sont retirées des supports des cristaux, et un miroir de
haute qualité est installé dans le support du premier cristal. Ce miroir est po-
sitionné perpendiculairement à l’axe de la table. L’angle vertical de réflexion du
laser sur ce miroir est ajusté à l’aide d’une pince et d’un système flexible. L’angle
du moteur est également ajusté pour permettre au faisceau de retourner jusqu’au
laser. L’alignement est vérifié et ajusté au besoin avec une caméra positionnée au
niveau de la lame 50/50. Comme le miroir est fixé sur le support du cristal avec
une précision de 2 µm, il peut être remplacé par le cristal sans perte d’alignement.

Fig. III.19 Laser aligné sur le réticule à l’extrémité de la sortie du dipôle (a)
et sur la croix du mur (b). Le spot laser a une largeur de quelques mm, ce qui
permet un alignement de l’ordre d’un mm sur la croix, sur plus de 10 m. Le spot
laser sur la photo (b) semble plus large en raison de la diffraction sur la croix
gravée dans la plaque métallique.

Cet alignement préliminaire permet de préparer le DCS aux mesures. Comme l’axe
de rotation de la table n’est pas référencé, une étape d’alignement supplémentaire est
nécessaire. Pour pouvoir faire une mesure de rayons X, il faut s’assurer que les photons
qui diffractent sur le premier cristal puissent arriver sur le second cristal. Pour ce faire, la
table doit être placée à 2ΘBragg par rapport à l’axe du DCS. Cette position est atteinte à
l’aide de la procédure suivante, entièrement schématisée en Fig. III.20 :
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— La table est placée dans l’axe de la source, avec la méthode décrite précédemment.
Un miroir est placé dans le premier support de cristal, et le laser est allumé (voir
figure III.20.a). Cette position définit le 0 de la table.

— Le premier cristal, initialement perpendiculaire à la table, est tourné de 180ř −
2ΘBragg (figure III.20.b). Cette position va permettre de mettre la table correc-
tement, puisque sa position n’est pas mesurée. C’est la précision de l’alignement
laser qui définira la précision de l’alignement de la table.

— La table est tournée jusqu’à ce que le faisceau du laser revienne sur l’optique
du banc laser. Elle est désormais à la position 2ΘBragg. Cette position assure le
bon positionnement dans la table pour la mesure de rayons X d’angle de Bragg
ΘBragg(figure III.20.c).

— Le miroir est ensuite placé à l’angle 90◦-ΘBragg. Le miroir est ainsi placé à ΘBragg
par rapport au banc laser.

— Un miroir est installé dans le second support de cristal. Le miroir est ajusté en
hauteur, et son angle absolu est vérifié avec le faisceau du laser réfléchi vers le
banc. Cette étape permet d’obtenir l’angle "0" du second cristal et n’est effectuée
qu’une seule fois, au moment de l’installation du DCS.

— Les miroirs sont remplacés par les cristaux. La verticalité des cristaux est vérifiée à
l’aide d’un clinomètre Wyler Clino 2000. Il permet d’assurer que les cristaux sont
verticaux, avec une précision de l’ordre d’une dizaine de millidegré. Un mauvais
alignement vertical provoque un décalage de la mesure.

— Le premier cristal est placé à un angle absolu de 90◦+ΘBragg. Le premier cristal
est alors positionné avec un angle de ΘBragg par rapport à l’axe de la source.

— Le second cristal est alors positionné à un angle absolu de -ΘBragg pour être pa-
rallèle au premier cristal et le détecteur est ensuite placé à un angle absolu de
−4ΘBragg. Cette position constitue la position non dispersive du spectromètre (fi-
gure III.20.e). Le second cristal peut être ensuite tourné de 2ΘBragg, et le détecteur
à un angle absolu de 4ΘBragg. Cette position constitue la configuration dispersive
du spectromètre (figure III.20.f).

III.3.7 Prise de données

La prise de donnée comporte deux volets importants : le démarrage de la source et
la mise en place du spectromètre. Cette description suit la mise en place chronologique
d’une mesure. Une fois que le spectromètre est bien aligné, une transition est choisie pour
une mesure. Il peut s’agir d’une transition bien connue, pour la remise en place du DCS
(par exemple, une transition de l’argon à quatre électrons 1s2s22p 1P1 → 1s22s2 1S0)
ou d’une nouvelle transition à étudier (par exemple, sur des transitions de l’argon à cinq
électrons).

Manipulation de la source

L’allumage et la manipulation de la source se fait comme suit :

Allumage de la source La mise en route de la source commence par la mise en
route des éléments de la source et de son système de refroidissement. La source est
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Fig. III.20 Schéma du positionnement du DCS pour effectuer une mesure. Les
étapes des procédures sont exécutées séquentiellement de (a) à (d). Le schéma
(e) représente le mode non dispersif et (f) le mode dispersif de l’acquisition. La
figure et la légende sont tirées de la Ref. [171] ©Jorge Felizardo Dias Cunha
Machado, Faculty of Sciences and Technology, NOVA University of Lisbon and
Université Pierre et Marie Curie.

mise doucement sous 10 kV. Le courant de fuite de cette tension est surveillé, afin
d’éviter un claquage dans la source.

Injection du gaz Les vannes de gaz sont ouvertes pour maintenir une pression de
quelques 10−5 mbar, qui est la pression nominale de la source.

Injection des micro-ondes Le klystron est ensuite mis sous tension. Une fois sa
tension nominale atteinte, il est allumé et produit 1 W de micro-ondes, ce qui crée
un plasma. La puissance micro-onde est augmentée graduellement pour chauffer le
plasma. Le courant de fuite et le courant d’ions extrait au niveau de la chambre à
plasma sont surveillés pour s’assurer du bon fonctionnement de la source.

Optimisation par état de charge Le faisceau est ensuite envoyé à travers le di-
pôle, sur une coupelle de Faraday. La focalisation est ajustée pour maximiser le
courant sur la coupe de Faraday. Un spectre en rapport q/m est ensuite pris pour
estimer les états de charge produit dans la source. Les paramètres de la source sont
ensuite graduellement ajustés pour augmenter la production de l’état de charge dé-
sirée.
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Stabilisation de la source Une fois la source optimisée, elle est surveillée afin que
ses paramètres restent stables. Une fois cette étape franchie, le spectromètre peut
être utilisé.

Manipulation du spectromètre

La collecte de données avec le DCS s’effectue à travers des spectres angulaires. Ces
spectres sont construits en balayant l’angle du second cristal autour de l’angle de Bragg
spécifique à la transition étudiée. Le cristal est déplacé de manière continue par un moteur
pas-à-pas entre deux positions angulaires prédéfinies, tandis que le premier cristal reste
fixe. En cas de déviation du premier cristal par rapport à l’angle défini, l’acquisition est
interrompue jusqu’à ce que sa position soit corrigée. Une fois corrigée, l’acquisition reprend
normalement. Les angles des cristaux sont mesurés en temps réel à l’aide des encodeurs
Heidenhain. Le programme LabView™ enregistre le nombre de photons détectés à chaque
instant en fonction de l’angle du second cristal, et les organise dans des histogrammes
normalisés en coups par seconde. Pendant toute la durée de l’acquisition du spectre,
les valeurs moyennes et les écarts-types des positions du premier cristal ainsi que des
températures des deux cristaux sont conservés. Pour garantir des mesures sans références
externes, nous devons effectuer des acquisitions de spectres dispersifs et non dispersifs.
Habituellement, les spectres non dispersifs, de statistique plus élevée, sont obtenus en
balayant une fenêtre angulaire de 0.15◦, avec un temps d’acquisition de 10 minutes par
balayage. En général, trois à quatre balayages de 10 minutes sont réalisés pour constituer
un spectre non dispersif, totalisant une acquisition de 30 à 40 minutes. En revanche,
les spectres dispersifs, avec une statistique moindre, nécessitent de balayer une fenêtre
angulaire plus large de 0.2◦, avec des acquisitions de 20 minutes chacun, comprenant
généralement 20 à 25 balayages. Cela permet de limiter l’impact de la fluctuation de
l’intensité lumineuse de la source au cours de la journée. Pour les éléments comme le
soufre et l’argon à cinq électrons, les spectres dispersifs peuvent atteindre jusqu’à 0.7◦

pour le soufre et 0.4◦ pour l’argon, afin de pouvoir mesurer le bruit de fond du spectre.
Cet aspect est critique, car la forme naturelle des raies atomiques est une Lorentzienne.
La Lorentzienne est une distribution sans moyenne, ni écart-type, possédant des "ailes"
qui décroissent lentement. Ainsi, si la fenêtre de mesure n’est pas assez large, le bruit de
fond est mal estimé et peut causer des désaccords entre la mesure de l’amplitude et la
théorie [195].

Une journée typique de mesure avec le DCS comprend alternativement un spectre
non dispersif, suivi d’un spectre dispersif, puis à nouveau un spectre non dispersif. Cette
séquence permet de compenser d’éventuelles dérives temporelles. Chaque jour de mesure
permet d’obtenir deux valeurs semi-indépendantes de l’angle de Bragg. Pour garantir
des statistiques adéquates, les mesures sont répétées sur une période de deux à trois
semaines. Les campagnes expérimentales ont été menées durant les étés 2017 et 2018 et se
sont concentrées sur les transitions 1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2 −
1s22s22p 2P3/2 dans le soufre et l’argon boronoïdes.
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III.4 Développements sur le DCS
Durant ma thèse, plusieurs développements ont été réalisés en équipe sur le spec-

tromètre, et ma contribution personnelle comprend plusieurs aspects importants. Tout
d’abord, le remplacement de la table de rotation manuelle du spectromètre par un mo-
teur Newport RV350 a été réalisé. Ce nouveau moteur a nécessité la conception d’un
système de commande adapté, puisque le contrôleur ESP-301-3G intégrait uniquement
trois axes. Ce changement a également conduit à une évolution du logiciel de contrôle,
avec l’abandon du logiciel propriétaire LabView™ pour un logiciel C++ développé au
sein du groupe par César Godinho. Le nouveau système de contrôle est schématisé dans
la Fig. III.21.

Fig. III.21 Nouveau système de contrôle du DCS. Le moteur est contrôlé à
l’aide de cartes DRV installées dans un boîtier Newport XPS. Les encodeurs
sont lus grâce à un Heidenhain EIB740. Les deux sont connectés au réseau du
laboratoire, et contrôlés à l’aide d’un logiciel développé en C++.

Changement de Plaque Tournante
Le remplacement de la plaque tournante manuelle a exigé un démontage complet du

spectromètre et de sa table. L’atelier mécanique du LKB a fabriqué une plaque d’adapta-
tion rectifiée sur mesure pour intégrer le nouveau moteur. En parallèle, la table supportant
les rails a été réajustée pour permettre aux roues du moteur de s’aligner parfaitement sur
les rails, sans aucune contrainte. Ce processus a été réalisé en étroite collaboration avec
Kenza El-Asri, stagiaire de M1 que j’ai encadré durant l’été 2023. Le rail de support
a été ajusté en hauteur à l’aide de vis pour s’adapter à chaque position possible de la
table. Nous avons soigneusement mesuré les angles de la table dans les sens parallèle et
perpendiculaire à son axe, ainsi que l’inclinaison du rail à différents points et la différence
de hauteur entre la table et le rail. Par une série d’ajustements progressifs, en veillant à
minimiser l’inclinaison du rail et l’écart de hauteur sur toute la course, nous avons réussi à
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placer les roues de la table en contact avec le rail sans entraver le mouvement du moteur.
Cette méthode a permis de réduire l’écart de hauteur entre la table et le rail à moins d’un
dixième de millimètre sur toute la longueur de la course.

Système de contrôle du DCS
L’ajout d’un quatrième axe s’est avéré incompatible avec le contrôleur ESP-301-3G

existant. En conséquence, le système de contrôle et de lecture du DCS a été entièrement
repensé. Un boîtier Newport XPS a été installé, capable d’accueillir quatre cartes — trois
DRV01 et une DRV11 de Newport. L’utilisation d’une carte DRV11 était nécessaire, car
il était impossible d’installer quatre cartes DRV01 dans ce boîtier.

Les encodeurs ont été connectés à un boîtier Heidenhain EIB740. Ces deux boîtiers
sont intégrés au réseau de la salle SIMPA et communiquent avec un ordinateur dédié.
Parallèlement, César Godinho de l’université Nova de Lisbonne a développé un programme
en C++ pour contrôler les moteurs, calibrer et lire les encodeurs, ainsi que pour acquérir
des spectres. Cette évolution a permis de se libérer du logiciel propriétaire LabView™
, tout en procurant une meilleure maintenance et une évolutivité accrue du système de
contrôle.



Chapitre IV

Mesure de transitions 2p → 1s dans le
soufre et l’argon à cinq électrons

Lors des analyses précédentes, les mesures du groupe s’intéressaient aux mesures de
systèmes atomiques les plus simples. Une série de mesures du soufre et de l’argon, de 2 à 4
électrons ont été publiées [82, 83, 165, 166, 196, 197]. Ces mesures s’étaient principalement
intéressées aux tests de l’électrodynamique quantique en état lié (Bound State Quantum
ElectroDynamic, BSQED). Dans ce chapitre, je décris la méthode que j’ai mise en place
afin d’étudier des spectres de soufre et d’argon à cinq électrons, ainsi que les difficultés
rencontrées. L’objectif de cette analyse est double. Le but de cette étude est de comprendre
la structure du soufre et de l’argon à cinq électrons, afin de la comparer à la théorie pour
améliorer la compréhension de la contribution des corrélations électroniques à l’énergie des
niveaux électroniques. Le second objectif est de déterminer la largeur naturelle, l’énergie,
et, éventuellement, l’intensité relative de ces transitions.

IV.1 Introduction

IV.1.1 Contexte

L’étude des ions à cinq électrons, dits boronoïdes, est d’importance grandissante. Ré-
cemment, l’étude de l’argon boronoïde a été mis en avant par l’étude de sa structure fine,
tout d’abord par la spectroscopie du niveau 1s22s22p 2P1/2 − 2P3/2 [198] de l’Ar13+,
puis par la détermination de son facteur de Landé [199]. Ces études de hautes précisions,
permises grâce à la spectroscopie laser, permettent des tests de BSQED. De plus, la tran-
sition intracouche 2P3/2 −2 P1/2 est une transition quadrupolaire magnétique interdite
(M1). Comme les autres couches sont remplies, il s’agit de la seule transition autorisée.
Ainsi le temps de vie de cette transition est long, uniquement 17 Hz pour une transition
de 679 THz, soit un rapport de 2.50 × 10−14. Ce temps de vie permet le design d’une
horloge ionique à l’aide de cette transition.

Toutefois, l’étude de la couche interne des espèces boronoïdes est très incomplète. Dans
la base du NIST [200], des transitions 2p → 1s sont listées uniquement pour quatre élé-
ments : le bore [201], le carbone [202], le chrome [203] et le fer [204, 205]. Plus récemment,
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le silicium et le soufre ont été mesurés par le groupe de Livermore [34]. Des études sur
des ions boronoïdes ont été également effectués pour le tungstène [206], le thorium [207]
et l’uranium [94, 208], mais, dans ces cas, seule la transition 2P3/2 − 2P1/2 a été mesurée.
L’étude des couches K de ces derniers rend leur étude difficile, puisque très énergétique
(>60 keV).

L’étude des éléments boronoïdes à couche K ouverte reste accessible pour les éléments
à plus bas Z. Pour les éléments autour de l’argon, à moyen Z (i.e., Z ≈ 14 − 22), le
couplage électronique change, passant d’un couplage LS à un couplage JJ, ce qui peut
engendrer de nombreux croisements de niveaux. Ainsi, la comparaison à la théorie est
importante. De plus, le nombre élevé d’électrons rend l’inclusion des corrélations jusqu’à
une couche élevée indispensable. L’inclusion de ces corrélations impose le calcul d’un très
grand nombre de niveaux, pouvant engendrer des problèmes de convergences. De plus,
l’effet Auger est proéminent dans les systèmes à couche interne ouverte, et contribue pour
une grande partie à la largeur naturelle des niveaux (voir section IV.5).

Enfin, au-delà des tests de théorie, les ions boronoïdes à moyen Z, et plus parti-
culièrement les éléments de numéro atomique pairs, sont très présents dans les plasmas
astrophysiques [209]. Le lancement réussi de XRISM [210], en septembre 2023, montre des
spectres dans lesquels le soufre et l’argon sont très abondants [32], avec la présence d’états
électroniques allant du néon à l’hydrogène. Mesurer expérimentalement ces transitions à
cœur excité permet ainsi de compléter notre connaissance de la physique atomique, mais
permet aussi de mieux comprendre les phénomènes astrophysiques. En produisant des
références de haute précision en laboratoire, on permet de mieux comprendre les spectres
astrophysiques [211].

IV.1.2 Les données du soufre et de l’argon Boronoïde

Les spectres du soufre et de l’argon avec cinq électrons ont été enregistrés pendant
deux campagnes de prise de données. L’argon boronoïde a été mesuré du 7 au 13 juillet
2017, et du 6 au 13 juin 2018. Le spectre du 6 juin 2018 a servi à la mise en place de
la mesure, et n’a pas été utilisé pour l’analyse. Le soufre a été ensuite mesuré les 26 et
27 juillet 2018. Ces spectres sont tout d’abord remarquables par leur grande intensité.
Les spectres du soufre montrent, à son maximum, 60 coups/s et l’argon 30 coups/s. Ces
statistiques sont un atout pour l’analyse des spectres et permettent une sensibilité à la
forme de la raie. Cet aspect sera discuté plus loin dans cette section.

Les spectres présentent cinq pics (voir figure IV.1), que l’on numérote de gauche à
droite. Certains, d’une forme aplatie et large (e.g., le deuxième pic de l’argon) ou asymé-
trique (e.g., le troisième pic de l’argon), suggèrent que plusieurs transitions atomiques non
résolues sont observées. Ce spectre, de 0.4◦, est plus large que la largeur de 0.2◦ mention-
née plus tôt, dû au nombre de contributions élevées dans ce spectre. Le spectre semble
également montrer une symétrie par rapport au pic principal. Le second et le quatrième
pic semblent équidistants par rapport au troisième.

La complexité de ce spectre pose la question de l’identification des transitions obser-
vées (voir figure IV.1 et tableau IV.1) ainsi que de leurs énergies et leurs largeurs. Des
mesures du soufre et de l’argon ont déjà été effectuées, dans le soufre à l’aide d’EBIT et
d’un détecteur microcalorimètre [34], et dans l’argon à l’aide plasma laser, d’un cristal
courbe et d’une plaque photographique [60]. Toutefois, ces méthodes produisent efficace-
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Fig. IV.1 Spectre expérimental dispersif du soufre de boronoïde, compa-
rée avec des prédictions théoriques. Les transitions ont été calculées dans la
Ref. [212]. La hauteur de chaque barre correspond au nombre maximal de coups
multiplié par le rendement de la transition attendu. Les transitions sont présen-
tées dans la Tab. IV.1.
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ment des triples excitation (trois électrons qui ne sont pas au niveau fondamental). Ces
spectres sont peu résolus, avec de nombreuses transitions mélangées et rendent l’identi-
fication des transitions difficiles. La température électronique de SIMPA est très élevée
(≈40 keV [164]) comparée à l’énergie d’ionisation des ions du plasma (environ 3.2 keV
pour le S11+ et 4.2 keV pour l’Ar13+). La probabilité qu’un électron périphérique soit ex-
cité lors d’une ionisation par impact électronique est réduite par cette grande différence
d’énergie. De plus, la résolution d’un spectromètre à double cristal est plus haute que
celle d’un microcalorimètre ou que d’un cristal courbe. Ces deux avantages permettent de
mesurer des transitions de manière plus précise, tout en fournissant une meilleure identifi-
cation. Les mesures publiées par Schlesser et Machado étudient des excitations simples et
doubles (1s2s22p2 et 1s2s2p3). En considérant les transitions les plus intenses des calculs
de Costa [214], on recense 15 transitions possibles pour l’argon boronoïde. Dans le cas du
soufre, les transitions sont listées en Tab. IV.1. Les transitions sont comparées au spectre
dispersif en Fig. IV.1.

Cette analyse révèle de multiples défis. Pour mieux comprendre les contributions ato-
miques au sein des spectres de soufre et d’argon boronoïdes, il est nécessaire de mettre en
place une analyse sensible à la forme de raie et au nombre de contributions atomiques.
En effet, si une raie est déformée ou asymétrique, cela peut s’expliquer par l’existence
de plusieurs transitions qui ne sont pas résolues au sein du spectre. Pour ce faire, il faut
attentivement choisir la modélisation de la raie atomique et des effets de notre installation
expérimentale. Ce choix peut faire varier l’énergie mesurée de plusieurs meV [165]. En-
suite, il faudra utiliser des modèles à plusieurs contributions, en choisissant correctement
le modèle de la contribution.
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Table IV.1 – Calculs de Palmeri, et al. [212], pour le soufre de type boronoïde. Ces calculs
utilisent la méthode Hartree-Foch Relativiste (HFR) de la suite de codes de Cowan [213].

Transition Niveau Initial Niveau final J Énergie (eV) Rendement

1 1s2s22p2 2D3/2 1s22s22p 2P1/2 2392.2704 0.959
2 2P1/2

2P1/2 2394.8581 0.748
3 2P1/2

2P3/2 2393.2401 0.227
4 2P3/2

2P3/2 2394.9044 0.888
5 2S1/2

2P3/2 2399.0750 0.873
6 1s(2S)2s2p3(3P ) 4P1/2 1s22s2p2 4P1/2 2396.6172 0.124
7 4P1/2

4P3/2 2396.0151 0.875
8 4P5/2

4P3/2 2396.1077 0.192
9 4P5/2

4P5/2 2395.1819 0.802
10 4P3/2

4P1/2 2396.7099 0.241
11 4P3/2

4P3/2 2396.1077 0.111
12 4P3/2

4P5/2 2395.2282 0.646
13 2P3/2

2D3/2 2396.4782 0.152
14 2P3/2

2D5/2 2396.4319 0.386
15 2P1/2

2D3/2 2396.6635 0.550
16 1s(2S)2s2p3(1D) 2D5/2

2D5/2 2399.3072 0.228
17 2D3/2

2D5/2 2399.5858 0.227
18 1s(2S)2s2p3(1P ) 2P3/2

2P1/2 2392.5012 0.142

Pour des fins de clarté, dans ce chapitre, on définit un spectre comme le résultat
d’un scan effectué par le DCS, comme décrit en section III.3.7. On définit comme mesure
l’ensemble des spectres non dispersifs et dispersifs effectués. Pour la mesure de l’énergie,
chaque série 1 de mesure est une paire de spectres non dispersif – dispersif (deux spectres
non-dispersifs par jour, avec un seul spectre dispersif), comme décrit en chapitre III.3.7.

IV.2 Analyse de données

Jusqu’à présent, chaque mesure publiée par notre groupe concernait des systèmes de
2 à 4 électrons, possédant un trou K, i.e., un électron manquant dans la couche n = 1.
Le nombre réduit d’électrons, et le nombre réduit de transitions possibles, a permis une
identification non ambiguë de chaque raie. Au contraire, à cause de la présence de cinq
électrons et de la couche 2p remplie à moitié, les données du soufre et de l’argon boronoïdes
sont bien plus complexes. Déjà présentées dans la thèse de Machado en 2018, les données
du soufre et de l’argon boronoïdes n’avaient toujours pas été analysées. La complexité
des spectres a nécessité l’utilisation de nouvelles techniques d’analyse Bayésiennes, pour
déterminer le nombre de transitions visibles.

1. Traduit par run dans les figures
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IV.2.1 Analyse Bayésienne
Devant la possibilité d’un grand nombre de transitions non résolues, il a été nécessaire

d’utiliser une approche Bayésienne pour l’analyse de ces spectres. L’analyse Bayésienne
offre la possibilité d’obtenir d’éventuelles transitions non résolues dans le spectre. Dans la
suite de la section, je décris brièvement le principe essentiel de l’analyse bayésienne utilisé
dans ce travail d’analyse.

Chaque canal de mesure des spectres est associé à une incertitude, dépendant du
nombre de coups enregistrés. Lorsqu’on cherche à modéliser une observation avec un mo-
dèle donné, il est essentiel d’évaluer dans quelle mesure ce modèle décrit les données
observées. Ici, on suppose que les incertitudes suivent une distribution Gaussienne. En
effet, les spectres possèdent plus de 100 "coups" par canal, ce qui permet d’approximer
correctement la distribution de Poisson du bruit de photons, par une distribution Gaus-
sienne. La probabilité qu’un modèle M de paramètres θ explique les données {xi, yi} avec
des incertitudes σi sur yi est alors proportionnelle à :

P (xi, yi|θ) ∝ exp
(

−
∑

i

(yi − M(xi, θ))2

2σ2
i

)
= exp

(
−1

2χ2
)

.

Cette probabilité est appelée fonction de vraisemblance, c’est-à-dire la probabilité
d’observer les données {xi, yi} sous les hypothèses du modèle. En minimisant le χ2, on
maximise cette vraisemblance, une approche couramment utilisée en statistique fréquen-
tiste, sous le nom de méthodes des moindres carrés, ou χ2. Cependant, cette méthode ne
permet pas de comparer directement différents modèles entre eux.

Pour comparer les modèles, il faut calculer la probabilité qu’un modèle M explique
les données, P (M |{xi, yi, σi}). Selon le théorème de Bayes, cette probabilité s’exprime
comme suit :

P (M |{xi, yi, σi}) = P ({xi, yi, σi}|M)P (M)
P ({xi, yi, σi}) ,

où P ({xi, yi, σi}|M) est l’évidence bayésienne, P (M) représente la connaissance a
priori du modèle – considérée comme constante pour les modèles considérés– et P ({xi, yi, σi})
est la probabilité totale des données, qui joue le rôle d’un facteur de normalisation, aussi
appelée vraisemblance marginale. La connaissance a priori que l’on peut avoir d’un modèle
peut influer sur le résultat de l’analyse [215].

L’évidence bayésienne P ({xi, yi, σi}|M) se calcule en intégrant sur l’ensemble des pa-
ramètres du modèle :

P ({xi, yi, σi}|M) =
∫

P ({xi, yi, σi}, θ|M) dθ =
∫

P ({xi, yi, σi}|θ, M)P (θ|M) dθ.

Dans cette intégrale, il faut considérer deux quantités : la fonction de vraisemblance
P ({xi, yi, σi}|θ, M) et la distribution a priori des paramètres P (θ|M). Le défi principal de
ce calcul réside dans la dimension de l’intégrale, qui correspond au nombre de paramètres
du modèle, pouvant être très grand. Plus le nombre de paramètres est élevé, plus l’intégrale
devient complexe à évaluer numériquement.
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Pour résoudre ce problème, John Skilling a proposé, en 2004, une méthode innovante
appelée le "nested sampling". Cette méthode consiste à explorer progressivement l’espace
des paramètres, par l’intermédiaire d’un ensemble d’échantillons qui évolue, en se concen-
trant de plus en plus sur les régions où le modèle semble le mieux correspondre aux
données, en transformant l’intégrale multidimensionnelle en une intégrale unidimension-
nelle [216].

L’algorithme commence par échantillonner l’espace des paramètres selon la distribu-
tion a priori que l’on a de la solution sur les paramètres (la distribution a priori). Pour
chaque point, on calcule la vraisemblance associée à ce jeu de paramètres. À chaque
étape, on identifie et remplace l’échantillon de l’ensemble considéré qui correspond à la
plus petite vraisemblance par un nouvel échantillon, choisi dans une région de l’espace
des paramètres dans laquelle la correspondance avec les données est meilleure (i.e., la
vraisemblance est la plus grande). En prenant en compte la taille estimée des portions de
l’espace des paramètres (notées Vi pour un volume total de l’espace V ) de même évidence
(notées Li), il est possible de calculer l’évidence bayésienne Z à l’aide d’une somme à une
dimension :

Z = 1
V

∑
i

LiVi

Cette méthode est particulièrement efficace pour les problèmes avec un nombre élevé
de paramètres. Elle permet aussi de comparer les modèles de manière rigoureuse en privi-
légiant ceux qui procurent un bon compromis entre complexité et adéquation aux données.
La force de l’analyse Bayésienne réside dans le calcul de l’évidence, c’est-à-dire l’intégrale
de la vraisemblance sur l’espace des paramètres, là où l’approche fréquentiste ne s’appuie
que sur le maximum de vraisemblance.

Le programme nested_fit

Le programme nested_fit est basé sur l’algorithme de nested sampling développé en
FORTRAN par Martino Trassinelli [217]. Le programme permet d’ajouter des fonctions
dans un fichier dédié, afin d’implémenter des modèles adaptés au problème. Le programme
est piloté par l’intermédiaire d’un fichier d’entrée présenté en liste IV.1. Ce fichier d’en-
trée permet de paramétrer l’analyse de données, en choisissant notamment le nombre de
points d’échantillon, la méthode de recherche, la méthode de convergence, le modèle et
la distribution a priori des paramètres du modèle. Le nombre de points utilisés affecte
la précision de l’échantillonnage. Dans cette étude, j’en ai utilisé 2000. La méthode de
recherche est la méthode utilisée pour déterminer le tirage des échantillons. Une méthode
de recherche efficace permet de converger plus rapidement. Les résultats présentés ici ont
été obtenus avec la méthode du slice sampling [218]. Pour le critère de la fin de l’al-
gorithme, j’ai utilisé l’option permettant l’arrêt lorsque l’évidence calculée et l’évidence
estimée est inférieure à une certaine valeur (généralement 10−5). Le nombre d’essais est
une ancienne méthode d’estimation de l’incertitude utilisée par l’algorithme. L’incertitude
était obtenue par écart-type de l’évidence obtenue à chaque essai. Ici, j’ai utilisé l’incer-
titude estimée par nested_fit. La bonne convergence de l’algorithme est assurée par la
capacité de l’algorithme à trouver de nouveaux points. En effet, si les paramètres sont mal
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ajustés, ou si des clusters sont présents, l’algorithme peine à trouver des échantillons avec
une meilleure vraisemblance. On peut également s’assurer de la bonne convergence en
regardant les probabilités de distribution des paramètres. Une distribution de probabilité
dont le maximum est en dehors de la limite du paramètre est signe qu’il est surcontraint.
Enfin, une différence faible entre les données et le meilleur ajustement rendent compte
de la qualité de l’ajustement. L’algorithme nested_fit inclut également un algorithme de
partitionnement, utile en cas de distributions de probabilités multimodales, et qui per-
met d’améliorer la vitesse de convergence. J’ai utilisé la méthode de partitionnement non
paramétrique mean shift [218].

Listing IV.1 – Exemple d’un fichier d’entrée de nested_fit.
1 4.4 # Program version
2 he -histo.dat # Name of the (first) data file
3 n # Set of files (y/n)
4 1c # Type of data: error bars or not and dimensions (1c,1e,2c,2s,2e

)
5 GAUSSIAN # Type of probability model for error bars
6 1000 # Number of live points
7 LIKE_ACC # Method used for convergence
8 1.E -05 0.01 # Evidence final accuracy and additional convergence

parameters
9 SLICE_SAMPLING # Type of search of live points

10 1 3 100 10 # Param. search algo. (2) , max n. tries , max of max tries
11 n f 0.5 0.2 # cluster analysis or not (y/n), method (f/g/d/s/k), param.

cluster algo. (2)
12 1 100000 # Number of tries and maximum of steps
13 GAUSS_BG # Name of the function
14 L # Additional data: left/right (l/r)
15 500 20 # Additional data: npoint , nwidth for convolution
16 1 1024 0 0 # xmin , xmax (ymin , ymax)
17 4 # number of parameters
18 # npar name value step min max fixed
19 1 ’bg’ 0.11 -1 0. 0.5 0
20 2 ’x0’ 454.6 -1 400 600 0
21 3 ’amp ’ 296 -1 20 1000 0
22 4 ’sigma ’ 20.0 -1 0 100 0

IV.2.2 Modélisation des contributions

Comme expliqué dans la section précédente, le calcul de l’évidence, fournie par l’ana-
lyse Bayésienne, permet la comparaison entre les modèles. Pour l’analyse des spectres,
la question du choix de la modélisation est double. Tout d’abord, quel est la forme d’un
spectre composé d’une unique transition atomique. La seconde, est celle de la modéli-
sation d’un spectre de plusieurs transitions. Toutefois, le choix du modèle de raie pour
chaque composante spectrale est fondamental, puisqu’il influence directement l’évidence
du modèle à plusieurs raies. Pour le modèle de raie, deux choix s’offrent à nous pour ce
travail : le modèle de Voigt et le modèle issu de la simulation.
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IV.2.2.1 Profil de Voigt
Le profil de Voigt est une modélisation standard pour les données atomiques. En effet,

si l’on considère l’émission d’un photon par un atome, la forme naturelle de la raie est :

L(E, A, E0, Γ) = A × 2
πΓ

1
(E−E0

Γ/2 )2 + 1
.

Pour cette distribution, A représente le nombre de photons émis, E0 l’énergie de la raie,
Γ représente la largeur naturelle de la raie. Cette modélisation ne se révèle cependant
pas suffisamment précise, puisque d’autres phénomènes interviennent. En effet, dans la
source SIMPA, les ions sont à une température non nulle. Cette température engendre
un élargissement, proportionnel à la distribution en vitesse des ions dans la source. Cette
distribution est Gaussienne :

G(E, Ek) = 1
Ek

√
2π

e
− E2

2E2
k ,

avec Ek la température multipliée par la constante de Boltzmann kB. La prise en compte
de la température n’est pas suffisante puisque la méthode de mesure engendre également
un élargissement σinstr, dû à la réponse des cristaux et de la géométrie du spectromètre.
Cet élargissement peut également être modélisé par un élargissement Gaussien. La largeur
résultante σ est la somme quadratique de ces deux composantes σ =

√
Ek

2 + σ2
instr Par

la composition de ces distributions, à l’aide du produit de convolution, on obtient :

V (E, A, E0, Γ, σ) =
∫

A × 2
πΓσ

√
2π

1
(E−E0

Γ/2 )2 + 1
e− (E−t)2

2σ2 dt.

Ce modèle est appelé la distribution de Voigt [219]. Comme vu à la Sec. III.3.2, le profil
de Voigt ne rend pas compte du profil de diffraction de raie et des possibles asymétries.
Toutefois, ce profil se révèle efficace pour l’analyse de contributions de faible statistique.
Dans cette analyse, le profil de Voigt a été utilisé pour appréhender le spectre du soufre
et de l’argon boronoïdes.

Il est possible d’obtenir l’angle de Bragg en ajustant chaque spectre dispersif et non
dispersif en fonction de leur position et de l’Eq. (III.2). L’énergie est alors obtenue par la
relation :

E(T, ΘBragg) = hcn

2 d(1 + η0(T − T0) + η1(T − T0)2)︸ ︷︷ ︸
d(T )

1
sin (ΘBragg + χ tan ΘBragg)

(
1 − δ

sin2(ΘBragg)

) ,

où n est l’ordre de réfraction, δ est la différence à l’indice de réfraction i : δ = i − 1. le
facteur hc est le facteur de conversion longueur d’onde - énergie égal à ≈12.4 keV Å 2 [220].
Les termes η sont les facteurs de dilatation du cristal de silicium, mentionné en Sec. III.3.1
à l’Eq. (III.3), qui correspond à la grandeur d(T ), la distance interréticulaire du cristal, à
la température T . Le coefficient χ est le coefficient de divergence verticale [154] :

2. Sans incertitude depuis la révision du système international d’unité par le Comité International des
Poids et Mesures [220]
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χ = a2 + b2

24L2 ,

avec a et b les dimensions verticales et horizontales du faisceau, définies par l’électrode
de polarisation et la taille du détecteur et L la distance entre l’électrode de polarisation
et le détecteur. Ici, on a le facteur χ ≈ 10−5.

Ce modèle est d’un usage pratique, puisqu’il ne requiert aucune entrée pour son uti-
lisation. En effet, il s’ajuste de lui-même aux largeurs de la contribution. Cet avantage
peut se retrouver contre-productif si l’on n’impose pas de limites aux largeurs, et peut
cacher plusieurs contributions, proches.

IV.2.2.2 Simulation ab initio
Des simulations ab initio ont été développées au sein du groupe par Amaro [165]. Ces

simulations donnent en sortie les résultats d’une mesure complète, en fournissant le spectre
simulé dispersif et non dispersif. Ces simulations considèrent les effets de la géométrie et
de la diffraction du spectromètre. Afin de produire des simulations le plus proche de la
réalité, les simulations incluent les caractéristiques géométriques de la source, des deux
cristaux et du détecteur. Tout d’abord, les simulations incluent la forme de raie d’émission
de photon dans un plasma chaud, comme mentionné précédemment. Pour implémenter le
profil de Voigt dans la simulation, une énergie moyenne, une largeur Gaussienne (pour la
température des ions) et une largeur Lorentzienne (dite largeur naturelle) sont données en
entrée. Ce profil est utilisé, selon un processus Monte-Carlo, pour générer aléatoirement
une énergie afin de correspondre au profil d’émission d’un photon. Cette énergie E est
convertie en une longueur d’onde λ par la relation hc = Eλ, avec h la constante de Planck
et c la vitesse de la lumière. La réflexion sur un cristal est incluse grâce à la théorie de la
diffraction dynamique. La réflectivité des cristaux est calculée à l’aide de la librairie python
XOPPY [191], qui est un portage du logiciel XOP (X-ray Oriented Program). XOPPY
utilise également la librairie xraylib [189] qui calcule la section efficace de fluorescence
induite par les rayons X. Les profils sont générés en supposant que la lumière émise par
la source soit non polarisée, i.e., une réflexion avec une polarisation σ et p. Un exemple
de profil est montré en section III.3.2 en Fig. III.11. Le profil de réflectivité est donné en
entrée de la simulation, puis est interpolé à l’aide de splines cubiques. Les courbes sont
évaluées à l’angle de Bragg ΘBragg, correspondant à la longueur d’onde λ et à l’angle θ qui
correspond à l’angle entre le photon incident et les plans cristallins du cristal. Le profil
dépend les coefficients de réfractions du cristal et d’absorption, qui dépendent de l’énergie.
Des rayons X sont générés aléatoirement depuis la source plasma, jusqu’aux cristaux. La
dépendance en température de la distance interréticulaire du cristal est incluse avec la
correction linéaire en température

d(T ) = d22.5(1 + η0(T − 22.5)),

avec d22.5 la distance interréticulaire à 22.5 ◦C et T la température en degrés Celsius. d22.5
est obtenu à l’aide de l’équation (III.3) à la section III.3.1.

Pour l’analyse des spectres de soufre et argon, l’élargissement Doppler doit être déter-
miné depuis la mesure de l’élargissement Doppler de raies M1, lesquelles ont une largeur



72 Chapitre IV. Étude de l’argon et du soufre boronoïdes

naturelle négligeable comparée à la résolution du détecteur. L’élargissement Doppler du
soufre a été mesurée dans les références [83, 166] (93(7) meV pour la référence [166]) et la
référence [83] pour l’argon (81(5) meV), dans des conditions similaires de mesure. L’élar-
gissement Doppler a été mesuré pour du soufre et de l’argon à deux et quatre électrons.
Comme l’énergie de l’ion de charge q dans le piège électrostatique de potentiel V est
proportionnelle à la charge, l’énergie cinétique Ec est égale à Ec = qV . Ainsi, entre deux
ions de charge q1 et q2, le ratio de vitesse entre les deux ions est v1/v2 =

√
q1/q2. Ainsi,

l’élargissement Doppler pour les espèces à cinq électrons peuvent être obtenues par la
relation :

T (q) =
√

q

qM1
T (qM1),

avec T (q) la température des ions de charge q, qM1 la charge de l’ion produisant la raie
M1 mesurée Ainsi, on obtient des élargissements Doppler pour le soufre de 82(6) meV et
de 73(5) meV pour l’argon.

À l’aide de ces ingrédients, les simulations sont capables de produire un profil sensible à
la température des ions dans la source, de la largeur naturelle des transitions et de la forme
de raie. Toutefois, chaque simulation demande en entrée de donner une température d’ion,
une largeur naturelle et une énergie. Il est nécessaire d’ajuster chacun de ces paramètres
un à un, afin de déterminer l’énergie des transitions.

IV.2.2.3 Utilisation de ces modèles

Une fois les modèles de raies définis, ils peuvent être utilisés pour modéliser les pics
présents dans nos spectres. Il faut alors combiner ces modèles de raies, avec un modèle
de bruit de fond :

S (θ, θi, Ii, σ, γi, p⃗) =
cmax∑
i=1

Ii ∗ M((θ − θi), σ, γi) + P (θ, p⃗j), (IV.1)

avec cmax le nombre de raies, S le modèle complet pour le spectre, Ii l’intensité de la
raie, M le modèle utilisé pour la raie et P un polynôme, représentant le bruit de fond,
de coefficients p⃗. En général, P est d’ordre 0 ou 1. Le modèle M est le modèle comparé
successivement à l’aide de l’analyse Bayésienne, en fonction du nombre cmax de raies.

IV.2.2.4 Étude simultanée des spectres

Les précédents modèles sont adaptés à l’étude de chaque spectre indépendamment. Or,
les propriétés physiques, comme les différences d’énergie ou les intensités relatives, de tous
les complexes de transitions sont communes à tous les spectres. Ainsi, on peut utiliser ces
propriétés pour définir un modèle décrivant tous les spectres simultanément. Pour chaque
spectre, numéroté j, je modélise chaque contribution à partir de la contribution la plus
intense :
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Sj (θ, θj , dθi, Ij , dIi, σ, γi, p⃗j) = Ij ∗ M((θ − θj), σ, γ1)+
cmax∑
i=2

dIi ∗ Ij ∗ M((θ − θj − dθi), σ, γi) + P (θ, p⃗j),

avec S le modèle pour le spectre j, dIi l’intensité relative de la contribution i, par
rapport à l’intensité Ij de la contribution la plus intense, dθi la position relative à la
position θj de la contribution la plus intense, et P un polynôme, représentant le bruit de
fond du spectre j, de coefficients p⃗j . La largeur σ, représentant l’élargissement Doppler
(et instrumental dans le cadre du modèle de Voigt), est commune à tous les spectres. Le
calcul de la vraisemblance pour l’ensemble des spectres est la somme de la vraisemblance
de chaque spectre.

IV.3 Détermination du nombre de contributions

Dans cette section, je décris la méthode développée pour déterminer le nombre de
contributions dans les spectres de soufre et d’argon à cinq électrons. Afin de déterminer
le nombre de contributions dans chaque pic, l’idée principale est de venir les étudier un à
un afin de déterminer le nombre de contributions.

L’objectif est de comparer la description des données par un nombre de contributions
différents en utilisant l’analyse Bayésienne et le calcul de l’évidence. Dans le modèle décrit
dans l’équation (IV.1), on fixe le modèle de raie M et on fait changer le nombre cmax de
contributions. Le but est de comparer l’évidence bayésienne (BE) en fonction de cmax. Les
méthodes testées visent à utiliser la comparaison Bayésienne de manière la plus efficace.

IV.3.1 Méthode naïve et limites

Une manière naïve d’appréhender les spectres est d’ajuster le spectre directement, en
ajustant tout d’abord avec cinq contributions, comme montré en Fig. IV.2, et de rajouter
des contributions une à une par la suite.

Toutefois, comme mentionné en section IV.2.1, la méthode du nested sampling perd en
efficacité lorsqu’il s’agit de traiter un espace de paramètre de haute dimensionnalité [221].
Le nested sampling se trouve plus efficace dans des problèmes à basse dimension (ndim <
20). L’autre problème de cette méthode est la haute symétrie de la modélisation. En effet,
on sait qu’il y a au moins cinq contributions, que l’on peut assigner, une pour chaque pic,
en contraignant la position des contributions. Ne connaissant a priori pas les transitions
mesurées dans le spectre, on ne peut poser aucun a priori sur la position des contributions
additionnelles.

Or, la modélisation est identique par permutation des paramètres. Ainsi, le nested
sampling va reconstruire les différentes densités de probabilité des paramètres, avec tous
les paramètres des contributions libres identiques. Ainsi, plus l’on ajoute des profils dans
notre modèle de spectre, plus on augmente la symétrie de notre analyse. Ce phénomène
se perçoit tout particulièrement lorsque l’on souhaite construire les distributions de pro-
babilité de chaque paramètre. Pour compenser cet effet, il faut augmenter le nombre de
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Fig. IV.2 Spectre du soufre boronoïde, ajusté avec cinq profils de Voigt et un
fond linéaire. On peut voir la limitation du profil de Voigt pour modéliser la
queue du troisième pic.
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points utilisés pour échantillonner l’espace des paramètres, ce qui augmente considéra-
blement le temps d’analyse, en plus d’affecter la convergence. Les densités de probabilité
des positions de trois contributions d’un modèle contenant huit profils de Voigt sont in-
diquées dans la figure IV.3. Cinq de ces huit contributions ont été contraintes sur chaque
pic visible du spectre. Les trois autres contributions ont été laissées libres, pour étudier
la présence de raies atomiques dans le spectre. Comme ces trois contributions jouent le
même rôle, les distributions de probabilité sont les mêmes. L’ajustement des données avec
ce modèle est le même si l’on permute leurs paramètres. Toutefois, chaque maximum local
donne la position d’une raie probable, sans pour autant prouver son existence.

Ces limitations incitent à la segmentation du problème, afin de limiter la taille de l’es-
pace des paramètres étudiés pour pouvoir étudier plus efficacement chaque contribution.

IV.3.2 Étude pic par pic

Pour éviter les problèmes de symétrie entre les paramètres du modèle de la méthode
précédente, on effectue un découpage de notre problème. Pour ce faire, on définit un
découpage des données entre chaque pic. Chaque zone définie est la zone d’étude de
chaque pic, afin d’étudier chaque contribution séparément, tout en considérant les pics
voisins. Le découpage par spectre est présenté en figure IV.4.

Ensuite, pour chaque zone définie, on applique un modèle avec un nombre variable
de raies et l’on compare l’évidence pour chaque modèle. Afin d’analyser les résultats,
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Fig. IV.3 Densité de probabilité de l’ajustement de huit profils de Voigt de
l’argon boronoïde. Les variables indiquées sont la position du troisième Voigt
(centré sur le troisième pic) et la position des trois autres Voigt, sans aucune
contrainte sur leurs positions. Elles peuvent être remplacées l’une par l’autre, ce
qui explique la forme similaire des distributions des trois profils de Voigt libres.
L’exécution a été réalisée avec dix essais pour limiter les zones inexplorées.

on analyse la mesure en étudiant les spectres indépendamment les uns des autres. Ces
spectres mesurent des complexes de transitions, dont les intensités relatives et les diffé-
rences d’énergie sont les mêmes. On compile alors, spectre par spectre, les résultats du
meilleur ajustement. Lorsque l’on regarde l’évidence spectre par spectre, les résultats ne
sont pas homogènes. Un exemple dans le spectre de soufre, comportant deux spectres non
dispersif, est montré en figure IV.5.
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Fig. IV.4 Spectre de soufre et d’argon, avec le découpage pic par pic indiqué.
Chaque zone a été ajustée indépendamment. Le meilleur ajustement est montré
en noir. La bonne continuité entre les zones ajustées montre la modélisation
cohérente entre les différentes zones
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Fig. IV.5 Tracé de l’évidence du soufre, pour les deux spectres. Chaque contri-
bution a été ajustée avec un profil de Voigt, à l’exception d’un pic (indiqué en
légende), ajusté avec un, deux ou trois Voigt. L’évidence montrée est la différence
d’évidence par rapport à l’évidence à un Voigt. Pour tous les pics, l’évidence est
plus élevée pour plus qu’une contribution, ce qui indique un effet systématique,
car certains pics à faible contribution ne peuvent pas résoudre de multiples contri-
butions.
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Une limitation de cette méthode est que l’évidence est calculée sur tout le spectre.
Ainsi, on n’ajuste pas simplement un pic, mais tous. Ici, comme le troisième pic est de
plus grande intensité que les autres, sa mauvaise modélisation est compensée avec les
contributions ajoutées pour modéliser ses voisins. Un exemple de cet effet est montré en
figure IV.6. La densité de probabilité de la position d’un des Voigt vient compenser la
queue du troisième pic. Il est donc nécessaire d’exclure la zone non étudiée afin de déter-
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miner le nombre de contributions dans chaque pic.

Pour éviter de faire peser les contributions des autres pics, on ne considère plus que
les pics un à un, en gardant les mêmes coupes. On étudie de la même manière chaque
spectre dispersif indépendamment, à l’aide de Voigt. Les contributions voisines peuvent
affecter l’ajustement, donc les profils de Voigt obtenus à l’étape précédente sont utilisés
pour modéliser leurs queues. Afin de limiter les problèmes de symétries lors de l’ana-
lyse, on impose à la première contribution d’être la plus intense (i.e., de contenir le plus
de photons). La position des autres contributions est obtenue de manière relative à la
contribution principale.

Dans le cadre du soufre, cette méthode donne un modèle à une contribution plus
probable pour chaque pic, à l’exception du troisième, comme montré dans la figure IV.7.
Selon le spectre, l’évidence n’est pas forcément maximale pour le même nombre de contri-
butions.

Toutefois, dans ce cas, pour chaque spectre, chaque contribution supplémentaire aug-
mente le nombre de variables utilisées par spectre de trois : une pour la position de
contribution, une pour son amplitude et une pour la largeur naturelle par spectre. Cette
augmentation du nombre de variables pénalise plus fortement les modèles complexes lors
du calcul de l’évidence.

Or, nested_fit permet d’effectuer une analyse de tous les spectres simultanément, à
l’aide du modèle décrit en section IV.2.2.4. Cette approche permet de faire jouer plus de
statistiques, ce qui peut révéler des contributions cachées. De plus, le pic principal ne peut
pas être étudié sans inclure la forme de raie liée à la diffraction sur des cristaux, comme
évoqué dans la section III.3.2.

Pour étudier le pic central avec les simulations, j’ai produit un ensemble de simula-
tions, d’énergie proche à l’énergie théorique des raies. Comme la largeur naturelle est fixée
pour chaque simulation, on effectue un ensemble de simulations de largeurs naturelles dif-
férentes. On ajuste ensuite ces simulations une à une afin de tester la modélisation de
notre pic. Pour étudier deux contributions en même temps, il faut tester toutes les com-
binaisons de deux simulations. Pour cette analyse, nous nous limitons à des simulations
avec des largeurs naturelles de 0 meV à 600 meV. L’évidence du modèle pour un nombre
de contributions donné est le maximum d’évidence de tous les ajustements effectués.

Comme montré en figure IV.8, cette analyse confirme la déduction précédente pour le
nombre de contributions présente dans les pics 1, 2, 4 et 5 du soufre et de l’argon. Pour le
pic central, le résultat diffère selon l’élément. En effet, dans le cas de l’argon, l’évidence
est plus élevée pour un modèle à deux contributions, tandis que pour le soufre, l’évidence
est plus élevée pour le modèle à une contribution unique.
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Fig. IV.6 a) Densité de probabilité de l’ajustement du spectre d’argon, pour
les positions du troisième Voigt (x03), correspondant au troisième pic, et des
deux Voigt ajustés au deuxième pic (x02 et x06). La distribution de probabilité
de x02 (ajustant le second pic) tend vers la position du troisième pic, ce qui
explique la mauvaise modélisation du pic. Le même comportement est observé
pour le soufre. b) Ajustement du spectre d’argon, avec les contributions pour le
deuxième pic montrées. La première contribution tend vers le troisième pic.
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Fig. IV.7 Évidence pour l’ajustement des spectres de soufre, avec différents
nombres de contributions, pour chaque série et pour la combinaison. Le graphique
combiné est la somme des évidences de chaque spectre.
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IV.4 Identification des transitions

Le mécanisme principal de production d’ions boronoïdes, avec un électron manquant
en couche K (i.e., dans la couche de nombre quantique principal n=1), est une ionisa-
tion d’un ion carbonoïde (à six électrons) dans l’état fondamental (1s2 2s2 2p2 3P0).
L’énergie de l’électron incident étant grand comparé à l’énergie d’ionisation de l’ion, la
probabilité d’une excitation d’un électron lors de l’ionisation est très faible. Ainsi, on
s’attend à ce que la population majoritaire d’ions boronoïdes avec un trou K soient dans
l’état 1s2s22p2 2P1/2, 2P3/2. Pour une première tentative d’identification, nous nous in-
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Fig. IV.8 Différence relative entre l’évidence bayésienne logarithmique et son
maximum pour chaque pic de l’argon et du soufre. Dans le cas du soufre, le
modèle le plus probable est celui à une contribution, pour tous les pics du spectre.
Pour l’argon, seul le troisième pic présente deux contributions. Les différences
d’évidence pour le troisième pic sont plus grandes que les autres en raison de
statistiques plus importantes.
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Fig. IV.9 Spectres du soufre et de l’argon avec identification. Les calculs théo-
riques pour le soufre ont été effectués par Palmeri [212] et Costa [214] pour l’ar-
gon. Un ajustement a été ajouté pour le confort de l’œil. L’angle a été converti en
énergie en utilisant la formule de la Ref. [154, 165]. Les barres sont normalisées
à la hauteur du pic le plus élevé, et les hauteurs relatives sont données par les
taux de productions.
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téresserons aux transitions dont l’état électronique est 1s2s22p2. On s’attend également
au processus de second ordre d’ionisation et d’excitation [123]. En traçant les positions
des transitions calculées dont l’état électronique initial est 1s2s22p2, avec un rapport de
branchement suffisant (ici >0.01), on obtient la figure IV.9.

De plus, la différence d’énergie 2P1/2 −2 P3/2 est presque la même pour l’état initial
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1s2s22p2 et l’état final 1s22s22p. Par conséquent, les deux transitions 1s2s22p2 2PJ −
1s22s22p 2PJ , J ∈ [1/2, 3/2] auront presque la même énergie, et seront entourées par les
deux 1s2s22p2 2PJ − 1s22s22p 2PJ ′ , (J, J ′) ∈ [1/2, 3/2], J ̸= J ′, dont l’énergie diffère de
celle des transitions 1s2s22p2 2Pi − 1s22s22p 2Pi, i ∈ [1/2, 3/2] par la structure fine de
l’état fondamental. Ceci conduit à un spectre attendu au sein d’un pic intense, contenant
deux raies, entouré de deux raies faibles, symétriques autour du pic principal, comme
observé expérimentalement (voir la section IV.6.3 pour la mesure des écarts de niveaux).
Le schéma de transition est présenté dans la Fig. IV.10.

Fig. IV.10 Schéma de transition pour le pic principal et ses deux voisins. La
symétrie des deux voisins s’explique par le fait que deux niveaux supérieurs se
désexcite en deux niveaux inférieurs. Comme la division des niveaux supérieurs
et inférieurs est à peu près la même, c’est-à-dire E1 −E3 ≈ E2 −E4, le pic central
du spectre est mélangé. Avec E2 − E1 = E4 − E3, les transitions E2 et E3 sont
symétriques par rapport aux transitions E1 et E4. Les transitions identifiées pour
le soufre et l’argon sont montrées dans le schéma de niveau. Seule la transition
1s2s22p2 2D5/2 → 1s22s22p 2P3/2 du soufre n’apparaît pas dans le spectre.
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Comme décrit ci-dessus, le deuxième pic de l’argon présente une largeur de raie
plus importante que les autres pics, ce qui indique la présence possible d’une transi-
tion supplémentaire dans ce pic. Cette transition supplémentaire est identifiée comme
1s2s22p2 2D3/2−1s22s22p 2P1/2, ce qui est attendu de la population de niveaux 1s2s22p2 2D3/2,
ainsi que de la transition 1s2s22p2 2D5/2 − 1s22s22p 2P3/2. Dans le soufre, le niveau
2D diminue en énergie, poussant le niveau 2D5/2 au-delà de la plage de mesure et sé-
parant la transition 1s2s22p2 2D3/2 − 1s22s22p 2P1/2 de la transition 1s2s22p2 2P1/2 −
1s22s22p 2P3/2. Enfin, le cinquième pic observé dans les spectres est identifié comme
1s2s22p2 2S1/2 − 1s22s22p 2P3/2 pour l’argon et le soufre. Les identifications complètes
des pics pour l’argon et le soufre sont présentées dans la Fig. IV.11.

Afin de pouvoir étayer l’identification des spectres, j’ai déterminé les largeurs naturelles
des transitions. Les largeurs naturelles, comparées au calcul théorique de ces transitions
permettent de tester l’indentification.



82 Chapitre IV. Étude de l’argon et du soufre boronoïdes

Fig. IV.11 Spectres du soufre et de l’argon avec identification. Un ajustement
a été ajouté pour le confort de l’œil. L’angle a été converti en énergie en utilisant
la formule de la Réf. [165]. La détermination de l’énergie est discutée en Sec-
tion IV.6.2 et la comparaison avec la théorie est discutée dans la Section IV.8.
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IV.5 Détermination des largeurs naturelles

La détermination de la largeur est une étape clé de l’analyse. En effet, nous avons
besoin de la largeur naturelle correcte comme paramètre d’entrée de la simulation pour
extraire les valeurs finales de l’énergie de transition. Comme la largeur n’est pas un para-
mètre d’ajustement libre en raison du processus de simulation, je dois effectuer plusieurs
analyses, chacune avec une valeur de largeur simulée différente.

Pour ce faire, j’ai effectué une série de simulations pour le soufre et l’argon. J’ai
choisi une énergie de 2395 eV pour le soufre et 3065 eV pour l’argon. Ces énergies ont été
choisies, car proches de l’énergie du pic principal, en l’absence de valeur théorique fiable.
Ensuite, j’ai effectué un ensemble de 21 simulations, régulièrement espacées de 0 meV à
600 meV. Pour l’étude du second pic de l’argon, j’ai effectué 21 simulations de 0 meV à
800 meV, car sa largeur dépassait les 600 meV. J’ai utilisé ensuite l’approche de l’évidence
maximale pour déterminer la largeur la plus probable. Lors de cette procédure, les deux
(huit) spectres non dispersifs du soufre (argon) sont analysés simultanément, en utilisant
la même simulation pour tous, selon la méthode décrite en section IV.2.2.4. Cette méthode
réduit considérablement l’incertitude statistique de la mesure de la largeur par rapport à
une analyse spectre par spectre. Ce point sera discuté dans la conclusion (section IV.10).

Pour les pics à une seule composante, la valeur de largeur la plus probable et l’incer-
titude associée sont déterminées en trouvant le maximum d’un polynôme du 4ème degré
utilisé pour ajuster l’évidence Bayésienne (BE) en fonction de la largeur. Le maximum
donne la largeur naturelle mesurée de la ligne, tandis que le maximum de la valeur du
logarithme du BE moins 0,96 correspond à l’incertitude de 2σ [222]. Pour les pics à deux
contributions (dans l’argon uniquement), l’évidence est une fonction de deux largeurs diffé-
rentes. Pour obtenir la largeur des deux contributions, j’ai projeté la fonction de l’évidence
2D sur la largeur d’une contribution en calculant le maximum de l’évidence par rapport
à cette contribution : BE(wi) = maxj(BE(wi, wj)), comme montré en figure IV.12.
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Fig. IV.12 a) Évidence en fonction de la largeur des simulations, pour un mo-
dèle à deux contributions. Les deux contributions sont différentiées en imposant
une contribution plus intense que la seconde. b) Réduction des données pour
la seconde contribution. Elle est obtenue par le maximum de l’évidence pour
chaque largeur de la seconde contribution. Cette réduction est alors ajustée pour
obtenir la largeur naturelle associée à cette contribution. La largeur est associée
à la transition selon l’ordre d’énergie prédit par la théorie.

a)

b)

Toutes les largeurs obtenues par cette méthode sont indiquées dans le Tableau IV.2
pour l’argon et le soufre. Les résultats sont mis en perspective avec les calculs théoriques
effectués par Indelicato [223]. Les calculs sont en bon accord avec les largeurs mesurées.
La largeur de ces niveaux est largement dominée par l’effet Auger. En effet, lorsque la
couche K est ouverte, l’effet Auger devient dominant, puisque l’énergie d’ionisation de-
vient plus faible que l’énergie de transition. L’effet Auger prend le pas sur les phénomènes
radiatifs et diminue l’intensité des transitions étudiées. Je n’ai pas pu extraire de largeur
pour les contributions non résolues 1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2 −
1s22s22p 2P3/2 dans le soufre. Sa largeur est plus large que la prédiction théorique d’en-
viron 50 meV (cf. Tab. IV.2), appuyant la présence de ces deux transitions dans le pic
principal du soufre. De même, pour les transitions 1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P3/2 et
1s2s22p2 2D3/2 −1s2 2s2 2p 2P1/2 dans l’argon. L’étude à une contribution donne une lar-
geur de 617(41) meV loin des 183 meV prédit par la théorie pour le niveau 1s2s22p2 2P1/2
(calculé pour la transition 1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P1/2). En raison de sa faible statis-
tique, la largeur de la transition 1s2s22p2 2S1/2 → 1s22s22p 2P3/2 n’a pas pu être étudiée.

IV.6 Détermination de l’énergie

Une fois la largeur de chaque contribution déterminée, je peux déduire l’énergie de
chaque transition. L’angle de Bragg dépend de la température des cristaux. Cependant,
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Table IV.2 – Largeurs mesurées pour le soufre et l’argon. Toutes les transitions vont
de l’état électronique 1s2s22p2 2S+1LJ à l’état 1s22s22p 2PJ . Si deux transitions sont
mentionnées, la largeur indiquée est la largeur combinée. Les largeurs théoriques ont été
obtenues à l’aide de calculs MCDF, effectués par Paul Indelicato. Les trois colonnes de
droite contiennent les contributions radiatives et Auger théoriques et les largeurs théo-
riques totales des transitions. Plus de détails sur les calculs théoriques sont donnés en
section IV.8.

Transition Exp. (meV) Radiat. (meV) Auger (meV) Total (meV)
Soufre

2D3/2 −2 P1/2 256 (63) 21 196 217
2P1/2 −2 P3/2 154 (30) 58 87 145
2P3/2 −2 P3/2 et 2P1/2 −2 P1/2 192 (3)
2P3/2 −2 P1/2 140 (18) 57 89 145
2S1/2 −2 P3/2 208 (27) 24 172 196

Argon
2D5/2 −2 P3/2 248 (41) 19 209 228
2P1/2 −2 P1/2 et 2D3/2 −2 P1/2 617 (41)
2P1/2 −2 P1/2 221 (8) 90 93 183
2P3/2 −2 P3/2 182 (9) 88 89 177
2P3/2 −2 P1/2 277 (74) 88 89 177

la mauvaise stabilisation de la température des cristaux, causée par la chaleur de l’été,
et l’absence d’un système de stabilisation de la température ambiante, a provoqué une
dérive de la température des cristaux tout au long de la journée. Cet écart est d’environ
1 ◦C et est utilisé pour calculer l’incertitude dans le tableau IV.3. Les incertitudes de type
B sont obtenues par les mêmes méthodes que celles décrites dans les Refs. [82, 83, 165].
Comme la largeur de la transition 1s2s22p2 2S1/2 → 1s22s22p 2P3/2 de l’argon n’a pas pu
être déterminée, l’énergie a été déterminée par un ajustement de Voigt.

IV.6.1 Correction de la température
Avec la largeur de raie naturelle déterminée ci-dessus, de nouvelles séries de simu-

lations de spectres dispersifs et non dispersifs sont effectuées, en utilisant la largeur de
raie correspondante pour différentes transitions, énergies, et températures de cristal. Nous
utilisons cinq énergies différentes Ek = E + k∆E, avec ∆E ≈ 10 meV, E étant l’énergie
déduite dans la Sec. IV.5 dans l’analyse de la largeur et dix températures de 22.5 ◦C à
27 ◦C pour chaque raie. Les simulations ont été effectuées en utilisant la même tempéra-
ture pour les deux cristaux. Nous ajustons de nouveau en appliquant la coupure entre les
pics et la modélisation du voisinage. Cependant, les cristaux ont des températures diffé-
rentes qui changent lors de la journée. Les simulations utilisent une température identique
pour les deux cristaux, puisque la différence entre ces deux est généralement négligeable
(>0.001 ◦C, voir Réf. [171] et section III.3.5). La différence d’angle est due à la dilatation
des deux cristaux, causée par le changement de température, qui modifie l’espacement
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du réseau des cristaux. Cette dilatation est décrite en section III.3.2, et montrée en fi-
gure IV.13. On observe que, lorsque l’on effectue un spectre non dispersif, un décalage se
produit uniquement si les deux cristaux sont de température différente. Lors du spectre
dispersif, deux décalages se produisent. Le premier est dû à la température du second cris-
tal, qui explique le décalage entre les simulations avec des températures des deux cristaux
identiques. Un second décalage est présent sur le spectre dispersif, entre la simulation
avec les deux cristaux à une température de 30◦, et la simulation avec la température du
premier cristal à 40◦ et le second à 30◦.

Pour comprendre ce décalage, j’ai utilisé l’équation (III.3) pour l’angle de Bragg, qui
peut être écrit comme suit :

ΘBragg(E, T ) = arcsin
(

nλ(1 − δ(E))
2d(T )

)
, (IV.2)

avec n l’ordre de diffraction, λ la longueur d’onde des photons, d(T ) l’espacement du
réseau du cristal à la température T , δ(E) la correction de l’indice de réfraction et ΘBragg
l’angle de Bragg d’un photon d’énergie E. La différence d’angle induite par le changement
de l’espacement du réseau du premier cristal dû à la différence de température entre les
deux cristaux peut être bien approximée en utilisant l’Eq. (IV.2) :

∆θ = ΘBragg(E, Tcryst 1) − ΘBragg(E, Tcryst 2).

Table IV.3 – Liste des incertitudes systématiques pour chaque spectre. Les incertitudes
systématiques sont séparées en deux catégories. La première, les incertitudes systéma-
tiques quotidiennes, comprend toutes les systématiques qui peuvent changer quotidien-
nement. Les contributions globales comprennent les incertitudes systématiques qui dé-
pendent de paramètres expérimentaux constants, tels que les paramètres de maille des
cristaux, les incertitudes liées aux courbes de réponse des cristaux ou à la géométrie de
l’installation.

Contributions Journalières (eV) Valeur (S) Valeur (Ar)
Précision de l’encodeur angulaire (0.2”) 0.0016 0.0035
Stabilisation en température du 2nd cristal (1.0 °C) 0.0062 0.0079
Variation de la taille de la source rayon x de 6 mm à 12 mm 0.00462 0.0013
Total (eV) 0.0124 0.0127
Contributions globales (eV) Value (S) Value (Ar)
Lecture de la température (0.5 °C) 0.0031 0.0040
Inclinaison verticale des cristaux (±0.01◦ pour chaque cristal) 0.00085 0.0002
divergence verticale du faisceau (1 mm) 0.00102 0.0002
Facteur de forme atomique du cristal de Si 0.003 0.002
Polarisation des rayons X 0.006 0.0014
Erreur sur la distance interréticulaire 0.0000287 0.000037
Indice de réfraction 0.00055 0.0016
Expansion thermique 0.00015 0.00019
Total (eV) 0.0075 0.0069
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Fig. IV.13 Effet de la température sur les spectres non dispersifs et dispersifs
simulés. Les simulations ont été effectuées par Daniel Pinheiro. Pour le côté non
dispersif, il n’y a pas de décalage si les deux cristaux sont à la même température.
Pour le côté dispersif, le décalage causé par l’écart de température des deux
cristaux s’additionne.
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Cette correction est appliquée à chaque spectre, dispersif et non dispersif. La déviation
à la température est étudiée grâce à l’ajustement de l’écart entre la position des deux
spectres simulés dispersif et non dispersifs, et des spectres mesurés :

∆θExpt-simul(EExpt, TExpt) = 0,

où TExpt est la température du second cristal du spectre dispersif. L’effet correction en
température sur l’énergie est montré en figure IV.14.

IV.6.2 Moyenne Bayésienne

Les énergies déduites de chaque passage peuvent maintenant être traitées pour obtenir
la valeur finale de l’énergie et son incertitude. La façon habituelle de traiter les données
consiste à effectuer une moyenne pondérée par l’inverse de la variance. Cette méthode
repose sur l’évaluation précise des incertitudes des points de données pour la détermina-
tion correcte de la valeur moyenne pondérée globale [121]. Toutefois, lorsque des données
incohérentes doivent être analysées (avec une dispersion beaucoup plus importante que
la taille typique des barres d’incertitude attribuées), l’incertitude finale de la moyenne
pondérée ne dépend pas de la dispersion des points, ce qui risque de la sous-estimer. Nos
données sont beaucoup plus dispersées que les mesures précédentes [83, 165, 166, 197], à
cause des fluctuations de température des cristaux. Cette dispersion rend l’utilisation de
la moyenne pondérée standard inappropriée.

Pour résoudre ce problème, j’ai effectué une moyenne bayésienne (BAv) [224], où l’in-
certitude liée à chaque point de données est considérée comme une limite inférieure de
l’incertitude réelle, y compris les incertitudes systématiques inconnues. Cette méthode a
été développée sous python par Trassinelli et Maxton [15]. Pour chaque mesure, les incer-
titudes systématiques dépendantes du jour sont ajoutées à chaque point de données, avant
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Fig. IV.14 Effet de la correction de température sur l’énergie des transi-
tions 1s2s22p2 2P3/2 − 1s2 2s2 2p 2P3/2 de l’argon (gauche), 1s2s22p2 2P1/2 −
1s2 2s2 2p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2 − 1s2 2s2 2p 2P3/2 du soufre (à droite). Dans
le cas du soufre, cette correction réduit la dispersion journalière (chaque spectre
pair-impair consécutifs). Dans l’argon, cette correction réduit la dispersion des
mesures par rapport à la valeur mesurée. La valeur énergétique est calculée à
l’aide d’une méthode de moyenne pondérée. L’incertitude statistique de 1-σ est
représentée par une bande rouge, tandis que l’incertitude type (type A et type
B) de 1-σ est indiquée par une ligne orange pointillés.
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d’effectuer la procédure de log-vraisemblance. Pour obtenir l’incertitude finale, les incer-
titudes systématiques qui ne dépendent pas de conditions de mesure quotidiennes sont
ajoutées à l’incertitude de la log-vraisemblance. Dans cette analyse, en particulier pour les
spectres d’argon où les mesures présentent des valeurs aberrantes et une forte diffusion,
la BAv permet d’estimer de façon robuste l’incertitude statistique due à la dispersion
des données et minimiser l’effet d’éventuelle de valeurs aberrantes, qui modifient l’énergie
mesurée. La différence entre la méthode des moindres carrés et la moyenne Bayésienne est
présentée en figure IV.20 et figure IV.21. Des valeurs aberrantes ont été observées dans
les spectres de l’argon, en particulier pour l’argon 1s2s22p2 2D5/2 − 1s2 2s2 2p 2P3/2 (cf.
figure. IV.21a) et 1s2s22p2 2S1/2 − 1s2 2s2 2p 2P3/2 (cf. Fig. IV.21f). Comme seuls deux
spectres dispersifs ont été enregistrés pour le soufre, aucune valeur aberrante n’existe (cf.
Fig. IV.20).
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IV.6.3 Mesure de l’écart des niveaux
La relative symétrie du spectre est, comme expliqué dans ce chapitre, liée au fait que

l’on mesure deux fois deux transitions séparées par la même énergie. Or, deux des quatre
transitions mesurées sont mélangées, et, dans le cas du soufre, sont non résolues. Re-
garder l’écart entre les transitions 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P1/2 →
1s22s22p 2P3/2, ainsi que 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P1/2,
permet d’estimer l’énergie des niveaux 1s2s22p2 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2.

Contrairement à l’analyse absolue de l’énergie, où une mesure se compose d’un spectre
non dispersif et d’un spectre dispersif, une mesure relative se compose uniquement des
spectres dispersifs. Pour cette analyse, j’ai comparé l’énergie des transitions obtenue à
l’étape précédente pour chaque spectre. J’ai ensuite appliqué la moyenne bayésienne pour
chaque différence. Les moyennes pour chaque élément et pour chaque transition sont
montrées dans les figures IV.15 et IV.16.

Pour le soufre, la différence d’énergie entre le pic principal et les transitions voisines
sont toutes les deux d’environ 1.68 eV (voir Figure IV.15). Or la transition 1s22s22p 2P3/2− 2P1/2
a été mesurée à 1.6286 eV [226]. Le fait que chaque différence soit supérieure à la valeur
mesurée indique que la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2 est de plus haute
énergie que la transition 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2, contrairement à l’argon. Si
l’on suppose les deux transitions d’intensité comparable, on peut estimer l’écart entre
ces deux transitions autour de 30 meV. Cet écart, faible comparé à la résolution de notre
spectromètre, peut expliquer notre incapacité à résoudre les transitions.

En effectuant l’analyse en largeur pour deux contributions, j’ai regardé l’écart en
énergie en fonction de la largeur de la première contribution. Cette analyse a été ef-
fectuée spectre par spectre. J’ai calculé la différence d’énergie en utilisant la différence
d’angle de Bragg entre les deux contributions. On peut voir que la différence d’éner-
gie entre les deux contributions change fortement en fonction des largeurs. On a me-
suré les largeurs des niveaux 1s2s22p2 2P1/2, 2P3/2 respectivement à 154(30) meV et
130(18) meV à l’aide des transitions 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 (deuxième pic)
et 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P1/2 (quatrième pic). En imposant la largeur de la pre-
mière contribution, il est impossible de déduire la différence en énergie des transitions
1s2s22p2 2Pi → 1s22s22p 2Pi, i ∈ {1/2; 3/2}, comme montré en figure IV.17. En effet,
en fonction de la largeur de la première contribution, l’écart d’énergie entre les deux
contributions varie fortement. Lorsque la largeur de la première contribution est proche
de la valeur mesurée, la seconde contribution est rejetée en dehors du pic. Inversement,
lorsque la valeur de la largeur naturelle de la première contribution est proche de la valeur
théorique des niveaux 1s2s22p2 2P1/2 et 2P3/2, on est incapable de les séparer.
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Fig. IV.15 Moyenne bayésienne de la différence d’énergie entre les transitions
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2 dans
le soufre (à gauche). Moyenne bayésienne de la différence d’énergie des tran-
sitions 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2
dans le soufre (droite). Nous pouvons voir que le mélange des transitions
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P1/2 déplace
l’énergie mesurée de la transition 1s22s22p 2P1/2 − 2P3/2, en désaccord avec la
valeur de 1.6286 meV provenant de la spectroscopie par réseau.
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Fig. IV.16 Moyenne bayésienne de la différence d’énergie entre les transitions
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2 dans
l’argon (à gauche). Moyenne bayésienne de la différence d’énergie des transi-
tions 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2
dans l’argon (droite). On voit que le mélange des transitions 1s2s22p2 2P1/2 →
1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 déplace l’énergie mesurée de
la transition 1s22s22p 2P1/2 − 2P3/2. L’autre mesure est en bon accord avec la
mesure laser à 2.8090 eV [225].
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Fig. IV.17 Différence d’énergie absolue entre les deux contributions ajustées au
troisième pic du soufre boronoïde. Le graphique de droite est une partie zoomée
autour de la largeur théorique des transitions 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2
et 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2. Nous ne pouvons pas déterminer si l’écart
d’énergie entre les deux transitions est non nulle.
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IV.7 Cas des transitions 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 et 1s2s22p2 2P1/2 →
1s22s22p 2P3/2 de l’argon

Dans les sections précédentes, j’ai présenté l’analyse principale, qui a mené à la me-
sure de plusieurs raies 1s2s22p2 J → 1s22s22p J ′. Toutefois, d’autres diagnostics ont été
menés, afin de consolider l’identification des transitions présentes dans le second pic de
l’argon. Comme identifié en section IV.4, deux transitions pouvaient être présentes dans
le deuxième pic de l’argon, à savoir les transitions 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 et
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2.

Dans cette section, je présente une analyse visant à utiliser les connaissances a priori
que l’on a de la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2, afin de pouvoir détermi-
ner, éventuellement, la largeur naturelle et l’énergie de la transition 1s2s22p2 2D3/2 →
1s22s22p 2P1/2.

IV.7.1 Détermination des largeurs naturelles

L’analyse de la largeur naturelle du second pic de l’argon indique que, si l’on considère
uniquement une contribution pour ce pic, la largeur naturelle est très grande comparée
aux largeurs calculées (617(41) meV comparé à des valeurs théoriques ≤400 meV). Ceci
suggère la présence de plusieurs transitions non résolues. De plus, l’identification de la
transition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 dans le spectre du soufre, ainsi que le calcul
théorique de cette transition dans l’argon soulignent la présence dans le second pic, mélan-
gée avec la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2, dont la présence est imposée par
la population du niveau 1s2s22p2 2P1/2. Afin d’essayer d’étudier la largeur d’éventuelles
contributions, j’ai étudié la largeur de ce pic, en supposant deux transitions présentes.
Pour cette analyse, j’ai imposé dans mon modèle que la première contribution soit de plus
faible énergie que la seconde. Ceci me permet de m’assurer que la première contribution
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modélise la transition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 et que la seconde modélise la
transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2.

L’évidence pour le modèle avec deux contributions est plus faible que pour le modèle à
une contribution. Ceci signifie que, statistiquement, la présence d’une seconde contribution
n’est pas significative. Or, ici, notre a priori est que deux contributions sont présentes,
ce qui semble rentrer en contradiction avec le résultat de l’analyse Bayésienne. Cette
contradiction n’en est pas une, puisque notre connaissance a priori du problème prime :
au moins deux transitions sont présentes ici.

J’ai appliqué ici la même méthode que pour la mesure des largeurs naturelles des
transitions 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2D1/2 → 1s22s22p 2P1/2 de
l’argon. À partir de l’évidence obtenue en regardant la largeur des contributions ob-
tenue par l’analyse Bayésienne, on voit que l’évidence est maximale si la transition
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 a une largeur naturelle inférieure à 100 meV et que la
transition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 a une largeur naturelle supérieure à 400 meV.
Ces deux largeurs sont respectivement trop faible et trop grande pour être physique. Ainsi,
on ne peut pas obtenir la largeur naturelle de ces transitions de cette manière.

Grâce à l’analyse de la largeur de la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2 , on
sait que la largeur du niveau 1s2s22p2 2P1/2 est de 221(8) meV. On peut alors fixer la
largeur de la contribution modélisant la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 par
la valeur de la largeur naturelle du niveau 1s2s22p2 2P1/2, mesurée grâce à la transition
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2, à savoir 221 meV. Toutefois, même cette approche
ne permet pas d’obtenir une valeur pour la largeur du niveau 1s2s22p2 2D3/2, puisque
l’évidence Bayésienne est maximale pour une largeur naturelle supérieure à 600 meV.
L’évidence obtenue avec un modèle à deux contributions est comparée à l’évidence obtenue
pour un modèle à une contribution en figure IV.18. Dans cette figure, l’évidence en fonction
de la largeur simulée de la transition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 est également
montrée.

Fig. IV.18 (Gauche) Évidence en fonction de la largeur pour le modèle à une
contribution et deux contributions. (Droite) Évidence en fonction de la largeur,
avec la largeur de la transition 1s2s22p2 2P1/2 →2 P3/2 fixée à sa valeur mesurée.
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IV.7.2 Détermination de l’énergie
Pour l’argon, la même analyse a été menée pour le second pic où les deux transitions

1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 sont non résolues.
J’ai calculé l’énergie en utilisant l’analyse en largeur. Pour ce faire, j’ai imposé la largeur
de la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 proche de la valeur mesurée. La largeur
de la transition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 n’a pas pu être déduite par le maxi-
mum d’évidence. Toutefois, l’évidence Bayésienne possède un maximum, En regardant
l’écart à l’énergie de la simulation pour chaque spectre, on obtient deux énergies, cohé-
rente par rapport aux prédictions théorique. En effet, cette analyse préliminaire donne
3062.178(49) eV pour la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2, en bon accord avec
les calculs MCDF le prévoyant à 3062.260(62) eV (voir figure IV.19). L’accord est égale-
ment bon pour la transition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2, avec une énergie mesurée
à 3062.568(50) eV pour une énergie calculée à 3062.725(24) eV.

Fig. IV.19 Moyenne bayésienne pour déterminer l’énergie entre les transitions
1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2 (gauche) et 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2
(droite). Les deux transitions ne sont pas résolues, ce qui rend l’incertitude éner-
gétique beaucoup plus importante que pour les autres transitions.
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L’énergie de la transition 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 mesurée par cette mé-
thode peut également être testée à l’aide de la différence entre l’énergie des transitions
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2. Pour ce faire, je
détermine les énergies de Ritz des transitions mesurées. Ceci complète la mesure expéri-
mentale des transitions 2p → 1s du soufre et de l’argon. Les résultats sont présentés en
figure IV.4. Pour mieux comprendre ces mesures, il est nécessaire de les comparer avec
des calculs théoriques.
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Fig. IV.20 Détermination de l’énergie par log-vraisemblance pour le soufre.
Pour chaque point de mesure, l’incertitude comprend les incertitudes journalières
et l’incertitude statistique. Une fois l’énergie finale et son incertitude déduites,
l’incertitude globale est ajoutée. Parmi toutes les mesures, la moyenne pondé-
rée et la moyenne bayésienne sont compatibles, et l’incertitude de la moyenne
bayésienne est supérieure à la moyenne pondérée.
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Fig. IV.21 Détermination de l’énergie par log-vraisemblance pour l’argon.
Pour chaque point de mesure, l’incertitude comprend les incertitudes journalières
et l’incertitude statistique. Une fois que l’énergie finale et son incertitude sont
déduites, l’incertitude globale est ajoutée. Parmi toutes les mesures, la moyenne
pondérée et la moyenne bayésienne sont compatibles. Néanmoins, les mesures
aberrantes, dues à de faibles statistiques, décalent l’énergie totale mesurée, alors
que l’approche bayésienne exclut ces points. L’approche de la moyenne bayé-
sienne permet également d’adapter l’incertitude à la dispersion des points, alors
que l’incertitude statistique de la moyenne pondérée ne dépend pas des points
eux-mêmes et s’appuie sur des règles empiriques en cas de forte dispersion.
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Table IV.4 – Énergie expérimentale des transitions dans le soufre et l’argon. Les transi-
tions 1s2s22p2 2P1/2 −1s2s22p2 2P1/2 et 1s2s22p2 2D3/2 −1s22s22p 2P1/2 de l’argon n’ont
pas pu être résolues. La transition 1s2s22p2 2S1/2 − 1s22s22p 2P3/2 a été analysée avec
un profil de Voigt en raison de sa faible statistique, ce qui explique l’incertitude dix fois
plus élevée.

Energy (eV)
Transition Soufre Argon

1s2s22p2 2D5/2 − 1s22s22p 2P3/2 . . . 3059.8366 (70)
1s2s22p2 2D3/2 − 1s22s22p 2P1/2 2392.9736 (92) 3062.568 (50)∗
1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P3/2 2393.7771 (89) 3062.178 (49)∗
1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P1/2 2395.4603 (89)∗ 3065.0314 (69)
1s2s22p2 2P3/2 − 1s22s22p 2P3/2 2395.4603 (89)∗ 3065.3403 (69)
1s2s22p2 2P3/2 − 1s2s22p2 2P1/2 2397.1454 (89) 3068.1366 (77)
1s2s22p2 2S1/2 − 1s2s22p2 2P3/2 2399.4039 (91) 3069.698 (57)

* Unresolved.

IV.8 Comparaison à la théorie

Selon la base de données du NIST [19], la plupart des transitions identifiées dans le pré-
sent travail n’ont pas encore été mesurées, à l’exception de deux transitions dans l’argon.
Pour les transitions 1s2s22p2 2P3/2 − 1s22s22p 2P3/2 et 1s2s22p2 2D3/2 − 1s22s22p 2P1/2
dans l’argon, notre mesure est en accord avec celle de Magunov [60] caractérisé par une
incertitude de 0.4 eV. Une mesure avec l’EBIT pour le soufre boronoïde a été réalisée
par Hell [34], mais les niveaux n’étaient pas suffisamment séparés pour permettre une
identification. La comparaison avec la théorie est donc cruciale pour garantir la bonne
identification des niveaux.

J’ai comparé les résultats avec les calculs MCDF (MultiConfigurational Dirac Fock)
effectués par Paul Indelicato. Ses calculs ont été effectués avec le code mdfgme [227],
une implémentation de la méthode MCDF. L’approche multiconfigurationnelle permet
de considérer un plus grand nombre de corrélations électroniques en incluant un nombre
limité de configurations électroniques. Ici, tous les états singulièrement et doublement
excités jusqu’aux orbitales 4f ont été inclus. Les calculs des états triplement excités étaient
instables et des croisements de niveaux se produisaient, déplaçant l’énergie du niveau. Les
résultats des calculs et leur comparaison avec les données expérimentales sont présentés
dans le Tableau IV.5 pour le soufre et le Tableau IV.6 pour l’argon. Ces résultats sont
particulièrement intéressants à comparer à la théorie, car le couplage passe du couplage
LS au couplage JJ dans cette région. Le bon accord expérience-théorie, jusqu’à 41 meV,
permet de confirmer l’identification des transitions observées dans les spectres. La mesure
expérimentale a permis d’améliorer considérablement la théorie, poussant leur précision
de quelques centaines de meV
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Table IV.5 – Comparaison entre l’énergie expérimentale et l’énergie théorique des tran-
sitions du soufre. Cette différence est comparée à somme des incertitudes théoriques et
expérimentales. Toutes les données expérimentales et théoriques sont en bon accord.

Initial Level Final level Exp. energy MCDF (This Work) EExp. − ETheo.

1s2s22p2 2D3/2 1s22s22p1 2P1/2 2392.9736 (92) 2393.053 (20) -0.079 (22)
1s2s22p2 2P1/2 1s22s22p1 2P3/2 2393.7770 (89) 2393.825 (48) -0.048 (49)
1s2s22p2 2P1/2 1s22s22p1 2P1/2 2395.4603 (89)* 2395.475 (20) -0.014 (22)
1s2s22p2 2P3/2 1s22s22p1 2P3/2 2395.4603 (89)* 2395.561 (55) -0.101 (55)
1s2s22p2 2P3/2 1s22s22p1 2P1/2 2397.1454 (89) 2397.210 (55) -0.065 (56)
1s2s22p2 2S1/2 1s22s22p1 2P3/2 2399.4039 (91) 2399.541 (15) -0.137 (18)

* Non résolue.
Table IV.6 – Comparaison entre l’énergie expérimentale et l’énergie théorique des
transitions de l’argon. Cette différence est comparée à l’addition des incertitudes théo-
riques et expérimentales. Toutes les données expérimentales et théoriques sont en bon
accord, sauf pour la transition non résolue 1s2s22p2 2D3/2 −1s22s22p 2P1/2. La transition
1s2s22p2 2S1/2 − 1s22s22p 2P3/2 a été analysée avec Voigt en raison de ses faibles statis-
tiques, ce qui explique l’incertitude dix fois plus élevée.

Initial Level Final level Exp. energy MCDF (This Work) EExp. − ETheo.

1s2s22p2 2D5/2 1s22s22p 2P3/2 3059.8366 (70) 3059.50 (45) 0.34 (46)
1s2s22p2 2P1/2 1s22s22p 2P3/2 3062.3014 (69)*1 3062.260 (62) 0.041 (62)
1s2s22p2 2D3/2 1s22s22p 2P1/2 3062.568 (50)* 3062.725 (24) -0.157 (55)
1s2s22p2 2P1/2 1s22s22p 2P1/2 3065.0314 (69) 3065.090 (62) -0.058 (63)
1s2s22p2 2P3/2 1s22s22p 2P3/2 3065.3403 (69) 3065.19 (11) 0.15 (11)
1s2s22p2 2P3/2 1s22s22p 2P1/2 3068.1366 (77) 3068.02 (11) 0.11 (11)
1s2s22p2 2S1/2 1s22s22p 2P3/2 3069.698 (57) 3069.833 (75) -0.135 (94)

* Non résolue
1 Valeur calculée 1s2s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P1/2 moins la valeur de l’énergie de la
transition 1s22s22p2 2P1/2 − 1s22s22p 2P1/2 prise de la base de données du NIST [19].

IV.9 Détermination des niveaux de Ritz

Les énergies de Ritz sont définies comme l’énergie du niveau par rapport au niveau
fondamental. Le calcul des niveaux de Ritz permettent également de déduire l’énergie
de certaines transitions, par l’agrégation de plusieurs transitions. Le niveau fondamental
des systèmes boronoïdes est 1s22s22p 2P1/2. J’ai calculé les niveaux de Ritz à l’aide des
transitions mesurées ici. Les résultats sont présentés en table IV.7.

On peut alors utiliser ces énergies afin de déterminer les dernières transitions qui n’ont
pas été résolues, à savoir pour le soufre les transitions 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2 et
1s2s22p2 2P1/2 → 1s22s22p 2P1/2. On obtient alors pour la transition 1s2s22p2 2P1/2 →
1s22s22p 2P1/2 une énergie de 3065.0150(69) eV et une énergie de 3065.3292(89) eV pour
la transition 1s2s22p2 2P3/2 → 1s22s22p 2P3/2. L’écart entre les deux transitions est ainsi
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Table IV.7 – Énergie de Ritz mesurée dans le soufre et l’argon boronoïdes.

Niveau Énergie de Ritz (eV)
1s22s22p Argon Soufre

2P1/2 0 0
2P3/2 2.8090 1.6286

1s2s22p2

2D5/2 3059.8568(45) . . .
2D3/2 3062.568(50) 2392.9736(92)
2P1/2 3065.0150(69) 2395.4056(73)
2P3/2 3068.1383(89) 2397.1454(89)
2S1/2 3066.889(57) 2397.7753(91)

de 111(13) meV. On peut également vérifier la mesure de la transition 1s2s22p2 2P1/2 →
1s22s22p 2P3/2 de l’argon. En calculant l’énergie de cette transition à l’aide des niveaux
de Ritz, on obtient 3062.2060(69) eV, en bon accord avec la mesure à 3062.126(50) eV.
Ces énergies sont appelées les énergies de Ritz [13]. Cet accord permet de confirmer la
mesure du niveau 1s2s22p2 2D3/2 de l’argon.

On remarque également que l’on a des croisements des niveaux 1s2s22p2 2S1/2 et
1s2s22p2 2P3/2 entre le soufre et l’argon.

IV.10 Conclusion

J’ai présenté dans ce chapitre la mesure de plusieurs transitions 2p → 1s à cœur ex-
cité, dans le soufre et l’argon à cinq électrons. J’ai utilisé des méthodes Bayésiennes afin
de pouvoir étudier d’éventuelles contributions non résolues dans des spectres de soufre
et d’argon à cinq électrons. Lors de cette étude, j’ai essayé tout d’abord de mener une
analyse agnostique, ne prenant pas en compte les calculs théoriques pour identifier les
contributions. Cette approche a permis de déterminer certaines transitions non résolues,
mais n’a pas permis de toutes les déterminer. Cette analyse a mis en exergue l’impor-
tance de la connaissance a priori que l’on avait des spectres. En effet, l’utilisation de la
connaissance a priori de nos spectres, nous a permis d’obtenir l’énergie de la transition
1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2, inaccessible autrement.

J’ai également pu tester différentes méthodes d’analyses, notamment en considérant
les spectres un à un ou encore tous ensemble, ce qui a permis une diminution de l’in-
certitude sur les largeurs de raie. Cette analyse a été également l’occasion de développer
une correction en température pour les spectres, afin de palier les variations en tempé-
rature des cristaux. Ces développements se sont révélés indispensables pour l’étude de
ces spectres. Les effets de ces méthodes sont montrés en figure IV.22. L’utilisation de
tous les spectres en même temps permet de contraindre mieux le calcul des largeurs,
et de réduire les incertitudes sur la largeur. En effet, pour la mesure de la transition
1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P3/2 du soufre, l’analyse spectre par spectre ne convergeait
pas correctement, avec une largeur naturelle mesurée large comparée à la largeur de la
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transition. L’analyse de tous les spectres simultanément a permis la réduction des barres
d’erreurs de plusieurs meV. Les corrections en températures ont également eu un im-
pact positif sur les barres d’erreurs de l’énergie mesurée, la diminuant de quelques meV
également. Cette correction s’est révélée non négligeable à cause du manque de stabi-
lité de température des cristaux. Toutes les méthodes utilisées ont donné des résultats
compatibles entre elles.

Fig. IV.22 Comparaison des résultats entre les méthodes utilisées dans cette
analyse pour le soufre boronoïde. J’ai effectué une analyse en largeur, en utilisant
une analyse spectre par spectre d’une analyse ensembliste, en ajustant tous les
spectres ensemble. J’ai comparé également la différence d’énergie avec et sans
la correction de la température du premier cristal. La largeur des transitions et
l’énergie de chaque série ont été déduites en utilisant la moyenne pondérée.
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Enfin, j’ai pu utiliser les méthodes de moyennes bayésiennes, développées en parallèle
par Trassinelli et Maxton [15], qui ont permis de traiter des données très dispersées.

Cette étude a été possible grâce au travail conjoint entre la théorie, et les calculs
effectués par Paul Indelicato et l’analyse expérimentale. De plus, avoir des spectres de
deux éléments a permis de faciliter l’identification des transitions présentes. Toutefois,
lors de cette analyse, je n’ai pas pu comparer les intensités relatives par rapport aux
calculs théoriques. Je n’ai également pas pu pousser la recherche de pics satellites cachés,
identifiables une fois les caractéristiques principales des spectres ajustés. Une analyse plus
poussée pourrait montrer la présence de transitions avec un trou K, mais également L
(i.e., un trou dans la couche n=2).



Conclusion

Ce travail de thèse, conclut trois ans et demi de travail au Laboratoire Kastler-Brossel
et à l’Institut des Nanosciences de Paris. Mon travail, présenté dans cette thèse, s’inté-
resse à la spectroscopie de précisions des rayons X, dans les ions très chargés. Dans les
conclusions du chapitre II et du chapitre IV, j’ai présenté les résultats des expériences
menées lors de mon stage de master et ma thèse.

Dans le chapitre II, j’ai tout d’abord présenté la mesure à l’aide d’un double spectro-
mètre cristal de la transition de l’uranium héliumoïde 1s2p 3P2 → 1s2s 3S1 d’une énergie
de 4509.763(166) eV. Cette expérience nous a permis d’effectuer un test de QED, en tes-
tant les corrections à deux boucles dans un système à deux boucles, ainsi que tester les
effets de QED à deux électrons, en mesurant la différence d’énergie entre les transitions de
différents états de charge de l’uranium. Cette mesure à haut Z permet également de don-
ner un point de comparaison afin de déterminer s’il existe une déviation entre la théorie
et l’expérience [228–230] – déviation qui a ce jour n’est pas significative 3 [83, 171]. Cette
expérience offre des perspectives d’amélioration. En effet, notre mesure est dominée par
deux incertitudes, la première la précision de la transition de référence, la seconde l’in-
certitude sur la position de la mesure, dû à la taille de la cible de gaz (voir référence [56]
pour le détail sur les incertitudes). En maitrisant ces incertitudes, il est possible d’ef-
fectuer un test des contributions QED à trois boucles, estimées à 17 meV [231]. Ce test
nécessite que les incertitudes sur la taille du noyau d’uranium, actuellement estimées à
0.11 eV [56], se réduisent. Des expériences de mesure du rayon de l’uranium muonique
offrent la possibilité de réduire cette incertitude [232].

La seconde partie de mon travail s’est intéressée à la mesure de transition 2p → 1s
dans le soufre et l’argon boronoïde. Des spectres de soufre et d’argon à cinq électrons ont
été effectués en 2018, à l’aide d’un dispositif expérimental unique, mêlant à la fois une
source d’ions à résonnance cylotron (ECRIS) et un spectromètre à double cristal (DCS).
La source ECR permet l’émission d’un flux de photons X intense, pouvant être mesuré
avec un spectromètre double cristal possédant une faible efficacité. Cependant, le DCS
permet la mesure absolue de transitions atomiques, c’est-à-dire des mesures ne dépendant
d’aucune référence externe. Les spectres de soufre et d’argon à cinq électrons enregistrés
à l’aide de ce dispositif, montraient une structure complexe, comprenant plusieurs tran-
sitions non résolues. Ces transitions, précédemment mesurées par Hell et al. [34] pour
le soufre, et Magunov et al. [60] pour l’argon n’étaient pas résolues. Afin d’identifier les
transitions présentes dans ces spectres, j’ai utilisé des méthodes Bayésiennes, ainsi que des
calculs théoriques de pointe. Cette méthode m’a permis d’identifier sept transitions diffé-

3. C. Godinho et al., en préparation.
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rentes, résolues pour la première fois. Avec la haute précision de ces mesures, de l’ordre
de 3 ppm, il a été permis de tester les calculs des corrélations électroniques et d’améliorer
la précision de la mesure de ces transitions d’un facteur 50. Toutefois, je n’ai pas pu effec-
tuer l’étude des rapports d’intensité, que je souhaite effectuer à la suite de ma thèse. Ces
transitions ont été observées dans des spectres astrophysiques [33, 233]. La mesure pré-
cise de ces transitions permet une meilleure compréhension des spectres astrophysiques en
fournissant des transitions mesurées précisément, pouvant être utilisées comme référence.
Ces mesures peuvent être étendues aux différents états de charges du soufre de l’argon, de
six à dix électrons (dix électrons correspondant à la fermeture de la couche électronique
n = 2), permettant d’étudier la couche électronique L. Ces systèmes présentent à la fois
des complexes de transitions nécessitant une analyse approfondie (voir la référence [34]
pour un exemple dans le soufre). En effet, plus l’on diminue l’état de charge, plus les
transitions se rapprochent du seuil d’ionisation, ce qui augmente la densité de transitions,
pouvant être non résolues. Enfin, plus le nombre d’électrons est élevé, plus le calcul des
corrélations électroniques est complexe. Des mesures précises permettent ainsi de tester
la théorie et le calcul de corrélations électroniques.

Comme développé par Kramida [14], il est possible d’effectuer une analyse testant
la cohérence des données atomiques. La moyenne Bayésienne, développée en python par
Maxton et Trassinelli [15], peut être utilisée afin de contraindre plus fortement certaines
transitions, en calculant les énergies de Ritz, et de combiner l’énergie mesurée direc-
tement et l’énergie de Ritz de la transition. Cette méthode est couramment utilisée
pour la spectroscopie IR à UV [234] et m’a permis de déterminer l’énergie de la tran-
sition 1s2s22p2 2D3/2 → 1s22s22p 2P1/2.

Fig. IV.23 Identification du spectre X mou du spectre de N132D de
XRISM [33], contenant des transitions n > 2 → n = 1 dans le silicium et le
soufre à quelques électrons. Figure et calculs de Paul Indelicato 2024, communi-
cation privée.
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La technique d’analyse utilisée lors de cette thèse peut s’étendre à de nombreuses
mesures de physique atomique. En effet, en étudiant la réponse instrumentale, puis en
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convoluant la forme naturelle de l’émission (dans notre cas une lorentzienne, mais cela
peut être un profil de Fano [14]), il est possible d’étudier d’autres mesures de transitions
atomiques. Cette technique peut se révéler efficace, notamment pour la spectroscopie UV.

Les perspectives offertes par les mesures de transitions dans les ions très chargés,
notamment ceux dont le numéro atomique est proche de celui du fer (Z = 26), sont es-
sentielles pour approfondir la compréhension des spectres X astrophysiques. Par exemple,
les récentes mesures en cours de publication par XRISM [33] des vestiges de la supernova
N132D, montrent la mesure d’un plasma très chaud, dont seuls les états de charge les plus
élevés du soufre et du silicium ont été observés. Leur identification montre la présence
d’hypersatellites du silicium et du soufre. Leur identification reste cependant lacunaire,
montrant la nécessité de compléter la mesure de transition de tous les états de charges
des éléments pairs du tableau périodique (voir figure IV.23).

À l’avenir, le défi s’annonce plus grand encore avec la mission Athéna X-IFU. Le
microcalorimètre permettra de descendre en énergie, avec une résolution prévue de 2.2 eV
à 400 eV. Dans ces gammes d’énergie, le nombre de transitions est encore plus élevé,
relevant encore la difficulté de l’identification des raies. Un travail systématique de calcul
et de mesure doit être mené, main dans la main, afin de permettre la compréhension des
spectres astrophysiques, et ainsi, de mieux comprendre les dynamiques de formation des
éléments et les dynamiques célestes.
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Sujet : Métrologie Rayon X pour applications astrophysiques et
fondamentales

Résumé : Dans cette thèse, je présente des mesures d’énergies de transition dans des ions lourds
très chargés, dans le domaine des rayons X, pour des atomes allant du soufre à l’uranium. Ces
mesures permettent de tester l’Électrodynamique Quantique (QED), dans des états liés, et le
problème à n-corps relativiste. La première mesure a été réalisée sur des transitions intracouche
2p-2s dans l’uranium à deux, trois et quatre électrons, sur l’anneau de stockage ESR du complexe
d’accélérateurs GSI/FAIR à Darmstadt avec deux spectromètres à cristal courbe. Elle a permis
de tester les effets de QED jusqu’au second ordre et les effets de corrélation grâce à la précision
obtenue de 37 parties par million (ppm), dix fois meilleure que celle de la mesure précédente en
excellent accord avec la théorie. Le second ensemble de mesures a été réalisé sur des transitions
2p-1s dans des ions de soufre et d’argon à 5 électrons (boronoïdes), avec un trou dans la couche 1s.
Ces mesures permettent de tester les calculs de problème à n-corps relativiste, et en particulier les
effets de corrélation électroniques. Ces mesures, sans références externes, ont été effectuées à l’aide
d’un spectromètre à double cristal plan, ce qui permet d’atteindre une précision inégalée de 4 ppm.
Pour analyser ces spectres complexes, il a fallu développer de nouvelles techniques Bayésiennes
afin de pouvoir déterminer le nombre, la largeur et l’énergie des transitions présentes dans les
raies observées. Nous avons ainsi pu déterminer l’énergie et la largeur de plusieurs transitions non-
résolues, couramment observée par les satellites X. La mesure précise de ces transitions permet
de mieux comprendre les spectres astrophysiques.

Mots clés : Ions très chargés, Spectroscopie X, Physique Atomique, Électrodynamique quantique
en états liés.

Subject : X ray Metrology for astrophysics and fundamental
applications

Abstract: In this thesis, I present measurements of transition energies in highly charged heavy
ions, in the x ray range, for atoms ranging from sulfur to uranium. These measurements allow
us to test Quantum Electrodynamics (QED), in bound states, and the relativistic n-body pro-
blem. The first measurement was carried out on 2p-2s intrashell transitions in uranium with
two, three and four electrons, on the ESR storage ring of the GSI/FAIR accelerator complex
in Darmstadt with two curved crystal spectrometers. This enabled to test QED effects up to
second order and correlation effects, thanks to the precision obtained of 37 parts per million
(ppm), ten times better than that of the previous measurement and in excellent agreement with
theory. The second set of measurements was carried out on 2p - 1s transitions in 5-electron sulfur
and argon ions (boronoids), with a hole in the 1s shell. These measurements make it possible
to test relativistic n-body problem calculations, and in particular electronic correlation effects.
These measurements, without external references, were carried out using a double planar crystal
spectrometer, achieving an unrivalled accuracy of 4 ppm, in good agreement with the theory.
To analyze these complex spectra, we had to develop new Bayesian techniques to determine the
number, width and energy of the transitions present in the observed lines. We have thus been
able to determine the energy and width of several unresolved transitions commonly observed by
X-ray satellites. Precise measurement of these transitions will enable us to better understand
astrophysical spectra.

Keywords : Highly Charged Ions, X-ray Spectroscopy, Atomic Physics, Bound-State QED,
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