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Avant —propos

La 187 Ecole Joliot-Curie s’est tenue & Maubuisson du 13 au 18 septembre 1999
avec 63 participants, ce qui constitue une bonne audience. Comme d’habitude celle-ci éiait
composée pour moitié de jeunes physiciens et pour moitié de physiciens confirmés, venus

approfondir ou élargir leurs compétences dans le cadre de la formation permanente.

Avant de revenir sur le théme traité cette année "Noyau, champs, cortége”, je voudrais
rappeler que cette école comme les neuf précédentes avait é1é préparée et dirigée de main de
maitre par Yvon Abgrall. Celui-ci a maintenant fait valoir ses droits a la retraite, et nous
avons pu lui témoigner notre reconnaissance a 1’occasion d'une petite féte durant I’école. Au
nom de tous nous voudrions redire a Yvon notre reconnaissance pour les compétences et
Uefficacité avec lesquelles il a dirigé cette école. Sa capacité & amener le conseil scientifique
a faire des choix pertinents pour la communquté et a bdtir a partir d’idées foujours
Joisonnantes et parfois contradictoires des ensembles de cours logiques et cohérents a
toujours fait Uadmiration de tous. C'est grdce & Philippe Quentin fondateur de [’école et a
Yvon Abgrall son successeur que ['école a gagné la réputation qui est maintenant la sienne

dans la communauté francophone internationale de Physique Nucléaire.

Le théme de l’école "noyau, champs, cortége" nous a amené a explorer le rile
essentiel que joue ['interaction électromagnétique dans la connaissance des propriétés des
noyaux. Les éléments de base ont été donnés pour analyser et comprendre les signatures
données par le rayonnement électromagnétique sur la struclure des noyaux. Onf été aussi
présentés les moyens que donnent les champs électrigues, magnétiques et électromagnétiques
pour mesurer les propriétés des noyaux et comprendre leur structure. Cet examen est
intéressant & deux titres : d’'une part profiter des progrés technologigues pour faire des
mesures irréalisables auparavant; et d’autre part mesurer pour la large panoplie de noyaux
inconnus maintenant possibles a produire grdce aux nombreuses sources d’ions radioactifs
des propriétés indispensables pour établir leur structure. Enfin le couplage entre la partie
nucléaire et la partie électromagnétique a été présenté avec en particulier le cas d’excitation

par laser.




Les technologies développées autour de la physique nucléaire ont donné naissance a
de nombreuses applications en particulier pour I'analyse multiélémentaire, I'utilisation d 'une

microsonde de nucléaire a donc été présentée dans le cadre du 2™ sujet.

Nous remercions 'équipe des professeurs pour la qualité de leurs cours oraux et
écrits, comme vous pourrez le constater dans cette nouvelle édition des cours de l'école
Joliot-Curie. Cette édition a é1é assurée par I'Université Bordeaux I avec le soutien financier
du CNRS/IN2P3 du département Sciences de la Matiére du CEA, du FNRS belge et pour la
premiére fois du service de Physique Nucléaire du CEA/DAM.

L’école ne pourrait pas se dérouler sans la participation active et enthousiaste de Mme M
Furgolle de I'IN2P3 et de M*™ P. Chambon du CENBG qu’elles trouvent ici la manifestation

de notre reconnaissance.

C. LE BRUN

Pour le Comité d’Organisation




Ezxplorer le noyau par Uinteraction
électromagnétique

Ch. Leclercq-Willain
Physique Nucléaire théorique et Physique Mathématique
Université Libre de Bruxelles
Campus Plaine CP 229 B1050 Bruxelles

Résumé

L’objectif de ce cours est de donner les éléments de base de 'étude des processus
électromagnétiques usuels de désexcitation des noyaux en présence du cortege atom-
ique.

Les solutions des équations de Maxwell sont données en ondes planes polarisées et en
ondes sphériques avec la condition de "jauge” de Coulomb.

Les expressions générales des moments multipolaires électriques (E) et magnétiques
(My) sont explicitement définis. Les probabilités des transitions radiatives sont cal-
culées au premier ordre des perturbations et les unités Weisskopf sont définies.

Les expressions générales du processus Ey et des coefficients de conversion interne
Ep,Mp{L > 1) (en théorie de perturbation du deuxiéme ordre) sont explicitées. Les
caractéristiques qualitatives des coeflicients de conversion interne sont analysées.
Quelques exemples sélectionnés de spectres -y et de spectres en électrons de conversion
sont étudiés pour déterminer les durées de vie, les spins et parités d’états nucléaires,
en particulier des états isomériques.

Abstract

The aim of these lectures is to get the basic theory describing the electromagnetic de-
cay processes of a nucleus inside the asssociated atom.

Both the polarized plane waves and the spherical waves solutions of the Maxwell equa-
tions are given, using the Coulomb ”jauge” condition.

The general expressions for the electric (Ep) and magnetic (M) multipole moments
are explicitly given. The radiative transition probabilities are deduced in the first order
perturbation approach and the Weisskopf units are defined.

The general expressions to calculate the Ey process and the By, My (L > 1) internal
conversion coefficients (second order perturbation theory) are developed. The proper-
ties of the internal conversion coefficients are qualitatively analysed.

Some selected examples of -y spectra and of internal conversion electrons spectra are
studied to deduce the life times, the spins and parities of nuclear states in particular
for some isomeric states.



1 Introduction

L’interaction électromagnétique joue un réle particulierement important dans ’explora-
tion de la structure du noyau. Elle est la mieux connue des interactions fondamentales
el son intensité est & la fois suffisamment importante que pour produire des effets ob-
servables dans le noyan et suffisamment faible, en regard de I'interaction nucléaire, que
pour étre traitée par la théorie des perturbations. Le champ électromagnétique est
défini classiquement par les équations de Maxwell (1865). Ces équations sont quan-
tifiables et les quanta du champ électromagnétique peuvent &tre observés et étudiés.

(QE.D.).

Les noyaux peuvent &tre étudiés par V'interaction électromagnétique dans les processus
suivants:

e émission et absorption de radiation «y
¢ diffusion de particules chargées et excitation coulombienne

¢ interaction cortége-noyau : structure hyperfine, déplacement isotopique, déplace-
ment isomérique; conversion interne, NEET {excitation nucléaire par transition
électronique),...

Depuis quelques années, de nouvelles techniques performantes d’étude des spectres
atomiques dans le but d’étudier le noyau, se sont développées: la spectroscopie laser,
la double spectroscopie laser-radio fréquence, les piéges & ions, les méthodes NMR et
LEMS. Ces techniques et leur intérét a 1’étude des propriétés nucléaires sont présentées
dans les cours de F. Le Blanc, D. Lunney et G. Neyens.

D’auntre part, les effets spectaculaires de modification des durées de vie nucléaires par
modification de la charge des ions, prévus théoriquement depuis plusieurs dizaines
d’années, ont ét€ mis en évidence et mesurés. Les nouvelles possibilités pour éplucher
des atomes ainsi que 'utilisation de ’excitation par laser permettent 1’étude et la mise
en évidence des processus électromagnétiques de "bound internal conversion” et de
NEET ( Nuclear Excitation via Electronic Transitions). Ces nouvelles expériences
sont discutées dans les cours de J.F. Chemin et V. Meot.

Dans ce cours le but est de donner les éléments théoriques de base 4 ’étude des proces-
sus électromagnétiques de désexcitation des noyaux en présence du cortége électronique.
Aprés un bref rappel des équations de Maxwell et de leurs solutions en ondes planes
polarisées et en ondes sphériques, nous aborderons 1’étude des transitions radiatives
() et de la conversion interne. Quelques exemples sélectionnés de spectres -y et de
spectres d’¢lectrons de conversion seront analysés.

2 Description du champ electromagnétique

Les équations de Maxwell et les composantes du champ électromagnétique
[1],[2, Chapitre 1]

Pour une distribution de charge et de courant (7(7,t), i p (7,t)), les équations de




Maxwell en les vecteurs champs £ (7,t) et B(F, ) sont :

8B

ﬁxﬁ+—5t—=0 6.5:471‘,0
VxB - — = 4rj V-B=0 (1)
ot
en unités i = me, = ¢ = 1.
L’équation de continuité
Op
= 2
v + V- 7=0 (2)

découle directement des équations (1) ci-dessus.

Le quadri-vecteur potentiel (4 (7,1), i ¢ (7,1))
En introduisant le quadri-vecteur potentiel (A (7,t), 1 ¢ (7,t)) par les relations

Y = o ~-0A
B=VxA, E-———\_f’qﬁ (3)
ot
les 4 équations (1) se réduisent 3 2 équations entre les potentiels scalaire ¢ (7%} et

vecteur A (7,t). Ces derniers ne sont pas univoquement définis par les relations (3).
Tous les potentiels tels que

A= A4V f(nt), ¢—¢—08tf(r1) (4)
laissent les champs E et B inchangés; ils sont équivalents de ”jange”.

Le choix de "jauge” reste relativement arbitraire et est généralement dicté par les
caractéristiques du probléme. La ”jauge” la mieux appropriée & la gquantification du
champ électromagnétique est la ”jauge” de Coulomb définie par la condition

V-A=0 (5)

Cette condition est une condition de transversalité i.e. qu’elle sélectionne les solutions
des équations de Maxwell correspondant & un champ vectoriel purement ” transversal”.
En utilisant la jauge de Coulomb, les équations des potentiels sont

- PA

A¢g = —dnp (7)

jr(7,1) étant la composante transverse du courant j(7,t) (V.5r(Ft) = 0).

L’équation du potentiel scalaire est 'équation de Poisson. On a dés lors:

b7, 1) = f”rﬂ“



Dans Despace libre, i.e. en I'absence de courant et de charge (p=0, 7 = 0) les équations
sont:

DA=AA-Zf=0 ¢=0
avec la condition V-A=0
et les champs sont donnés par

B=V x 4, E=-6A4

Le potentiel A (7,t) peut étre défini par son développement sur une base de fonc-

tions propres orthonormées A, (7,%), Vindice )\ représentant Pensemble des nombres
quantiques caractéristiques des solutions

AFt) =Y (o) L +G0) &) (8)
développement qui assure 'hermiticité de 4 (7, ).
L’équation des fonctions de base A, (7) est

a(t) V2 A7) - A7) @) = 0

On introduit la constante de découplage k2 et on a le systéme d’équations

FEA LRI = 0 ®)
o)+ ol = 0 (10)

L’équation (9) définit les composantes A, () qui de plus doivent satisfaire la condition
de ” jauge” ou dans le cas de la "jauge” de ”Coulomb”, la condition de tranversalité

V. fi.,\(f') =0 (11)
L’équation (10) est caractéristique d’un oscillateur harmonique de quantum d’énergie

fusy, = |k3| hc
g (t) = N g exp —iw,t

En théorie quantique du champ, les coefficients g, et g} définissent les opérateurs de
destruction et de création d’un photon A associés au champ électromagnétique.




Le champ de radiation est supposé limité a4 un certain volume V et la normalisation
des composantes est définie sur ce volume

[ A A3 () dF = B

-
Solutions A,(7) en ondes planes polarisées

Les solutions en ondes planes de (9) sont
A7) = &, - et IrF (12)

ol le vecteur ky fixe la direction de propagation de Ponde et le vecteur &), définit la
direction de polarisation.

La condition de tranversalité du champ électromagnétique (11) impose V-A\f) =0
ou encore &) - ky = 0 i.e. que les vecteurs €, et £, sont perpendiculaires.

En choisissant &, = k I,, le vecteur de polarisation &), est défini par les vecteurs
€z, €y de polarisation rectiligne ou par les vecteurs

1 ,
ex = F Ti(ez:tzey)
de polarisation circulaire. ry
14
C\ -

I [3

! > -, > =

i h->. 2 Ry

€x — _ -
X E-_-(E,c z) x C-—_-(ﬂ'i_'_)eo)

Figure 2.1

L’onde plane ¢iF37 est normalisée sur une boite de_longueur L arbitraire par les
conditions périodiques aux bords, soit pour les valeurs kj :

- 2r ., 27w
ky= fn = E—(nm,ny,nz)

ol Ny, Ny, N, sont des entiers.

Les valeurs propres de wy = |k, | sont

2
Wy = f(ni + nj + nﬁ)lﬁ




Le nombre de ces valeurs entre wy et wy + dwy dans ’angle solide df est :

B

L’onde est normalisée de maniére 4 ce que

ax f_fx(’:) +q A’i ()

représente un photon Awy dans une boite L3.

La norme N, est définie par le calcul de 1'énergie associée & une composante A.
L’énergie totale est définie par 'expression:

— _1_ 2 2y g~
w = o [ (B +|BP)dr

= 3 w-—gN”qu*-Ls
Ao A A

(13)
ou encore par ’expression:
W =3 Ruadg=>, (Rwn (14)
des lors, on en déduit la relation:
1 o2 7s
et la norme est définie par:
Ny = (2T 2 (15)
L3wy”
La forme explicite de A(7,¢) s'écrit donc :
= 271'1/2 1 = BT * — i(FxF—
A9 =3,(5) —p badb0iggei®ma] )
A

Solutions A}(F) en ondes sphériques

Dans I'étude des transitions radiatives entre deux états nucléaires (ou atomigues)
caractérisés par un moment angulaire total J et une parité 7, les lois de conservation
du moment total et de la parité imposent que la radiation électromagnétique associée
4 la transition considérée emporte la différence de moment et de parité entre les états.




Des lors, dans la transition électromagnétique J;™ — J}rf , le photon aura un mo-
ment L et une parité 7 tels que

T =T Tf et L+ J+Jp=0. (17)

L’hamiltonien d’interaction caractérisant la transition ra.c}iative est défini par I'interaction
du champ de radiation, caractérisé par les potentiels A et ¢, avec la distribution de
charge et de courant (7, p) du noyau (ou de atome)

Ha = — [0 - A2 &F

= [pF1) 87, ) a7 - [7(7,0) - A1) dF (18)

Le premier terme a la forme d’un couplage scalaire; le second, d’un couplage vectoriel.

C’est cet hamiltonien d’interaction qu’il convient d’analyser sur la base des fonctions
propres en moment angulaire total et en parité.

Fonctions propres associées au champ scalaire

Les fonctions propres associées au champ scalaire sont également fonctions propres
de 'opérateur unitaire (e!*%%) de transformation du champ scalaire par les rotations
R(i, ) [1, Chapitre 3]. Elles seront donc fonctions propres des opérateurs L?, L, ; ce

sont les harmoniques sphériques Y, (8, )

L? Yim = Ul + 1) Yim

LzYlm=m},{m



Le champ scalaire ¢(7, t) peut donc &tre développé sur la base des harmoniques sphériques

P(7) = IZ Pim(r) Yim(8, @)

On aura de méme pour 'hamiltonien de couplage scalaire
Huw =Y [ pF)oum(r)Yim(0, ¢) & (19)
im

Un exemple est celui de V'interaction coulombienne e~ - noyau, la densité p(7) est la
densité de charge nucléaire et ¢(F) est le potentiel électrostatique produit par I’électron:

47 =

|7 = 7l

H

4 T
oM =€) — V() Yim(P 35
% 2141 “tmyemm r;"’ 1
oll 7« et - sont respectivement la plus petite et la plus grande des coordonnées r. et r.
Dans 'nypothése on I’électron reste & 'extérieur du noyaun, seul le terme r, > 7 est

retenu et I’hamiltonien d’interaction limité au terme extérieur s’écrit (hypothése du
noyau ponctuel) :

Y. (F L
Hie = 22 e ’,".fo) [ o) 7 Yim(7)d7

_ ir Y (Fe)
=% Gy e Mim (20)

Ol My = J () T Yim(F)7
définit le moment multipolaire électrique d’ordre 1, composante m.
Fonctions propres associées au champ vectoriel

Les fonctions propres associées au champ vectoriel sont également fonctions propres
de I'opérateur unitaire (e*® z.J ) de transformation du champ vectoriel par les rotations
R(#, ) 1, Chapitre 3]. Elles seront donc fonctions propres des opérateurs JZ, J, ot
J=L+8.

Les vecteurs propres associés & S? et S, sont donnés par
prop. P

0
xp=¢e=]0
1




1

. 1 _ 1 L
Xy = F—=(eztie) =F—F| £
V2 V2 g

Iis sont vecteurs propres de 52 et de S,

8% X =58(5+1)xp, (§=1)

5 Xm=mxp (m=0,+£1)

De plus, on a les relations
X:n X:ri-' = Smme
Xm = (=" Xl

Tout champ vectoriel peut donc étre développé sur la base des fonctions propres de J?
et J, soient les harmoniques sphériques vectoriels

vi o= [Yi®xl]j

Z Z (mplm [ I15m) Yim Xbv (21)

=-1 m=

i

Les coefficients de ce développement sont les coefficients de couplage ou de Clebsch-
Gordan. Ils sont non nuls pour m=1my + m'et |[I—-1|<j<I+1.

De leur construction méme, il résulte que les harmoniques sphériques vectoriels sont
fonctions propres de L?, §%, J?, et J,.

VR = jG+1) YR

L Vi = m ¥
L2 YR = 1+ ¥V
S? ¥R = 5(S+1) ¥}k avec S=1 (22)

Les champs électrique E () et magnétique B (7) ainsi que le potentiel vecteur A(7) et
’hamiltonien H;,, d’interaction vectorielle pourront étre définis par un développement
sur la base des fonctions harmoniques sphériques vectoriels Y“

Les particules associées au champ électromagnétique sont les photons, particules de
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—

spin § =1 (bosons vecteurs de l'interaction électromagnétique).

Les composantes A,(7) du potentiel vecteur peuvent étre définies par les fonctions
vectorielles:

Aim(® = wlbr) P2, (23)
avec j = [—1, 1, I+ 1 ol les vecteurs f-l‘jm(f-') sont solutions de (9) :

V? A (7) + B Ajn(7) = 0
avec la condition de transversalité (11) :

V: Ajm(7) = 0. (24)

L’équation radiale définissant les fonctions v;(k r) est

(d,?-[-f:idr “Hl) + k%) ylkr) =0

et une solution est donc donnée par les fOIlCthIlS de Bessel

w(kr) = gilkr) = 2k Jpry2(kr)

Une propriété utile par la suite de ces fonctions est leur comportement 3 ’origine

(kr)’

Jilkr) = prs0 — m

(25)

Considérons les trois solutions A (7) du type
Ajm(7) = m(kr) V)2
ounj=10-1,11+1.

Posons selon la notation usuelle (jm) = (LM), L définissant le moment total de la
composante du potentiel vecteur A(7) :

Aou(®) = wkr) Yii (26)
Pour une valeur L fixée, les valeurs de [ seront L+ 1, L.

La parité (associée & la transformation ¥ — —7) de ’barmonique sphérique vectoriel
Y}i est définie par la valeur de I; elle est associée  la parité de la fonction ¥, (8, ¢)
dans la définition de Yf},

Yiu=3_ Y. (mlm [11LM)Ym(0¢)xn
Pour un L ﬁxe on a 3 possibilités en ! groupées selon la parité en une composante de
parité (—)” si I=L et deux composantes de parité opposée (=)' sil = L+ 1. Les
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deux composantes possibles en parité définissent 1'une, la composante magnétique de
parité (—)F

AP (7 = jier (kr) VY (27)

I'antre, Ja composante électrigue de parité (—)¥+1

Ain(P) = Cra jralkr) Yig" +Cryy jualkr) P (28)
La condition de transversalité impose V- 4,(7) = 0 pour chacune de ces com-

posantes.
Elle est directement satisfaite pour la composante magnétique 444,(F); elle impose le

choix des coefficients de la combinaison linéaire dans la composante électrique Zfi ()
[Appendice A.3],[1, Chapitre 3|:

L+1 L

En utilisant la relation :

L Vim0, ) = JL(L+1) L, (L=-i7 x V)

on peut écrire les composantes du potentiel vecteur A (7) sous la forme :

1

AM(F) = IToT L (ju(kr) Yu(8, )

Xim(F) (29)

I

—i

kyL(L+1)

i, (7) = V x L (jr(kr) Yea(8,¢))

On en déduit les expressions suivantes des champs EetB:

EM,(P = ikl A7) (31)
Fea(® = i |k| A%p(7) (32)
BiR) = Vx AR =ik AP (33)
B (F) = V x A () = —i k A (P) (34)
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Pour kr — 0, on a jp(kr) — m ; dés lors

B () = —i k Xppg(F) — k(kr)*
$6(P) =V x Xpag(F) = k(kr)" ™!

On a donc Bg) (7) ~ (kr) BM(F) << BM, (A

et de méme Eft,(7) ~ (kr) B¢y (F) << Efy(F)

{ALM: ELM: BFM}
définissent le multipole magnétique d’ordre L, composante M.

{450 Ein, Biagd
définissent le multipole électrique d’ordre L, composante M.
Les opérateurs (voir plus loin) définissant les transitions entre états nucléaires ou atom-
iques sont de parités opposées i celles des composantes ALM(F') dés lors la parité
associée & une transition électrique Ej, sera (—)" et celle associée & une transition

magnétique My, sera (—) 1

Les différents multipoles observables dans une transition v nucléaire sont donc :

El Eg Eg E4 E5
! \ / N
de parité T = — 1 N /N
/ \ / \
--—-'"’/ \ / \
M, My My M, M

de parité # = +1
La décroissance d’un ordre multipolaire au suivant sera proportionnelle a (kR)z.

Remarquons qu’il n’existe pas de | transmon radiativea L = 0. Le champ électromagnéti-
que ayant un spin intrinséque §=11la radiation emporte an minimum yn moment
total L = 1. Mathématiquement I'expression X o L Ys = 0; les multipoles Ey, Mo
n’existent pas en tant que radiation.

1 khe E,{(MeV) R(fm)
kr ~ JER ~ Srirey Fm

E,=1MeV, R qggsfms 2 kr~-005 << 1




Passage des solutions en ondes planes aux solutions en ondes sphériques

¥ o0 T Bl FTLC(Z
e @ _— ¥ ?{ELJHU"'S
P&y erm>n LT EL

Absorption d’un «
Ondes planes — ondes sphériques

T W l‘.’{’ \{
').E‘“; B /’;/ Ll
3 n €2 2T ¢ tey e
Emissiond'un~y

Ondes sphériques — ondes planes

Figure 2.3
La solution en onde plane du potentiel vecteur f-f(f", t) est donnée par

AF =Y, o Ny Ay(Pe™ +c- ]

avec pour Ay (7) la représentation en onde plane polarisée Ay(F) = & e F7, le vecteur
k, fixant la direction de propagation et le vecteur €) la direction de polarisation.

La condition de transversalité V - A,(7) = 0 se traduit par la relation €} - k= 0.
Les expressions des champs sont donnés par
EA - ﬁ x zIA = ‘L(EA X é’,\)ei %
E‘,\ = —5; /I,\ = i|kxlé} ei kx
Les vecteurs, E)., €y et ks x &, et donc également les vecteurs EA,E‘), et B, forment
un triedre trirectangle dextrogyre.

Cette forme du potentiel et des champs électromagnétiques convient & la description
d’'un photon libre.
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Par contre, il convient d’adopter les expressions sous forme de tenseurs sphériques
pour décrire une transition électromagnétique nucléaire ou atomique entre deux états
définis par des nombres quantiques de parité et de moment.

En fixant la direction de propagation selon I'axe %, ky = k&, = k X5 sle vecteur
polarisation €) peut &ire défini par deux polarisations rectilignes (€, €,) ou par deux
polarisations circulaires (e,, p = £1) :

> _ K -
% =y (& + pid)

Pour une onde se déplacant dans la direction de ’axe z et polarisée circulairement,
on peut donc définir les expressions suivantes :

—

An=é'ye”"z, E,,:ikﬁ'p, B’.#:—nkj”

Le dévelopement de la fonction exponentielle en harmoniques sphérigues
E.ikz = ZZO ’I:I \/4?!'(2! + 1) j;(kT) Yin(g, 99)

la relation de couplage

et la formule du gradient [Appendice A.1] ,[1, Chapitre 3] conduisent, pour le potentiel
vecteur A(7), & I'expression [Appendice B]:

A, =37 i Jam@L+1) [o(kr) ¥

L+l SL-1,1
. 2 9L +1 j'L_l(kT) YL;J.

L . —
SL+1 Jo+1(kr) Yff':fl’l] (35)

+3

Le premier terme est Pexpression de la composante magnétique Xﬁ(f’)

Les deux derniers termes de (35) définissent 'expression (28) de la composante électrique

A, (7).
On a donc :

L@ =Y, & Von@LTY) AL +in AL, ()] (36)

ou u = =£1.

Les expressions analogues peuvent étre définies pour les champs E et B.
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3 Transitions radiatives nucléaires

3.1 Hamiltonien d’interaction et éléments de matrice de tran-
sition

L’hamiltonien total décrivant le systéme constitué d’un noyau et du champ de radiation

est composé de 'hamiltonien du noyau Hy, de ’hamilionien du champ de radiation

H,,; et de I'hamiltonien d’interaction entre la répartition de charge et de courant
nucléaires et le champ de radiation :

H=Hy+ Hpp+ zlrit-'r (37)

I’hamiltonien H; " sera responsable des excitations électromagnétiques par absorp-
tion de photons -y entre deux états nucléaires et inversément des désexcitations nucléaires
avec émission de photons +.

Lors de I’absorption d'un photon par un noyau dans son état fondamental, I'état excité
du noyau peut étre un état lié et le processus est, dans ce cas, I'inverse du processus de
désexcitation entre les deux états nucléaires considérés. Par contre, si I’état nucléaire
final est au deld du seuil en énergie d’émission d’'une particule, le calcul de la section
efficace d’un tel processus de dissociation radiative est autre (ex : ¥0(v, @)!2C). Dans
la suite, nous considérons uniquement les processus électromagnétiques d’absorption
ou d’émission d'un photon -y entre deux états nucléaires liés.

L’interaction électromagnétique H)Y;” étant faible comparée aux forces nucléaires,
Peffet de celle-ci pourra étre traité par le calcul des perturbations, I'hamiltonien Hy
non perturbé étant défini par Hy = Hy + Hyea

Sili > et|f > caractérisent deux états du systéme (noyau + champ de radiation),
états propres de Hy, la transition entre ces deux états est définie au premier ordre du
calcul des perturbations {théorie de perturbation dépendant du temps) par la proba-
bilité :

2r dn

= — HY-M 6> P —= 38
R hi<f| wnt ?’>|dE ()

ol f‘E" représente la densité en énergie des états du systéme. Pour un noyau de densité

de courant j = o7 et de densité de moment magnétique m = g I+ g, 8, Phamiltonien
d’interaction est défini par

—

HfX{”=—/j‘-A’d¢F’—/ﬁ‘z»BdF (39)

@ = 1 pour un proton et = 0 pour un neutron ; g = 95.58 pour un proton et
= —3.82 pour un neutron en unité de magnéton de Bohr nucléaire
pp = 2 = 5810~ ev/Gauss.

2mpyc

Les états i > et |[f > dans (38) sont associés aux états du noyau et du champ
de radiation, soient :

i) dans le cas de labsorption d’un photon -y
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|i > = ,I,'M,r >|1,\ > et |f > = IIfo >IO)\ >

pour un noyau dans un état initial |I; M; > d’énergie F; qui par absorption d*un pho-
ton incident de nombre d’onde k et polarisation A, est excité dans I'état final [I; M; >
d’énergie Ey telle que k) ic = |E; — E¢| + Epg, (Ep étant I’énergie de recul du noyan).

i1) dans le cas de {’émission d’un photon

i >= [ M;> |06 >et|f >= |I; M; > |1, > pour un noyau dans un
état initial excité |I; M;) se désexcitant vers un état final |I; M;) en émettant un
photon vy de type (A) et d’énergie k) fic = [E; — Ef| — Eg.

Pour chaque composante multipolaire (A) du potentiel vecteur A’(F) (8) et du champ
B(7), on peut définir un élément de matrice de transition
< fIHR 'l >a= Ny < Lilg* Aoy >< Ny|Hins(A3)N; > (40)

L'élément de matrice < 1y | gf| oy > = 1 est associé a 'opérateur ¢; de création
d'un photon de type (). Les opérateurs gy, ¢f de quantification du champ de radia-
tion sont définis par les relations suivantes pour tout état |n,) de I’opérateur nombre
d’occupation n¥ = ¢ ¢x[2],[1, Chapitre 4):

Gl >= vV +1|ny+1> Qlny > = rana—1>

v, @] = S

Rappelons que la normalisation est

or /2 1
o) I

pour une onde plane définie sur un volume V et que la densité des états est donnée par

Ny = (

(27)3

soit encore
Liﬁ WV
dE ~ 2n2h

Dans le cas de la représentation en ondes sphériques la normalisation sur une sphére
de rayon Ry est donnée par [Appendice A.4]:

et la densité des états est fixée par
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Elle est obtenue en annulant le champ de radiation & la surface du volume (rayon Rp)
de normalisation des fonctions radiales jz(kr) , soit

kR, _ Iz
jilk Ro) = Opour kRy — oo ie sin(k Ko — 0
k Ry
soit k Ry = LT + nm.
On a done
dn = %dk

et dés lors, la probabilité de transition associé & I’émission d’un photon (A) d'énergie
comprise dans l'intervalle (E, E + dE) est donnée par

dareus,

—( )(

) | < Npl HRADING > P (41)
avec

BNy = - [ T A (Pyar - [ mBS () dF (42)
ou encore explicitement pour les composantes électrique et magnétique (o) :

1

Ney; T _ A
Hin: (ALM)_ /[’7 k\/L(T-i-T)

1k

(6 X E uLM)*

+17 —m (L urar) | dF (43)
HYT (A = / 7 ——LE\/—_L=——5 (L urar)
- 1 = .«
oi
urm () = jrlkr) Yim(8, ¢) (45)

On peut encore utiliser la relation :

=

ﬁ X Lupy =1 k2 FULM(‘F) +1 ﬁ(fsr r 'ULM('F)) (46)
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3.2 Approximation des grandes longueurs d’onde

Une approximation généralement utilisée est I’approximation des "grandes longueurs
d’onde” soit I'approximation kr << 1 ou encore r << A exprimant que la coor-
donnée r limitée aux dimensions du noyau (r < R) est petite comparée 3 la longueur
d’onde A de la radiation émise. Pour un photon de 1 MeV, on a:

ER 1MeV 1,2 A3 fm

~ = 0.006 AY/?
he 197MeV fm

kR =

A cette approximation, la fonction radiale ji(kr) peut étre remplacée par son com-
portement a l'origine (25). A cette approximation, on peut remplacer ’expression (45)
de urp(7) par

0 - (kT)L
uLM("F) = (2

WYLM (6, ‘P) (47)

On peut dés lors écrire :

8r 7 upae(F) = ufpr (7) + 7 & ud g (F) = (L + L)u p (7)

et remplacer (46) par :

V x Duzy (F) & (L +1)V udy,(7)

le premier terme d’ordre (kR)? inférieur étant négligé dans (46). Cette derniére ex-
pression est alors utilisée pour approcher les définitions (43) et (44).

Dans le calcul du terme associé au courant j de la composante électrique (43) de
I'hamiltonien d’interaction, on opere une intégration par partie et on remplace ensuite
v. - 7 en utilisant la relation de conservation du courant denmte .

Dans la composante magnétique (44), on utilise la définition 7 = of = —ihoV [ my.

L’équation de continuité est obtenue en supposant pour les opérateurs densité de charge
et de courant, une dépendance en temps telle que les éléments de matrice associés sa-
tisfont les relations:

< FIIED1i > = < FIIR]i > &ErEn
o) = o) e Eﬁ%
Ona:
V< FliFD|i> = —8< fle@t)li > 0
= BB )i > EERR )

La possibilité de remplacer les termes de courant (3’) en termes dépendant de la densité
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(o) en utilisant la relation de continuité est appellée " Théoréme de Siegert”|1, Chapitre
5]. Celui~i est utile car il permet d’éviter les calculs complexes associés aux termes de
courant 5

Il peut cependant exister des situations pour lesquelles ce théoréme n’est pas applicable.
Il en sera ainsi dans des calculs oli les états nucléaires sont représentés par un mélange
de configurations du modéle en couches, pour lesquelles les fonctions non-perturbées
sont associées & différentes energies d’excitation. De méme, lorsque des effets d’échange
de mésons doivent &tre pris en considération, les termes de courant de mésons associés
doivent étre inclus dans I’équation de continuité pour satisfaire la loi de conservation
et le théoréme de Siegert n’est plus applicable.

Dans le cadre de ce cours, nous supposerons le théoréme de Siegert applicable ce qui
conduit pour les expressions (43) et (44) aux formes suivantes, définies 4 ’approximation
des grandes longueurs d’onde:

_ L+1) 2
Y- _ i 52
t ( L(L+1 (2L+1)” ( )
ol
Mise= [ plF) 1% Yy dF k[ a®) 7 x et v, dF (53)
LM LM L+l LM
h F v L xrk - = S, L g
MLM = mN c L—.H f p(ﬂ (L - V T YLM)dT +[ m- V(T YL*M)dT (54)

Les moments multipolaires définis en (53) et (54) sont de parité (—)* dans le cas
électrique et (—)}-*! dans le cas magnétique.

La probabilité de transition (41) entre deux états nucléaires, associée & la composante
multipolaire d’ordre (LM) et de parité (o) est alors définie sous la forme :

L+1 B
Li2L+1)® &

Ly = 87 | < Iy MMy L M > [ (55)
Le théoreme de Wigner-Eckart appliqué 4 I’élément de matrice des composantes de
Popérateur tensoriel M7 ,; permet de le factoriser sous la forme

< IfoIME,MUiMi > = IfoLM]IfLI,‘M,‘)( IfHMEHL >(56)

1
V2l + 1 (
o le coefficient de Clebsch-Gordan est un facteur purement géométrique et ot le fac-
teur < Ij || M{ || I; >, indépendant des composantes directionnelles des moments
définit I’élément de matrice réduit de Popérateur »moment multipolaire”.
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3.3 Probabilités de transition réduites, ordre de grandeur et
regles de sélection

On peut utiliser la relation (56) pour sommer sur toutes les projections du moment de
I'état nucléaire final et pour moyenner sur celles de I’état nucléaire initial :

1
Pl =P (I; »1
2_{:4_1 ;zMZf LM L( f)

Ces sommations s’imposent si le noyaun initial n’est pas polarisé et si aucune mesure de
polarisation n’est effectuée dans ’état final.

En définissant 1a probabilité de transition réduite

| §(L, I I;) 2
Blo, LI, =» [}) = ~=22 "2 I || I 57
On a encore :

L+1 g

Pyl{l; = I;)=8
Wi ) =8 DI 7

B(o,L; I; — I) (58)

Les probabilités de transition réduites (57) de type Er ou My ont les mémes di-
mensions e L2 et les probabilités (58) ont donc bien comme dimension I'inverse d’un
temps. Les régles de sélection associées 4 la non-nullité des coefficients de Clebsch-
Gordan sont définies dans (57) par la relation triangulaire de couplage des moments
ﬁ+ﬂ+f;= = (j ou encore

‘I,‘—If] < L < I,'-I-'I_f (59)

De plus, la parité étant conservée par les interactions fortes et électromagnétiques on
anra, :

7 mp = (—)¥ pour une transition de type Er,
M Wp = (—)L'H pour une transition de type My,

7; et wy étant les parités respectives des états nucléaires de la transition.

Dés lors, dans une transition entre deux états nucléaires (liés) de spin et parité respectifs
L, m; et Iy, s, la probabilité totale de transition électromagnétique est P =32, Frz.
Nous donnons ci-aprés quelques estimations des ordres de grandeurs des différentes
composantes P,y en regard de la parité et de l'ordre L.

La durée de vie associée est donc donnée par T(f; — If) = 1 / P et le niveau
initial aura une largeur T, = h/T.

Considérons 'importance relative des deux termes du moment électrique (53): 1'ordre
de grandeur du second terme relativement au premier est donné par (E(L—Jrl"y“’gn), le
magnéton de Bohr nucléaire (efi/2my ¢) fixant la valeur de 7%i. L’énergie de transi-
tion nmcléaire étant de Y'ordre de quelques MeV et la masse du nucléon d’environ 939




MeV, le second terme est en général négligeable dans 1’expression (53). Il n’en est pas
de méme dans le moment magnétique (54) ol les deux termes ont le méme ordre de
grandeur.

Pour un méme ordre L, le rapport d’une transition magnétique My, & une transition
électrique Fj, est fixé approximativement par :

M 2 . 2
("‘—"-%-ﬁ- OGS ~ 03 AT (60)

D’autre part, les transitions d’ordre (L + 1) sont réduites d’un facteur (kR)® par rap-
port aux transitions d’ordre L, cette relation étant valable indifféremment pour les
transitions électriques et magnétiques.

On peut encore en déduire qu’en Pabsence de tout effet particulier due a la structure
nucléaire, la composante Mz d'une transition sera plus favorable que la composante
E7 .1 permise par les regles de sélection :

Ppryn 1 s, he (7P _4 g4z Tw 2
IO(k ) (mN c2 R) 121074 (1 MeV) (61)

Py

Ces estimations sont valables dans le cadre de 'approximation des grandes longueurs

d’onde (kR << 1). Elles sont réalistes pour des transitions nucléaires de quelques

MeV. Ces estimations peuvent servir de guide dans tous les processus électromagnétiques
tels que émission ou absorption de radiation, excitation coulombienne,....

3.4 Estimation sur base d’un modéle 4 1 nucléon

Pour décrire la structure d’un noyau, ’hypothése qui consiste 4 définir un champ moyen
et & considérer les états des nucléons individuels dans ce champ moyen s’est révélée
fructueuse.

Différents modéles nucléaires ont été développés sur cette hypothése et de nombreux
états nucléaires peuvent étre décrits en considérant les propriétés associées 4 un nombre
limité voir & un seul nucléon dans un champ moyen - ce sont les modeéles & particules
indépendantes dont le modele 4 un nucléon est, pourrait-on dire, le cas limite.

Dans 1’étude des tramsitions électromagnétiques nucléaires, l¢ modéle & un nucléon
peut fournir des estimations, généralement grossiéres, des probabilités de transition.

L’estimation des probabilités des transitions électromagnétiques dans le cadre d’un
modgle & un nucléon [2, Chapitre2] fournit des unités de référence (unités Weisskopf)
et une idée qualitative des propriétés nucléaires. Si les probabilités obtenues par ce
modele sont trop faibles, il faut penser 4 des effets collectifs et des degrés de liberté
collectifs doivent étre introduits. Si au contraire, les probabilités sont trop grandes
comparées aux données expérimentales, il faut penser & de nouveaux nombres quan-
tiques et de nouvelles régles de sélection qui empéchent la transition de se produire.
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Considérons un noyau A impair et supposons que l’on puisse attribuer au nucléon
impair une partie importante des propriétés du noyaun, le coeur nucléaire pair-pair
étant supposé ne pas contribuer aux transitions. Les états du nucléon impair sont par
exemple définis par le modéle en couches sphériques.

Reprenons 'hamiltonien d’interaction sous la forme (52), les moments MY, étant
définis par (53) et (54), et considérons pour le noyau une distribution de nucléons
libres dans un champ moyen. Soient les expressions des densités:

A — —
p(M) = ) ed(F—T) (62)
A - — —
m(f) = Ze=1 pi 83 0(F — 73) (63)
avec € = +e et p; = 2.79 up pour les protons,
e; =0 et p; = —1.91up pour les nentrons,

#p étant le magnéton de Bohr nucléaire.

Afin de ne pas différencier les états proton et neutron, on utilisera le formalisme de
Visospin avec une composante 75; |[p > =+p > et 13 jn > =—|n >

On a donc ¢; = £(1 + 73;) et g5 = 5(py + p-7s;) avec py = pp = piy
Ainsi, pour les transitions électriques, le terme dominant est donné par :

A -
T =D, €1y Yiu(F)

En supposant les nucléons liés dans un champ central d’oscillateur isotrope avec correc-
tionen Zet - 3, les états nucléaires individuels sont définis par les nombres quantiques
|nljm > (modeéle en couches sphériques). On aura alors & calculer des éléments de
matrice du type

< mgly dpmg| My ni b Gimg >

et des probabilités de transition réduites

. . 1 1.. 1..
B(o,L,j; = j5) = ﬁl < ns(ly 'Q‘)Jf”MEHni(Ii 'z‘)Ji > 2 (64)

Ainsi, explicitement, on aura pour une transition électrique Ey, :
&2
295 + 1

B(EL, j; = j5) = | < nglr¥ng > ] < 1y %j_f | ¥z 1|4 %J} > (65)

Seul le premier terme du moment électrique a été retenu, le second terme étant d’ordre
inférieur par le facteur 2~ 1072 E, (MeV)
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Les relations définissant les éléments de matrice du tenseur Y; permettent d’écrire
(65) sous la forme [3, Chapitre 6.3 et 9.6]:

2

25 +1

B(EL,ji — jg) = | < nglr¥ing > (2 + 1) (255 + 1)

2
If L L 2
(b n) @i )
On en déduit la probabilité d’émission Ey, (55) entre deux états & un seul nucléon sous

la forme (single particle : s.p) :

sp_ 2(L+1) e
Fe, = L[(2L + )12 (72

o (kB (5)Y S, )

ol le facteur Sg, est défini & partir de l'expression (66).
Pour une transition magnétique My, les deux termes du moment magnétique (54) étant
du méme ordre de grandeur doivent étre considérés et on obtient :

. . ) _ .
B(My,j; — i) = (—)2 | < nglr"Yni > 2(275 + 1)

i 1/2 i

(2L+1) f _
(1| Y [ 1) (Lup —) Lo 1/2

L“‘l L-11 L

(_)J‘f+zf+§

+—"@_+T)““(ji(ji+1)(2ji+1))lf2{?: I Ll_/i}{jf Lo }]2 (68)

1 %
Cette expression se simplifie pour les transitions & L = |j; — js| car dans ce cas le
second terme de l’expression s’annule, la régle triangulaire (j;,js, L — 1) n’étant pas
satisfaite dans les coefficients 6. Dans ce cas on aura pour l’expression de la probabilité
d’émission M;, entre deux états & un seul nucléon (s.p.) :

L+ 1) e2 oL 2 L)’

Ps.p — ( k L —_—
< (%)L—1 >? Smt (69)
ol le facteur Sy, est défini, dams le cas particulier d'une transition & L = |7; — j¢|, par

. 12 i)

2L +1)(2j5 +1 3 / .
Sars, = 4t )2 )(zf||y Al 54 k12 g (70)

L I-11 L

Dans Phypothése oii les états d’un seul nucléon impair caractérisent les états d’un
noyau A impair, on retrouve donc par les conditions de non-nullité des facteurs Sgz et
S les régles de sélection générales soient:

pour une transition Ey, :

l7i —dsl £ L £ 5i+13¢
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et (—)&Hr+0) = 41 équivalente & 7; ;= (—)F
pour une transition My :
i —J5l < L < ji+4¢
et (—)+r+E-1 = 41 équivalente & m; mp = (—)¥H,
Des regles de sélection supplémentaires apparaissent, imposées par le modéle nucléaire

choisi, solent dans ce cas :
=l < L <li+ 1

pour une transition Ej,

’li‘_lfIS L-1 Sl,"‘i‘lf

pour une transition Mj,.

Unités "Weisskopf”®

Les expressions (67) et (69) des probabilités de transitions permettent de fixer des
ordres de grandeur en utilisant, pour les fonctions radiales jn; >, |ny > du modele,
une valeur constante |n > = u(r) = \/}% sur le domaine nucléairer < Ret [n>= 0
a l'extérieur de ce domaine. On a alors < (£)f >= Lis
Avec R =7y A3 (fm) et B, =k hc~ k 197 MeV fm, on a comme estimation des
probabilités de transition Ej, :

2(L+1) 3 2

2L
Fet LI(2L +1)1)2 (L+3)( ) w(k RY*" Sgr
soit:
(L+1 3 2 goL )
s =4.410% L[(2L 1))!!]2(L n 3) G )02L+1 Sz E?rL-!-l AR (54 (71)

si E, est exprimée en MeV, fic = 197 MeV.fmm et €2 /fic = 1/137.

De méme pour les transitions My, une estimation est donnée par :

2(L+1) 3 Zé fic 2 L 2

ML —N—37 s - (7
Paic L[(2L+1)!!]2(L+2) (hc)(mN Z g CER " Sunlppr = 77 (72)
soit
L+41 q 2 ,2L-2
i 20 o
g =10 L[(2L+1)“]2(L+2) (ﬁc 2T OML
(pL — L+1) E2L+1 _1) (73)

si E., est exprimé en MeV, fic = 197 MeV .fm et €/hc = 1/137.
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Dans le cas particulier d’'une transition |7; §; 1/2 > = |L+1/2,L,1/2) — |j; I; 1/2 >=
[1/201/2 >) le facteur Sg;, = 1 et I'expression (71) définit I'unité » Weisskopf® des
transitions Er,(s7%) :

1 L+1 3 2 9.02L oL
— = 4.410% 2L+1 4L
7L L[(2L + 1)1 (T35 (o)1 I A (74)

De méme I'unité ” Weisskopf™” des transitions My (s~!} est défini par référence & (73)
et estimée a la valeur

1 L+1 3 e 2L-2
- = 132102 2 B2+ 4 75
T LeL+ O T+ 3) (ot B ’ (75)
he 1
= 10 2,
(mN 2 R g (76)

L’estimation 10(mwﬁﬁ"‘:’—R)2 ~ 0.3A7 ol R = ry A3, a été introduite dans expression
(76}. Le coeflicient numérique (3 / (L +2))? a été également remplacé par (3 / (L +3))?
afin de relier plus directement les unités des transitions M, & celles des transitions Ej,.
Ces unités ont été introduites par V.F.Weisskopf en 1951 [9].

Largeurs totale et partielles d’un état nucléaire

En utilisant la relation AE At ~ Fh, on définit la largeur d’un niveau nucléaire
par ' = #/7.

Pour caractériser les ordres de grandeur des largeurs "” des niveaux nucléaires, les
largeurs "'Weisskopf” 'y seront utilisées comme valeurs de référence. Un état initial
|i > pouvant se désexciter vers différents états finals | f >y, la comparaison entre théorie
et expérience exige la mesure des différentes probabilités de transition Bj.

La largeur totale I' de Pétat initial s’exprime en fonction des largeurs partielles T’

Ki
FiLTh,

R >
v Er

hg&\_,sx

r=Y'r; (77)

Si les seules désexcitations de 1’état initial sont les transitions radiatives |i >— |f >,
on a

S P=letTy=F-T (78)
k
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La largeur radiative Ty résulte généralement de plusieurs composantes multipolaires
(Er, My41,...). En supposant, ce qui est réaliste, que seules les multipolarités o7 et
07,41 contribuent, on a. :

Iy = Ti(or) + Telor4d) (79)

Le rapport des largeurs partielles 'y (1) et I'x(c7, ) peut &tre obtenu expérimentalement;
on définit un rapport de mélange

52 _ rk(oJL-i-l)

T Tw(on)
Des lors,
Iy BT
Ilew) = 1T@ =113
52
Fk(J;:H) = 1_:5% BT (80)

En reprenant la relation I' = &£ fs meV avec £ = 658 105 meV.s et f5 = 107'° 5, on

a, dans I’hypothese de transitions uniquement radiatives, les expressions des largeurs
partielles :

_ P, fsmeV
Fk(UL) = 658 1t 5% 7
B, -8 fsmeV
! = k 1
Te(o7,) = 658 7 2T (81)

On peut encore utiliser I’expression de la 1/2 vie du niveau nucléaire soit 735 = 7-In2.

Les largeurs ” Weisskopf sont données par

658 10715 meV

' (Er) =
_ o (L+41) 3 o T3 2L+1 43 82
= 2.910 L[(2L+1)!!]2(L+3) oy B2+ A% (82)
658 10~1° meV
FW(ML) - TW(ML)
L+1 3 ral-? -2
~ 1.2510° — ) (L+3)2 (hc")ml EZH+1 473 (83)

Li(2L + )1

soient pour les différentes multipolarités, les valeurs données dans la T'able I (calculées
pour rp = 1.2fm).
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3.5 Regles de sélection en isospin des transitions radiatives

Bien que V'idée de l'invariance de charge de I’hamiltonien nucléaire (isospin = bon
nombre quantique) soit ancienne (Wigner 1937), ce n’est que plus récemment que des
tests expérimentaux du role de ’isospin dans les interactions des noyaux avec le champ
électromagnétique ont été réalisés.

Considérons les éléments de matrice des moments multipolaires entre des états nucléaires
définis par les nombres quantiques de spin (I, M) et d'isospin (7, T;)

<If Mf,Tf Tzf IMEM |Ii M;,T; T, > (84)

En explicitant les expressions e; et u; de (62) et (63) dans les moments multipolaires
électriques et magnétiques (53) et (54), ces derniers se séparent en un terme scalaire
d’isospin et un terme vecteur d’isospin , soit :

a = ML + ML (1) (85)

Cette séparation fait directement apparaitre les régles de sélection en isospin.
En effet, pour la composante ¢ d’un opérateur tensoriel d’ordre k en isospin, le théoréme
de Wigner-Eckart permet d’écrire I’élément de matrice

T kT

< Tf Tzf | o™ I LTy >= (-_)Tf "Tzf g Ty

< TOF T > (86)

La régle de sélection est entidérement définie par le coefficient de Clebsch-Gordan
g= Tzf — T
Ty —T;| £k STy + T;

En appliquant le théoréme de Wigner-Eckart au calcul des éléments de matrice des
moments multipolaires on a donc :

< Iy My, Ty T, )| MY + MU L M, T T >

_ ; 0 T,
=L o ) < I METHIMEYIL M T >
HT 0 ) < Iy METIMERIE M5 T > @)

On note immédiatement la condition T,; = T,; = T3 évidente pour une transition v,
i.e. dans un noyau donné, i T défini (T3 = ¥

Le terme scalaire d’isospin dans (87) est défini explicitement par

= @T+1)™Y? 6rq <I; My, Ty || M| L M;, T >
= JT_fTi <IfoIMEM|IiM5> (88)

Ce terme est donc différent de zéro pour les transitions AT = 0 du type T — T; il est
indépendant de T}, et de T

Pour le terme vecteur d’isospin, on a :
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e danslecas T; =Ty +1

(_)Tf T3( Tf 1 T )= (_)T;--Tg Tg — T32
—T3 0 I3 T. (2T, + 1)(2T. — 1)

1/2 .
) 5(Tf 1 To)
ou T, désigne la plus grande des valeurs (7}, T}).

e dans lecas T; = T}

N A Ts
—Ts 0 T3°  (TyT; +1)(2T; + 1))1/2

Ce terme contribue aux transitions de type AT = 0,+1 (7' = 0 — T = 0 interdite).
La régle de sélection d’isospin des transitions électromagnétiques se résume donc en :

ATy =0, AT =0, 1 (89)

En pratique, différentes corrections vont & I’encontre de Vinterdiction des transitions
dues anx régles de sélection en isospin telles que les termes d’ordre supérieur en (kR)
dans les moments M, les contributions des courants mésoniques, les forces de
Coulomb et la différence de masse p — n qui brisent la symétrie d’isospin,..... Des
lors, on parlera plutdt de transitions "retardées” d’isospin.

3.6 Corrections de centre de masse

Dans un modele & particules indépendantes, la fonction d’onde totale du noyau com-
posé de A nucléons est écrite en les coordonnées 7y 7... 74 de ces nucléons, réferés a
une origine quelconque. En pratique il est nécessaire de séparer 'interaction du photon
avec le noyau considéré comme un tout, ce qui produit une excitation on désexcitation
de son centre de masse, des interactions associées aux degrés de liberté internes. Pour
ce faire, 11 faut notamment considérer les opérateurs en coordonnées relatives g = 7;— -5
ot R= 4 £ 7; est la coordonnée du centre de masse du noyau, avec la condition
Y4, A = 0. Généralement dans un calcul en modéle en couches, les états du noyau
sont définis par les fonctions d’onde ¥(7;...74) et I'hamiltonien n’est pas invariant de
translation. Des corrections d’élimination des effets ”spurienx” liés au centre de masse
doivent étre opérées.

Pour les transitions électromagnétiques, une correction peut étre définie par U'introduc-
tion de charges effectives. Cette correction de centre de masse est particulidrement im-
portante pour les transitions dipolaires F; ; elle peut dans ce cas étre facilement évaluée.

En effet, considérons 'expression de P'opérateur de transition E;

A
e — . . *
w = Z%szmr

i=1

= 47r Z e (Ti), \/g Dy (90)

i=1
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ol Dy est une des composantes M = +1,0, —1 du vecteur
D=% & (91)

En terme des coordonnées relatives j; appropriées pour exprimer 'excitation des seuls
degrés de liberté internes, on aurait 1'opérateur

A A
D= ep=> e(fi—FR) (92)
i=1 i=1
s0it encore
- Z - Z eZ A
D =¢e¢ed fi-eZR=e» Ti—— > Ti
i=1 i=1 A j=1
z A eZ &
= eSS (1-57-2=2 7 (93)

La premiére sommation de 1 & Z concerne les protons, la seconde de (Z +1) 3 A
concerne les N = A — Z neutrons. On a encore :

z A
13’:3%2:?,-—8% S (94)

=1 i=Z+1
On peut donc considérer que ’expression en coordonnées 73, soit:
. A
D=3 ¢
=1

est correcte en affectant aux protons une charge effective e; = 2 et aux neutrons une
charge effective e; = "jz . Ces charges effectives définissent I'image du dipole.

La différence entre les opérateurs D et D' est
D=D'+e¢ZR

Ce terme complémentaire correspond A considérer le noyau dans son ensemble (centre
de masse R) avec une charge définie par les Z protons (charge totale = +Ze).

La notion de charge effective a pour effet de tenir compte des contributions dues au
recul du noyau résiduel lors de la transition E; définie ici dans un modele & particules
indépendantes.

L’opérateur D' peut encore étre écrit en utilisant les opérateurs d’isospin différenciant
neutrons et protons. On a alors :

~ N-Z A4 . e L,
f=e 7 §T£_§Zfsiri (95)

=1
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Pour les transitions électriques et magnétiques d’ordre supérieur, la notion de charge
effective est moins bien justifiée. La correction de recul du centre de masse est d’ordre
< 4, d’autant plus faible que le noyau est lourd.

On peut montrer que la correction introduit non seulement des termes en les coor-
données de particules individuelles comme dans le cas de ’opérateur E) mais également
des termes dépendant des coordonnées de plus d’une particule.

En ne retenant que les termes correctifs de pa,rtmules individuelles on a pour L > 2, des
charges effectives ¢; = e & [(4 — 1)¥+(=)* (Z—1)] pour les protons et &; = e Z (31)"
pour les neutrons. Les termes correctifs en les coordonnées de plusieurs particules
ne peuvent étre évalués que par référence 3 un modéle du noyau; ils ne sont pas
nécessairement négligeables.

Dans le cas des opérateurs ma,gnemques on remplacera les coordonnées 7; par §; = 7;— -RB
et les moments p; par @; = §; — ; L P on le moment du centre de masse est défini par

B =34, # [1, Chapitre 5).

La correction pour I'opérateur M; est d’ordre .

3.7 'Transitions défavorisées E;, My

De Pexpression (95) et des régles de sélection d’isospin il résulte par exemple qu'une
transition E; & AT = 0 dans les noyaux self-conjugués (Z = N, T3 = 0) est impossible.

Une régle similaire est définie pour les transitions M;. En effet, dans le moment
multipolaire magnétique, la contribution du terme en le moment angulaire orbital est
faible et la contribution scalaire d’isospin est donc essentiellement définie par le terme
en py = piy + pn = 0.88; elle est d'un ordre de grandeur inférieur & la contribution
vectorielle proportionnelle & pu_ = p, — u, = 4.70.

La contribution scalaire étant faible, les transitions M; & AT = 0 des noyaux seli-
conjugués (N = Z, Ty = 0) seront peu favorisées.

Ce sont 1a deux exemples particuliers mettant en évidence d'une part ’effet de correc-
tion de recul nucléaire dans les transitions dipolaires E; et d’autre part les régles de
sélection en isospin des transitions dipolaires F; et M,.

En pratique, différentes corrections vont & ’encontre de l'interdiction des transitions
dues aux régles de sélection en isospin comme nous I'avons déji mentionné.

Les données expérimentales des transitions F; (Figure 3.1) montrent que les transi-
tions E; "interdites” sont en fait défavorisées d’un ordre de grandeur.

La distribution des transitions M; (Figure 3.2) montre pour les transitions M; ”"in-
terdites”, un facteur d’empéchement similaire & celni identifié pour les transitions E;.
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Figures 3.1 et 3.2
Figure 3.1 : Distribution des transitions EI en unités Weisskopf pour les noyauz
A £ 40. La zone hachurée est celle des transitions retardées par les régles de sélection

en 1s0spin.

Figure 3.2 : idem Figure 8.1 pour les transitions M1

i

UwW.




32

3.8 Etude qualitative des transitions Ey, M

Les expressions simplifiées obtenues dans le cadre du modele & un nucléon permettent
de mettre en évidence les régles essentielles de variation des probabilités de transition
électromagnétique.

Ces probabilités présentent une dépendance importante en
o Vordre de multipola.rifé L
e l'énergie de transition
o le caractere électrique ou magnétique

Pour une multipolarité I donnée, la probabilité de transition radiative augmente avec
I’énergie proportionnellement & E*+!, Cette variation en énergie est directement ap-
parente dans 'expression des unités Weisskopf des différents ordres multipolaires (71)-
(73).

Les largeurs Weisskopf I'w (Er) et Tw (M) en meV sont données dans la Table I

13].

TABLE I

The Weisskopl single-particle widths Dy (W.u.) in meV

Electric @) Magnetic )

Pwi(€1) =68 A2/3EE;

w1y =21 £3

Tw(€2)=4.9x 1675 49345 Pw(M2) = 1.5 % 1075 42325
Tw(e3)=23x 107"t 4%£]7 Py (m3) =68 x 10712 44357
Py (€4)=6.8x 10718 48/349 Pw(n4)=2.1x 10718 4229

Pw(¢5) =16 x 10724 410/3x11

I'w(m5)=4.9 x 10"25,48/31«;,;,1

) The symbol A denotes the mass number and 1:.',), the (ransition energy in MeV.
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Pour une énergie donnée, la probabilité de transition décroit en fonction de la mul-
tipolarité L proportionnelement & (kR)* (kR <« 1) ot R définit le rayon du noyau.
Les transitions d’ordre L élevé sont moins favorisées; de toutes les multipolarités L
permises par les régles de sélection , celle de L minimum sera la plus favorable.

A méme valeur de L, la radiation électrique E; est toujours plus favorable que la
radiation magnétique M.
Des unités Weisskopf {82)-(83) on déduit le rapport

Ty (Mg)/Tyw(Ep) 22 0.4 A7

On a également la relation

I'w (Er + 1) - I'w (B +1) . I'w (EL) ~1910-% A3 B2

Ty (ML) I'w (B1) Tw (M)
montrant que la transition magnétique My est plus favorable que la transition électrique
E;y1 d’ordre multipolaire supérieur. Si les régles de sélection le permettent, des
mélanges (Mz, Er 1) peuvent étre observés, le plus favorable étant le mélange (M, Ey).

Ces différentes variations qualitatives des transitions radiatives sont représentées sur
la Figure 3.3, définissant les probabilités T, (sec™!) calculées dans le modéle & un
nucléon, en fonction de 1’énergie et pour les différentes transitions Ep et My (L =13
5). Les paramdtres utilisés sont R = 1.2 A3 fm, A = 100, p, = 2.79 ;£ et S=1.
Les probabilités de transition radiatives en fonction de ’énergie pour les différents or-
. dres multipolaires Er(1 — 5) et ML(1 —5) et différentes valeurs de A sont représentées
respectivement sur les figures 3.4 et 3.5.

L’échelle est logarithmique et les valeurs théoriques du modele & un nucléon (un pro-
ton) sont donc représentées par des droites sur ces figures.

Les durées de vie observées des transitions électromagnétiques Ey & E5 et M a M, sont
reportées en fonction du nombre N de neutrons sur les Figures (3.6 4 3.9). L’influence
des valeurs d’énergie et de multipolarité est éliminée en considérant, pour une étude
comparée de ces transitions, les durées de vie réduites T A2L/2 E?Lt! pour Ej et
T ARL-2)/3 p2L+1 pour My.

Les valeurs théorigues du modgle & un nucléon {un proton) sont représentées par des
droites horizontales sur ces figures.

Les transitions E; {Figures 3.6 et 3.10) sont de 10° & 107 fois plus lentes que ne le
prévoit I'unité Weisskopf. Ceci indique un effet d’interdiction de la transition liée & des
regles de sélection supplémentaires; il s’agit des effets de retard dus & I'isospin et 4 la
correction de recul nucléaire (centre de masse) (voir précédemment).

Les tranmsitions E,, Es et quelques transitions E; mettent en évidence des effets de
structure en couches, notamment au voisinage de N = 50 et N = 126 (Z = 82).
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L'effet de fermeture de couches 3 N = 50, 82 et 126 est évident pour les transitions
M, (Figure 3.9 et 3.11). Celles-ci se trouvent localisées dans les noyaux impairs des
régions précédant les nombres exceptionnels en neutron N = 50, 82 et 126 ou en proton
Z =30, 82. Ces noyaux sont caractérisés par une suite de niveaux de parité différente
(Am = —1) et présentant une grande différence de spins (AL = 4) et généralement
une faible différence en énergie. Ces transitions My (peu favorisées} sont donc car-
actéristiques d’états de longues durées de vie : ce sont des transitions ”isomériques”.
Les regroupements apparents sur la Figure 3.9 sont appellés ”"iles d’'isomérie M,”.
Quelques exemples de ces transitions A, sont données sur la Figure 3.12.

Cette isomérie est caractéristique du modéle en couches (sphériques) dont le shéma de
niveaux est rappelé sur la Figure 3.13.

Les transitions E, (Figures 3.7 et 3.14) des noyaux pairs-pairs présentent des durées
de vie nettement plus faibles que les valeurs théoriques du modgle & un nucléon. Ceci
indique un effet collectif, un grand nombre de nucléons du coeur contribuant & la tran-
sition radiative.

Dans plusieurs exemples de transitions £, dans des noyaux impairs (Table IT) la mesure
de Veffet collectif est donnée par I'effet de déformation du coeur ”inerte” sur ’orbite du
nucléon externe, laquelle est estimée par la charge effective e,y nécessaire & reproduire
la donnée expérimentale. Dans le calcul & un nucléon, les effets dus an coeur nucléaire
sont donc simulés par une modification de la charge du nucléon de valence.

On définit cette charge effective par

Ceff = e(% +’I‘3) + e (pol'arisa,tion Ez) = < J_fHM Ez”j; > / < jf“‘f‘z YQHJ, >.

Les valeurs e,s obtenues sont liées & Porbite du nucléon externe; I'effet de polarisation
décroit quand V'énergie de liaison du nucléon est moindre (un nucléon en moyenne plus
éloigné du coeur nucléaire aura sur ce dernier un effet déformant plus faible).
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Figure 3.3
Probabilités de transitions Er, et My (L = 1-5) pour A = 100 en fonction de l’énergie
E., en keV.
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Figures 3.6 et 3.10

Transitions F;
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Figures 3.7 et 3.14

Transitions Es
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Figure 3.8 Transitions E, i Es (voir tezte)

Figure 3.9 Transitions M, & M, (voir tezte)
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Figure 3.11 et Table II [§]

16 ]
14} ]
12} ]
X 10 i
g t i
8 3 -
6 L
4+
. . . . | L Ly \ Ipy,
25 50 75 100 200 300 400 500 750 1000
Energy (keV)
Table T
E2-transition probabilities
Nucleus ()i )y  B(EDu(efm*)  B(E2) (e*fm*) e fe
1IN Pz Pip 7.4 4.6 1.3
140 Sys2 ds;2 6.3 35 0.42
l;F Sy42 dssa 64 43 1.2
30Ca Pz farz 66 40 1.3
';iSC P32 faz 110 40 1.7
[P s Piit 70 81 0.9
%P pus pia 80 110 0.85
B3P s dss 150 866 0.42

*33Bi fri2 hoya 40 + 20 2.3 4+1.3




Figure 3.12 Quelques ezemples de transitions M,

Figure 3.13 Shéma de niveauz du modéle en couches shériques
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4 La Conversion interne

4.1 Généralités

La conversion interne et un processus électromagnétique qui entre en compétition avec
Pémission radiative dans la désexcitation du noyau [2, Chapitre 10].

Ce processus fut découvert en 1924 {10! par I'observation d'un spectre de raies en
électrons dans la désexcitation du noyau. Ce spectre fut immédiatement interprété
comme défini par les électrons émis par "conversion” d'une transition nucléaire sur les
différentes couches électroniques du cortége atomique. L’interaction électromagnétique
entre le noyau et les électrons du cortége atomique est responsable de I’émission
d’électrons liés de ’atome sous forme d’électrons libres. Le spectre des électrons est un
spectre de raies, l’énergie des raies en électrons étant définie par:

Exim,..=AEn —ekim,. (96)

ot AEy est 1’énergie disponible dans la transition nucléaire et ex as,.. définit ’énergie
de liaison des électrons des différentes couches K, L, M,...

L AE, AL, AT >
o e X
N o <
b =
N

Deux remarques s’'mposent:

(1) les électrons de conversion sont les électrons du cortége atomique ce qui les différen-
cient totalement des électrons 3, créés dans un processus d’interaction faible et présen-
tant un spectre continu en énergie,

(2) le processus de conversion interne n’est pas un processus en deux étapes dans lequel
un photon serait émis par le noyau et produirait, par un processus analogue 3 I'éffet
photoélectrique, I'émission d’'un électron atomique (la probabilité d’un tel processus
direct du second ordre est négligeable).

L’expression (96) indique que pour toute transition nucléaire définie, le processus de
conversion interne présente un seuil en énergie associé & 'énergie de liaison de la couche
atomique K, L, M,... Une résolution fine en énergie permettra d’observer les électrons
des sous-couches L;(zs%) , Ln(2p%) , LIH(Z‘p%) dans la couche L, etc...
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Apreés une conversion interne, 'atome résiduel est dans un état excité défini par une
lacune dans la couche occupée par P'électron émis. Cette lacune atomique sera rapide-
ment comblée par des électrons des couches externes et on observe des raies X carac-

téristiques associées. On peut également observer des raies associées aux électrons
Auger de réorganisation du cortdége atomique.

La figure (Fig 4.1) illustre la transition 3 du ®*Hg vers le 2037 suivie dans le 2537
d’une trapsition de 279,180 keV convertie sur les électrons des couches K,L M. Le
“end-point” du spectre § est W = 491.9keV et les différentes raies en électrons de

conversion sont:
% = 279.190 — 85.529 = 193.661keV
E7 =279.190 — 15.347 = 263.843keV
E7,, =279.190 — 14.698 = 264.492keV
E7 ., =279.190 — 12.657 = 266.533keV
B}y, = 279.190 — 3.704 = 275.486keV
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Un autre exemple est fourni par les raies en électrons de conversion de la transition
— %+ de 7,85 keV du ®° Pu pour laquelle ’énergie disponible ne permet la con-
version que sur les électrons des couches N et O (Fig 4.2 et 4.3).

§_+
2

On a dans ce cas:

Ef;, = 7.85 — 1.558 = 6.292

Ej,, = 7.85— 1.377 =6.473
%, = 7-85 — 112 = 6.73
S, = 7.85— .352 = 7.498
%, = 7.85—.279 = 7.571

B}, =7.85— 212 = 7.638

Figure 4.2
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Les raies X associées de réorganisation du cortége électronique sont également ob-
servées. Les raies X (Lyrr — MyrMyyr) ont en effet une énergie de:
E(LIH - MIIMUI) =€Ly;; T EM; T M & 18.057 — 5.546 — 4.562 ~ 7.9keV .

Figure 4.3 Spectre d’électrons de conversion de la raie 7.85keV du 2*°Pu.
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Les probabilités de conversion interne dépendent non seulement de 1’énergie disponi-
ble AEy, de la charge Z et de la couche électronique K, L, M,....mais également des
multipolarités F, M}, de la transition nucléaire.

On définit les coefficients de conversion interne par le rapport de la probabilité de
conversion interne & la probabilité associée de transition radiative, soient:

P, (EL)
o ) = LKL
K,L,.-( L) P,.},(EL)
pour une transition Fj,
Pg o (M)
aK:L,-.(ML) = ?LEML)
y

pour une transition Mj,.

Les premiers calculs de tels coefficienis concernaient les conversions K, calcnlées en
utilisant des fonctions d’onde électroniques relativistes dans le champ d'un noyau
ponctuel [2, Rosel951]. Pour les conversions de type L, M,...des corrections liées aux
effets d’écrantage des couches plus externes par les couches internes sont nécessaires [2,
Rosel1958]. Deés 1951, on réalisa |2, Slivli951] que les coefficients de conversion interne
dépendaient des dimensions du noyau et que des corrections d’extension finie du noyau
devaient étre introduites. La distribution de charge du noyau affecte les coefficients
de conversion par des effets statiques dus & la modification des fonctions d’onde des
électrons et par des effets dynamiques dus & la pénétration des €électrons a I'ntérieur du
noyau, modifiant les interactions des électrons avec la densité de charge et le courant
nucléaire. La dépendence en la structure du noyau est donc importante.

Comme nous le verrons dans le calcul détaillé des probabilités de conversion interne,
l’effet de pénétration nucléaire se manifeste principalement par I'existence du processus
Eo, totalement dii & la probabilité de présence des électrons & l'intérieur du volume
nucléaire. Ce processus n'a pas de correspondant en transition radiative ( le photon
emportant un moment minimum L = 1). Le processus Ey est présent non seulement
dans les transitions 0 — 0% mais également dans les transitions AT = 0a I # 0,
par exemple une transition 2+ — 2%, ol il entre en compétition avec les transitions
de type M, Es,...

Les effets de pénétration du volume nucléaire seront également importants dans le cas
ot la transition radiative est retardée, ce sera le cas des transitions M) ou F; retardées.

Le processus de conversion interne est un processus indépendant de I’émission radiative
7, il est 1ié & la présence du cortége électronique et i V'interaction électromagnétique
entre le noyau et son cortége d’électrons. La durée de vie d’'un état nucléaire est donc
modifiée en présence des électrons atomiques:

1
T=15ab

(97)

La probabilité totale de désexcitation en présence des électrons est:
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(98)

=Pl +a) (99)

4.2 FEtude qualitative des coefficients de conversion interne

Comme le processus est électromagnétique, 'élément de matrice qui caractérise la
conversion interne est similaire & celui rencontré en théorie des transitions radiatives
< IsMy | M%) | LM; > ot les états initial et final sont ici les produits des fonctions
d’onde nucléaire et électronique.

En considérant la fonction d’onde atomique ¢ constante & I'intérieur du noyau et

remplacée par sa valeur en r, = 0, la probabilité de conversion interne est approchée
par

= Py | $5(0)

et les coefficients de conversion interne o; = P¢ / P, sont donc, dans cette hypothése
réductrice, totalement indépendants de la structure nucléaire.

Ainsi, dans le cadre du modéle hydrogénoide, on a les valeurs:

| 6%,(0) =4, | ¢5,(0) P=3 , | #5,(0) [>= ... ce qui donne comme rapports;

by

=8,L=34,..

Bl

Les coefficients a de conversion interne dépendent du Z de 'atome, et des propriétés
nucléaires essentiellement & travers 'énergie AE disponible dans la transition nucléaire
et le caractére de celle-ci (multipolarité E; ou Myp). Un calcul non relativiste et
Phypothese d'un noyau ponctuel donnent pour ces coefficients le résultat suivant:

Z3

(B} = n3L+1(

Ve AU (100)

(M) = LSy 2y (101)

Ces expressions quoigne approchées illustrent les caractéristiques essentielles de la con-
version interne.
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Des tables basées sur des calculs plus rigoureux sont données en référence.
Les tables les plus récentes de coefficients de conversion sont données dans [7] et les
références incluses, ainsi qu’a I’adresse http://ie.lbl.gov/atomic/atom.htm.

Variation en 2

Comme indiqué par les relations (100 -101), les coefficients de conversion interne vari-
ent en Z° (Fig 4.4 ). Le processus de conversion interne est plus important dans les
noyaux lourds, les probabilités de pénétration des électrons du cortége dans le noyau
étant effectivement plus élevées.

On a par exemple :

entre la transition E; de 1.27 MeV dans 2Ne ( ax = 6.8107° ) et la transition F, de
1.22 MeV dans '2W ( ax = 2.5107%), le rapport est de g:g%; = 2.721073 ; le rapport
(£)* = (33)° = 2.47107° donne l'ordre de grandeur.

Variation en 1’énergie et en la multipolarité de la transition

Comme indiqué sur la figure (Fig 4.5), les coefficients de conversion interne o décroissent
rapidement avec 1’énergie de la transition nucléaire.

On a par exemple:

dans le **Co, les transitions M, de 158 keV ( ax = 0.011 } ,

de 270 keV (ax = 0.0034 ), de 812 keV ( ax = 0.00025 ).

La méme figure montre que les coefficients o sont d’autant plus grands que ’ordre
de multipolarité est élevé. Pour L grand, la conversion interne est beaucoup plus
probable que 1’émission radiative. :

Par exemple :

dans le ¥T¢, on a une transition M; de 141 keV avec ax = 0.10 et une transition
M, de 143 keV avec ax = 30.0 soit ZJ;(% ~ 300 , la formule approchée donne
(e )3 ~ 370

Variation en ’orbite électronique

Les coefficients de conversion « dépendent en n—lg (n > 1) du nombre quantique principal
n de 'orbite atomique. Comme vn précédemment avec 1'approximation des fonctions
électroniques purement hydrogénoides, on a approximativement ax / ar =8 .
L'utilisation de fonctions électroniques plus réalistes modifie sensiblement cette esti-
mation.

La figure (Fig 4.5) résulte d’un calcul réaliste et montre qu’il est aisé par la mesure de
coefficients de conversion de différencier les transitions Ey, et My, et donc de déterminer
les parités relatives des états nucléaires.
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Flgure 4.4 Coefficients de conversion en fonction de Uénergie et pour dzﬁerents Z
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Transition E,

Une autre application de la conversion interne est bien évidemment celle des transitions
Ey interdites en transition radiative. Cette transition est particuliérement importante

entre deux états 0F.

2+
FIGURE 4.6 Niveauz d’énergie dans le *Ge
T(Ep) = 0.42us ,pour la transition 0% — 0%,
la transition E, 2+ — 0% par émission -y est plus
rapide T(E;) = 3.1ps et peu
convertie ( a(Ez) = 4.910~%).

0+

Figure 4.5
Coefficients de conversion interne [12] o+

834

3.1ps
691

E2

0.42 ps

1 0

£, MsV

2Ge E {keV) t1,2
Energy levels in 2Ge.
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4.3 Calcul détaillé de la conversion interne

L’émission d’un élecron atomique lors d'une transition nucléaire est un processus du
second ordre avec échange d’un photon virtuel entre le noyau et 1’électron.

Le systéme impliqué dans ce processus est composé du noyau et des électrons atomiques,
I’hamiltonien total le caractérisant s'écrit:

H=Hy+H,+ Hy: (102)

oll Hy est ’hamiltonien nucléaire ( Hy | Ny >= E; | Ny > ); H, , 'hamiltonien
atomique { H, | e, >=¢; | ¢ > ) et Hyy, Phamiltonien d’interaction électromagnétique
Noyau - électron. Cet hamiltonien définit l'interaction entre le quadri-vecteur courant
nucléaire j; (Xw) et le quadri-vecteur courant des électrons Ja(Xe) soit

— 1 by =4 A - (Y
By = — 5 [ dX [ X [ (Xn) 1 7#(K.)

T
g - 'k I X-‘N "".X—; |
-2 (X ) p%(Xe) PN =
( ] IXN "Xe |

(103)

Le courant jf;(}f ’) des électrons produit un quadri-potentiel Au(}-(' ) solution de
— 4T -
(V2 + B Au(R) = - j2(%)
et défini par

Au(f)=l expzk]X-—Xl

= je(X7) dX'
- F&Sd 3u(X0)

et '’hamiltonien d’interaction est donné par

1 7 .= o
H},‘[{“-—-—E V(X)) AuX)dX (104)

ou encore par 'expression définie en (103) avec I = X, el.e, oli e, est le vecteur

polarisation; expik | X — X* |/ | X — X' | est le propagateur a I'énergie khic = AEy
de la transition nucléaire.

En théorie quantique des champs, l'interaction du noyau et des électrons atomiques
est exprimée & 'ordre le plus bas par un terrne du second ordre en l'interaction des
particules chargées avec le champ de radiation:

L <fIHN "\n><n|HZ |i>
< H|i> = ; khe — b,

N Z<f|Hf,:mm><mlHiﬁ:*H>
y— —(khc + fiwg)

(105)
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Les diagrammes qui contribuent au processus sont (fig 4.7):

N

Figure 4.7

L’interaction entre les quadri-courants de charge nucléaire et électronique compren-
dra les composantes transverses du champ électromagnétique mais également la com-
posante longitudinale (le photon échangé étant virtuel, la condition de transversalité
du champ n’est pas requise) ainsi que la composante associée an champ scalaire (non
nul} ¢’est-i-dire la force de Coulomb entre les charges statiques.

Reprenons hamiltonien d’interaction entre les quadri-vecteurs de courant nucléaire
et électronique sous la forme définie en (103).Deux types de termes apparaissent dans
cet hamiltonien: le terme statique d'interaction coulombienne en les densités de charge
et le terme d’interaction des courants nucléaire et électronique.

Considérons les développements en multipoles des fonctions de Green scalaire et dyadic
[2][1, Chapitre 6]:

exPikleN_X.el

= dmiky Y r(knX<) Yiu(Xn) b (kv Xs>) Yo m(Xe)  (106)

I fN - Xe I LM
et
. » X . .
expiky | Xy~ Xel | _ triky ¥ Aju(r X Bru(n %) (107)
| XN - Xe | LM,

L’indice 7 = (M, e, {) réfere aux trois champs multipolaires indépendants :magnétique,

-

électrique et longitudinal. Les quantités AT ,,(X) ont été définies en termes de tenseurs
irréductibles (2. eqs (27)-(28) )-
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La composante longitudinale est donnée par:

I o [Tl gt
u() = mJL—l(kT) Yi 4+ 2L+11L+1(k7') v

= 75\7’ (Jr(kr) Yine(7)) (108)
Les tenseurs By a(, X ) sont définis en remplagant les fonctions sphériques de
Bessel j; par les fonctions sphériques de Hankel de premier type A} dans la définition

des tenseurs Ar (T, X)

On obtient ainsi pour ’hamiltonien d’interaction:

4
Hyp = — mkN

Z/ 7V (Xw) E,M(T,fN)dif[] 7#(Xe) Boae(r, Xe) dX,

—62_[ XN) Jrkn, Xn) Yz, m(Xn) dXN/(I p(Xe) By (kw, Xe) Yo me(Xe) dX. ]

(109)
4‘)‘!‘sz

3 AU [ ) Bt B s [ F(Re) ) X,
=X [T R R [ (R Braelr, X d e
—c? fom PV (X} he (kny X)) Yo (X n) d Xy _/O-XN po(Xe) dnlkn, Xe) Y2 p(Xe) dXe
+& [ 0% () julows Xn) Yiae(R) dZ / (R Bk, X) You(R) dXe}  (110)

Le premier terme (109) correspond 4 I’approximation du “noyau ponctuel” et
le second (110) donne les termes correctifs représentant les contributions dues i la
pénétration des électrons dans le noyau.

On peut montrer que les différents termes se réduisent aux composantes suivantes
(Appendice C):

Pour L = 0,
le seul terme qui subsiste est le terme associé & 'interaction statique coulombienne et &
Veffet de pénétration des fonctions d’onde électroniques dans le domaine nucléaire (ter-
mes intérieurs).Différentes évaluations approchées des termes correctifs de pénétration
des électrons dans le volume nucléaire sont données et expliquées dans [11].
Le processus E; est défini par I’élément de matrice (approximation kr << 1):

omi §(B; — / dXy O o &F / X2dX, [ dQ, % ° @e(i- - ——)(111)
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Pour L > 1,
la conversion interne de type Ej ou Mj, est décrite par les termes du deuxiéme or-
dre ou supérieurs de 'interaction entre courants nucléaire et électronique, associés aux
composantes électriques et magnétiques.
En effet, on peut montrer que les termes associés i la composante longitudinale définie
pour L > 1 sont identiques mais de signe opposé aux composantes L > 1 de
l'interaction coulombienne statique.
Les expressions des composantes de conversion interne Fy et My sont respectivement
données par (Appendice C):

pour une transition Ep:

—4m re (7 7 e
TICED deN/dX ® (Ge. v X LYp0) @

SN (G .V x LYz )" @Y jp (0 Xo) b (' X5) (112)

pour une transition M;j:

—4 _, o
Lwiwl) f dXn /' dX. ®F (.. LYim) ¥
&N Gy (LYrm)* B j (W X) ik (W X5) (113)

4.4 Données numériques
4.4.1 Effets relativistes

Les énergies de transition nucléaire peuvent étre de 'ordre de 0.5 4 1 MeV et dés lors
les électrons sont relativistes. Des fonctions d’onde électroniques relativistes doivent
étre utilisées dans le calcul des coefficients de conversion interne.

Les fonctions de Dirac pour un noyau ponctuel(V{(7) = Ze® / r} ont des singularités
{(non physiques) pour les états s 1, Py et conduisent a4 des erreurs importantes dans
les calculs des coefficients de conversion interne. On prendra par exemple, le potentiel
associé 4 une distribution de Fermi de la charge du noyau.

4.4.2 Effet d’écran

Pour les électrons les plus périphériques, la charge + Ze du noyau est écrantée par la
présence des électrons intérieurs du cortége. Ces électrons périphériques voient donc
une charge réduite Z.5; < Z et sont dés lors moins liés.

L’effet d’écran peut &ire défini en remplagant le potentiel V (r) par V(r) ®(r), la struc-
ture de la fonction d’écran ®(r) étant complexe.

Dans certains cas, 1'effet d’écran est seulement pris en considération en remplagant
Z par un Zgs < Z et en ajustant cette valeur de charge effective. Cette méthode
qui, dans certains cas, permet d’obtenir de bonnes valeurs des énergies de liaison des
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électrons ne permet pas d’obtenir de bonnes valeurs des coefficients de conversion in-
terne pour tous les multipoles et toutes les énergies de transition.

Il existe dans la littérature, différents modéles définissant la fonction d’écran ®(r).
Différentes corrections phénoménologiques d’écrantage peuvent étre utilisées, elles dépen-
dent de Yordre n de la couche électronique et de I’énergie des électrons.

La probabilité de présence des électrons & la surface du noyau est diminuée par effet
d’écran et dés lors, la correction d’effet d’écran entraine une diminution de la proba-
bilité de conversion interne.

4.4.3 Dimension finie du noyau

L'influence de la dimension finie du noyau se manifeste d’une part par un effet sta-
tique i.e. ume correction des fonctions d’onde électroniques. L’effet sera en général
indépendant de Iénergie de la transition et il augmente évidemment avec Z .

Les effets d’écran et de dimension finie du noyau diminuent la valeur des probabilités
de conversion interne. Des corrections dues aux déformations des noyaux (effet des mo-
ments dipolaire magnétique et quadrupolaire électrique) sont également & considérer.

4.5 Tables

Les modéles utilisés pour le calcul des coefficients de conversion interne se différencient
par la description de 1’écrantage (choix du potentiel ¢(7)), des dimensions finies du
noyau ( choix de la distribution de charge p(7)), par l'inclusion ou pas des corrections
dues aux termes intérieurs, par linclusion ou pas des effets dus aux ordres pertur-
batifs supérieurs de I'interaction électromagnétique, par 'utilisation pour 1’énergie des
électrons de valeurs calculées ou déduites de I'expérience, par 'inclusion des corrections
liées & la formation dune lacune en électron dans le cortége lors du processus, ...

Les tables actuelles données en référence 7] et références incluses {5),]4] sont basées
sur des calculs Hartree-Fock-Dirac et utilisent différentes approches pour l'estimation
des effets d’écran et de dimension finie des noyaux.

5 Analyse de quelques spectres

5.1 Exemple de la décroissance de P’état 1™ Aq

Décroissance de Vétat 1% Ag (71 = 12Tans) par B+ et capture électronique (€)vers les
états du %8 Pd et par 8~ vers le % Cd (Figs 5.1 4 5.3 et Table) [6].

Le premier état excité du Pd est connu comme étant un état 2% 3 434 keV.
La trapsition & 433.6 keV 2t — 07 est de type E2 et les tables donnent ax (434) =
7.891073. On a donc:

Ix (434)

ox (434) = 7 100

= 7.891073 (114)
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La mesure des intensités des raies v & 613.9 keV et d’électrons de conversion K, L, ....
donnent en rapports relatifs:

g (614)  Ix (614) I, (434)

= 11
ax (434) — I, (614) Ix (439) (115)
et dés lors
37+3 100
614) = 7.8910°°2 11
ax (614) = 7.89107 = o= 10353 (116)
= (2.83 £0.24) 1073 (117)

La transition & 614 keV est donc de type M1 ou E2 (Table).

La transition & 723 keV est de maniére similaire de type M1 ou E2 avec un coefficient
ag calculé de 1.93 1073,

Des raies en électrons de 30 keV et de 79 keV (K,L,M,...) apparaissent dans la partie
basse énergie du spectre; elles ne sont pas observées en coincidence avec les raies de
434,614,723 keV observées dans le noyau fille Pd. Ces raies sont les raies converties
M4 du '™ Ag (6+ — 27) et E1 (2~ —» 1%) dans % Ag.

Les états & 1048 et 1771 kel dans 1% Pd sont identifiés par les corrélations angulaires
et les transitions sont de type pure E2.

L’état isomérique *®™Ag (61) décroit vers le 67 du Pd (Fermi permise) & 1% et une
cascade 67 — 41 — 27 — 0% est observée dans le Pd (les trois transitions ont la méme
intensité (v + e™) totale ).

5.2 Exemple de la décroissance de ’état 180" H f

Les transitions 93, , 215, 332 keV sont de type E2 (mesure des coefficients de conversion)
alors que les transitions & 57.5 et 500.7 keV sont de type E1 et E3 respectivement
(Table)[6]. '

Les transitions 93,,215,332 keV ont les mémes intensités totales et font donc partie
d’une méme cascade 6% — 4™ — 2+ — 0+ du spectre rotationnel en I(J + 1) du noyau
BHF (Fig 5.4).

Un état 8% est observé 4 1085 keV, la transition 8% -+ 6% de 443.2 keV permettant de
I'identifier.

La transition 3 57.5 keV a la méme intensité totale Jr = I,(1 + «) que la transition de
443.2keV (Ir(57) = Ip(444)) et peut donc étre considérée comme suivie en cascade
par cette transition.

L’intensité totale de peuplement du 6 devrait étre la méme que celle des autres états
de la cascade 67 — 4t — .... Le 6% est peuplé avec une intensité 89.7 par le 8+, il est
également peuplé avec une intensité 16.2 par la transition a 500.7 keV:

Ir(444) + Ir(500) = Ir(332)

ce qui suggere que les transitions sont en cascade.
La transition & 57 keV est de type E1 et celle & 500 keV de type M2, E3.
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Dans la transition E1 vers le 87, les spins 7~,8~,9~ seraient possibles pour I'état &
1142 keV'; dans la transition vers le 6% de type M2, E3 seul le spin 8~ peut étre retenu.

5.3 Exemple du spectre du 1""H f

Spectre, graphique et table (Figs 5.5 et 5.6)[6] sont présentés pour le spectre du " Hf
déduits par désexcitation 8~ du "Ly (6.7 jours). La bande rotationnelle I~ ,27, 17
est mise en évidence. Un état isomérique %"" est peuplé & 321.3 keV et identifié par les
raies vy d’énergies 321.3,208.3, 71.6 keV de type E1 + M2.

5.4 Isomeéres proches de la ”drip-line” proton

Etude des transitions isomériques 10t — 8* de 86, 63 et 55 keV respectivement dans
les noyaux 8Dy, (3°Fr, 132Yd A la " drip-line” proton (Figs 5.7 et 5.8) [13].

Btude du remplissage de la sous-couche h%_ en protons au dessus de 64. Dans le
shéma de séniorité (v = 2) , la transition 107 — 8% est identique dans les trois noyaux.
Les corrections sont des effets de configurations impliquant les états d %"’ ,§ %Jr proches
en énergie. Les coefficients oz s, sont extraits des spectres 7 et des spectres en
électrons de conversion et on identifie la transition isomérique E2(10% — 8%) puis les
transitions £1(8+ — 7~) vers la bande rotationnelle 37,57, 7~ et retour vers la bande
du fondamental par une transition £1(3~ — 2*).

Dans 75°Y'b on a la configuration (A4 7)8, la sous-couche A L™ est & demi remplie ce
qui donne une valeur trés faible du BE, (0.02 W. units), les contributions des états de
"particules” étant compensées par celles des états ”trous”.
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Atomic Data

o Internal Conversion Coefficients (PDF). Graphs from Band et al, At. Nucl. Data Tables
18, 433(1976) for Z=3,6,14-29 and Rosel et al, At. Nucl. Data Tables 21, 110(1978) for
£>29.

X-Shell Z=3.6, Z=10-100 M1,E1 M2.E2 M3 E3 M4 E4

L,-Shell, Z=10-100 M1,E1 M2,E2 M3 E3 M4 E4

L,-Shell, Z=10-100 M1,E1 M2,E2 M3,E3 M4,E4

L,-Shell, Z=10-100 M1,E1 M2,E2 M3,E3 M4,E4

5. Total, Z= 30, 33, 40, 45, 50, 33, 60, 65, 70, 75, 80, 85, 90, 95, 100

—F el e} D Tend o) — T3

» Internal Conversion Coefficients (Text). Tables from Band et al, At. Nucl. Data Tables
18, 433(1976) for 2=3,6,14-29 and Rosel et al, At. Nucl. Data Tables 21, 110(1978) for
2>29.
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Electron Capture Subshell Ratios (PDF)
Atomic Binding Energies (PDF)
Fluorescence and Coster-Kronig Yields (PDF)
X-ray Energies and Intensities (PDF)

1. Per 100 K-Shell Vacancies

2. Per100L,, L, and L, Vacancies

+ Auger Electron Intensities (PDF)

» Return to Table of Jsotopes home page

http:/fie Ibl. gov/atomic/atom. htm 06/05/99
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APPENDICES

A Quelques formules

A.1 Formule du gradient

VI Yim(0,0) = V21 + 1((31{ - f)Yfr_nl’l 7)

I+1 df | =i,
\fﬂ_'_l(m;—*f)}ﬂr (7)

= Y Y Gmulm 11D M) Yim X

mp=—l m'=-—1

A.2 TFonctions de Bessel: formule de récurrence

dip [+1
sk

dar + J1 = ki
dji l

o P = ki1

A.3 Condition de ”jauge”de coulomb

- = . . L+1 L
V. Arm = V(i YER) = —kin(kr) Yo u(8, @)[\}2 7 +15L,z-1 +V‘2“'ﬂ_1513,l+1]

La condition V - EL, au = 0 est satisfaite pour { = L (cas magnétique: Eﬁ‘M

Dans la combinaison définissant la composante électrique Xi, arrona—kjpYzar [Criny/ %‘ﬁ]

pour i = L+1et —kjrYrL m [C’L_“,I%_H] pourl = L—1.
On choisira donc

L+1
Crt = {371
L

CL+1=—
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A.4 Normalisation

Les composantes Ji‘ a Sont normalisées sur un domaine sphérique de rayon Ry non
défini.

On a pour les fonctions j;(kr):

Ro kRg
1= Nz_/o jirtdr = —l:;fo F(2)rdz

On utilise la propriété:

[ #0tde = E1#0) = i PVia (o)
et le comportement asymptotique des fonctions de bessel

sin(kRy — I3)

limkRg—mojl(kRo) = kR,

Dés lors, on a la condition:

_ NZ(kRo) sin®(kRy —IZ)  sin(kRy — B%)sin(kRy — I
1= B2 [ (kRo)? - (kRo)? ] (118)
N2 (k
1= ",;?(—fi) (119)

et doncona N = (%’g—)%

B Passage des solutions en ondes planes aux solu-
tions en ondes sphériques

Les vecteurs k, € et k x € donc k, E et B forment un triédre trirectangle dextrogyre.
Pour une onde se déplagant dans la direction 1z et polarisée circulairement, on peut
définir E et B par:

B = Fke™ x, (120)

E = ike® x\, (121)
Le développement de I’ exponentielle en harmoniques phériques donne:

B = kY il(4m (20 + 1)) jilkr) Yio(0, ) X (122)
]

E =ik 3 i'(dr (2 +1))7 ji(kr) Y06, 9) xhs (123)
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avec

Z Z (Imy1lm' |[ILLM)Yim X

my=—I m'=-—

En inversant cette relation, on a:

VimXw = Y. (Im1m,i1L (m+m))Yiy (124)
L=zl
et en particulier:
Yioxi1 = Z(l 01+£1,11L = 1) LM—:I:l (125)
L

On aura donc par exemple pour le champ életrique :

=ik Z it \for (2L + 1) [ (kr) Y50 (126)

L=0

L+1 I— ] L L+1,1
- 2L+1.’1’L 1(1c ) 1(,¢111) + 2\{2L+13L+1(k7') IEJ }] (127)

Le premier terme est 'expression de £, (7); de plus on a pour les fonctions de Bessel,
les équations définies en A.2, et on peut démontrer que:

il — 2o ) B 4 il + EE S ) T
=ik EL:I:I (7) (128)
On a donc:
E =Y i QL) (B0)  pBia () (129)
On aura de méme:
= ; i /2x(2L+ 1) [Fi By, (M) - BL:tl(f")] (130)

C Conversion interne

Dans l'expression (109) de H;,; de la conversion interne (approximation du noyau
ponctuel) lindice 7 = (M, e,1) définit les composantes magnétique, électrique et lon-
gitudinale du champ.

On remplace A}, (1, X) par Pexpression (108) et Bz a(l, X) par I'expression équivalente
ot jz(kr) est remplacé par AL (kr). On a pour L différent de 0 (Ago = Boo = 0) des
intégrales du type:

7 f N (X) V(G (kwXn) Yipg) X [ 7e(Re) V(b (b Xe) Vi) dXe (131)
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En intégrant par partie et en utilisant I’équation de continuité pour les courants
nucléaire et électronique, on a encore:

L~ o oo ® o L. . -
;;?[(JNJL YL,M)O - / (V'.?N)JL("‘?N XN) YL,MdXN]
N 1]
(et Yo = [ (V5000 (o X} Yipe dX.] (132)

ou de maniére équivalente:

| (B — B = . (D >
k—g'[(JNJLYf,M)S" _ B f)/QN(XN).?L(kNXN) Y7 m{Xn) dXy]
N

et Yiae)e — 980 [ (B (kw Xe) Vi (R)dKe] (139)

Le courant nucléaire étant nul & l'infini et j;,(£X) étant nul en X = 0 pour L # 0, on
a

[iniz Yimle =0 (134)

Le courant électronique étant nul & I'infini et supposé nul au centre du noyau {X = 0},
on peut supposer:

eht YuP =0 (135)

Une démonstration plus rigoureuse est donnée par Kramer (1956-1957) et est reprise
dans [11] En ajoutant et retranchant des termes de "jauge”on peut éliminer la di-
vergence en X = ( des termes associés & By p(kX) et démontrer le résultat donné
ci-aprés. La partie longitudinale de Vinteraction se réduit & :

1 thC)z
g [
= ¢ _/; QNjL(kNXN)Yf,M(XN)di fo ge hy(knXe) Yimu(X)dX,  (136)

avec E; — Ey = —kyhic et ¢; — ¢4 = kyhe. Comme nous I'avons vu, la composante
longitudinale est senlement définie pour Z > 1. Dans ce cas, on obtient exactement
la méme expression que celle définie par la contribution d’interaction coulombienne
statique dans I’expression (109), mais avec le signe oppose.

11 en résulte donc que les seuls termes restants sont ceux définis pourZ > 1 par:

dmik .
Hint = - C2N Z / JNA MdXNf jeBLde (137)
LM r=e i

La contribution L = 0, soit Ey est essentiellement due aux termes intérieurs définis
pour L = 0 par:

(i) [ o hi b X) Vi (R a2 [ 00 (b Xe) Viae(Re)dR,  (139)

~ [ owinlXi) Yipe (X)X [ 0B b Ko Vi) dX] - (139)
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Pour kX <1, on a jr = 1 et hj, = 315 de sorte que ce terme se réduit & 'expression:

(4’/‘! ’i) OoN Yg odXN / Ce YO 0(-— —)dXE
]f; ’ 0 ? XN Xe
=1 ON N / Qe ( e (

conduisant & I’expression (111).
Les termes L = 0 associes 4 ’hypothése d'un noyau ponctuel sont factorisés en

oo - o 1 —
¥ / —dx 141
fo QNd N o Qe X, ( )

Ces termes ne donnent ancune contribution car les éléments de matrice non diagonaux
de la charge nucléaire totale sont nuls.

On peut démontrer de méme que les termes correctifs de la contribution intérieure
des composantes longitudinales donnent des expressions identiques et de signe op-
posé de celles associées aux contributions internes des termes de l'interaction statique
coulombienne[11] et dés lors,les seules contributions qui subsistent sont les correc-
tions internes associées aux composantes transverses, comme demontré dans le cas
de 'approximation d’un noyau ponctuel.
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INTRODUCTION A LA PHYSIQUE DU LASER

Claude ROUYER
CEA/CESTA/Bordeaux

1 Généralités

1.1 Les dimensions importantes

Les expérimentateurs de la physique nucléaire et de la physique des plasmas ufilise le laser comme source
d’énergie. Le faisceau laser engendré est focalisé au nivean d'une cible sur laquelle Pinteraction laser matiére a
lieu. Plusieurs grandeurs physiques caractérisent 'interaction et donc le laser.

1.1.1 Llintensité laser

La premiére des grandeurs physiques importantes est 1’intensité laser incidente a Ia cible. Ce terme, largement
usité dans le miliey des utilisateurs des lasers et des laséristes, est en réalité un terme impropre. I désigne un
éclairement ou une densité de puissance optique par unité de surface. 11 est dans la plupart des cas exprimé en
watts par centimétre carré [W/em?]. Cette grandeur [ est « dimensionnante » pour I'expérience car efie est
directement reliée 4 I"amplitude E du champ électromagnétique.

1= ﬁ E 2

£o est ici a permittivité didlectrique daps le vide et ¢ 1a célérité de 1a lumiére.

Pour fixer les idées, une intensité laser de 10" W/cm? correspond 3 une amplitude du champ électromagnétique
de I'ordre de 10'* Vicm. Pour mémoire, le champ coutombien dans Iatome d’hydrogéne est 5.10" Vicra.

1.1.2 Lapuissance

L’intensité produite par ur laser n’est pas la grandeur suffisante pour le caracténser. Linteraction entre le laser
et la matiére a lieu parfois en volume. I est alors intéressant de définir le volume dans lequel Vinteraction
souhaitée doit étre constante. Or 1a propagation d’un faisceau est régie par la diffraction et on peut montrer que
la surface du faisceau est sensiblement constante sur une longueur d’interaction proportionnelle a Ia surface du
faisceau.

La diffraction impose le volume d'interaction

Surface S

Faisceau

-
Longueur d'interaction L

L=>
A

1l vient natureliement que pour une intensité donnée, le volume d’interaction est directement relié a la puissance.

.., Puissance 2
Intensifé = ———
Surface = Volume = _I-E_:’:
Volume =1L .8

1.1.3 L'énergie
Enfin, une fois Iintensité laser et 1a puissance fixée, la cinétique du mécanisme engendré fixera la durée de
impulsion lumineuse et ainsi 1’ énergie produite par le laser.

Puissance = Energlc
Durée
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1.2 Les grandes gammes de lasers utilisés pour Pinteraction

Plus généralement, les lasers sont classés en trois grandes gammes qui ne sont pas obligatoirement exclusives
entre elles.

1.2.1 Les lasers de puissance ou d'énergie

Les lasers qui délivrent des impulsions de trés fortes énergies sont souvent appelés lasers d’épergie et de facon
impropre parfois, lasers de puissance. Pour fixer les idées, cefte gamme de lasers délivrent des impulsions de
plusieurs kilojoules jusqu’an mégajoule. En effet, une énergic aussi importante 4 délivrer par impulsion est
dimensionnante pour I’installation. (Nous le verrons dans le chapitre §2.2.). La longueur d’onde, le matériau ¢t le
volume méme de I'installation en dépendent directement.

1.2.2 Lles lasers 3 U.H.l. (Ultra Hautes Intensités)

Les lasers 4 Ulira Hautes Intensités (U.H.L) se caractérisent par la production d’intensités lnmineuses sur cible
supérieures 3 10" Wien¥ et pouvant aller jusqu’a 10”7 Wicn?. Tis ont la particularité d’utiliser 1a technique
{CPA) de I’amplification 3 dérive de fréquence que nous verrons dans le chapitre §2.3. ainsi que de déposer
I'énergie sur cible sur une surface trés petite et proche de la limite de la diffraction.

1.2.3 Les lasers a fortes puissance moyenne

Enfin, les lasers i fortes puissances moyennes délivrent des puissances crétes et des énergies modesies mais 4 un
taux de répétition élevé. Les puissances moyennes alors atieintes sont de 1’ordre du watt et peuvent aller jusqu’a
quelques dizaines de watts. Ces installations sont généralement plus petites en encombrement, plus modeste dans
leur financement et ainsi plus simples d’utilisation. Par ailleurs, lenr fort taux de répétition qui peut aller
jusqu’au kilohertz permet d”améliorer considérablement le rappost signal 4 bruit en considérant des mesures et
des calculs statistiques. Ainsi, le faible signal inhérent a 1’énergic modeste de I'impulsion Jumineuse est
compensée par 1a proximité des diagnostiques et au traitement statistique du signal.

1.3 L’historique
Les lasers sont des outils qui font appel a une technologie et 4 une physique découvertes au début de ce si¢cle.

1.3.1 Le rayonnement du corps noir (Planck)

En 1900, Max Planck (Prix Nobel en 1918) fait I’hypothése que la Jumiére posséde une nature particulaire et
introduit une quantification des radiations €lectromagnétiques : les photons. Son étude sur le rayonnement du
corps noir aboutit 4 une contradiction avec la thermodynamicue et les travaux de Bolzmann.

1.3.2 L’'émission induite (Einstein)

En 1917, Albert Einstein (Prix Nobel en 1921) introdnit 1a notion d’émission stimulée et retrouve ainsi un
accord avec 1a thermodynamique.

1.3.3 Le pompage optique (Kastier)

En 1949 Alfred Kastler (Prix Nobel en 1966) montre que la technique du pompage optique permet d’cbtenir upe
inversion de population : I’effet L.A 5. E R devient possible.

1.3.4 Le principe du laser (Townes, Basov, Prokhorov)

En 1950 Charles Townes (Prix Nobel en 1964) décrit le Maser avec les molécules d’ammoniaque (M comme
Microonde). En URSS, Nikolai Basov et Alexandr Prokhorov (Prix Nobel en 1964) meénent des études
identiques. En 1954, Townes réalise le pretuier Maser.

1.3.5 Le laser a Rubis (Maiman)
En 1960, Maiman, sur une idée de Townes et Schalow (Nobel en 1981), réalise le premier laser 3 Rubis,
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2 Principes et dimensionnements
2.1 Rappels des principes mis en ceuvre

2.1.1 Principe d'un amplificateur d'impulsions lumineuses

Le principe d’un amplificateur optique est fondé sur deux mécanismes de transfert d’énergie. Le premier
consiste a stocker une énergie dans une matiére, le second, 4 restituer cette énergie par un processus d’interaction
de 1a lumiére avec cetie matiére.

Energie d’entrée Energie de sortie

Apport d’énergie ou énergie de pompage

2.1.2 Le stockage de 'énergie

A chaque particule de matiére, on peut associer une énergie. L’énergie de la particule dépend de la disposition
finale des électrons par rapport an noyau. La mécanique quantigue montre que les configurations stables
d’énergie sont “quantifiées”. Ce sont les états d’énergie de la particule.

Les différentes densités de population de chaque état d’énergie des particules constituant Ia matiére, sont régies a
I"équilibre thermodynamique, par 1’équation de Boltzmann, On montre qu’a 1’équilibre thermodynamique, les
niveaux de faible énergie sont les plus peuplés. L’état dénergjic minimale est appelé 1’état fondamental.

Le processus de pompage consiste A transférer de I’énergie 4 la matiére en excitant les particules & des niveaux
de forte énergie. Le retonr 3 1’ état & équilibre thermodynamique n’est pas instantané, L’énergie utilisée 4 peupler
les niveanx de plus forte énergie est donc temporairement stockee par les particules.

3>, Es, N3

2>, Ez, N2

1> E.. Ny

|0>, Eq, Ny

De nombreuses méthodes sont utilisées pour exciter la matiére. Les principales sont les suivantes :

» La décharge électronique dans les gaz (le pompage a lieu directement par excitation électronique ou par
étapes apres collisions motéculaires),

» Le pompage optique par lampes, par arcs, par diodes laser, par d"autres laser, directement par le soleil,...

*» Les réactions chimiques incluant les mélanges chimiques, les photolyses, les actions directes d’un laser dans
les flammes, ...

¢ Le pompage électrique direct incluant les faisceaux d’électrons dans les gaz ou le courant inject dans les
semi-conductenrs,

* e pompage nucléaire,

¢ L’expansion super sonicque de gaz,

* Le pompage plasma dans les plasmas denses,
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2.1.3 Le transfert d'énergie

Il existe trois processus d’interaction entre Ia lumiére et la matiére qui mettent en jeu un échange d’energle
I’absorption, |'émission spontanée et I’émission stimulée (ou induite).

L’absorption :
Considérons deux états d’énergie |1> et |2>, d’énergie respective E; et E,, de densité de population N; et N». Par
ailleurs, représentons 12 lumiére par des photons d’énergie E=E; - E;.

Dans le processus d’absorption, le photon donne son énergie 4 une particule. Apres I'interaction, le photon
n’existe plus ¢t la particule est excitée.

2> B, N
Photon, E =E, -E, 12, Bo, Nz

o— |

. 1>, E;, Ny

Particule
On peut montrer que la probabilité pour que le processus ait lieu, est proportionnelle d’une part au nombre de
photons et d’autre part au nombre de particules N; dang U'état [1>

L’émission spontande -

Dans le processus d°émission spontanée, une particule simée dans un état d’¢énergie supérieure “retombe” ou se
désexcite dans un état moins énergétique par transition radiative, c’est 4 dire en émettant un photon. L’ énergie
perdue par la matiére est alors restituée au photon dont I'énergie devient E = E; - E;. Avant I'interaction, le
photon n’existait pas.

Particule
‘ [2>, Ez, N,
l Photon, E =E; - E,

i1>, E;, N;

La probabilité pour que ce processus ait lien est indépendante du nombre de photons ambiants et est
proportionnelle au nombre N, de particules dans 1’état excité et inversement proportionnelle 4 un temps
caractéristique qui ¢st 1a durée d’émission spontanée,

L’émission induite ou stimulée.

Einstein, en 1917, reprend les travaux de Planck sur I’émission du corps noir et ceux de Boltzmann sur la loi qui
régit les populations des étais d°énergie a 1’équilibre thermodynamique. Il montre une incohérence qui se léve
des lors qu’on imagine un autre processus d’émission de lumidre, C’est 1’émission induite qui est le processus
totalement inverse de 1’absorption. Un photon incident 4 1a matiére peut engendrer une transition d’un niveau
d’énergie supérieure 3 un niveau d’énergie moindre et ce en créant un photon.

. 2>, B0, No 2 photons, E =E; - E;

Photon, E <, - E, o—
o— l o—

|1>, E.N;
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Le photon créé a les mémes caractéristiques que le photon incident ; méme phase, méme énergic. méme
longuenr d’onde, méme direction de propagation, méme polarisation. On d1t ¢ue le photon créé est cohérent avec
le photon qui 2 induit o stimmlé le processus.

On peut montrer que la probabilité pour que le processus ait lieu, est proportionnelle d’une part an nombre de
photons et d’autre part au nombre de particuies N, dans 1’état |2>. Ce processus qui est 3 lorigine de
1’ amplification laser montre que 1’énergie amplifiée est proportionnelle 4 1’énergie d”entrée.

2.1.3.1 L’inversion de population

Un photon incident 4 la matiére peut engendrer denx processus ; un qui absorbera, un qui émettra un phoion. La
probabilité pour que macroscopiquement les photons soient plutét absorbés ou plutdt amplifiés est directement
proportionnelle 4 la différence des populations N,-N;. A U'équilibre thermodynamique, cette différence est
négative et I’absorption est prépondérante. C’est pourquoi pendant des siécles personne n’avait mis en évidence
le phénoméne d’amplification.

11 est clair aussi que la facon de stocker I’énergie dans la matiére en excitant les particules engendre cette
inversion de population ¢ui rend I’amplification possible.

2.1.3.2 Les systémes a 3 et 4 niveaux

Pour décrire les processus de pompage, il existe deux modélisations qui rendent assez bien compte de la réalité
le systétme de pompage i trois niveaux et ie systéme de pompage a quatre niveaux. Ces deux processus sont
décrits sur les schémas snivants :

>
I 12>, Bz, N I 2> B, N,
Transition laser
1>, By, N, Transition laser

» 1>, By, N,

Le schéma 4 quatre niveaux Le schéma a trois niveaux

La différence essentielle est que dans les systémes a trois niveanx, le niveau bas de la transition laser, est
confondu avec I¢ niveau fondamental Pour atteindre une inversion de population dans le systiéme 4 quatre
niveaux, il suffit de porter des particules dans 1’état supérieur de la transition laser. Dans le cas du systéme a trois
niveaux, il faut aussi vider de facon conséquente le niveau fondamental Les rendements de pompage et de
stockage sont donc bien meilleurs pour les systémes de pompage 4 quatre niveaux.

2133 Les différents états de la matiére

On peut imaginer tous les états de la matiére pour constifuer un matériau amplificateur :
*  Les solides (cristallins ou amorphes)

» Les liquides

» Jesgaz

*  Les semi-conducteurs

11 existe des exermples de laser pour chaque état :

Les cristaux laser Saphir dopé Titane
Les verres => Laser Phosphate dopé Nd
Les liquides => Laser colorant (rhodamine) -
Les gaz = Laser Argon ou CO,

Les semi-conducteurs = Diode laser

2.1.4 Les paramétres caractéristiques du matériau amplificateur

Le matérian amplificatenr sera choisi en fonction de différents critéres comme I’énergie 4 amplifier, le facteur
d’amplification, le taux de récurrence, la longuenr d’onde d’émission, la durée des impulsions...

Nous reportons ici quelques paramétres caractéristiques de la matiére qui peuvent étre prépondérants dans le
choix du matériau amplificateur. Ces parameétres sont parfois couplés.
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2.1.4.1 La tenue au flux laser et le comportement thermigue

Les matériaux deivent pouvoir tenir au flux laser sans détériomtion de structure. Ce paramétre met en jeu
différents mécanismes de physique ou chimique comme la briillure des composés organiques ou des impuretés, la
dislocation des particules, les effets non - linéaires, 1’ablation de la matiére... 1l est encore déterminé
expérimentalement et s’exprime en J/cm® pour une durée d’impulsion donnée. Pour des durées d’impulsions
supétieures a la picoscconde, ce paramétre est approximativement proportionnel 4 la racine carrée de la durée de
Pimpulsion.

Le matériau subit une élévation de la température an cours du pompage. Toute 1’énergie déposée dans la matiére
ne contribue pas a 'inversion de population. Au cours de I’échauffement, les indices de réfraction évoluent, la
dilatation déforme la matitre et par conséquent la surface d’onde, la matiére est contrainte ce qui engendre la
dépolarisation de la lumiére.

2.1.4.2 Le volume disponible et la densité d’énergie “stockable”

La quantité d’énergie transférée a ’impuision au cours de Y amplification est directement proportionnelle an
nombre de photons créés par émission induite. Elle est donc égale au produit de 1'énergie d'un photon par le
nombre de particules désexcitées.

Ce nombre de particules est le produit de la densité de particules par unité de volume (c’est ce qu’on appelle le
dopage pour les matérianx dopés), par le volume du matérian.

Tous les matériaux ne peuvent pas étre fortement dopés ou étre fabriqués en grand volume. Cette considération
est essentielle dans le choix des matérianx pour les laser A haute énergie.

2.1.43 L’indice non-linéaire

Le faiscean qui doit étre amplifié se propage dans les matériaux amplificateurs et les différents composants de la
chaine. La propagation de la lumiére dans la matiére est caractérisée par 'indice de réfraction. Ce parameétre
définit la réponse de la matiére. Pour des flux Iaser importants, cette réponse n’est plus linéaire. L’indice de
réfraction n’est alors plus constant, il dépend de l’intensité luymineuse. Ce phénoméne est la cause de
détériorations de la qualité du front d’onde, d’autofocalisation, de filamentation, ou ¢’ automodulation de phase.
C’est un factenr trés limitatif dans I’extraction d’énergie.

2.1.4.4 La fluence de saturation et la section efficace d’émission

Nous avons vu que amplification est fondée sur le processus d’émission induite de la matiére. L’énergie de
sortie d’un amplificateur est donc proportionnelle 3 I'énergie d’enirée.

Esortic = Gain * Eentree

Ceci n’est vrai que pour des signaux faibles, le principe de conservation de 1a lumiére impose que I'énergie de
sortie soit inféricure 4 [a somme de 1’énergie d’entrée et de 1’ énergie stockée dans 1a matiére,

Ewnie 2 Eemrse + Estorse

Cette limitation est la cause de la saturation de I’amplification ou du facteur G de gain. On montre quelle
apparait pour une densité d’énergie proche d’une densité d’énergie propre au matériau qu’on appelle fluence de
saturation (exprimée en J/cm®). La fluence de saturation (F,.) est inversement proportionnelle 3 une autre
grandeur caractéristique ; la section efficace d’émission o.

La caractéristique de ’énergie de sortie en fonction de 1’énergie d’entrée peut alors se représenter en premiére
approximation par deux portions de droite. La premiére est une droite passant par Uorigine de pente G, (le gain
petit signal). La seconde est une droite paralléle a Ia premiére bissectrice et décalée d’une valeur égale 3
Pénergie stockée.

Energie de sorti .
Biedesome 5 Energie st

—» Energie d’entrée
Finence de saturation x
Surface du faisceau
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Remargues -

»  5il’énergie stockée croit, le gain croit.

= 51 la fluence de saturation décroit (ou la section efficace croit), le gain croit.

Le phénoméne de saturation de I'amplification est génant parce qu’il déforme les impulsions. En effet, si
I’amplification est saturée, le début de I'impulsion est plus amplifié que sa fin qui voit une énergie stockée
moindre. C’est I’aspect négatif de la saturation,

En revanche un point de fonctionnement proche de Ia satyration améliore le rendement du transfert d’énergie. Si
I’amplification est saturée, par définition. une grande partic de ['énergie stockée est transmise 4 1'onde
lumineuse,

2145 Le temps de fluorescence

Le mécanisme de pompage consiste 3 stocker de 1’énergie en créant une inversion de population. Or, nous avons
vu que le processus d’émission spontande, phénomeéne parasite 3 1’amplification laser, dépeuple le niveau
supérieur laser. Il est caractérisé par une durée qu’on peut en premiére approximation assimiler au temps de
fluorescence.

Le temps de fluorescence est donc le paramétre qui définit la durée du pompage. En effet, il est inutile de
continuer 3 pomper le matérian si le nivean supérieur se dépeuple.

2.1.4.6 La largeur spectrale d’émission £t Ia longueur d’onde d’émission

La longueur d’onde d’émission est définie par la différence d’énergie enire les niveaux concemnes par la
transition laser. En effet, le photon créé par émission stimulée a une énergie égale a cette différence. Or 1’énergie
d’un photon est égale 4 : ‘

E=h.c/A ouhestlaconstante de Planck c la vitesse de la lumiére et A la longueur d’onde.

Les niveaux d’énergie concemeés par Ia transition laser peuvent étre dégénérés, étre légérement différents d'une
particule i I’autre, dépendre de la vitesse des particules ou de la température du matériau. La longueur d’onde
d’émission, on susceptible d’ére amplifiée, peut donc se trouver 3 'intérieur d'un spectre qu’on appelle le
spectre d’émission ou de fluorescence.

La largeur de ce spectre est importante quand une chaine laser est composée de matétiaux amplificateurs
différents. La longuewr d’onde d'émission devra se trouver dans une partic du spectre commune 4 chaque
matérian,

Ce paramétre est aussi important quand le spectre dn faisceau 4 amplifier est large. En effet, pour amplifier des
impulsions courtes ou “lissées”, il faut pouvoir conserver au cours de 'amplification les caractéristiques

spectrales de 1'impulsion.

2.1.4.7 Le spectre d’absorption

Dans le cas d’un pompage optique, le mécanisme consiste 4 peupler des états énergétiques élevés qui se
désexciteront dans I’état supérienr de la transition Iaser. Ces états sont discrets et donc constituent un spectre
@’absorption. Le rendement de pompage sera directement défini par le couplage du spectre d’émission de Ia
source de pompage et le specire d’absorption du matériau amplificateur.

Par ailleurs, au cours de la phase de pompage, pour une particule placée dans I'état supérieur laser 2>, un photon
pompe est absorbée. L'énergie stockée est donc une fonction du nombre de photons absorbés et non de I'énergie
du photon pompe. En conséquence, il est préférable de choisir une énergie du photon pompe la plus faible
possible, le rendement est proportionnel 4 1a longueur d'onde de pompage.

2.1.5 Paramétres caractéristiques des sources de pompage

Les critéres de choix qui définissent la source de pompage la mieux adaptée a chaque matériau sont trés liés,
comme nous venons de le voir dans le chapitre précédent, aux parameétres caractéristiques des matériaux ; La
longueur d’onde de pompage, le spectre Jd’émission, la durée de pompage, le taux de répétition.... Il faut
cependant ajouter le coiit, le rendement de pompage, le taux de répétition, I’encombrement, les servitudes
necessaires (ean de refroidissement par exemple).
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2.2 Le dimensionnement d’un laser de puissance
L’architecture d’une chaine laser de puissance peut se définir en trois blocs fonctionnels.

Section amplificatrice

Oscillateur Pré-ampilificateur

de puissance —

L’oscillateur a pour fonction de créer les photons. L’énergie de I'impulsion en sortie de Ioscillateur est
généralement de V'ordre du nanojoule pour un oscillateyr fonctionnant en régime “continu™ d’émission
d’impulsions (modes-bloqueés), et de I’ordre du millijoule pour un régime déclenché.

Le systéme de préamplification doit porter 1'énergie de 1"impuision issue de !’ oscillateur & un niveau compatible
avec la chaine amplificatrice. Par ailleurs, c’est Iendroit qui est choisi pour mettre en forme spatialement,
temporellement, et spectralement 1"impuision. Le facteur d’amplification peut y étre énorme (par exemple élever
I"énergie de 1 nJ 4 1 J, comme ¢’est le cas dans les futurs laser 4 hante éncrgie).

Enfin, la section amplificatrice ou chaine de puissance, est la partie la plus volumineuse. Elle doit porter
I"énergie de P'impulsion i des valeurs élevées (100 J 4 10 kJ),

La plus fortc contrainte se trouve au niveau de la section amplificatrice. Le matériau amplificateur doit avoir la
capacité de stocker énormément d’énergie, de tenir des flux élevés, de ne pas saturer trop I’'impulsion mise en
forme au cours de la phase de pré-amplification. Le meilleur choix est ie verre dopé an néodyme (Nd) que I'on
sait faire en large volume avec une qualité optique compatible avec le transport du faisceau. De plus, sa fluence
de saturation permet de repousser les problémes de déformations de la forme temporelle. Ce matériau émet dans
une bande spectrale proche du micrométre (1050 nm 4 1070 nm).

Le verre étant choisi par les considérations précédentes, il faut le pomper. La quantité d'énergie & déposer est de
plusicurs gigajoules. Aussi, pour des problémes de coiits, de durée de fluorescence du verre dopé au Nd, du
faible taux de répétition demandé, le pompage est réalisé par des lampes flashs av Xénon.

La préamplification est beaucoup moins volumineuse. Elie peut déformer 1’impulsion puisque la mise en forme
temporelle se trouve au niveau de cet étage. Elle doit amplifier dans un rapport conséquent (107 4 10%) et peut
nécessiter un fonctionnement 4 haut taux de répétition pour des besoins d’alignement ou d’expériences annexes a
bas flux. Enfin, elle doit &tre compatible avec la bande spectrale d’émission du verre choisi dans la section
amplificatrice. Le meilleur candidat est le cristal (YAG ou YLF) dopé au Nd qui a une fluence de saturation plus
faible, un meilleur comportement thermicque et qu’on sait réaliser quen petit volume. Ce choix n’est pas
exclusif. Des considérations, prenant en compie le “lissage optique” ou un fonctionnement en impulsions
courtes, excluent ces matériaux pour des cristaux a spectre d’émission large comme le saphir dopé au Titane ou
simplement les verres dopés an Nd Le facteur d’amplification est suffisamment grand pour gue cet étage
d’amplification soit découpé en plusieurs étages dans lesquels différents matériaux peuvent étre choisis. Par
rapport 3 la section amplificatrice, cet étage est peu volumineux et relativement i faible coit. Dans la vie d’un
laser haute énergic gui vit des dizaines d’années, il est souvent modifié pour s’adapter aux besoins des
utilisateurs.

Le pompage des différents étages de la pré-amplification est réalisé de plus en plus par diodes laser. Cette
méthode de pompage permet d’augmenter considérablement les rendements de pompage, la durée de vie des
composants de pompage, les taux de répétition et de réduire I’encombrement. Le spectre d’émission des diodes
laser étant trés fin, il peut étre adapté parfaitement 4 une raie d’absorption du milieu amplificateur. L’énergie
déposée contribue directement a 1’inversion de population sans chauffer inutilement le milieu amplificateur. Les
diodes restent encore trés chéres et on limite, pour quelques années encore, lenr utilisation 4 des niveaux de
quelques joules de pompe.

Enfin, restc Ioscillateur. Le principal paramétre d’ordre général qui entre en compte dans le choix est la
longuenr d’onde d’émission. Les paramétres essentiels sont plutdt liés 4 'exploitation de la machine (simplicité
de réglage et d’alignement, disponibilit¢ de la machine, ...), et & ses différentes phases de fonctionnement
(génération d'impulsions courtes, d’impuisions “lissée” par fibre optique ou par modulation de phase avec
réseaux de dispersion, ....). Cet élément est encore plus “interchangeable™ que ceux de la préamplification. On
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tronvera donc comme matériaux, des fibres dopés Ytterbium ou Erbium, des microlaser 2 YLF ou YAG dopes
Nd, des oscillateurs incohérents & verre dopé au Nd ou encore des sources impulsions courtes an saphir dope au
titane. Ces différentes solutions peuvent, d’ailleurs, coexister en paralléle sur une méme installation pour les
différentes campagnes expérimentales.

2.2.1 Les matériaux amplificateurs

Comme nous venons de le voir, les matériaux amplificatenrs utilisés pour construire une chaine laser sont
multiples. Cependant, ils sont tous solides et émettent dans le proche infrarouge. Nous détaillerons, dans les
chapitres snivants, le néodyme qui dope 1a plupart de ces matériaux, les verres et enfin les fibres.

2.2.2 Le néodyme

Le néodyme est une terre rare qui appartient, dans la classification périodique des éléments, 3 la famille des
lanthanides. Ces éléments sont chimiquement trés proches, On y retrouve par exemple le lanthane La, 1’erbium
Er, I'ytterbium Yb, ou enfin le néodyme Nd.

Leur demiére couche non-remplie est 1a 4f qui est dégénérée 364 fois et est entourée des couches pleines 5s et
5p. Ils ont donc la particularité d’étre stables et peu perturbés par le champ cristallin

Pour I'ion néodyme Nd™, les niveaux d’énergie qui seront concernés par le pompage et la transition Iaser, sont
les sous niveaux du niveau dégénéré 4 et sont donc électroniques. Les niveaux de la transition Iaser aux
alentours de 1um sont les niveaux “Fin et ‘Tj; . Plus généralement, le Nd&® peut émettre 3 880 nm (‘Fan > L),
1,3 um (4F3,fp, - 4113,2), et 1,8 um (4F3,'2 - 4115/2). -

Son spectre d’absorption est dans le visible avec des raies marquées autour 580 nm, 750 nm, et 800 nm. Le
spectre d’absorption dépend bien siir 1égérement de la maille cristalline ou du milieu amorphe qui contient le Nd.
Le temps de fluorescence dépend de la concentration du Nd™ dans le milieu amplificatenr et du milien lui-
méme. Il est environ de quelques centaines de microsecondes.

Son approvisionnement en guantité est 4 considérer avec soin. Pour construire, le laser Megajoule, il faudrait 80
tonnes de matiére premiére A quelques kF le kilogramme 11 Les mines Ies plus importantes se trouvent en Chine
et il est raffiné en France par Rhone-Poulenc.

2.2.3 Les verres dopés au Néodyme

Les verres sont des milieux amorphes, Les plus courants sont le silicate et le phosphate et dans une moindre
mesure le fluorophosphate. 11 en existe une quantité importante. Ils différent de par leur composition. Les
fournisseurs mondiaux sont Hoya au Japon, Schott et Kiger en Allemagne. Hoya et Schott ont {eur usine de forte
production aux U.S.A. . Kiger est un plus petit foumisseur.

Les amplificateurs sont sous la forme de barreaux pour les petifes dimensions et sous la forme de disques (ou
plagues) pour les faisceaux supérieurs & 120 mm. Le choix du dopage permet d’ajuster la profondeur
d’absorption du faisceau de pompage 4 la dimension du barreau ou de [a plaque. Les dopages varient entre 0,8%
en atome pour les amplificatenrs de grandes dimensions 4 3% pour les amplificatenrs de petites tailles.

Depuis une quinzaine d’années, les chaines de puissance se construisent avec le verre Nd:phosphate car il
posséde un indice non-linéaire plus faible que celui du silicate ; Nogiewe = 4.10™° /W €t Rophosgime =
3.107® cm®/W. 11 émet 4 1054 nm avec une largeur spectrale d’émission d’environ 18 am.

Il est couramment associé au cristal d’YLF dopé au Nd™ qui émet 4 1053 nm. Les verres les plus employés sont
le LG750 de Schott ou le LHGS d'HOYA.

Le silicate, pratiquement abandonné, “lase” 4 1060 nm, Sa largeur spectrale d’émission est de 23 nm. I est
associé au cristal de YAG dopé au Nd&®. On I'utilise maintenant dans I’amplification des impulsions courtes, en
1'alternant au verre phosphate pour augmenter artificiellement la largeur spectrale d’émission,

Les verniers maitrisent maintenant bien les coulées et garantissent des plaques amplificatrices sans inclusion de
platine. Ces inclusions étaient, dans le passé, une limitation a Ia tenue au flux laser. Ils étudient de nouveaux
verres pour adapter leurs caractéristiques laser aux chaines Megajoule américaines (NIF) et francaises (LMJ) ; la
section efficace optimale et le dopage optimal, I’indice non-linéaire le plus faible ou encore pour augmenter la
largeur spectrale d’absorption et faciliter ainsi le pompage par diodes laser. Ces verres sont limités en dimension
par le phénomeéne d"ASE (Amplification de 1’Emission Spontanée). Aujourd’hui, les dimensions transverses
restent inférieures A quelques dizaines de centimétres (40 cm pour le futur laser Mégajoule).

2.2.4 Les cristaux dopés au Neodyme

Comme nous venons de le voir les cristaux sont mienx adaptés pour les amplificateurs 3 fort gain, les
oscillateurs, et les fonctionnements récurrents. Leur section efficace d’émission est plus importante que celle des
verres, {leur fluence de saturation plus faible). Leurs propriétés thermiques et mécaniques sont aussi bien
meilleures. En revanche, leur largeur spectrale d’émission est limitée & quelques angstroms.
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Les cristanx les plus utilisés dans les chaines de puissance, sont le NA'YAG et le Nd:VLF. Plus marginalement,
e Nd:LNA est parfois placé dans les oscillateurs. Enfin, le saphir dopé an titane est Je meilleur candidat pour
créer et pré-amplifier des impulsions courtes (inférieures 2 la picoseconde).

Le Nd:'YAG est un cristal cubique dont Ia composition chimigue est YzA:012. Le néodyme se substitue en partie
a I'atome ¢'yttrium. Les dopages les plus courants sont environ de 1% en atome. C'est le laser solide le plus
répandu depuis les années 70. Il a vite remplacé le laser 3 rubis (premier laser au début des années 1960), qui
fonctionnait avec un schéma de pompage 3 trois niveaux. Les propriétés de ce cristal et la maftrise de sa
fabrication sont trés bien connues et en font un produit peu cher. Les appiications de ce type de laser dépassent
largement les chaines 4 haute énergie. On Je trouve dans les laser médicaux (ophtalmologie, microchinirgie....),
les laser scientifiques, militaires et dans I"industrie. Sur sa raie principale, il émet 4 1064 nm et est donc associé
dans son utilisation au verre silicate dopé an néodyme. 1l est ainsi de plus en plus abandonné comme source de
chaine laser de puissance.

Le NA:-YLF est un cristal tétragonal dont la comyposition chimique est YLiF,. Le néodyme se substitue aussi 4
I"atome d’yttrium. 1 se dope au maximum & 1,5 % en atome mais en général il est concentré 4 1%. Il a la
particularité d’&tre anisotrope et de présenter une biréfringence naturelle. Il émet 3 1047 nm pour sa raie la plus
puissante (raie dite =) ¢t 4 1053 nm pour la raie ¢ d’émission. La raie o couvre I'émission spectrale du vetre
phosphate auquel il est associ¢ dans les chaines a haute énergie. La sélection de la longueur d’onde d’émission se
fait en polarisant le faiscean. Ce cristal est maintenant le plus répandu comme matériau amplificateur dans les
oscillateurs des chaines de puissance. En revanche, il reste un prochuit marginal car ses caractéristiues en font wm
cristal moins performant que le YAG. Sa section efficace d’émission est deux fois plus faible que celle du YAG.
Il ne le supplante donc pas dans les autres applications. Il se préte bien au pompage par diodes laser. Sa raie
d’absomtion se trouve & 792 nm et donc proche de celle du YAG (808 nm) pour lequel la technologie des diodes
laser est déja développee.

Le NA:'LNA est un cristal frangais réalisé pour la premiére fois an début des années 1980. Sa composition
chimigue ¢st LaMgAl, 0. Le néodyme se substitue an lanthane. I émet aussi 4 1054 nm et pent donc éire
utilisé avec des chaines équipées en phosphate. Sa largeur spectrale d’absorption en fait un trés bon candidat
pour le pompage par diodes laser. Sonm étendue spectrale d’émission lui permet d’amplifier des spectres
relativernent larges. Cependant, sa section efficace d’émission est plus faible que celle du YLF.

Ces cristaux sont fabriqués par la méthode de croissance Czochralski. Ce proceédé consiste 4 maintenir le cristal
en croissance dans une solution ¢n fusion dont la composition est la méme que celle du cristal. (composés a
fusion congruente). Une nouvelle méthode est déja mise an point pour le YAG et est 4 V’étude pour le YLF. Elle
consiste 4 faire croitre le cristal par un procédé d’épitaxie en phase liquide. Les volumes réalisés sont faibles
mais conviennent bien au microlaser. L’avantage est de pouvoir augmenter considérabiement le dopage a des
valeurs inaccessibles par la méthode de Czochralski.

Les principaux fabricants sont en France la société Crismatec. Le développement du YLF a été réalisé &
Puniversité du Mans et ceux du LNA au LETI & Grenoble. Les études sur 1’épitaxie en phase liquide sont
menées aussi an LETL

2.2.5 Lesfibres

Le développement des fibres comme matérian amplificateur est corrélé au développement du marché des
télécommunications. La fibre optique est bien adaptée au transport de ¥information. Pour des problémes de débit
J’'informations et de sécurité oculaires les longueurs d’¢mission pour Jes télécommmunications sont 1.3 um on
L5 um. Pour les chaines laser 4 hawte énergie, la fibre optique pent éire une source ou un amplificateur
intéressant. D’une part, par définition, clie n’est pas soumise au désalignement. D’autre part, elie autorise des
longuenrs d’amplification trés grandes. Enfin le transport jusqu’aux étages de préamplification est largement
simplifi€ et les technigues mtegrees de modulation de phase ou d’amplitude sont 4 disposition. La dimension de
"ensemble de ces composants s’en trouve considérablement réduite,

Les fibres utilisées comme matériagx amplificatenrs sont pour la plupart, des fibres en silice, monomodes et
pompées par diodes laser. Les dopants sont aussi des terres rares. On retrouve le néodyme, erbium, et
I'ytterbium. Pour un fonctionnement aux environs de 1055 nm, I'Yiterbium est le mieux adapté.

L2s gains obtenus sont limités par les phénoménes d’ASE (Amplification de I’'Emission Spontanée). De fagon
courante, ils atteignent jusqu’a 30 dB. Le couplage de la diode de pompe se réalise 4 I’aide d’un multiplexeur.
Enfin, 1l est nécessaire de placer des isolateurs pour éviter les phénoménes d’accrochage on de détérioration des
éléments amonts. Le schéma le plus couramment utitisé est le suivant ;
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]

Entrée diode laser de pompe
fibre dopée
circulateur H
~
multiplexeur résean delXévidoir
Bragg

Sortie

1.’ amplificateur travaille en double passage. Le circulateur sert d"aiguillage pour éviter que Ie faisceau prenne le
chemin du faisceau incident. Le multiplexeur insére le faisceau pompe 3 1'intérieur de la fibre. Enfin, le réseau
de Bragg joue le rile de miroir trés sélectif spectralement Ainsi le phénomeéne d°ASE est considérablement
limité. Seule la contribution du second passage subsiste.

Des développements sont en cours pour créer des fibres a double cceur ; Un pour la pompe et un pour le faisceau
4 amplifier. La puissance de pompe pourrait augmenter.

2.2.6 Choix du nombre de faisceaux

Le facteur le plus limitatif dans le choix de la dimension transverse des faisceaux est le mécanisme de
I’ Amplification de I’'Emission Stimulée (I' ASE). Ce mécanisme parasite est illustré sur Ia figure ci dessous.

L'Amplification de I'Emission Spontanée

Amphfication stmulee
+ /

Emission spontange —
P <40 ¢m

Avant que I’onde lumineuse 4 amplifier n’arrive sur le matérian amplificateur, celui ci est pompé. Le matériau se
désexcite donc par émission spontané et émet dans les 4= stéradians des photons. En particulier, certains photons
émis se propagent dans la direction transverse du faisceau. s subissent alors dans le matériau dans lequel
Yinversion de population est engendrée, une amplification par émission stimulée au méme titre que les photons
de I’onde 3 amptlifier. Il est assez simple de montrer que cet effet croit exponenticllement avec la longueur
d’interaction soit 1a dimension transverse.
Ce mécanisme est nuisible 4 deux points de vue. D’une part, il contribue 3 dimimuer 1’énergie stockée, d’autre
part il peut engendrer des dommages si les flux transverses sont trop importants.
Pour des verres dopés au néodvme, 1a longuenr i ne pas dépasser est de 1°ordre du derni metre. I1 est alors facile
d’estimer, pour une énergie sonhaitée en sortie de 1'installation, le nombre de faisceaux. Il s’évalue par le
quotient de I'énergie de 1"installation par la fluence de saturation et par la surface limitée par I'ASE ;

énergie
Fluence ... - Surface .o
Par exemple, pour le laser LMJ, le matérian amplificatenr est du verse phosphate dopé au néodyme, la fluence de
saturation est 4 J/cm? et 1’énergie de sortie est 1,8 MJ. Le nombre de faisceaux est ainsi 240.

nombre de faisceanx =
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2.2.7 La conversion de fréguence

L’optimisation du transfert de 1’énergie lors de 1'expérience d’interaction laser matiére impose uné longueur
d’onde courte. Or. le verre dopé au néodyme émet dans le proche infrarouge (A = 1055 nm). Il faut donc changer
la longueur d'onde de I'impulsion par le processus de conversion de fréquence.

Ce processus fait appel a la réponse non linéaire lors de la propagation de 1’onde lumineuse dans un matériau
non centro symétrique. Cette réponse est quantifiée par le tenseur d’ordre trots de la susceptibilité note 2.

Pour les laser de puissance, une fois de plus le critére de choix du cristal choisi est fondé sur les dimensions
réalisables par la technologie. Pour 1’instant le seul candidat est le cristal de KDP ( KHPO, : dihydrogénate de
potassiumy).

2.3 Le dimensionnement d’un laser U.H.1.

Les lasers 4 ultra hautes Intensités produisent pour atteindre leurs performances des impulsions lumineuses de
trés courtes durées (de quelques dizaines A quelques centaines de femtosecondes). Or la durée optimale des
impulsions d une chaine laser est la conséquence de deux considérations
D’une part, la fluence, comune nous 1’avons vu, doit étre de "ordre de la fluence de saturation pour a la fois
extraire correctement I’énergie stockée, sans trop modifier Ia forme temporelle de I'impulsion.
Par ailleurs, 1'intensité de I’onde au cours de la propagation dans la chaine, ne doit pas excéder une valeur seil
au dela de laquelle les effets non linéaires (effet Kerr) somt dommageables.
Il vient naturellement une durée d’impulsion optimale pour chacune des chaines laser, qui s™écrit comme le
quotient de 1a fluence de saturation par 1’intensité seuil non linéaire.
Durée d'impulsion optimale = — 0o simsien_

Intensite ;.
Pour fixer les idées. dans les chaines laser a verre la fluence de saturation est de 3 4 5 J/em? et 'intensite seuil est
de I'ordre de 14 5 GW/cm?, La durée optimale de ce type de chaine est donc de I"ordre de 1a nanoseconde.
Pour produire une impulsion nettement plus courte que la nanoseconde (sub picoseconde) 4 des énergies qui
nécessitent une amplification dans une chaine laser, i faut utiliser le principe de ’amplification a4 dérive de
fréquence (CPA : Chirped Pulse Amplification) utilisé dans le domaine des radars depuis le début des années 60.
Ce principe est illustré sur la figure ci dessous.

t -t t
—»| Etirement {— | Amplification |—»|Compression—»

It consiste a utiliser le caractére poly chromatique d’une impulsion courte, Chaque impulsion courte posséde un
ensemble de composantes spectrales qu’l suffit de « coder » dans le temps a I'aide d'un systéme dispersif.
L’impulsion est alors allongée 4 une durée compatible avec la chaine d’amplification. Une fois 1'amplification
réalisée, il faut effectuer un codage inverse, avec un systéme dispersif conjugné, pour replacer les différentes
composanies spectrales de facon synchrone.

Les systémes dispersifs utilisés se fondent sur I’aspect dispersif de la diffraction des ondes iumineuses sur un
réseau de diffraction plan.

Comme il est montré sur la figure ci dessous, une impulsion allongée ¢t dont les différentes composantes
spectrales sont codées dans le temps, est incidente sur un réseau de diffraction qui disperse angulairement les
longuewrs d’onde. Un second résean arréte cette dispersion et collimate le faisceau. I apparait que le faiscean
rouge parcourt un chemin plus iong que le faiscean bieu et « rattrape » ainsi le retard qu’il avait daps 1"impuision
initiale, Cependant, les différents faisceanx chromatiques ne sont pas confondus spatialement. 11 suffit de refaire
le méme chemin en sens inverse 3 1°aide dun miroir plan pour que toutes kes composantes spectrales se trouvent
en nn méme temps et dans le méme espace.
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Miroir

Impulsion de sortie Impulsion d’entrée
courte étirée

On pewt montrer que le retard temporel est directement proportionnel 2 Ia distance entre les réseaux. Pour
construire un sysieme conjugné i celui présenté ci dessus, afin d'allonger les impulsions. ii faut réaliser un

systéme pour lequel la distance entre les réseauy est négatives. Cela se fait en optigue par imagerie, 4 Paide d'un
télescope.
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Mesures des propriétés statiques des noyaux : utilisation des piéges ionigues

David Lunney

CSNSM-CNRS, Bat. 108, Université de Paris Sud
F-91405 Orsay, France (lunney@csnsm.in2p3.fr)

Résumé : La compréhension compléte du noyau repose en partie sur l'étude des noyaux exotiques et des
modéles nucléaires. Pour étudier un noyau exotique, nous avons besoin de plus qu'une simple
confirmation de son existence et la mesure de sa durée de vie : la mesure de sa masse et donc, son
énergie de liaison, est une contrainte forte sur les modéles nucléaires. Une mesure de masse est en fait,
une mesure de haate précision. Comime la précision ne vient qu’avec une durée de mesure suffisamment
longue, les piéges nous offrent un maximum d’exactitude de mesure. La premiére partic décrira le
fonctionnement et la physique de toutes sortes de pidges 4 ions magnétiques et €lectriques, ainsi que les
techniques associées pour le refroidissement des ions piégés. La deuxidme partie couvrira bri¢vement
l'intéressant panorama de la physique mise en jeu avec les ions piégés, avant de se concentrer sur les
mesures de¢ masse et de la manipulation des faisceaux d'ions radioactifs.

Abstract: Complete understanding of the nucleus relies strongly on exotic nuclides and nuclear models.
The study of exotic nuclides must go beyond mere confirmations of their fleeting existence and
measurement of the duration: prediction of the binding energy is z true trial-by-fire of a pretending
nuclear model. Measurement of the mass requires extremely high precision and since this can come
only with measurement duration, it is ion traps that offer the ultimate possibilites for measurement
accuracy. These notes describe the physics and operation of various sorts of traps as well as the closely
associated techniques for cooling before summarizing the exciting panorama of physics investigated
with traps, concentrating on mass measurements and the manipulation of radioactive ion beams.

Il'y a deux voies, celle de l'électrique et celle de la magnétique
et il y a une grande différence entres ces deux voies.

adapté du Didache; 1° sidcle

| Introduction : Pourquoi piéger un ion?

Pour faire un portrait réaliste, il faut que le peintre ait son sujet assis tranquillement devant lui
pendant un délai suffisant. Pour le portrait peut-étre le plus connu au monde, La Joconde, Da Vinci
a mis quatre ans pour le perfectionner. Ce principe, que plus longtemps un systéme est observé plus
I'incertitude sur son énergie diminue, a été exprimé mathématiquement par Heisenberg : AE - At > 4.
Pour déterminer les propriétés caractéristiques d'un systéme avec beaucoup de précision, il faut donc
mesurer sur une longue période de temps. Ceci nécessite de ramener notre systéme au repos dans le
cas ou il a une vitesse de déplacement. II est aussi souhaitable que le systéme sous observation ne
soit pas affecté par son environnement; qu'il soit donc isolé. De plus, le fait de n'avoir qu'un seul
systéme permet d'éviter des interactions qui pourraient influencer son comportement.

Un piége 4 ions nous offre toutes ces possibilités : un seul ion, dans I’espace, au repos, pendant
une période longue. Dans une telle situation, nous pouvons déterminer les propriétés fondamentales
de la particule avec beaucoup de précision, observer les réponses aux excitations, mesurer les taux
des réactions, la préparer dans un état bien défini, attendre et caractériser une transformation (e.g.
une décroissance) ou bien, transporter autre part cette particule!
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La Figure 1 nous montre des portraits de deux sujets. A gauche, la Joconde et & droite, Astrid,
un ion isolé pendant plusieurs jours dans un piége électrique. Astrid est stimulé par un faisceau laser
et on la voit grice a sa fluorescence souriante. Ce réve 13, “un ion au repos flottant dans I'espace
libre™ a €i€ réalis€ par Hans Dehmelt [De88]. Cet expioit lut a permis de gagner le prix Nobel en
1989, partagé avec Wolfgang Paul, I'inventeur du pidge {De90,Pa90].

Figure 1 : (3 gauche} La Joconde, une Florentine observée par Leonardo da Vinci pendant quatre ans afin de réaliser
son portrait. (4 droite) Astrid, un ion solitaire dans un pitge de Paul, observé suffisamment longtemps par Hans
Dehmelt pour le prendre en photo [De88). Le portait d'Astrid 4 valu e prix Nobel pour Dehmelt. Malhearcusement il
'y a pas de prix Nobel pour la peinture!

il Comment piéger un ion?

Nous avons toujours bescin d'une force de rappel pour effectuer un confinement, Dans la
nature, on peunt citer plusieurs exemples (figure 2) : les planétes dans le systéme solaire, confmées
dans leurs orbites par Uinteraction gravitationnelle, les animaux dans un zoo, confinés par une force
mécanique, les étres humains, confinés par des forces parfois étonnements fortes d’émotion. Dans
cette partie nous parlerons des ions ol la force électromagnétique est atilisée pour les confiner.

IL. A. Généralités sur le fonctionnement des piéges

" Tout d'abord, introduisons des piges trés simples © le piége électrostatique dit pigge de
Kingdon et la bouteille magnétique (figure 3). Le pidge de Kingdon confine dans Je plan radial avec
un simple champ entre un cylindre autour d’un fil au centre [Ch93]. La bouteille magnétique confine
dans le plan radial avec un champ perpendiculaire au mouvement de 1'ion et dans ke plan axial par
effet du miroir magnétique dans les régions ol les lignes de champ sont plus serrées [Ja75]. Notez
que dans ces deux cas, il faut que les ions aient une vitesse non-nulle pour gue le piége fonctionne.
De plus, il est difficile de contrbler trés précisément le mouvement dans ce type de piége.
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Figure 3 : Pidges statiques : (4 gauche) 1a bouteille magnétique {2 droite) le pigge électrostétique de Kingdon.

I1. B. Le piége de Penning (magnétique)

C’est Dehmelt qui a baptisé ce piége “Penning” pour honorer 'homme qui a évoqué ce
principe (et qui a réalisé la fameuse jauge qui porte aussi son nom) [Pe36]. Le piége de Penning
combine un champ magnétique homogéne pour confiner dans le plan radial avec un champ électrique
quadripolaire pour fournir un puits de potentiel dans le plan axial (voir figure Sa).

Avant développer le mouvement d'ions piégés, il faut regarder la forme du potentiel
quadripolaire ¢ soumise & I'’équation de Laplace (voir [MH91,Da76] pour le développement détaillé):

p=9,(ax’ +by’ +cz’)  Laplace (V’¢=0) = a+b+c=0

take a =b = ¢ and ¢ = -2« where « =£‘-’2-
2z,
o
et la forme analytique en coordonnées cylindriques devient : $(r,2z) = ry (rz -2z ) ¢
r2 ZZ
avec les équipotentiels qui suivent les hyperboles : ——==T1 (2)

v %

La forme classique des électrodes d’un piége quadripolaire est donc celle d’un hyperboloide
(vorr figure 4). Comme une hyperbole est en principe infinie, la réalisation mécanique est forcément
compromise car des électrodes infinies ne sont pas réalisables et d’autant plus si on veut introduire
des ions par des trous [Lu91]. On peut résoudre ce probléme en rajoutant des électrodes de
correction et en faisant ce genre d’opération, on se rend compte gue finalement, il est possible de
créer un champ quadripolaire avec toute sorte de combinaisons de formes d’électrodes y compris un
piége totalement cylindrique [Ra97].

Figure 4 : Forme des électrodes pour un piége
quadripolaire classique (coupe transversale). En
haut et en bas, les chapeaux sont séparés par la
distance 2z, et le rayon de P'anneau est r,. Les
équipotentiels sont décrits par l'équation (2). Les
électrodes de compensation servent a corriger la
troncation des hyperboloides (et aussi des trous).




(a) (b) (c)

Figure 5 : (a) piége de Penning qui consiste en un anneau et deux chapeaux avec un champ magnétique orienté sur ’axe z (b)
la tension appliquée entre ’anncau et les chapeaux crée un potentiel (quadripolaire) en forme de selle qui donne lieu (c) a un
mouvement simple harmonique dans le plan axial et & deux modes propres de mouvement circulaire dans le plan radial.
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Le potentiel du champ guadripolaire est donc en forme de selle (voir figure 5b). Il en résulte
gue le champ, ayant des composantes indépendantes, est focalisant (pour une tension négative sur
’anneau et un ion positif) dans le plan axial et défocalisant dans le plan radial. Ce fait est aussi
€vident en dérivant les composantes du champ électrique du potentie] donné par I'équation (1) :

E =-ar E =20z (3)

L’effet de combiner un champ quadripolaire (électrique) et un champ magnétique a deux
conséquences sur le mouvement : (1) & cause du champ radial défocalisant, la fréquence cyclotron
naturelle @, = gB/m est réduite et (2) un mouvement dit magnétron résulte de la composante E x B.
Ce mouvement est en fait instable et I'énergie associée est presque totalement potentielie,
contrairement au mouvement cyclotron qui lui est cinétique. Le mouvement des ions dans un piége
de Penning est donc une superposition de trois modes : (1) la fréquence axiale dans le puits de
potentiel entre les deux chapeaux, w;; (2) la fréquence cyclotron réduite, w,; et (3) la fréquence
magnétron w_ (figure 5c). Rappelons qu’en calculant les fréquences, w, ne dépend pas de la valeur
du champ magnétique et que dans un champ quadripolaire parfait, @. = @, + @-. Les fréquences
sont calculées avec les relations suivantes :

w o

wzz i 22 W, = € 4 c ez

m z -2 4 4
w,=1B = p>22Y
m qg z

Pour avoir une idée de I'ordre de grandeur des paramétres d’opération et des fréquences
résultantes, voir tableau 1. L’avantage du champ quadripolaire se trouve dans la possibilité de
décrire et de contrdler avec grande précision le mouvement des ions piégés a I'intéricur. Les
€lectrodes nous fournissent également des outils pour contrdler la dynamique des ions (expliqué plus
tard). Un développement trés complet de la théorie du piége de Penning a été réalisé par Brown et
Gabriclse [BG86].

q m B()| £ MHz)| L MHz)| LMHZ)
1 1 1 150 0.70 0.015
1 1 5 750 0.70 0003
1 100 5 0.75 007 0.003

10 100 5 750 0oL 0.003

Tableau 1: Pour une tension U = 5 V et une séparation de chapeaux 2zy = 10 mm le champ B et les
trois fréquences des modes propres sont présentées pour la charge g et 1a masse m donnée,




II. C. Le piége de Paul (électrique)

Le piége de Paul élimine le besoin d’un champ magnétique en utilisant (avec exactement la
méme structure d’électrode) un champ quadripolaire électrique alternatif appliqué entre l'anncau et
les chapeaux (figure 6 4 gauche). Ceci assure le confinement dans les deux plans d’une fagon
alternative en formant un puits de pseudo-potentiel de profondeur D (figure 6 a droite).

Le mouvement des ions dans le piége de Paul est décrit par les équations suivantes :

2
mi=eE, = 2 % (U+VcosQr)=0
; dt®  mg
L applied potential
2
— ___f —(a, +2g,c0s2E)=0 (4)
d&
Z2e 1 .
avec le changement de variables : a, =2nU qg,=nv n=— Zg o E=1Qt
- z

Figure 6 : (3 gauche) Diagramme schématique du piége de Paul. Une tension alternative est appliquée
entre l'anneau (dans le plan radial) et les chapeaux (plan axial). Les lignes de champs sont indiquées.
(a droite) La tension appliquée forme un puits de pseudo-potentiet de profondeur D au centre. Les ions
piégés oscillent dans ce puits dans les deux directions.

L'équation (4) est I’équation de Mathieu dans sa forme canonique qui s’exprime avec les paramétres
a et g. Ces deux paramétres de Mathieu sont définis par les parameétres de fonctionnement du piége
(taille du pige, tension appliquée et fréquence) et de 1'ion (charge et masse). La solution générale
pour I’équation de Mathieu prend la forme :

zoce®re ™ wnee B=a+ig’

L’intersection des solutions dans les deux dimensions forme, dans le plan a en fonction de g, une
zone de fonctionnement du piége ol les trajectoires sont stables (voir figure 7). Pour un ion avec
une charge et une masse donnée, il faut choisir une taille de piége et la tension et sa fréquence a
appliquer tels que les paramétres a et g tombent dans une zone qui est stable dans les deux
dimensions. On peut ainsi calculer la gamme de paramétres pour avoir un maximum de résolution en
masse. Les détails de ces calculs sont exposés dans [MH91,Da76].



10+ a,=-2q, andg, =-2q,

Figure 7 : Diagramme de stabilité de Mathieu pour
le mouvement d'un ion dans le piége de Paul. Ce
diagramme est formé par l'intersection des solutions
stables de l'équation de Mathieu exprimées par les
paramétres ¢ et g dans les deux dimensions (zone
ombrée, prés d'origing). Pour s'assurer d'une
trajectoire stable, il faut choisir des paramétres de
fonctionnement du piége pour faire en sorte que le
point {a,q) «calculé tombe dans une zone
d'intersection.
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Le mouvement des ions dans le piége de Paul est de nature quasi-sinusoidal (le macro-
mouvement) & la fréquence @ plus ou moins modulée 4 la (radio)fréquence d’opération du piége Q2
(le micro-mouvement) comme illustré sur la figure 8. La fréquence fondamentale est déterminée par
les paramétres de Mathieu et représente (au premier ordre) I'oscillation simple harmonique 2 la
fréquence @ dans le puits de pseudo-potentiel D (voir figure 6):

D(r,2)=im(@,r’ +@,2?) e @ =1BQ

La trajectoire d’un ion dans un pi¢ge de Paul ressemble a une figure de Lissajous (figure 8).
Le piége de Paul permet I'isolation d’un seul ion complEtement au repos au centre ol le champ est
nul ce qui n’est pas possible avec un piége de Penning ou V’ion tournera toujours. Par contre, I ot
un nuage d’ions dans le piége de Penning tournera de la méme fagon qu’un seul ion, dans un piége de
Paul, les ions hors du centre sont soumis 4 un champ de plus en plus fort et subissent un phénoméne
appelé chauffage a radiofréquence qui méne a la perte d’ions due aux collisions.

La version en deux dimensions (qui a précédée le piége) est couramment utilisée en tant
qu’analyseur de gaz résiduel. Les ions traversent une structure qui consiste en quatre tiges formant
un champ quadripolaire dans ie plan radial alors qu’il n’y a pas de champ I long de P'axe. Le
fonctionnement est exactement le méme avec un diagramme de stabilité déterminé par les paramétres
d’opération. Ce systéme est autrement connu sous le nom de filtre de masse. On peut également
faire un piége en appliquant une tension répulsive sur une électrode i I’entrée et i la sortie
[MH91,Da76].

Un filtre de masse est classiquement quadripolaire (donc en forme de potentie! parabolique)
mais rien n’empéche d’utiliser un champ d’ordre plus élevé par exemple un sextupole ou un
octupole. La forme du puits de potentiel dans ce cas la devient de plus en plus plate au centre
[Lu91}. Gerlich a poussé cette idée jusqu’i réaliser un guide d’ion avec 22 péles! Le puits de cet
instrument est quasiment carré ce qui permet d’avoir des parcours sans champ trés longs et le rend
bien adapté pour étudier des réactions chimiques [Ge95].
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IL. D. Le piége a faisceau a électrons

11 faut signaler un autre type de piége assez spécial qui fait lieu en méme temps de source
d’ions multi-chargés : "EBIT (électron beam ion trap). Il consiste en un faisceau trés intense
d’électrons dont la densité de courant est augmentée par un champ magnétique. Ce faisceau fait i la
fois force de rappel dans le plan radial et éplucheur d’électrons. Plus on augmente e temps de
stockage dans le piége, plus I'état de charge est augmenté. Le confinement axial est assuré par des
tensions répulsives de chaque coté du solénoide. Une de ces tensions peut étre mise & la masse pour
extraire les ions. Dans ce cas, I’appareil devient yn EBIS (electron beam ion source) [Ma95].

IL. E. Le piége magnéto-optique i atomes

Enfin, pour les ions neutralisés, il existe également un piége atomique : le MOT (magneto-
optical trap) [CP90]. Ce piége exploite I'interaction magnétique de I"atorne avec un simple systéme
de deux boucles de courant mais dépend impérativement de I'utilisation d’une batterie de faisceaux
lasers pour effectuer une mélasse optigue. Evidemment, pour étre confinés, des atomes doivent
impérativement avoir une énergie trés faible. Ce refroidissement, effectué par laser (décrit plus loin),
a ét€ I'objet d’un prix Nobel en 1997 pour S. Chu, W. Phillips et C. Cohen-Tannoud;ji [CC98] et a
permis la réalisation de I'état de la matiére la plus froide qui existe : le condensat de Bose-Emstein
[An95].

III.  Refroidissement d’ions piégés
L A. Généralités et survol des différentes techniques

Pour ceux qui ont déja essayé de mettre un chat dans une cage, ils se sont siirement rendu
compte que la tache est énormément facilitée par l'administration d’un calmant (autant pour la
personne que pour le chat!). Les ions sont pareils : pour les confiner, il faut réduire leur vitesse. Le
contraire est aussi vrai : pour refroidir des ions, il faut les confiner pour que le refroidissement ait le
temps d’agir. Rappelons qu’un proton qui a seulement 1 eV d’énergie cinétique aura une vitesse de
plus de 10 km/s! Si nous voulions réduire celle-ci a 10 mmy/s il faudrait refroidir natre proton a
2 nK!

Pour illustrer le principe du refroidissement, prenons ’exemple d’un faisceau d’ions. Nous
voulons travailler avec une source d’ions la plus brillante possible : un maximum d’intensité pour un
minimum de taille, d’ouverture en angle, et de dispersion en énergie. Cela revient a dire qu’il faut
effectuer un refroidissement de notre faisceau.

La figure 9 sert 2 illustrer ce concept. On peut caractériser un faisceau par une largeur de
tache dx et une divergence angulaire df . Ces quantités réunies donnent une figure en forme
d’ellipse appelée diagramme d’espace de phase. L’aire de ce diagramme est connue comme étant
I’émittance du faisceau (dans cet exemple, ¢’est I'émittance d’une des composantes transversales).
On souhaite une émittance la plus faible possible. Une fagon de rédunire I’émittance est de mettre un
collimateur pour réduire la taille et la divergence mais ceci n’est inféressant que si Pintensité du
faisceau est suffisante (figure 9 en haut). Autrement, on peut utiliser 'optique électromagnétique
pour focaliser le faisceau. Ceci réduit la taille du faisceau mais la divergence augmente en
conséquence. Si le faiscean s’arréte I, il n’y pas de probléme mais s’il faut le transporter plus loin
ou le décékrer, cela devient difficile. Si on regarde le diagramme d’espace de phase, on constate
qu’en fait, on n’a pas réduit I'émittance mais simplement changé son orientation (figure 9 en bas).
Ceci est une conséquence du théoréme de Liouville : I'aire de I’espace de phase est conservé lors des
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spot size divergence

erritarce

i

Lionville’s

theorem

Figure 9 : {en haut) un faisceau. avec une largeur de tache dx et une divergence angulaire 4 est caraciérisé
par I'aire de son diagramme d’émittance elliptique. Si on veut diminuer cette énuttance on peut mettre un
collimateur mais on perd en intensité de faiscean. $i on utilise une lentille pour focaliser le faisceau {en bas)
on obtient une lache petite mais une divergence trds farge résultant du théoréme de Liouville. La seule fagon
de diminuer Uémittance en gardant la méme inensité est de refroidir le faisceau,
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transformations par champs non-dissipatifs. Pour refroidir, il nous faut donc upe interaction
dissipative (non-Liouvillienne). Plusieurs techniques ont été développées pour refroidir des
faisceaux. Nous allons briévement décrire ces différentes techniques :

Le refroidissement stochastique a été réalisée en 1983 par S. Vander Meer pour des
faisceaux circulants dans un anneau de stockage. La méthode consiste a détecter le passage d’un ion
auprées d’un capteur ct d’envoyer un signal de correction pour remettre 1’ion sur I’axe un demi-tour
plus tard. Cette méthode demande évidemment plusieurs tours dans I’annean pour réagir avec tous
les ions. Elle a permis d’obtenir un taux de collisions suffisant entre deux faisceaux (un de protons et
Pautre d’antiprotons) pour mettre en évidence la particule W qui unifie l'interaction faible et
Iinteraction électromagnétique. Cette découverte a donné le prix Nobel 4 C. Rubbia en 1984 et
ausst & Van der Meer pour le refroidissement comme ceci a joué un rdle clef [VdM].

Le refroidissement par électrons est aussi couramment utilisée dans les anneaux de siockage.
11 s'agit d'un refroidissement par interaction coulombienne avec des électrons. On injecte un faisceau
d’électrons intense (jusqu’a 1 A) et on le confond avec le faisceau d’ions 4 la méme vitesse (e.g.
30 MeV/A pour les ions et 16 keV pour les électrons) dans un champ magnétique (0.5 T) le long de
I’axe des deux faisceaux. Les ions sont ramenés i la vitesse des électrons qui se refroidissent par
rayormement de radiation synchrotron dans le champ qui lui n’influence pas les ions [Da95]. Le
dispositif de refroidissement d'un faisceau relativiste par électrons est conséquent comme le montre
la figure 10. A une autre échelle, le refroidissement par électrons a été également exploité dans les
piéges de Penning (pour les antiprotons en l'occurrence) ou le champ offre la possibilité de
rayonnement synchrotron aux €lectrons [Ga89].

Le refroidissement resistif est une autre technique exploitée dans les pieges car les électrodes
offrent la possibilité d’évacuer la chaleur des ions avec un branchement sur un circuit dissipatif. Un
tel circuit peut fonctionner & la température de 1’hélium liquide pour atteindre une température tres
basse (4.2 K) mais en revanche le temps de refroidissement reste supérieur 4 la seconde [It95].

Le refroidissement par laser est aussi appliqué aux ions piégés, Astrid étant un exemple. Un
ion, ayant absorbé un photon sur I'axe de propagation, le ré-émet avec un angle aléatoire. Il en
résulte que la vitesse de 1'ion diminue en moyenne & cause du recul de Pion. Cette technique
(ilustrée par la figure 11) est indispensable pour faire la mélasse optique du MOT (décrit
précédemment) et permet d’atteindre les températures les plus basses. Cependant, il faut signaler
qu’elle n’est applicable qu’a un petit nombre d’espéces d’ions ayant la structure atomique exploitable
[WI87].

Le refroidissement par évaporation n’est pas vraiment comparable aux autres car on nc
conserve pas le nombre d’ions (on enléve les plus chauds du piége et on ne garde que la partie
froide). Cela permet de diminuer de maniére artificielle la largeur de la distribution Maxwellienne et
dong, la température.

Le refroidissement “sympathique” exploite I'imteraction Coulombienne avec une particule
chargée déja refroidi par ailleurs (le refroidissement 4 électrons étant un exemple).

IIL. B. Refroidissement par gaz tampon

Depuis longtemps, I'interaction entre un ion et un réservoir d’atomes d’un gaz kger, inerte et
neutre, est utilisée pour effectuer une perte d’énergie dans I’ion. La technique est universelle et on a
de plus constaté que plus on augmente la pression du gaz, plus le refroidissement est rapide. En
physique nucléaire, on cherche & produire et manipuler les isotopes de trés courte durée de vie. Il est
€vident que la technique de gaz tampon sera donc trés bien adaptée a nos besoins.
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Figure 10 : Le refroidisseur & électrons sur CRYRING au MSI 3 Stockholm. La source d'électrons
s¢ trouve en haut i gauche et le collectionnenr & droite. Les électrons somt focalisés par un aimant
supra et ensuite déviés pour étre confondus avec fe faisceau d'ions qui arrive par la ligne & gauche.

photon 101
W
7

photon absorbed
electron excited
1on slowed

V.- b2

excited electron decays;
photon emitted at random
VeV, - angle and 1on recoils:
net energy loss

Figure 11 : IHustration schématique du refroidissement laser.
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Dans la figure 12 (en haut) on illustre bien Iinterrelation entre le refroidissement et le
confinement avec I'interaction entre I'ion et I'atome de gaz : un faiscean injecté dans une cellule de
gaz va finir par €tre thermalisé. Par contre, le faisceau sera également diffusé en méme temps. Si
aprés cette opération on veut récupérer un faisceau refroidi, il faut prévoir un confinement - donc, un
piége - en méme temps (figure 12 en bas).

Wuerker, Shelton and Langmuir nous ont montré tout cela en 1959 4 'aide d’un piége de Paul
[WS59]. La figure 8 montre une cristallisation d’un nuage de particules en présence de gaz (de 1'air
en loccurrence). De plus, on voit que les particules suivent les lignes de champ quadripolaires étant
complétement amorties par les molécules de gaz. On a vu précédemment que le piége de Paul est
apparu grice a une extension d’un tel systéme & deux dimensions. Curieusement, la méme évolution
n’a pas €€ faite avec le refroidissement. Il a fallu attendre 1992 pour que la premiére tentative de
refroidissement d’un faisceau a travers un quadripdle linéaire soit réalisée [DF92]. Ceci est illustré
schématiquement sur la figure 12 (en bas 4 gauche).

Dans un piége de Penning le refroidissement par gaz tampon est plus délicat 4 cause du
mouvement magnétron qui est instable. Comme montré sur la figure 13 (4 gauche) les collisions
vont faire en sorte que les ions aient un rayon de plus en plus grand. L’astuce pour éviter la perte
d’1ons qui tombent de Ia colline de potentiel lors des collisions est de coupler le mouvement - au
mouvement @, qui lui, est 1ié et refroidissable. Cette transformation continue, assure le centrage
d’ions (figure 13 4 droite). Par ailleurs, cette technique de centrage a I'avantage d’étre sélective en
masse. Ce couplage est fait grice 4 un champ quadripolaire dans le plan azimutal qu’on obtient en
coupant I'anneau en quatre (expliqué en détail plus loin et surtout dans [Sa91]). Une tension est
appliquée a la fréquence . et le champ résultant induit une oscillation entre le mouvement
magnétron et le mouvement cyclotron.

Regardons un peu la théorie concernant 1’interaction des ions et des atomes. On se place dans
I’hypothése qu’il s’agit d’un amortissement du mouvement de Iion. Le terme d’amortissement est
déterminé par une quantité physique qui s’appelle la mobilité K. Les données de la mobilité existe
dans une série de tables [Vi95] car finalement, elle est assez difficile a calculer:

$ two-temperature
_3q T m+M 1 mobility theory:

8N 2mk1;ﬂ, M | QT,) kT, =3kT+iMv]

XT)= 2(kT) IQ(E) e FTEL 4E Q(E)zznj'(]_cosg)bdb
- _—2-_.@ dar B & C,
e Zb'-[( - E }"2 V= r re r

min

Déja, dans la formule de Ia mobilité, on constate une température “effective,” sinistre signe de
la phénoménologie. Ensuite une intégrale de collision (T.y) qui elle, nécessite trois intégrales sur
énergie, la distance et le paramétre d'impact. Mais pour illustrer la physique mise en jeu, il faut
regarder la form(ul)e du potentiel ion-atome V(r) qui a pour variables n, B, Cs et Cs. Pour
reproduire les données expérimentales, il faut ajuster ces paramétres qui correspondent i une
mteraction : de trés courte portée (n et B od » vaut typiquement 12) autrement connue comme
“sphéres dures”; une interaction (attractive) de polarisabilité de I’ordre quadripolaire (Cs) et dipolaire
(Ce) [Vi75]. Comme cela, on imagine que les ions ne font pas un parcours libre entre chaque choc
€lastique mais qu’ils subissent plutét I'effet de plusieurs atomes de plus longue portée i la fois et
laissent un sillage d’atomes faiblement perturbés, illustré sur la figure 14.
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Figure 12 : Diagramme schématique qui iHlustre le besoin d'un confinement & cause de Peffet de la
diffusion d’un faiscean ¢’ions injecté dans une cellule de gaz.

buffer gas only

buffer gas + excitation at o,

Figure 13 1 (A gauche) Trajectoire instable d’un ion dans un piége de Penning en présence du gaz due
4 1a composante du champ quadripolaire défocalisant. (& droite) Si on couple les deux modes propres
de mouvement radial, "énergie du mouvement magnétron ¢st continucllement transformée en mouve-
ment eyclotran qui voit son rayon diminué par les collisions avec Ie gaz. Plus le rayon est petit, plus

ion est refrowd.
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Figure 14 : Illustration de la différence entre des collisions ion-atome sphéres-dures (a gauche) odilya
un choc rude mais moins fréquent; et Idée du dipdle induit (i droite) oll I'ion sent I’interaction de
plusieurs atomes i la fois.

Pour justifier cette image, il existe des mesures de temps de refroidissement dans un piége de
Paul qui montre que les ions sont refroidis plus vite que si on prenait simplement les collisions types
spheres dures [LM99). En fait, la mobilité n’augmente pas quand la température diminue mais reste
plutét constante.

Cette théoric de la mobilité et de I'interaction atome-ion a ét€ résumée par Viehland et al.
[Vi75] en 1975. Elle est dérivée de la théorie cinétique et de la solution de la vénérable équation de
Bolzmann. Mais il ne faut pas croire que ce sujet soit inintéressant 3 cause de son grand dge - deux
articles publiés récemment dans la revue Physical Review Letters [De99.5S¢99] montrent que le sujet
est non seulement difficile mais toujours d’actualité.

IV. Survol de la physique faite avec des ions piégés

La gamme de physique faite avec les piége ioniques est énorme : de la physique quantique avec
les ions refroidis a quelques pK, a la physique atomique et I'étude des réactions chimiques a quelques
€V et aussi 4 la physique des particules. Nous allons essayer d'échantillonner cette gamme pour
donner une appréciation de la versatilité des piéges et les atouts qu'ils penvent amener a plein de
domaines.

Nous commencerons notre survol avec le réve de Hans Dehmelt - d’isoler un seul électron
dans I’espace (figure 15). Dehmelt se demandait si Dirac avait raison en supposant que l'électron
était une particule sans structure. Par ’observation d’un seul électron pendant plusieurs mois dans
un piege de Penning, il 2 mesuré la magnétisation - le facteur gyromagnétique g qui d’aprés Dirac,
doit étre exactement égale 4 2. En faisant sa mesure avec une précision phénoménpale, Dehmelt ne
trouva pas exactement 2 et prétendra que le modéle standard n’était pas suffisant et que des quarks
sont composés des sub-quarks etc., etc. Pourquoi pas?! (Ce travail continue 4 ’heure actuelle avec
des ions lourds hydrogencides pour vérifier le facteur g de I'€lectron fi¢ [HI]).

Regardons la contribution de son co-lauréat, Wolfgang Paul (figure 15). Principalement, Paul
cherchait 4 développer un spectromeétre de masse simple, versatile et performant. Le fait que le filtre
de masse se trouve i la base de tout équipement du vide (en tant qu’analyseur du gaz résiduel et de
détecteur de fuites) et que le piége de Paul ait le record de pouvoir de résolution pour I’analyse des
bio-molecules (70 millions), montre que I'invention de Wolfgang Paul a eu un impact considérable
sur la société. Les filtres de masses sont devenus un équipement standard a bord des sondes
spatiales. Une bonne partie des appareils d’analyses d’échantillons, notamment de sang ou d’urine,
fonctionne avec des spectrométres quadripolaires.
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Ces aspects de la spectroméirie de masse ont été beaucoup développés par des chimistes (voir
March et Hughes [MH89]). On arrive a faire des mesures d’excellente sensibilité (des femto-
grammes) avec une trés haute résolution mais il faut rappeler qu’il ne s’agit que d’une identification
en masse et non pas d'une mesure absolue. Dans le méme domaine (la chimie), il y a des mesures de
taux de réactions faites dans les piéges de Paul [Ve92] et dans le piége a 22-poles [Ge95]. Ilya
aussi deux théses de I'université de Provence qui traitent de ce sujet [Re93,R098].

Nous n’avons pas regardé la technique FT-JCR (Fourier Transform - Ion Cyclotron
Resonance) mais elle ressemble 4 un piége de Penning cubique dans lequel nous excitons ’ensemble
des ions introduits en identifiant les ions par leur composante dans la transformée de Fourier du
signal induit sur les électrodes [MG95]. Dunn a fait un inventaire des études des réactions dans les
piéges de Penning, ICR et Kingdon [Du95].

Dehmelt a aussi eu son mot 3 dire avec le piége de Paul notamment en regardant Astrid et en
proposant la technique de refroidissement des ions par laser avec Dave Wineland qui a réalisé
I'expérience au NIST [WI87]. Les sauts quantiques n’ont enfin été vus qu’en 1986 alors qu’on y
croyait depuis longtemps.

Le refroidissement laser dans les piéges de Paul a permis la formation des agrégats
Coulombiens et d’une variété riche de structures cristallines pour étudier des transitions de phase
[(Wa95] et des systémes mesoscopiques : entre microscopique et macroscopique. L’équipe de
Walter & Garching a méme étudié des “rosaires” d’ions dans une combinaison pi¢ge-anneau de
stockage (figure 16) gui forment des hélices quand on augmente le nombre d’ions [Bi92].

Le refroidissement laser dans les piéges de Penning permet une plus grande densité (par
I'absence de chauffage a radiofréquence) oll on peut créer des nuages en couches et ainsi des
plasmas [BT95,BW90]. Quand on pense a la physique des plasmas, on imagine généralement des
plasmas & haute température, comme par exemple dans les tors magnétiques appelés Tokamaks ol
on cherche plutét & chauffer les ions qu'a les refroidir! Pourtant, les plasmas ne sont pas réservés anx
Tokamaks - au moins pour les plasmas dits ron-neutres (chargés) - qui sont couramment étudi€s
dans les piéges de Penning oii on peut trés facilement les contréler [ON99].

Les années 1980 ont vu une renaissance de la spectroscopie laser grice aux picges. A part
Paccés aux données nucléaires par la structure hyperfine (voir cours de F. Le Blanc dans ce volume),
beaucoup des travaux sur la structure atomique - durée de vie des niveaux, mélange de la structure
fine, “quenching” des niveaux métastables, etc. - ont été effectués. Voir articles de revue de Werth
[We95] et de Church [Ch95] pour des ions multichargés dans les piéges de Penning, Paul et
Kingdon.

L’appareil standard pour ce genre d'études, montré sur la figure 17, est un piége avec un
chapeau formé d'une grille pour voir la fluorescence atomique et un anneau avec un trou pour passer
un ou plusieurs faisceaux lasers. Généralement les ions s’évaporent d’un filament et sont ionisés
directement dans le piége par un canon a électrons.

Toutes ces données atomiques sont indispensables pour une application trés bien adaptée aux
piéges : Thorloge atomique. La fluorescence d’un ion au repos dans 1’espace a un excellent potentiel
pour améliorer les étalons du temps. Cela présente des perspectives trés intéressantes pour
augmenter les débits dans les voies de communication, la radioastronomie et aussi la navigation.
L’idée est d’utiliser le signal de fluorescence pour asservir le laser et ensuite de diviser cette
fréquence pour avoir une horloge (figure 17). II y a seulement quelques candidats avec la structure
atomique requise : Ca, Sr, Yb et In dans le domaine optique [Th93] et Be, Cd, Yb, Ba and Hg dans
le domaine des micro-ondes [Fi97]. (Voir aussi une thése de I'université de Provence sur ce sujet
[Kn95].)

Une variation du piége de Paul - le pidge linéaire - a été développé pour augmenter le rapport
signal sur bruit en mettant plusicurs “horloges” stationnaires sur une ligne [Be98]. Ce piége
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Figure 16 : () Rosaire d'ions dans un pelit anneau de stockage formé par un piége de Paul linézire conrbé,
Les ions sont refroidis par un inser et image est photographié grice & la fluorescence des ions. Quand on
augmente le nombre d¢'ions dans le pitge (b-d), le collier est ransformé en hétice. Image prise de {Bi9Z].

laser

..................................................................................................

Figure 17 : Hllustration de la spectroscopie laser sur des ions piégés. Un faisceau laser est envoyé sur e nuage
d'ions et la Aucrescence st détectée par un photomultiplicatenr monté & angle droit du laser {pour éviter Veffer
Doppler). Pour récolter plus de fumiére, un des chapeaux est formé d'une grille. Si la fluorescence est atilisée
en boucle asservie, le laser devient un éalon de fréquence qui peut étre divisé ensuite pour faire une horloge.




104

ressemble 4 un filtre de masse avec une tension de confinement appliquée sur les deux cotés. Les
ions sont piégés sur une ligne comme montré en haute de la figure 16. Ce systéme a tenu le record
de stabilité relative en fréquence : 3 x 10" au NIST mais la concurrence offerte par les piéges
atomiques est quand méme trés rude : nouveau record de 4 x 10™* publié récemment par une équipe
a I'observatoire de Paris ’'ENS [Sa99] avec une fontaine d’atomes de césium ultra-froids.

Ce méme type de piége lin€aire donne maintenant la possibilité de faire la fameuse expérience
du chat de Schroedinger : I'enchevétrement des états quantiques. L'application se trouve dans
I’ordinateur quantique avec le stockage de beaucoup d’information en paralléle [Mo96].

V. L’application des piéges en spectrométrie de masse

Comme abordé déja pour le cas de la chimie, la spectrométric de masse a pour but I’analyse et
’identification en masse des composants d’un échantillon alors qu’en physique, il s’agit d’une
mesure de masse : une détermination de la valeur absolue de cette quantité. Comme on n’est pas
capable de déterminer les valeurs du champ magnétique avec suffisamment de précision, on fait des
mesures différentielles entre la masse inconnue et une masse trés bien connue.

Le pitge de Penning est particuliérement bien adapté i la mesure de masse grice aux champ
magnétiques crées par des bobines supraconductrices qui donnent des champs trés forts et trés
homogénes. En fait, le pi¢ge de Penning a le record de précision pour des mesures de masse &
quelques 10"" d’incertitude relative. Les équipes du MIT [Di95] et de Iuniversité de Washington
[Dy95] interrogent leurs ions piégés grice au mouvement axial qui induit un signal sur un chapeau
sur lequel est branché un circuit électrique. Comme ce circuit est hautement resistif et gardé 3 basse
température, le mouvement axial est refroidi. Les autres mouvements sont également refroidis en
utilisant un couplage induit avec le mouvement axial (similaire au couplage déji expliqué pour
refroidir avec un gaz tampon). Pour déterminer la masse, les trois fréquences sont mesurées. Il faut
noter que les ions sont créés a I'intérieur du piége par une fuite de gaz ou échauffement d’un four et
ensuite bombardés par un faiscean d’électrons.

I1 existe un spectrométre de piége de Penning 4 Stockholm qui s’appelle SMILETRAP. Ce
spectrométre est essentiellement une copie d’ISOLTRAP (décrit en détail plus loin) mais il a pour
but de mesurer les ions multi-chargés (méme épluchés). De plus ces ions sont créés a 'extérieur du
piege. Cette équipe a atteint une précision de 10” et cherche maintenant 4 amener des contraintes
sur les corrections relativistes pour la théorie de QED [SMI].

Un autre spectrométre de Penning d’ultra-précision a été réalisé par I'université de Harvard an
CERN pour mesurer la masse de I’antiproton. Une comparaison précise avec celle du proton est un
test de I'invariance de CPT (charge-parité-temps). Ce spectrométre est unique en son genre car il est
capable de capter les antiprotons, qui arrivent avec une énergie supérieure a 10 MeV, et de les
refroidir jusqu’a 10 meV - soit un facteur d’un milliard ! La technique de refroidissement par
¢lectrons est utilisée pour isoler un seul antiproton qui lui est interrogé non seulement grace i son
mouvement axial comme dans les autres piéges mais aussi grace 4 son mouvement cyclotron grice a
Panneau segmenté et branché sur un deuxiéme circuit i basse température. Comme les antiprotons
ne sont pas disponibles en continue, ils sont envoyés dans des orbites plus lointaines pour ne pas
perturber les mesures de calibration faites avec les ions H™ (utilisés au lieu des protons pour ne pas
étre obligé de changer la polarité des tensions de piégeage). La précision de la derniére mesure est
inférieure 4 107" avec une résolution qui dépasse 10° [Ga99] !

Deux expériences sont en préparation pour utiliser des piéges pour produire ’antihydrogene :
ATRAP [Ga97] and ATHENA [Ho96]. Ceci est assez difficile compte tenu du fait qu’il faut non
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seulement piéger d’abord les positrons (charge positives) et les antiprotons (charges négatives) mais
ensuite pi€ger le produit qui lui est neutre !

Comme les antiparticules ne sont disponibles que dans trés peu d’endroits dans le monde et
surtout que environnement ou ils sont produits n’est pas compatible avec les mesures d’ultra-
précision, Gabrielse s’est posé la question s’il était possible de les transporter ailleurs. Pour
répondre & cette question, il a transporté un escadron de 50,000 électrons de la cdte ouest a la cote
est des Etats-Unis soit 5000 km (voir figure 18) pendant quatre jours & bord d’un camion, sans
recours 4 I'électricité [Ts93] !

V.A. Les mesures de masse des noyaux exotigues
V.A. 1. Motivations

Rappelons que la masse est une propriété statique du noyaux trés importante pour des questions de
structure nucléaire : la fermeture de couches, sous couches, la déformation, I'appariement et ia taille
des halos [AME]. On voit l'intérét des masses pour la structure nucléaire sur la figure 19 qui montre
'énergie de séparation de deux neutrons Sz, en fonction de N. Généralement, S:. décrolt avec N
d'une facon linéaire mais l'exception a cette régle nous montre les manifestations de la structure par
exemple & N = 50 ou 5;, chute i cause de la fermeture de couche: les neutrons rajoutés a une couche
fermée sont moins 1iés. Pour les noyaux de Rb, Sr, Y, Zr et Nb 3 N = 60, on voit leffet de la
déformation apparaitre. Un dernier exemple se trouve avec les noyaux a “halo” ou la taille du halo
dépend de S, (pour un halo a deux neutrons) ou de S, (pour un halo a un seul neutron). En plus, un
noyau 3 halo aura forcement un S, trés faible - d'ou lintérét de connaitre la masse avant d'essayer
d'autres mesures.

La massc est aussi une donnée nucléaire d'importance capitale pour les modéles de la
nucléosynthése. A ce propos, regardons la question de I'origine des éléments. On pense qu’elle a
lieu dans les supernovae (la mort des étoiles massives) par le processus de capture rapide des
neutrons (le processus-r) [AT99]. La combustion hydrostatique stellaire commence avec la fusion
de ’hydrogéne et s’arréte au fer, 'élément le plus lié. Pour produire les éléments plus lourd, la
fusion a besoin d’énergie pour la réaction. Lors de I'effondrement du coeur de 1’étoile et ’explosion
qui en résulte, ces noyaux de fer se trouvent dans une soupe de neutrons et ils se gavent jusqu’a
I'indigestion ol ils subissent une décroissance B. Ainsi, cet écoulement nucléaire se propage jusqu’a
la barriére de fission o le processus de capture peut continuer avec les produits de fission si la
densité de neutrons est toujours suffisante (voir figure 20). Le chemin parcouru par un processus-r
va dépendre parmi d’autres conditions astrophysiques, de cette densité de neutrons et de la
température de 'environnement, Pour déterminer ce chemin, et donc expliquer I'abondance des
éléments observés nous avons besoin de plusieurs propriétés nucléaires pour pratiquement tous les
noyaux riches en neutrons jusqu’a la dripline ! Les quantités qui sont directement déterminées par la
masse sont les suivantes : S, pour calculer les taux de capture radiative des neutrons aussi bien que
les taux de photo-dissociation pour un noyau et un neutron, Qg pour calculer les durées de vie, et la
barriére de fission By. [GA96]

Vous pouvez constater sur la figure 20 qu’on ne connait aucune des masses dans le zone ol se
passe le processus-r (on ne peut méme pas produire la plupart des isotopes!). Nous sommes donc
obligé de faire appel aux modéles théoriques. Sion compare entre plusieurs modeles, on voit gu’on
est dans une situation difficile car aucun modéle n’est en accord (figure 21). De plus, il y a peu de
modéles suffisamment basés sur la physique microscopique pour €tre capable de fournir toutes les
données annexes requises. C'est un cercle vicieux : il va donc falloir encore mesurer les masses les
plus lointaines possibles de la stabilité et le plus précisément possible pour contraindre les modeles
[Lu98].
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Portable trap carries particles 5000 kilometers

G.H. Tseng and G. Gabrielse

Department of Physics, Harvard University, Cambridge MA 02138, USA

[

Abstract : Electrons suspended in a j}” T ""”"’M\Z . ‘ f{‘

A P
Penning trap were transported more than  / {-’* Coartarilys, WA
5000 km, all the wasy across the () ; 0} '
continental United States. The magnetic r"'\“\mw%_/"’“w

field was provided by a persistent
superconducting solenoid at 4.7 T which
was not connected to any source of power ™
during travel. The electric field was -
produced using ordinary 9 V batteries. A

™
£200d vacuum .. was maintained withing &r'\\
the trap by keeping it at 4 K.

Figure 18 : Couverture de la publication de Tseng et Gabriclse [Ts93] et premiére la figure qui montre
le chemin pris & travers les Etats-Unis pour transporter un nuage d'électrons dans un pi¢ge de Penning -
sans recours & I'électricité pendant le voyage.
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Figure 19 : La surface de masse formée par I'énergie de séparation de deux neutrons S, versus N.
On voit une rupture 3 N = 50 due 4 un effet de couche, un effet de sous-couche 3 N = 56 et une zone
de déformation i 60 < N < 65.
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Figure 20 : (2 droite} le nuage Magellan avant et aprés la sépemova 1987A qui est un site possible pour le processus-r
(capture rapide des neutrons) que Pon pense etre le mécanisme de aucléosynthdse de nos &léments Jourds, (3 gauche)
la région des noyaux lourds qui montre des isotopes stables (en gris), le chemin du processus-s {capture lente des
neutrons), Ia ligne des masses dont la valeur est mesurée ct bien au-deid en N, un chemin possible du processus-r. Ce
processus, qui consiste en plusicurs captures de neutrons suivi par une décroissance 7, a lieu pendam quelques secondes
(comparé aux milliers d'années pour e processus-s). Les noyaux exotiques produits par ce processus vont décroiire vers
les tsotopes stables comme montré par les lignes diagonales.

1‘17!101li{!!ll*l'iliiflI}lif'i‘(]lil(rii!!!!t!_
SE

TRr T T Y

Grosle et al, 1976

A

model differences (MeV)

-6

lliilllli]!!l!(l

50 55 80 65 70

N (Z=37)

Figure 21 : Différences de valeurs de masses prédites par plusieuts modgles. Comme ces modéles ont lears para-
métres ajustés par les masses déjd connues, faccord est trés bon 13 ot il y 2 des mesures mais trés divergent au-dela.
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V.A.2, Les mesures de masse des noyaux exotiques avec ISOLTRAP

Pour mesurer les masses des noyaux radioactifs on ne peut pas se contenter de faire les mémes
types de mesure gu’avec des isotopes stables car il y a une chose contre laquelle on ne peut pas
lutter : le temps. Un noyaux exotique décroit avec une période trés courte. Il faut donc faire des
mesures aussi rapidement que possible. A I'heure actuelle, l'expérience ISOLTRAP est la seule qui
dispose d'un pi¢ge de Penning pour mesurer les masses des noyaux radioactifs [Bo96]. De plus, il
faut étre capable de mesurer une grande gamme de masse pendant une période de prise de données,
typiquement quelques jours, et les circuits refroidis de haute qualité, utilisés pour les isotopes stables,
n'ont pas une largeur de bande assez grande.

ISOLTRAP, en-ligne auprés du séparateur isotopique /SOLDE au CERN [ISO] depuis 1989,
consiste maintenant en trois piéges (voir figure 22). Le premier, un pi¢ge de Paul (trés récemment
remplacé par un pieége linéaire), sert 4 ralentir, refroidir et ramasser le faiscean radioactif (voir section
suivante). Le deuxiéme est un piege de Penning qui sert i nettoyer le faisceau isobariguement
I'aide de la technique décrite précédemment avec le couplage magnétron - cyclotron en présence du
gaz tampon. Aprés sélection d’un isobare, ces ions sont centrés et envoyés dans le troisiéme piége
(de Penning) de haute précision pour en déterminer la masse.

Le pi€ge de nettoyage a une géométrie cylindrique pour faciliter le transfert d’ions. Sa
longueur permet le transfert a plus haute énergie et aussi de remplir le piége impulsion par impulsion.
Seulement la partie centrale est “harmonique,” ¢’est a dire parfaitement quadripolaire pour effectuer
le refroidissement sélectif en masse. Le pouvoir de résolution de ce piége est de 10°, ce qui est
suffisant pour enlever quasiment toute contamination isobarique. Le pi¢ge peut méme délivrer un
ion noyé dans plus de 10 jons contaminants.

Le piége de précision a des électrodes hyperboliques et aussi des électrodes de compensation.
L’anneau est aussi coupé en quatre secteurs pour effectuer le méme couplage de mouvement entre
magnétron et cyclotron. Ceci est fait pour réaliser la mesure de la fréquence cyclotron pure et donc,
la masse par la relation @, = gB/m.

Le principe du mesure est de convertir toute énergic magnétron (i «.) en énergie cyclotron
(& w,) et ceci est réalisé - comme pour le refroidissement - en appliquant la fréquence cyclotron pure
() dans e plan azimutal. Cette conversion est illustrée par la figure 23. Rappelons que si
Pexcitation €était réalisée avec un champ dipolaire, on ne ferait pas une transformation entre les deux
modes propres mais seulement une excitation du mouvement magnétron comme conséquence
d'enlever les ions du piége (ce qui est parfois effectué pour le nettoyage des contaminants).

La détection de la conversion est faite par temps de vol aprés I'éjection de I'ion du piége. La
méthode est rendue trés sensible par le transfert d’énergie radiale en énergic axiale grice a
I'interaction dipotlaire entre ’ion et le champ de fuite de I’aimant (voir figure 24 i gauche). Le pic de
résonance est donné par la diminution de temps de vol quand la fréquence d’excitation est égale 4 la
fréquence cyclotron (figure 24 i droite). En fait, le pic a des “sidebands” du au fait que I’excitation
est appliquée pendant une période courte et la transformée de Fourier d’une telle impulsion n’est pas
une raie mais la fonction mathématique sinus cardinal. 11y a aussi des effets non-linéaires dus 2 la
conversion [Ko93].

La durée pendant laquelle on fait cette conversion dépend de I’amplitude de la tension
appliquée mais expérimentalement on trouve qu’il ne faut pas dépasser quelques mV sinon on voit
apparaitre des distorsions dans la forme du spectre. La largeur de la résonance a été déterminée
comme €tant inversement proportionnelle A cette durée. Elle est de 1 s pour avoir un pouvoir de
résolution de 10°. Ce pouvoir de résolution permet de distinguer chaque état isomérique. C'était la
premicre technique en spectrométrie de masse qui a permis cela [Bo92]. La résolution a été poussée
jusqu’a 10 millions (figure 24 droite) pour trier des isoméres de Hg.
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The triple trap
mass spectrometer
ISOLTRAP

fow energy
ion bunches

continuous 60 keV
ISOLDE beam

puilsad drift tube

im

—
e =

Figure 22 : ISOLTRAP [Bo96), auprés du séparatenr isotopique ISOLDE au CERN {180]. Ce spectroméire i haute
précision consiste en frois pidges : (en bas) un pidge de Paul pour ralentir, refroidir et ramasser e faisceau radio-
actif (au milicu) un piége de Penning pour nettoyer le faisceau isobariquement & V'aide d'une technigue qui couple
des mouvements magnétron et cyclotron en présence du paz tampon [Sa91] et (en haut) up pi¢ge de Penning de haote
précision qui détermine la masse (méme celle des isoméres),
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Figure 23 : Trajectoire d'un ion dans un piége de Penning dans le plan azimutal en appliguant la fréquence cyclotron
pure @, . (1) I'ion commence avec un mouvement magnétron ¢2_ pur sur le cercle avec une croix au centre et l'amplitude
du mouvement cyclotron réduit croit progressivement jusqu'au point (2) oii 'amplitude de ce mouvement ¢ , pur est sur
le méme cercle. Ensuite (3) le mouvement @, est reconverti en ¢_ et éventellement redevient un mouvement ¢)_ pur (4).

detection of resonance by time-of-flight reduction g
m E
B
detector E =
= E
~7 g -t
oA s
O af
v.— v, VB=v, - v, E T
. «1 -2 e | o = A T
energy gain flight time reduced v, - 684479.9 Hz

Figure 24 : Détection de la fréquence cyclotron vc par temps de vol aprés I’éjection de 1'ion du piége et transformation
de la vitesse transversale en vitesse paralléle grice 2 I'interaction dipolaire entre I’ion et le champ de fuite de "aimant
B(z) (a gauche). Le pic de résonance est donné par la diminution de temps de vol quand Ia fréquence d’excitation est
égale a la fréquence cyclotron (i droite).

800 T T 1 T T T T T ]
ggg Sm (Z=62) -
500
400
300
200
100

0

-100

-200

-300

-400

-500

il gy

—a— mass table
— — |SOLTRAP

mass table - ISOLTRAP (keV)

L RLAN DNLI DL DL BN LA LES SN NN SN B LN NLEN AN

136 137 138 139 140 141 142 143
mass number

Figure 25 : Valeurs des masses des isotopes exotiques de Sm mesurées par ISOLTRAP soustraient des valeurs
dans la table des masses (AME]. La barre d'erreur des mesures avec le piége correspond 4 une précision de
Pordre de 107 (données prises de {Be97]).
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Plus que 120 noyaux ont été mesurés jusqu’a présent avec ISOLTRAP et les données sont
d’une excellente qualité. Une précision de 107 est atteinte systématiquement (voir figure 25)
[Be97]. La technique est universelle avec accés aux isotopes de durée de vie supérieure a des
centaines de millisecondes. Un deuxiéme clone d’ISOLTRAP (le premier était SMILETRAP), le
CPT (Canadian Penning Trap), est en cours de test pour des mesures de masse des noyaux exotiques
produits 2 Argonne National Laboratory [Sa96].

V.B. Rayon de charge et moments nucléaires

La structure hyperfine d’un niveau atomique est une conséquence de l'interaction entre le
spin de D’électron et celui du noyau. Mesurée par spectroscopic optigue, elle donne accés au
moment quadripolaire et au moment magnétique ainsi qu'a la variation du rayon de charge si on
mesure son déplacement isotopique en fonction du nombre de neutrons (voir cours de F. Le Blanc).

Nous avons déja vu le schéma de base pour faire de la spectroscopic dans un pi€ge.
L’avantage du piége est la réduction de la largeur des raies due i I'effet Doppler. Pour un seul ion
dans un piége de Paul, le mouvement est nul et les transitions satisfont le critére de Dicke ol
I’amplitude du mouvement de I'ion est inférieure 4 la longueur d’onde de la transition. Nous avons
une raie centrale fine et non-deplacée entre les composantes (“‘sidebands”) modulées par la fréquence
du mouvement de l'ion [We95]. Cependant, il n’est pas toujours possible de faire de la
spectroscopie détaillée sur un ion seul 4 cause des pertes dues au pompage optique d’états
métastables. Pour les ions avec une structure atomique simple, on peut dépeupler ces niveaux avec
un autre laser mais 13 on ils sont trop nombreux, on utilise un gaz tampon pour effectuer le
dépeuplement par collisions (quenching). Pour avoir un rapport signal sur bruit suffisant, il faut un
nuage de plusieurs ions qui vont se trouver en dehors du centre du piége oil le champ n'est pas nul.
Le probléme est 4 nouveau I'effet Doppler qui élargie les raies qui sont moyennées sur un cycle de
radiofréquence du micro-mouvement. Une fagon d’éviter 1"élargissement est d’utiliser une technique
stroboscopique synchronisée avec la radiofréquence pour faire de la spectroscopie toujours a la
méme phase [Ri92]. Moins exploité que la spectroscopie laser colindaire par exemple, la
spectroscopie dans les piéges 4 ions offre des résultats d’une qualité supérieure (voir cours de
F. Le Blanc).

Dans les piéges de Penning, la spectroscopie atomique n’est pas réalisé 4 cause du champ
magnétique qui déplace les raies par effet Zeeman. Par contre, 'effet Zeeman est trés intéressant
pour la physique nucléaire car on peut I'exploiter pour faire des mesures du facteur gyromagnétique
nuckaire (g1} [We95]. Celui-ci nous donne la possibilité de déterminer I'anomalie hyperfine due a la
magnétisation nucléaire, connu comme I’effet Bohr-Weiskopf (voir cours de F. Le Blanc).

Dans les EBIT nous avons accés aux transitions des rayons-X pour un ion gami d’un seul
électron. La comparaison des données avec la théorie atomique QED est au point ou les corrections
relativistes sont du méme ordre de grandeur que I’effet Bohr-Weiskopf [Ma93].

Finalement, les piéges a atomes ont été raccordés aux accélérateurs pour permettre I'études
des atomes radioactifs. Comme les atomes sont généralement plus froids que les ions piégés, les
mesures ultra-précises des transitions permettent une bonne étude de 1’effet Bohr-Weisskopf [Gr99].

V.C. L’interaction faible

Gréce 4 la décroissance f3, le noyau offre un laboratoire pour I'étude de I'interaction faible qui
est décrite dans le modéle standard en termes d’interactions vectorielles et axiales mais pas en termes
d’interactions scalaires ni tensorielles. On peut définir un coefficient a - qui représente la corrélation
beta-neutrino lors d’une décroissance de type Fermi (qui impliquerait une interaction scalaire) ou de
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type Gamow-Teller (pour I'interaction tensorielle) [By95]. Plusicurs observables nous donnent des
informations sur a : des mesures de masse entre le noyau qui décroit et le noyau fils; la demi-vie de la
décroissance; la forme du spectre des particules 8 émises; et la cmématique de la décroissance. En
ce qui concerne les pigges, il y a trois applications : les mesures de masse [Sa97] déja abordées; la
durée de vie du neutron [By95] ol un piége de Penning est utilisé pour capter des protons lors de la
décroissance des neutrons qui passent au travers; et les mesures de la cinétique. Ces derniéres sont
réalisées dans les pi¢ges 4 atomes mais aussi sont les sujets de deux propositions récentes avec un
spectrometre d’énergie (pour le recul) a ISOLDE [Se99] et 4 SPIRAL avec un piége de Paul
transparent entouré par un systéme de détection [Le98] illusiré sur la figure 26.

N
s ) i I :}-,.-
il 5, WAl
) éﬁ‘
/ NN /
R el
_ ~ Figure 26 : diagramme schématique pour mesurer
Ce ‘ la cinétique d'une décroissance 3 afin d’amener des
AT e e contraintes sur le modéle standard. Un piége de
4 NN e S Y Paul transparent est entouré par un systéme de
5 £ détection de particules ayant une grande couverture
en angle.
. NS &
VL Manipulation des faisceaux radioactifs avec des piéges

Comme les faisceaux radioactifs sont généralement trés faibles en intensité, il est intéressant de
concentrer tous les noyaux du faisceau dans une fenétre en temps trds courte pour améliorer le
rapport signal sur bruit (la détection est particuliérement sensible au bruit radioactif). Pour effectuer
cette opération, il est impératif que le faisceau soit refroidi. (Note : il faut faire la distinction entre un
faiscean “pulsé” qui est coupé et un faisceau “ramassé” (ou comprimé) qui lui n'est pas perdant en
nombre des particules.) Cette idée est illustrée par la figure 27.

weak beam

bunched

Figure 27 : Illustration (évidemment schématique!) d'une accumulation d'un faisceau faible pour
produire un “bunch” plus concentré pour le méme nombre d'ions collectés,

Le piége de Paul a été longtemps étudié en tant que “buncher” [ML95] avant d’étre enfin
réalisé et exploité pour faire des mesures de masse avec ISOLTRAP [Sc98]. Le désavantage d’un
piége de Paul est qu’avant de trouver le puits de potentiel au centre, les ions traversent une région de
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champ i radiofréquence intense. Ceci rend I'injection (et aussi ['éjection) trés déhicate comme efle
dépend de la phase de la radiofréquence. Les impulsions sont trés pointues en temps mais tres
¢élargies en énergie cinétigue (conséquence du théoréme de Liouville).

Finalement, nous avons abandonné le piége en 3D pour un piége en 2D pour faciliter I'injection
et Vextraction (voir figure 12). Ce pi¢ége linéaire est aussi rempli de gaz, et les électrodes sont
segmentées pour créer un champ axial faible et guider les ions dans un puits de potentiel entre les
derniers segments [LM99,B098]. Ce systéme (voir photo figure 28) a été trés récemment exploité
pour mesurer la masse de '* Hg.

Les pieges de Penning ont Pavantage d’€tre statiques. Par contre il existe un gradient de
champ a l'entrée qui rend l'injection délicate. REXTRAP fait parti de I'accélérateur secondaire
REX-ISOLDE [Ha97], en cours de développement pour accélérer les faisceaux d’ISOLDE jusqu’a
la barriére Coulombienne (voir figure 29). REXTRAP fait un “bunching” du faiscean et un tri
isobarique (de la méme maniére quISOLTRAP) avant d'envoyer les impulsions 3 REX-EBIS. Aprés
un séjour dans I'EBIS, ou les ions voient leur état de charge augmenté, les ions sont a nouveau triés
(pour sélectionner le bon état de charge) et envoyés dans un accélérateur linéaire. REXTRAP est
porté & une haute tension pour décélérer le faiscean radioactif d’ ISOLDE qui est focalisé de sorte
que les ions suivent les lignes de champ afin d’éviter V'effet du miroir magnétique. Le picge fait
presque un meétre de long et il fonctionne i trés haute pression de gaz tampon afin de refroidir les
ions le plus rapidement possible. Ensuite, I'ensemble est trié en masse pour se débarrasser des
isobares (en utilisant la technique sélective en masse décrite avant) et les envoyer dans une impulsion
bien définie 4 REX-EBIS. REXTRAP est congu pour avoir une efficacité de quasiment 100%.

VII. Sommaire

Tout d'abord, nous avons vu I'intérét de confiner des particules au repos dans un petit volume
d’espace pendant une durée longue. Ensuite nous avons décrit les différentes fagons de réaliser ce
confinement. Les piéges qui sont i l'heure actuel devenus “standards™ ont été décrits ainsi que les
détails des mouvements d’ions a Pintérieur. Les différentes techniques de refroidissement des
particules ont été exposées en insistant sur le fait que les deux objectifs - le piégeage et le
refroidissement - sont finalement inséparable. Le refroidissement par gaz tampon, trés rapide, a été
souligné comme étant la méthode de choix pour travailler avec les ions radioactifs.

Un survol de la physique faite avec les différents piéges a2 montré un vaste panorama
d’applications intéressantes - aussi bien en physique appliquée 4 la vie quotidienne qu'en physique la
plus fondamentale. Plus précisément, les roles des piéges en physique nucléaire ont été exposés et
nous avons vu la contribution énorme des pi¢ges de Penning en spectrométric de masse et
I'importance de ces mesures pour la nucléosynthése. Enfin, nous avons vu que le piége joue
également un rdle dans la manipulation des faisceaux - surtout les faisceaux radioactifs. Clest autour
de ce théme que nous avons monté le réseau Européen de recherche EXOTRAPS [EXO] qui
englobe donc les travaux d'ISOLTRAP et de REXTRAP entre autres (voir figure 30). lLes piéges
eux-mémes sont également le sujet d’un autre réseau nommé EUROTRAPS [EUR]. Ces deux
réseaux, dans lesquels votre participation serait la bienvenue, montrent une véritable communauté de
chercheurs “trappistes™.




Figure 28 : Photo du refroidisseur actuellement utilisé par Pexpérience ISOLTRAP [Bo98]. L'électrode
d'entrée sert & focaliser le faisceau sur Paxe du guide quadripolaire formé par quatre tiges segmenfes, Ce
systéme est porté i haute fension ¢t rempli de paz tampon pour effectuer Je refroidissement du faiscean.

Figure 29 : Diagramme schématique d'accélérateur secondaire REX-ISOLDE [Ha97] au CERN, Le faisceau des
noyaux exotique est injecté dans le piége de Penning REXTRAP, porté 4 haute tension {pour ralentir les ions). Le
piége est rempli de gaz tampen pour & la fois refroidir les ions, les trier en masse (par la technique de couplage des
mouvements décrite dans e texie) et le metire en impulsions (bunches). Ces impulsions sont ensuite réaceéiérdes
et transporiées au deuxiéme étage ol s¢ trouve REX-EBIS qui effectuera un épluchage d'électrons. Puis, les ions
sont injectés dans le séparateur d'tats de charge et Tétat choisi est post-aceéléré jusqu'a Z MeV poar faire une
réaction dans un détecteur - Ie MINIBALL. Les premiets faisceaux de REX sont prévus pour la fin de I'an 2000,
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POST-SCRIPTUM

Peu de temps aprés la fin de l'école Joliot-Curie 1999, le noyau doublement magique *Ni
(28 protons et 20 neutrons) a été produit 4 GANIL pour la premiére fois. Alors que ce résultat
répond 2 la question importante de l'existence ou non de ce nucléide, il ne représente quun début.
En fait, avec ces quelques événements précieux, 'équipe cherche 3 avoir une estimation de la masse
de ce nucléide. Méme avec une faible précision, c'est la masse qui apportera une contrainte, au
moins grossiére, 4 la grande gamme des modéles. Clest également important de faire une mesure
précise ainsi que d'aller le plus loin possible. Peut-étre, on pourrait ainsi redéfinir notre Didache
donné au début du cours :

Il y a deux voies : celle de la trés courte durée et celle de la trés haute précision
et il y a une grande différence entre ces deux voies...
... mais elles sont complémentaires !
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EXCITATION COULOMBIENNE DES NOYAUX

J. Kiener

Centre de Spectrométrie Nucléaire
et de Spectrométrie de Masse
CNRS-IN2P3, Université de Paris-Sud
F-91405 Campus Orsay

1. L’image

Lors du passage d’une particule chargée a proximité d’un novau, celui-ci voit une impul-
sion électromagnétique E(t), H(t). Si cette impulsion induit I'excitation du noyau, on parle
généralement de l'szeitation Coulombienne ou de ['ezcitation électromagnétigue [1,2]. La par-
faite connaissance théorique de I'interaction électromagnétique est une des motivations princi-
pales de I'utilisation de ’excitation Coulombienne pour I'étude de la structure des noyaux.

¥

c

figure 1

Le développement temporel du champ électromagnétique & I’endroit de la cible pour deux
collisions entre ions - une avec une vitesse non-relativiste et une avec une vitesse relativiste
- est porté sur les graphes de la fig. 2. On remarque d’abord la différence des rapports
entre les composantes E,, E, et H,. Pour une collision avec une vitesse relativiste le champ
électrique paralléle au mouvement de la particule E, est negligable par rapport aux composantes
électriques et magnétiques verticales, qui sont renforcées dues & la contraction de Lorentz. Une
telle impulsion - E,H verticale & la propagation et perpendiculaire entre eux - a une grande
similitude avec un photon réel.
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figure 2 : dévelepmaont temparel de l'impulsion élestromagnétique 4 1'endroit du noyau ¢ible pour deux collisions avee
paramétre d'impact 15 fm. Gauche : ¥Ar + 235U 3 190 MeV. Droite : “He + 238U & 10 GeV.

La théorie de Weizsicker et Williams (3] pour le bremsstrahlung (“rayonnement de freinage”)
d’un électron relativiste dans le champ d’un noyau est basée sur cette similitude. La, le
bremsstrahlung est décrit comme la diffusion Compton d’un photon du champ électromagné-
tique - qu’on appelle alors photon virtuel - sur ’électron. En analogie, 'excitation Coulombi-
enne peut étre considerée comme U'absorption d’un tel photon virtuel du champ électromagné-
tique par le noyau. Cette similitude disparait dans le cas de vitesses non-relativistes, mais on
verra plus tard, qu’on peut trouver une expression équivalente & cette image.

Intuitivement, on peut tirer un autre renseignement de I’évolution temporelle de I'impulsion
électromagnétique: Pour qu’une excitation puisse avoir lieu, le temps de I'impulsion doit étre
inférieur au temps charactéristique de la transition nucléaire A/E;s, sinon le noyau repond de
facon adiabatique. C’est la condition de {’approzimation soudaine. Approximant le temps de
Pimpulsion par 7 & b/~2v, cette condition s'écrit :

2hey(v/c)/bE;; =1 = 400v8/bE;; =21 (ben fm,E; en MeV) (1)

avec b : parametre d'impact, E;s : énergie de transition, v : vitesse relative cible-projectile, 3
= v/e,v=1/VI-TF

Pour un b typique de 15 fm, la coupure adiabatique se situe & E; &~ 2 MeV pour une
vitesse § = 0.07 (Eq, = 5 MeV par nucléon pour un noyau), & environ 15 MeV pour des
énergies intermédiaires (50 MeV par nucléon) et & des excitations supérieures & 20 MeV pour des
energies relativistes (pour les leptons, bien sir aussi Eg, > E;f). Ces considérations générales
s’appliquent & tous les projectiles chargés, comme des électrons, muons et noyaux atomiques.

Dans la suite, je me concentrerai sur des collisions entre noyaux atomiques, les électrons et
muons nécessitant un traitment théorique différent des noyaux di i leur pénétration aisée A
I'intérieur du noyau.
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2. Théorie semiclassique de I’excitation Coulombienne

L'Hamiltonien de la collision, considérant exclusiverment l'interaction électromagnétique entre
les deux noyaux s'éerit :

H = Hy(1l) + Hy(2) +W(1,2) (2)

ol Hy(i) est ’Hamiltonien interne du noyau i et W(1,2) est le terme d'interaction électromagné-
tique :

/ p()p(73) — J(r1)ilr)/c (3)
|

|T1— 2

ol p et 7 sont les distributions de densité de charge et de courant, respectivement. Avec la
définition des moments multipolaires électriques et magnétiques du noyau :

M(EBLm) = [ p(F) 7' Yin(F) dr (4)

MM, m) = E‘(}:-E}_) [50 7 L Yin(?) a7 (5)

on peut développer W(1,2) en termes multipolaires électriques et magnétiques. Dans le
systéme de repos de la particule 2 par exemple, aprés avoir effectué le changement de repére

pour les moments de la particule 1 : ﬁ' =7 + Tpy; ¢, = p + 7/c*j1) on obtient :
W(1,2) = We(1,2) + Wa(1,2) + Wen(1,2) (6)

Le terme électrique s’écrit par exemple (voir e.g. [1], eq.I1.1.9 pour le terme Wgs(1,2)) :

B2 = % (477)3/2(_1)12( (2 + 20,)! ))1/2 (zl A zl+zg) 0

hilomime (211 + 1)'(2l2 +1 ! m; Ms m
M;(Ely,my) Ma(Bls, mo)dzr Vi 4im(6, 9)

Une estimation de I'importance des différents termes AM; M, montre (1], que les contribu-
tions multipole - multipole (responsable des excitations mutuelles cible-projectile, & distinguer
des excitations simultanées de la cible et du projectile dues & des interactions monopole-
multipole indépendantes pendant la collision) sont négligeables par rapport aux termes incluants
le monopole électrique. Les significations de ces termes sont les suivantes:

s monopole électrique - monopole électrique : s’il n’y a pas interpénétration des distribu-

. . . . ol .

tions de charge des deux noyaux, c¢’est simplement le potentiel Coulombien g%_e_, qui
détermine la trajectoire et ne donne pas lieu & une excitation

« monopole électrique - multipole électrique : excitations de type électrique (EI, E2, etc.)

s monopole électrique - multipole magnétique : excitations de type magnétique (M1, M2,
etc.)

Ces excitations s’appliquent d’ailleurs également & la cible qu’au projectile dans le cas ici
choisi de collisions entre noyaux.
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2.1. approximation semiclassique

On considére, qu'on peut décrire le mouvemnent relative des deux noyaux avec une bonne
approximation par une trajectoire classique d’une charge sans extension spatiale ( “point charge”
en Anglais) dans le champ électrique de 'autre noyau. Pour que cette approximation soit
valable, il y a trois conditions & remplir :

e (1) Il ne doit y avoir d’interpénétration des distributions de densité des deux noyaux.
Cette condition est toujours remplie pour des collisions sous-Coulombiennes. L'énergie
cinétique dans le centre de masse doit étre inférieure au potentiel Coulombien 4 la distance
de contact RS, des deux noyaux. Une expression approximative est :

e 1.2 x (AV?P + AV + A

A tenant compte de la diffusivité de la surface des noyaux, et elle vaut environ 3 fin
pour noyaux, excepté noyaux a halo. L’excitation Coulombienne dans ces collisions sous-
Coulombiennes sera. le sujet d'étude de la premiere partie de ce cours.

Pour des énergies cinétiques supérieures 4 cette barriére Coulombienne, dans les colli-
sions avec une distance d’approche minimale (désigné a par la suite) plus grand que RS,
I'approximation semiclassique peut toujours étre utilisée avec des précautions, qui seront
discutées dans la deuxiéme partie de ce cours.

¢ (2) La perturbation de la trajectoire due aux transferts de moment cinétique et d’énergie
lors de 'excitation doit étre trés petite, c.a.d. les vitesses relatives initiale et finale doivent
rester presque identiques. Ca exige E, <« Eun. Toutefois, par comparaison entre calculs
semiclassiques et quantiques et avec des valeurs expérimentales, il s’est avéré qu'une
symmetrisation des vitesses v; et vy (v; — (v;+vf)/2) dans les formules semiclassiques
est une bonne approximation quand E; vaut par exemple = 0.2 Ez,. Une illustraton
sera donnée plus tard dans 1'excitation de °F par des particules o d’énergie de I'ordre de
MeV.

e (3) La longueur d'onde de Broglie du projectile & doit étre sensiblement plus petite que
la distance d’approche minimum a. Cette distance a se calcule par 1’égalité de |’énergie
cinétique et potentiel Coulombien pour une collision frontale :

212262
E

(8)
ce qui donne :

Z1de2
hy

>1 (9)

7 est souvent appellé parameétre de Sommerfeld.

La section efficace différentielle d’excitation peut alors étre factorisée en un terme purement
géométrique de section efficace de Rutherford et une probabilité d’excitation :

da d O.Ruth.
in—-rf == d0 H—}f (10)
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P; s peut étre calculé analytiquement dans la théorie de perturbation. Dans la majorité des cas
d’expériences d’excitation Coulombienne la probabilité P;_, r n’excéde pas quelques pourcents, et
la perturbation an premier ordre est déja une excellente approximation. Des formules pratiques
seront données dans le prochain paragraph et je décrirai briévement l'extension au deuxieme
ordre plus tard. Une situation oti le traitment de perturbation faillit sera évoquée dans ’exemple
de collision Pb + U 4 la fin de la premiére partie.

2.2. théorie de la perturbation au premier ordre
L’amplitude de transition d’un état initial i avec énergie E;, spin [; et projection M; & 1'état
final f est ici :

1 poe i(E;—E;
Orpbp LM = Sx /_ < IpM; | V() | LM, > en(Er=Et gy (11)

développant V(t) en moments multipolaires M(IIl, m), II pour électrique E ou magnétique M

e > ) < IpMy | ML, —m) L M; > Smim (12)

a M = —
TPMpiMe = T L9l

Stum sont les intégrales orbitales de Coulomb et contiennent la dynamique de la réaction;
explicitement pour les excitations électriques :

SElm — /;D:D Km(f)(ggi?(t)) ez‘wt dt (13)

avec w = (E;-E;)/h. Des formules analytiques pour le calcul de ces intégrales Sgim et Syum
dans un systéme de coordonnées spécifique sont données dans l'annexe A.
La probabilité d’excitation est :

1
21'1_'_1 Mg{f laIfo,Iz'Mi

2 (14)

P£—+f =

L’information sur la structure nucléaire 4 extraire d’une mesure expérimentale d’excitation
Coulombienne dans ce cadre est donc la somme des carrés des éléments de matrice de transition
< ItMy | M(IIl, —m) | I M; >. Remarque sur les électrons : Gréce & leur pénétration dans le
noyau dans les diffusions élastiques et inélastiques, on teste la distribution de la charge et du
courant du noyau ainsi que la distribution radiale des moments multipolaires de transition.

Généralement, on remplace les éléments de matrice de transition par 'élément de matrice
reduit, appliquant le théoréme de Wigner-Eckart :

L 1

BV — (M

) <mlmmiy>
Introduisant les probabilités de transition reduites B(I1!) :

B = |< L || M) |i I >|? (16)

2L +1

, 1la section efficace différentielle d’excitation Coulombienne s'éerit :

c Ruth 2
do do 1 (47er8) 3 B(1L) | S 2 (17)

90 T a0 M+i \TRr ) g1y
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2.3. photons virtuels (équivalents, guasi-réels)

Apres 'introduction des probabilités de transition reduites, le lien de I'excitation Coulombi-
enne semiclassique en premier ordre de perturbation avec I’émission ou ’absorption d*un photon
Téel par le noyau devient évident. La section efficace de photo-absorption est habituellement
exprimée de la facon suivante (voir aussi le cours de C. Leclercg-Willain) :

o(E)) = (2n)® (14 1)/(1(20+ 1)1)? Z pr(By) K271 B(IU, I; — Ij) (18)
ps(Ey) est la densité des états finaux et k., = E. /hic.

En substituant la probabilité de transition reduite dans I'équation 17, la section efficace
d’excitation Coulombienne peut &tre exprimée en fonction de oI

- T~ [ 5 e ey (19)

olt 5’3’%‘ s'interpréte comme la densité de photons virtuels par angle solide contenue dans
I'impulsion électromagnétique (photons équivalents semble plus adapté dans le cas de collisions
non-relativistes ou la similitude avec des photons réels est du moins périphérique, mais cette

expression est moins utilisée).

M1

I!I‘llILIIII|I||[F|

0 20 490 60 80 100

Eonot (MeV)

figure 3 : nombre de photons virtuels par angle solide vus par le projectile pour la collision 190 4 208py 3 différentes
eénergies incidentes.

La dependance en énergie de la densité des photons virtuels E1, M1 et E2 pour une colli-
sion %0 + 2®PhL avec un paramétre d'impact de 15 fm est portée sur la figure 3 pour trois
énergies différentes. Comme déja remarqué dans I'introduction, le nombre de photons virtuels
chute fortement avec 'énergie, surtout pour des petites vitesses, ce qui est la conséquence de
la coupure adiabatique. On voit également une différence spectaculaire entre le nombre de
photons virtuels de type E2 et E1, M1. Notamment des excitations quadrupolaire électrique
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sont fortement favorisées dans Pexcitation Coulombienne par rapport aux excitations dipolaires
électrique et magnétique. Le rapport M1, E1 évolue avec I'énergie cinétique du projectile pour
atteindre I’égalité & des énergies relativistes.

Cette sensibilité pour les différentes multipolarités dans l'excitation Coulombienne constitue
une complimentarité intéressante avec la photo-absorption ol 'excitation nucléaire. Elle peut
par contre aussi étre une source de complication, comme par exemple dans 'application astro-
physique, ce qui sera développé dans la troisiéme partie de ce cours.

3. Expériences 1 : Energies sous-Coulombiennes

3.1. un “cas d’école”

Une des premiéres expériences d’excitation Coulombienne, qui 2 obtenu des résultats quan-
tificatifs est I’excitation des deux premiers états excités du °F par des particules o de basse
énergie [4]. Sherr, Li et Christy ont observé le rayonnement - emis dans le bombardement
d’une cible de CaF; par des o de 0.6 & 2.5 MeV. Les fonctions d’excitation mesurées pour le
rayonnement y de 109 keV et de 196 keV sont portées sur la figure 4 avec plusieures courbes
théoriques.

(&, av)®F

T 1 l!lll||

T I'Illlll]

T ¥ Ill‘]TI

10

L lllllli

L | 1][]”'

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3

Eepury (MeV)

figure 4 : sections efficaces mesurées pour la produ¢tion du rayonnement v dans la réaction a + 197 avec plusieures courbes
théoriques (voir texse),

Les probabilités d'excitation ici ne dépassant pas quelques promilles, toutes les courbes
théoriques sont calculées avec I'approximation semiclassique en premier ordre de perturba-
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tion. Pour la courbe en pointillé décrivant la section efficace de production du -y de 196 keV,
la vitesse v; a été utilisée dans le calcul des amplitudes de transition {Annexe A), tandis que
la courbe en trait plein est le résultat utilisant ]a symmétrisation des vitesses proposée par
Alder et Winther. Les deux courbes décrivant les données pour E, = 109 keV sont calculées
supposant une excitation E1 (trait plein) ou une excitation E2 (pointillé).

Cette figure illustre bien les possibilités et les limitations d'une fonction d’excitation o, (Eg,)-
La pente an seuil de la réaction est typique de ’énergie d’excitation nécessaire pour la produc-
tion d'un v donné. La bonne description des points expérimentaux avec un calcul supposant
Ei; = E, montre que les deux 7 sont produits par une excitation directe vers des niveaux
excités situés a 109 keV et 196 keV, respectivement. Toutefois, une distinction entre différentes
multipolarités ne peut étre obtenue qu’avec une grande précision sur la mesure de section effi-
cace. Au dela des énergies mesurées, la formation du noyau composé devient importante et la
réaction P*F+a — $Na* — 9F4a++~ s'additionne & Vexcitation Coulombienne directe pour la
production du rayonnement ~ du °F. Souvent, la désignation des multipolarités est possible
apres des mesures de section efficace différentielle.

P, [ )‘L\ 1 =
£34 L E =20MeV & F E=2Me
S 35 | E =0.196 Mev P g
8 - E _ir €2 196 keV
s 3 r o 10 3
~ C Y H
S26 E ©
. — - -2
‘g - 10
2.4
2.2 E
2:|IITLLL5(/?4I£|ZIIEIV 10-3ﬁ|111||lll|[||||[|
) 5 100 150 0 50 100 150
0, (deg.) O, (deg.)

figure 5 : sections efficaces différentielles pour la réaction ‘9F(a,a’v] 2 F. Gauche : distribution angulaire ~
pour pne transition de type E2 deuxidme niveau excité — état fondamental supposant un spin de 3/27 et de
5/2% respectivemen:. La courbe marquée E2+M1 est caleylée supposant une transition 10% E2 et 90% M1,
Droite : Section efficace différentieile pour la diffusion inélastique sur le premier (109 keV) ¢t deuxidme niveau
excité {196 keV) par excitation Coulombienne de type E1 et E2 raspectivement,

Toujours, en détectant le rayonnement ~, la multipolarité de la transition v peut étre deduite
d’une mesure de la distribution angulaire v do/df2,. La figure 5a montre trois distributions
angulaires v théoriques pour la transition 196 keV — état fondamental en supposant une ex-
citation de type E2. Une excitation de type M1 ou de multipolarité elevée (M2, E3, etc.) est
exclue due & leur faible probabilité de transition et/ou section efficace, incompatible avec la sec-
tion efficace expérimentale (plus de détails sur les probabilités de transition électromagnétique
dans les noyaux sont donnés dans les cours de C. Leclercq-Willain et de M.G. Porquet). La
différence entre une transition plutdt dipolaire, representée par la courbe E2+M1 et une tran-
sition quadrupolaire (E2) est marquée et une simple mesure de rapport de section efficace, e.g.
90°/180° est souvent suffisante pour déterminer la multipolarité. Par contre, le spin du niveau
excité n’a pas une grande influence sur la distribution angulaire . Un guide pour le calcul des




distributions angulaires 4 est dans 'annexe B.

La détection des particules diffusées inélastiquement est un moyen de déterminer la multipo-
larité de I’ezcitation. Comme le montre figure 5b, la section efficace différentielle de diffusion
inélastique do/d(} est trés différente pour une excitation E1 ou E2. Le maximum de la section
efficace différentielle & petits angles de diffusion est en générale pointu pour les excitations
dipolaires et moins pointu pour les excitations de multipolarité élevée.

3.2. déorientation

Pour un angle de diffusion proche de 180 degrés dans ’excitation Coulombienne d’un noyau
pair-pair, le niveau excité est peuplé presque uniquement dans son sous-état magnétique My
= (. Cet alignement de spin du noyau de recul résulte dans une distribution angulaire «y tres
marquée et peut étre utilisé pour sonder le champ extérieur subi par ce noyau ou, connaissant le
champ extérieur de mesurer par exemple le moment magnétique du niveau excité. En effet, dans
un champ magnétique extérieur By, 'axe de spin du noyau suit un mouvement de précession
autour de I'axe du champ magnétique avec la fréquence de Larmor. Cette precession induit
un décalage de la distribution angulaire v, dépendant de la durée de vie du nivean excité, son
moment magnétique et Bes;.

Nal(Tt)

A6

I 't‘ “‘-
{ 2 Nd™,
N support "’ d

St

Qp = A7 °_ (72"

figure 6 - dispositif expérimental typique pour une expérience de déorientation. Les projectiles retrodiffusés sont détectds
dans un détecteyr Si annulaire, les rayons 4 dans un cristal NaI(T1). Le “papillon” représente une distribution angulaire
~4 E? résultant d’un spin du noyau aligné sur ie sous-étas magnérique m=0.

Figure 6 montre un dispositif expérimental typique pour une telle mesure de déorientation.
Dans 'expérience de Ben Zvi et al. [3], les rayons v du niveau 2% de 8Nd & 300 keV ont
été détectés en coincidence avec des projectiles 50 retrodiffusés entre 161 et 172 degrés. Les
noyaux de Nd reculent dans le support de la cible et, avec le demi-temps de vie de 'état 2% (78
ps), ont le temps de s’arréter avant d’émettre le rayonnement ~. Une distribution angulatre
mesurée pour un support de cuivre montre une distribution non-perturbée (fig 7a).
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figure & : exemple de schéma de niveau et amplitudes de transition en premier (afl?) et
deuxiéme ordre (apj) de perturbation pour Pexcitation du miveau £

Strictement, ’amplitude de transition al® est par conséquence une somme sur tous les états
intermédiaires possibles n:

z > iur
Sreoppe = (3) S [ <IMIVO | LMy > et at )
t y
f < LM, | V()| LM; > et dt’
-

La structure des intégrales étant la méme qu’en premier ordre, leur évaluation peut se faire
avec les fonctions de ’annexe A. L’amplitude totale est la somme des amplitudes en premier
et deuxiéme ordre :

o = o 1@ (21)
La probabilité de transition comporte les trois termes :
p = pW 4 pa2) . p@ (22)

C’est 'interférence entre les deux amplitudes, qui peut dans certains cas fournir des informa-
tions nouvelles - non accessibles en premier ordre de perturbation - sur la structure des noyaux,
comme par exemple la mesure d’un moment quadrupolaire statique d'un niveau excité.

3.3.1. effet d’un moment quadrupolaire statique: réorientation

Prenons un systéme simple de deux états, un niveau fondamental 0" et un premier niveau ex-
cité 2+ appartenant 4 une bande vibrationnelle ou rotationnelle, une situation qui prévaut dans
les noyaux pair-pair. En premier ordre de perturbation, la probabilité d’excitation Coulombi-
enne est proportionnelle & la probabilité de transition reduite B(E2), ou au carré de 1'élément
de matrice reduit de transition < 2 || M(E2) || 0 > := Mg,. La section efficace n’est alors
sensible ni au type de bande ni au signe de I’élément de matrice. Cette situation change si on
inclut Veffet de réorientation, qui n’est d’autre qu’une transition d’un sous-état magnétique du
niveau excité vers un autre sous-état du méme niveau intervenant apres 'excitation du niveau
dans un premier temps.
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L’amplitude al® contient I'élément de matrice < 2 || M(E2) || 2 > := My, qui est propor-
tionnelle au moment quadrupolaire statique ou déformation du niveau excité Qo:

<2 MER) || 2> = \/%i— 0s (23)

La probabilité d’excitation P par I’interférence des amplitudes a® o My, et a® o Mgy Moo
devient alors sensible & cette déformation quadrupolaire électrique du novau ainsi qu’d son
signe. L’effet d’un tel moment quadrupolaire sur la probabilité d’excitation est illustré sur la
figure 9.
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figure 8 : probabilité d’gxcitazion du niveau 2% 3 B4T keV du 5%Pe en fonetion de 'angle de
diffusion du projectile ¥*0 a E155 = 25 MeV {figure de Thomson, Scharenberg et Lutz [6]).

3.4. excitation multiple

Pour les bandes rotationnelles dans les noyaux lourds avec déformation conséquente, les
probabilités d’excitation Coulombienne peuvent facilement dépasser 1'unité. Une des bandes
les plus éindiées par V'excitation Coulombienne est la bande rotationnelle fondamentale de
Puranium-238. Les projectiles utilisés couvrent presque tout le domaine des masses des noyaux,
allant de I'hélium-4 jusqu'au plomb-208. Aux angles de diffusion s’approchant les 180°, les
probabilités sont de 'ordre de 10% pour *He 3 4.2 MeV per nucléon et franchissent déja 'unité
pour les projectiles plus lourds que *Q 3 environ 4 MeV per nucléon.

I’absorption de plusieurs photons virtuels dans la collision devient alors trés probable et
des états de haut spin de la bande rotationnelle sont accessibles par cette excitation multiple.
Il n’est alors plus possible d'utiliser la théorie de la perturbation et un calcul plus compliqué
d’excitation multiple en canaux couplés est indispensable. La théorie est développée dans Alder
et Winther [1] et on trouve un programme Fortran d’excitation multiple en canaux couplés basé
sur I'approche semiclassique dans [7].

Dans une expérience avec des projectiles de 2Pb 3 E/A = 5.3 MeV bombardant une cible de
2387, effectuée au Gsl Darmstadt, la bande rotationnelle fondamentale de 28U a pu étre peuplée
jusqu’au spin 287 {eventuellement 30%) [8], obtenant la série compléte des probabilités de
transition reduite B(E2,i—f) de 07-2* jusqua 26*-28% (287-30%). Un des résultats importants
de cette étude a été la confirmation d’'un comportement du noyau en toteur rigide pour toute
la bande. Un spectre obtenu dans cette expérience est porté sur la figure 10.
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relative 2 10+ =87 dans ia bande fondamentale en fonction du spin I du niveau excité.

4. Expériences 2: énergies intermédiaires

A des énergies incidentes supérieures 4 la barriére Coulombienne Pinteraction nuciéaire en-
tre en compétition avec l'interaction électromagnétique. Cela se traduit par une déviation
de la trajectoire Rutherford pour des petits parameétres d’impact et par l'interférence entre
Pexcitation Coulombienne et I'excitation nucléaire. L'interaction nucléaire étant plus forte que
I'interaction électromagnétique, I’étude des réactions de type diffusion inélastique en terme
d’excitation Coulombienne n’est généralement plus adéquate.

Néanmoins, pour des collisions entre ions lourds, il existe souvent un domaine d’angles de dif-
fusion ot I'interaction Coulombienne domine sur Vinteraction nucléaire. Il est clair que pour les
parametres d’impact b plus grand que la somme des deux rayons nucléaires (voir chapitre 2.1),
P'interaction Coulombienne est la seule force entre les noyaux. Les angles de diffusion correspon-
dante sont décrits par les propriétés de la trajectoire Rutherford. Qualitativement I’évolution
des probabilités d’excitation Coulombienne peut étre compris par le contenu en photons virtuels
de I'impulsion. Pour un b trés grand & limite adiabatique, la probabilité est quasiment nulle et
elle augmente quand les parametres d’impact diminuent 2 cause de la diminution de la durée de
I'impulsion contenant alors de plus en plus de photons virtuels de haute fréquence. Traduit en
angle de diffusion, la probabilité et la section efficace d’excitation Coulombienne augmentent
presque exponentiellement pour de tres petites angles de diffusion jusqua ce que le parameétre
d'adiabaticité (éq. 1) devient plus grand que I'unité et plus doucement aprés jusqu’a un angle,
ol 'absorption devient importante. Cet angle est appellé angle d’effleurement ( “grazing angle”
en Anglais), defini grossiérement par 'angle & lequel la section efficace de diffusion élastique a
chuté 4 1/e de la section efficace Rutherford.

Pour des paramétres d'impact avec légére interpénétration des distributions de densité,
répulsion Coulombienne et attraction nucléaire déterminent la trajectoire, détruisant alors la
correspondance directe entre parameétre d'impact et angle de diffusion. Ce sont ces trajectoires
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ol 'excitation nucléaire et 'excitation Coulombienne sont généralement i leur maximum et
interferent, les angles de diffusion se situant légégerement au dessous de I"angle d’efleurement.
Pour des paramétres d’impact encors plus petit, 'interaction nucléaire conduit le plus souvent
a des réactions plus complexes, détruisant identité de P'un ou des deux noyvaux incidants, ici
désigné par Pabsorption. Figure 11 illustre trés schématiquement ces processus.

E/A ~ 5 - 200 MeV

coulombien

diffusion élastique/finélastique

coulombien+nucjéaire

absorption

Fgure 11 ¢ collislong entre jong lourds

Une bonne description de ces collisions est normalement obtenue par le modeéle optique des
réactions nucléaires, en analogie avec la diffusion de lumigre sur un disque absorbant. Le
potentiel d’interaction V), entre les deux noyaux est en conséquence décrit par un potentiel
réel Vo et imaginaire W, représentant un indice de refraction complexe. S'ajoutent le terme
Coulombien Ve et eventuellement d’autres termes comme un potentiel spin-orbite Vg

Viplr) = Wofl(r) + iWf(r) + Veflr) + Visl/rdf(r}fdrLS+ ... (2¢)

La détermination des paramétres du potentiel optique nécessiterait un cours entier, disons
seulement qu’on utilise souvent un potentiel phénoménologique avec f{r) en forme de Woods-
Saxon, et qu’on ajuste des parameétres pour reproduire des données expérimentales: sections
efficaces différentielles de diffusion élastique et inélastique dominent pour les études de col-
lisions entre ions lourds. Des potentiels semi-microscopiques construits par convolution des
distributions de nucléons de deux novaux avec une force effective nucléon-nucléon sont une
autre méthode souvent utilisée. Le traitment le plus complet des réactions nucléaires aux
énergies intermédiaires est donné par Satchler [9].

A une énergie typique de beaucoup de grands accélérateurs d'ions lourds {GANIL, MSU,
Riken) de 30 MeV par nucléon, 'angle d’effleurement se situe & environ 6 degrés, au dela les
sections efficaces de diffusion élastique et inélastique chutent rapidement. Pour une excitation
0% —+ 2% de type collectif, le rapport approximatif entre la section efficace Coulombienne
intégrée jusqu'a l'angle d’effleurement et la section efficace nucléaire pour plusieurs projectiles
incidents sur une cible de ***Pb est portée sur la figure 12.
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figure 12 : rapport des sections efficaces Coulombienne/nucldaire pour I’excitation E2/A = 2 d'un hypothétique érat

collectif & 1 MeV d’énergie d’excitation pour des collisions d'un projectile de charge Z, avec une cible de 208py 4 EfA

= 50 MeV. La section efficace Coulombienne est l'intégrale de la section efficace théorique semiclassique en premier

ordre de perturbation jusqu’a I'angle d'efReurement {# 6°). L’estimation de la section eficace d’excitation nucléaire a

&té obtenue par un caleul guantique DWBA {code Ecis94 [10]) avec un set de paramétres du potentiel optique commun

pour tous les systdmes.

Si on s’intéresse particulidrement & l'excitation du projectile - cinématique obligée pour
’étude des noyaux exotiques -, Vinterprétation des diffusions inélastiques nécessite la prise

en compte de I'excitation nucléaire pour les projectiles plus légers que soufre.

4.1. expériences récentes avec faisceaux radioactifs

Depuis une dizaine d’années, des faisceaux radioactifs sont disponibles dans plusieurs acce-
lérateurs d’ions lourds. La technique la plus souvent utilisée est la fragmentation d’un faisceau
primaire de ordre de 50 MeV & environ 1 GeV par nucléon incidant sur une cible primaire
épaisse. Les produits de fragmentation sont ensuite triés par un ensemble d’éléments ion-
optique et envoyés sur une cible de réaction. On peut ainsi produire des faisceau secondaires
d’ions instables de trés courte durée de vie (Tmin = 0.1 ps) a une énergie typique de 50 MeV
par nucléon et d’intensité allant de quelques dizaines & quelques 10° particules par seconde.
Grace a des sections efficaces élevées, I'excitation Coulombienne E2 des premiers états excités
est pour de telles intensités une des premiéres réactions utilisées pour 'étude de ces noyaux
exotiques.

4.1.1. ¥Mg

L’excitation du premier niveau 2% de 3Mg & 885 keV a été observée dans une expérience
Riken avec un faisceau secondaire de 3?Mg d’énergie E/A = 49.2 MeV incidant sur une cible
de 2®Pb {11]. Des rayonnements % de la transition 2%, 885 keV — 0% g.s. ont été détectés par
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un ensemble de 60 scintillateurs Nal(T1) entourant la cible, en coincidence avec des projectiles
diffusés. Dans cette expérience un faisceau d’environ 300 projectiles par seconde (!) était
suffisant pour permettre une extraction du B{E2) dii & des sections efficaces différentielles
élevées autour de 10 b/sr (1) (fig. 13).

Une probabilité de transition reduite B(E2,07-2%) de 454+78 e’fm* a été extraite de la
mesure, ce qui représente 15 unités de Weisskopf pour la transition 27-0%. Une telle collectivité
est rencontrée uniquement dans les bandes rotationelles et dans cette hypothése les auteurs
ont déduit un parameétre de déformation 3; = 0.5 du **Mg, dépendant légerement du potentiel
optique utilisé pour le calcul des sections efficaces (par contre, voir le cours de M.G. Porquet
pour une discussion du passage du B(E2) au 3;). Ce résultat indique fortement une disparition
de la fermeture de couche & N=20 pour les noyaux trés riches en neutron.

T "' T"TTTIT

/\ C semicl,

l]lfllll

da/dQ (rmb/sr)

T TITTT]

|l|llll‘|‘ll\(

) 1I”éll3”4lg 6 7 8
Oy (deg.)

figure 13 : section efficace différentielle de la réaction 208 Pb(sa.\‘Ig.szMg&sEa 1298 ph 3 E/A = 49.2 MeV, Les courbes “N*
et *C4N CC” viennent d'un calcul quantique en canaux couplés pour I'gxcitation nucléaire pure et I'excitation Coulom-
bienne et nucléaire respectivement. La courbe “C semicl.” e3t le résultat d’un calcul semiclassique pour l'exeitation
Coulombienne sans interaction nucléaire.

Une source d’incertitude pour I'extraction du B(E2) dans cette réaction est, comme indiqué
plus haut U'influence de linteraction nucléaire. Un calcul complet des amplitudes de tran-
sition incluant l'interaction nucléaire et Coulombienne donne la section efficace différentielle
inélastique portée sur la figure 13. Cette distribution angulaire montre clairement le domaine
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d’angles ol 'excitation Coulombienne domine et effet d’absorption & des angles supérieurs 4
5-6 degrés par comparaison avec un calcul semiclassique sans interaction nucléaire. Le dispositif
dans 'expérience étant principalement sensible & des angles de diffusion entre 0.3 et 4 degrés,
la section efficace est toujours dominée par ’excitation Coulombienne, et les incertitudes sur la
partie nucléaire n’affectent pas trop U'interprétation. C’est un constat basé sur la similitude des
potentiels optiques entre ions lourds pour noyaux stables et exotiques, ce qui reste & démontrer,
et une extraction plus précise que 15% des probabilités de transition reduite est suspendue a
de telles études.

Une mesure directe de la déformation statique du **Mg pourrait étre obtenue dans un futur
proche par une mesure de réorientation comme c¢'était présenté au chapitre 3.3.1. Les énergies
intermédiaires n’étant pas bien adaptées & ces études & cause de 'interaction nucléaire et des
probabilités d’excitation faibles (P < 5% 4 E/A = 50 MeV pour le 2* du *2Mg), une mesure aux
énergies sous-Coulombiennes doit alors attendre des nouveaux accélérateurs d’ions radioactifs
comme Rex-Isolde au Cern et Spiral au Ganil. Les sections efficaces théoriques pour ’excitation
des niveaux 2% et 47 4 E/A = 4 MeV, supposant un modele vibrationnelle (Mg = 0.} ou
un modele de roteur rigide (Mpy = -1.2 Mgy) pour 32Mg, sont portées sur la figure 14. La
différence est nette aux angles de retrodiffusion, mais il faudrait alors un faisceau de P'ordre de
10° particules par seconde pour permettre une mesure suffisament précise de ces distributions

angulaires.
Pb + *Mg E/A = 4 MeV
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figure 14 : sections efficaces différentieiles de Ja réaction ”‘BFB(”Mg,‘”MgI’J 792 Pp & EfA = 4 Me¥, [y tant

2%, 0.885 MeV et 4+, 2.3 MeV (transition v mise en évidence recemment au Ganil [12]) Tespectivement pour
deux modéles sur la structure de 3*Mg.
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4.1.2. ¥Ni, 4S et autres

Le principe pour toutes les études d’excitation Coulombienne des noyaux radioactifs - excita-
tion E2 au premier 27 pour les noyaux pair-pair et aussi excitations E2 pour quelques noyaux
impairs, étude de la disparition des fermeture de couches/apparition de nouvelles fermetures de
couche - était le méme jusqu’a maintenant, je me concentrerai sur les aspects expérimentaux.
Un défi expérimental majeur est la détection du rayonnement - emis par des ions de vitesse
élevée. Elle est de 'ordre de 0.3 ¢ pour E/A = 50 MeV. L’énergie E, dans le laboratoire varie
approximativement comme E, = Ey (1 + 8 cos(©,), Eq étant I'énergie de transition et ©,)
Vangle entre le rayon + et le projectile au laboratoire.

La correction de ’effet Doppler est alors une nécessité pour pouvoir extraire le pic d'une tran-
sition . Ce probléme est résolu dans des différentes expériences effectuées par une détermination
précise de I'angle ©., grice & une granularité importante du dispositif & Riken (60 scintillateurs),
par une mesure de la position d'impact du rayon  sur le scintillateur au MSU et par I'utilisation
de détecteurs clover avec segmentation électronique supplémentaire au Ganil. L'effet de la
détermination précise de O, est illustré pour le dispositif Ganil sur la figure 15.

\  ae
clover 3 a single " . |
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ﬁgure 15 : détails de spectres 4 corrigés d'effet Doppler de I'expérience E283a au Ganil de P'excitation Coulombienne des noyaux "°Zn et
S5Ni 4 EfA = 40 MeV, supposant plusieures ¢onditions d’analyse (figure fournie aimablement par 3. Leenhardt).

4.2. noyaux a halo et soft dipole resonance

Apart les particularités définissant un noyau a halo - grande extension spatiale de la fonction
d’onde d'un ou deux neutrons (evtl. protons) en dehors du coeur et faible énergie de liaison
-, la présence d'une résonance dipolaire & basse énergie d'excitation (résonance pygmée ou
soft dipole resonance) a été proposée pour expliquer les section efficaces de dissociation de ces
noyaux dop/dE,. Cette résonance dipolaire pourrait s’interpréter comme ’oscillation du coeur
de e.g. ®Li (1"Be) par rapport aux neutrons {au neutron) du halo. La force de rappel étant
fourni seulement par un ou deux nucléons faiblement liés, contrairement aux résonances géantes
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ol tous les neutrons oscillent contre tous les protons, 'énergie d’excitation se trouve alors a
relativement basse énergie.

Si on fragmente un noyaux & halo avec une énergie intermédiaire sur des noyaux cible lourds,
la dissociation est principalement due 4 l'interaction électromagnétique. En fait, il s’agit simple-
ment d’une excitation Coulombienne dans un état (ou dans le continuum) d’énergie supérieure
& I'énergie de liaison du noyau. La decroissance se fait alors par décroissance d’un ou plusieures
particules. La méme constatation est aussi vraie pour la résonance géante, qui décroit princi-
palement par émission d'un ou plusieurs neutrons.

Dans ces cas de noyaux a halo et de résonances géantes, les probabilités d’excitation sont
faibles aux énergies intermédiaires et la section efficace différentielle dop/dE, est directement
liée & la densité de probabilité de transition reduite (“dipole strength function”) dB(E1)/dE,
(eq. 17). Cette “strength function” représente un maximum autour de 1 MeV pour le '*Li et le
11Be avec une forme vaguement Gaussien d’une largeur d’environ 0.7 MeV. Avec cette largeur
la durée de vie T de la résonance serait d’environ 102! s

Une preuve directe de lexistence de cette résonance est la mesure de sa durée de vie en
utilisant I’effet de post-accélération, illustré sur figure 16: Pexcitation Coulombienne se fait avec
la plus grande probabilité & proximité du noyau cible. Si la dissociation se fait instantanément,
le coeur de °Li se trouve dans le champ électrique du ?°®Pb et sera accéléré par le potentiel
Coulombien tandis que les neutrons gardent en moyenne la vitesse du *'Li lors de la rupture.
La vitesse asymptotique moyenne mesurée dans les détecteurs est dans ce cas supérieure pour le
SLi par rapport aux neutrons. Une hypothétique résonance par contre décroirait loin du 2%8Pb
(= 75 fm) pour les conditions de figure 16, et 1'effet de post-accélération serait beaucoup plus
faible.

v/c~0.25

_ f" vic~0.24
///21—20 fm
v/c~0.248 iy, V18 MeV
E/A=30 MeV
fAgure 16 : illustration de l'effet de 1'accélération différentislle de neutrons et de gLi aprés dissociation 2 iz distance

d’apporche minimale du ""Li dans le champ éleczrique du noyan cible Pb.

De telles mesures ont été faites pour le 'Li (fig. 17) et le ' Be. Le résultat pour ces noyaux
est clair: la différence des vitesses moyennes coeur/neutrons est compatible avec une dissocia-
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tion instantanée, incompatible avec une résonance. Les distributions des vitesses s’expliquent
simplement par une distribution suivant Uespace de phase des fragments.
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figure 17 ;: Gauche : spectre de différence de vitesses neutron - SLi apres digsociation de Mria E/A = 30 MeV sur une
cible de plomb. Dirgite : spectre de différence de vitesse '1Li incident - vitesse centre de masse des fragments sortants.
Figure de Sackett er al, [12).

5. Applications of Coulomb Breakup to Nuclear Astrophysics

5.1. Introduction

Radiative capture reactions between charged particles play an important role in primordial
nucleosynthesis and in quiescent and explosive stellar burning. One aim of laboratory nu-
clear astrophysics is to obtain the cross sections for the implied radiative capture reactions at
astrophysically relevant energies.

However, especially in quiescent stellar burning the energy region of thermonuclear burning,
the so-called Gamow peak, is generally far below the Coulomb barrier between the fusing nuclei.
Therefore one has to deal with extremely small ¢ross sections, very often in the picobarn and
sub-picobarn domain. For most of the reactions experimental data exist only at higher energies
and an extrapolation to astrophysical energies by theoretical calculations is necessary, which
may enhance the uncertainties. A very comprehensive review of the field of nuclear astrophysics
is given for example in Rolfs&Rodney [13].

The experimental situation today is even more difficult for the processes involved in explo-
sive astrophysical scenarios where many proton, neutron and a-capture reactions on short-lived
isotopes are essential pieces of the nuclear reaction network. Astrophysical energies and cross
sections here are generally higher than in guiescent burning, but the required radioactive beams
suffer from moderate intensities, making direct cross section measurements with today’s tech-
niques practically impossible for a large majority of interesting cases.

Another way to obtain the required informations is the use of indirect methods, like transfer
reactions, decay studies and Coulomb breakup. Among these methods, Coulomb breakup is
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appealing by its straightforward relation to radiative capture reactions. This breakup of fast
projectiles in the electric field of a heavy target nucleus has been proposed in 1986 by Baur,
Bertulani and Rebel [14] as a new experimental approach to radiative capture cross sections of
astrophysical interest. Another interesting fact are the relatively large cross sections compared
to the direct reaction, which may yield experimental data directly at the thermonculear burning
energies.

Since then, several Coulomb breakup experiments of astrophysical interest have been per-
formed, investigating important radiative capture reactions for the primordial nucleosynthesis
and quiescent and explosive stellar burning. It is the topic of this lecture to present some
selected cases, and to give an impression of the achieved results and the problems inherent to
the methoed which have still to be solved.

5.2. The Coulomb breakup method

The absorption of a virtual photon with energy above the breakup threshold of the projectile
nucleus leads to dissociation of the latter, generally called Coulomb dissociation or Coulomb
breakup. The dissociation cross section in first order perturbation theory (see also chapter
2.3) can then simply be factorized into the photoabsorption cross section oP9% and the virtual

photon number density = at that specific energy [14] :

2
d°o 1 dn?rl photo

S s
d0dE, | E, d@ o (25)

The photoabsorption cross section for the process a+vy-+b—+c is directly linked by the detailed
balance theorem to the radiative capture cross section :

(ij + 1)(2jc T 1) kgc
cla+vy—=b+ce) = , £ olb+c—a+7) (26)
2(2j, + 1) k2

The wave number of the fragment relative momentum &7, is generally bigger than the photon
wave number k?,; for not too high breakup thresholds, the virtual photon numbers contribute
another large factor in favor of Coulomb breakup, so that often the breakup cross sections are
much larger than the radiative capture cross sections. This and the good theoretical under-
standing of electromagnetic excitation of nuclei is the principal interest of the method. For
convenience, the electromagnetic excitation cross sections are usually expressed in terms of
the reducec electromagnetic transition probabilities B.;.(ml). Rewriting the detailed balance
theorem gives

UEem (255 +1)(2j.+ 1) I(20 + 1)1
T2h* 290 + 1 8w(l+1)

he

Bere(nl, E,p) = 7
2

)21-}-1 o'c“pt(frl, Ecm) (27)

(

where y is the reduced mass and j;. j. are the spins of the two fragments and }, the spin of the
compound nucleus.

Practically, projectile energies of the order of several tens of MeV per nucleon seem to be
best suited. For these energies the virtual photon spectrum extends to sufficiently high energies
to reach the breakup threshold for most nuclei. Although for higher projectile energies (several
hundred MeV per nucleon) the differential cross sections may still increase for Coulomb breakup,
the experimental requirements for a reasonable definition of the breakup reaction (center-of-
mass fragment angular correlation and relative energy resolution) are hardly met by existing
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setups. For moderately high energies, as already explained in chapter 4, nuclear interaction
between target and projectile is to be taken into account.

A comparison between radiative capture and Coulomb breakup cross sections for different
reactions of astrophysical interest is shown in Table 1. Relative energies E., in that list are
chosen at the lowest energy reached in a radiative capture or a Coulomb breakup experiment.
For the first two reactions the Coulomb breakup cross sections are several orders of magnitude
larger than the capture cross sections, which can be explained by the relatively low Q-values -
or breakup thresholds -, which implies low gamma energies, where the virtual photon numbers
are extremely high. Furthermore, a breakup experiment yvields generally a whole relative energy
spectrum over several hundred keV simultaneously, while in a direct measurement, only one
data point per beam energy is obtained in the energy spectrum.

REACTION Cross sections
A Eoar geopture Coul.disa.
7 g
B R B = £.183 MeV - . R
e(p.7) C =0 “ - Table 1 : Comparison between direct reaction and Coulomb dis-
El 100 keV 1.7 nb 145 ub . s - N
A _)aLi D = 1.175 MeV sociation crogs sections for several radiative capture reactions _of
E2 Led lﬂ_k V 26 pb 200 nb astrophysical inteces:. For Coulombk dissociation, the double dif-
e 0 ke 1 4 ferential cross section [eq.1] has been integrated from 0° to the
t{er, ) Li Q= 2468 MeV grazing angle and for an E ., interval of 10 keV. A projectile en-
J.Ezlc( i 50 keV 17 nb 49 nb ergy of 50 AMeV was chosen.
2,710 Q= 7.162 MeV
Ei 1 MeV 18 pb 11 pb
E2 1 MeV 18 pb §00 ph

An important fact in Coulomb breakup is seen for **C(a,v)*¢0, which proceeds by E1 and
E2-capture with about the same magnitude. In Coulomb breakup at moderately high ener-
gies, the E2-amplitudes are largely favored over the El-amplitudes. This interplay of different
multipolarities will be discussed in more detail later for the 8B breakup.

There are, however, some restrictions and several problems of the method, which must be
carefully studied for each reaction. A general restriction is that one can not study radiative
capture reactions which proceed by several «y-transitions via intermediate states to the ground
state of the compound nucleus. In principle, multiple step excitations in Coulomb breakup are
also possible, but the extraction of accurate electromagnetic transition probabilities from those
measuremenis seems too difficult.

Apart from the interference between different multipolarities, interference between Coulomb
and nuclear breakup amplitudes, even at angles below grazing. has to be taken care of. That
item will be further developed in the example of °Li breakup. Differential acceleration of the
fragments after breakup in the Coulomb field of the target nucleus has already been mentionned
for the case of halo nuclei. There is some evidence, that the dissociation mechanism in the case
of charged particles is different to the case of neutron emission: the dissociation of “Li shows
no hint of post acceleration [15] and the relative energy spectrum of B breakup seems also
widely free from distorsions induced by post acceleration [30].

5.3. Applications to nuclear astrophysics
5.3.1. 5Li breakup

The origin of Li is believed to be mainly from cosmic ray spallation reactions of CNO nuclei
and only a tiny part of the present abundance may be produced in primordial nucleosynthesis
by the d(a, v)®Li reaction at c.m. energies from about 70 keV to 400 keV. However, no direct
measurement of the cross section below E., = 1 MeV is available, and the above statement is
based on a theoretical extrapolation of the cross section into that energy region.

First studies of the astrophysical interest of 8Li breakup were done at Karlsruhe by the group
of H. Rebel and the experimental aspects of the method were investigated in a pilot experiment
at the Karlsruhe Isochronous Cyclotron. Several interesting features of the SLi nucleus make
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Figure 18 : Astrophysical S-factor S(E) for the ceaction d(e, v)°Li. Open circles represent the extracted values from the €L breakup experiment,
averaged over six different reaction angles from 2.5° 2q &°, Filled triangles are data from a direct measurement [22]. The continuous line is the
theoretical caleulation of [23].

it a good test case. It has a low binding energy which results in comfortably large Coulomb
breakup cross sections (see table 1). The first excited state of ®Li lies at 2.19 MeV, 710 keV
above the breakup threshold, whose B(E2)-value is well known and comparison with the value
extracted from the breakup experiments permits a validation of the theoretical concept.

Sequential (resonant) breakup via the 2.19 MeV state of °Li has been measured at several
angles below the grazing angle at an projectile energy of 156 MeV. This experimental angu-
lar distribution could be nicely reproduced by coupled-channels calculations with the optical
model parameters (slightly modified), obtained from fits of the elastic scattering cross section
208Pb(®Li,5Li)2%Pby, ;. at the same projectile energy and a Coulomb deformation parameter &,
which corresponds to a B(E2)-value in agreement with the tabulated value. The calculations
confirm the predominance of Coulomb breakup over nuclear breakup below the grazing angle
[17].

Direct (nonresonant) breakup with center-of-mass fragment energies from about 50 keV up to
the 710 keV resonance has also been observed in these experiments. From the triple differential
breakup cross section, obtained in a run at different reaction angles below the grazing angle,
the radiative capture cross section ¢°*(E) for d(a,~)®Li was extracted, assuming pure E2
Coulomb excitation. These data are shown in fig. 18 in form of the astrophysical S-Factor S(E)
= E x o0 (E) x e 1 being the Sommerfeld parameter. The lowest energy data for the
nonresonant radiative capture from direct measurements can be seen above 1 MeV. It gives an
impression of the progress that could be obtained with Coulomb breakup, reminding that the
cross section falls exponentially with decreasing energy and for example by about 2 orders of
magnitude between 1 MeV and 100 keV.

The absolute magnitude of the cross section is well reproduced, adding an experimental
basis to the above mentionned astrophysical conclusions. However, the experimental data
suggest an essentially constant S-factor below 400 keV, whereas the theoretical curve drops
with decreasing energy. There are several possible explications of this deviation. Although
all theoretical calculations show a decrease of the S-factor [19], for example some badly known
nuclear structure effect could be responsible for that deviation from the data. Nuclear breakup,
which is less well understood than the Coulomb breakup may explain deviations of the data.
It is however, hard to explain, that a constant S-factor is found at all reaction angles from 2.5°
to 6° investigated in [20]. Nuclear/Coulomb interference should be different at different angles.
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E1l amplitudes in the d{a,7)®Li reaction are believed to play an increasing role with de-
creasing energy, and interference with the E2 amplitudes could influence the fragment angular
correlations in the breakup [18]. Such an effect could not be observed in the 156 MeV data [16],
but some unexplained forward-backward asymmetries in the fragment angular correlation were
reported in another 8Li breakup experiment at lower projectile energy [21]. However, also that
effect should depend on the reaction angle. Anticipating a better astronomical determination
of the primordial 9Li abundance, a good knowledge of the astrophysical S-factor below 400
keV is desirable, and it would be interesting to investigate this problem by additional breakup
experiments with precise determination of the fragment angular correlation.

5.3.2. 8B breakup

The ®B produced in the solar interior by the "Be(p,)2B reaction is the major source of high
energy neutrinos detected in many solar-neutrino experiments now operating or in development
[25]. As this neutrino flux is linearly proportional to the cross section of that radiative capture
reaction, it constitutes an essential nuclear ingredient to what is commonly called the “solar
neutrino puzzle”. So far several experiments were performed to determine the low energy cross
section [26] [27] (28] [29], but were limited to energies above 100 keV, while thermonuclear
burning of "Be proceeds at energies around 20 keV in our sun. Furthermore, absolute cross
determinations scatter by as far as 30% (fig.19).

A promising alternative to the direct measurements is Coulomb dissociation of a radioactive
5B beam, favorable because of the very low binding energy of ®B. With the availability of
moderately intense secondary ®B beams, produced by fragmentation reactions of a primary
beam (e.g. 12C), studies of that reaction have been done in Riken [30], GsI [31] and MSU
[32]. It was soon realized that a possible tiny contribution of E2 capture (ogy/oE =~ 1073)
could lead to E2 amplitudes comparable to the EI amplitudes in the dissociation [33]. In
order to extract the astrophysically important E1 capture the possible E2 contribution has to
be subtracted from the breakup data. Kikuchi et al. [30] adressed that question by angular
distribution measurements of the breakup yield at a projectile energy of 416 MeV. This is
possible because of the typically forward peaked E1 angular distribution, while the E2 angular
distribution spreads over a larger angular range.

Theoretical angular distributions for the E1 Coulomb breakup and E2 Coulomb/ =2 nuclear
breakup are shown in fig. 20. By extending the measurement to diffusion angles up to 10° for
relative energies from 500 keV to energies above 2 MeV, the E2 contribution could be inferred
as a function of relative energy and was found to be much lower than theoretically predicted [34]
[35]. Below 1.75 MeV the experimental data are even compatible with no E2/A=2 contribution,
which enables an unambiguous extraction of the E1 capture component. A recent experiment
at Riken at Esg &~ 50 AMeV [31] obtained the El capture cross section in the energy range
~ 350 keV to 3 MeV. The data are in agreement with each other and the results of [29] [28]
and another recent direct measurement [36]. This strenghtens the support of a lower than
commonly adopted astrophysical S-factor for the "Be(p,v)®B reaction.

6. Conclusion

Taking a random sample of nuclei in the nuclear chart, one recognizes, that at least for the
low energy part of the level scheme, Coulomb excitation measurements were systematically
used to deduce nuclear structure data. This can be explained by the relatively straightforward
(nearly) model-independent analysis of the experiments and by usually comfortable cross sec-
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Figure 19 :  Astrophysical S-factor S(E) for the reaction relative energy interval E_p=.95-1.05 MeV. The full curve is the
“Be(p,1*B. Filled and open cirtles are dataz from [27] and [26) Et contribution with SE1({1 MeV)=20 ¢Vb and the broken curve
respectively, filled and open triangles are data from [28] and [29], for E2/A=2 nuclear breakup with $E2(1 MeV)=20 meVbh. B, is
respectively, the diffusion angle of the center-of-mass of the fragments.

tions. The last point is especially important in the development of radicactive beams with
generally modest intensities, manifest in the many experiments of Coulomb excitation of exotic
nuclei already performed. Parallely, new applications in nuclear astrophysics and recent studies
on halo nuclei illustrate that Coulomb excitation is an actual and versatile tool of experimental
nuclear physics. However, progress is still needed for some aspects of the theoretical descrip-
tion of dissociation reactions. Post acceleration in the electric field of the target nucleus for
fragments with different charge-to-mass ratios demands a consistent quantum-mechanical cal-
culation, providing eventually a new technique for the measurement of extremely short lifetimes
or giving new insights in particle decay dynamics.
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7. Annexe A

Intégrales orbitales de Coulomb Sy,

(1) Energies sous-Coulombiennes et énergies intermédiaires

1
SElm = T)_tﬂ- }flm(ﬂ/{‘), 0) IEim(g: f) (28)
11
S.M[m - E‘ ? Yt-{-l,m(ﬂ'/?: O) Cim IM!m(B: f) (29)
2l+1 \/——2—5
= 4 - 6/2
Cim 1}21+3 (1 4+1)2 — m?2 cotan{6/2)
avec v @ vitesse relative projectile-cible
a = Z;Zzez2
MpedV
8 : aglgledde diffusion c.m.
£~ &

E, : énergie d’excitation

Les intégrales Iry,, se calculent le plus facilement dans le systdme designé A dans [1]: Porigine
dans le noyau cible, z perpendiculaire au plan de diffusion, x dans le plan de diffusion faisant
un angle avec le projectile incidant de (w + #)/2. Ces intégrales sont exprimées explicitement
par exemple dans {1] [7], mais sont calculées en négligeant des effets relativistes. Je conseillerais
d’utiliser pour des énergies supérieures 4 10 MeV par nucléon un nouveau calcul de Aleixo et
Bertulani[37], qui ont inclu certains effets relativistes.

Une forme pratique pour 'évaluation numérique est :

Lom(8,6) = =i (St e (30)

(21— D

i 2 (sinh?(w) + echw?)™?
d: —Eecosh{w) ( b
[_oo e (1+ E2Sinh2(w))(m-1)/2 | hehw |

stnh{w)

echw

Im(hchw)
Re(hchw) H

exrp{i{&w + m atan( } — (m — 1)atan(esinh(w)) + atan(

. 'U§ 1

st = =i () e eTE

mim (0, €) i ( c) e e o
/'00 dueEecoshi) (sinh?(w) + echw?)™/?
- (1 4+ e2sinh?(w))™/2

exp(i{fw +m atan(%

| hehw |

Im{hchw)

Re(hchw) N

) — m atan(esinh(w)) + atan(

avec : echw = € - v/¢2 — 1 cosh(w)
e = 1/sin(8/2)
hehw = (14+1)h{(2) - zby ;1 (2) - (v/c)%ehy(z) cosh(w) (électrique)
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hchw = hy(z) (magnétique)
hy(z) : fonctions de Hankel sphériques de premier ordre :
z =v/c§ (iesinh{w) + 1)

__ wa
£=5%

11 suffit d’intégrer la partie imaginaire de 'intégrale. Dans le systéme de coordonnées choisi,
I + m doit &tre pair pour les excitations électriques et impair pour les excitations magnétiques.
Les St sont purement réels. On trouve une tabulation des Igs,, dans [7], gu’on peut comparer
avec les intégrales ci-dessus en choissisant une petite vetisse v < c.

(2) Energies relativistes

On peut ici utiliser sans probléme 'approximation de la trajectoire rectiligne (“straight-
line approximation” en Anglais), et les intégrales se simplifient donc considérablement. Les
amplitudes peuvent &tre exprimées directement comme suit [38} [39] :

Qimf = z’yfw r%:; (-1)™ V20 + 1k Grm(c/v) Km(wj (32)

< I My | M, —m) | IM; >

m = M;-M;, les intégrales de Gegenbauer Gy, sont données en termes de polyndmes de
Legendre, et se trouvent par exemple dans [38] [39]. K,, sont des fonctions de Bessel modifiées,
b est le paramétre d’impact; une modification proposée par Alder et Winther est de remplacer
b par b + g—ff, qui tient approximativement compte de la déviation de la trajectoire rectiligne
et donne de meilleurs résultats. Avec cette modification, I’écart entre ’approximation de ia
trajectoire rectiligne et le calcul avec les intégrales orbitales est inférieur & 10% pour des angles
de diffusion inférieurs a 3°.
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8. Annexe B

Distribution angulaire 7y

Ce calcul peut étre, dans certains cas, assez fastidieux. Pour une élaboration détaillée, consultez
Pexcellent livre “electromagnetic excitation” de Alder et Winther. Quelques formules, par
contre, me semblent pouvoir aider & surmonter les réticences possibles devant un tel sujet
(surtout pour des collégues expérimentateurs comme moi). Je me contenterai de la distribution
angulaire « issue d’une transition directe sans cascades.

La section efficace double différentielle pour observer la particule diffusée dans un angle solide
2, et le rayonnement -y de la transition d’un état de spin Iy vers un état de spin Iy, dans un
angle solide €2, est, supposant que c’est la seule transition + possible :

Lo
dQ,dQ,

1 1
sin*(6/2) /Ar

> Filds) D00 Fe(U'IspI) Yan(8y, 64) (33)

k even i

~1 8,

© est 'angle de diffusion du projectile dans le centre de masse, a est la distance d’approche
minimale, les §; sont les constants de decroissance partielle d’émission  de multipolarité | et
Y. les harmoniques sphériques.

Les pp. sont les tenseurs statistiques et décrivent ’état de polarisation de la cible (ou du
projectile) aprés 'excitation Coulombienne au niveau de spin I;. Pour des noyaux cible {ou des
projectiles) non-polarisés avant collision, on trouve :

vy +1 Iy kI
— NI f I *
SRR e o L (s R A

MngM}

Les Fy(ll'I;1;) sont des coefficients de correlation - [1] :

F{llIspdy)y = (=1)sH-1 \/(2k+1)(21f+1)(2£+1)(2“—1 (35)
I ok I Ik
(1 —10){If Iy Iff} (36)

{ ) et {} désignent les symboles de Wigner-3j et -6j respectivement. Pour construire une
distribution angulaire v propice & une comparaison directe avec l’expérience, un systéme de
coordonnées avec des axes fixes par rapport au faisceau incident s’impose. Par exemple, le
systeme C dans Alder et Winther [1] : P'origine dans le noyau cible, l'axe z en direction du
faisceau incident, 'axe x dans le plan de diffusion du projectile et y perpendiculair au plan de
diffusion.

11 est plus facile de déterminer d’abord le tenseur statistique avec les intégrales orbitales et
amplitudes évaluées dans un systéme tourné par 90 degrés (systéme B) par rapport au systéme
defini dans ’annexe A (systéme A),

Sl’%m = Z Séln Dalrnn(oa -—71'/2,0) (37)

ici | est la multipolarité de l’ezcitation!
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et ensuite transformer ce tenseur pf, que de calculer les intégrales orbitales et amplitudes
directement dans le systéme C. Le tenseur statistique p¢, dans le nouveau systéme C est obtenue
par une rotation du tenseur statistique du systéme intermédiaire:

Iogﬁ = Z pfn' i_N! Dzn’(ov (7" + 9)/270)(_1)K (38)

Les DE, sont les matrices de rotation, définies et tabulées par exemple dans [1]. La distri-
bution angulaire est ainsi donné dans un systéme dont l'origine est attachée au noyau cible.
Si celui-ci acquiert une vitesse de recul non-négligeable dans la collision une transformation de
Lorentz pour passer dans le systéme de laboratoire est nécessaire pour chaque angle de recul
séparement.

Un cas spécial est 'excitation du projectile. La fagon la plus simple d'obtenir la distribu-
tion angulaire dans le laboratoire est peut-étre d’échanger le réle de projectile et cible pour
P'évaluation des amplitudes, tenseurs etc. (en gardant l'énergie par nucléon constante) et de
faire ensuite la transformation dans le systéme qui se déplace avec la vitesse du projectile
diffusé.
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Etude des propriétés statiques des noyaux :

utilisation de lasers

Francois Le Blanc
Institut de Physique Nucléaire
91406 Orsay Cedex

Résumé : Dans ce cours, on présente les différents parametres nucléaires que l'on peut
mesurer par spectroscopie laser. On décrit tout d'abord la structure hyperfine, celle-ci
permettant, par la mesure des paramétres d'interaction €lectron-noyau, d'extraire les moments
magnétique et quadrupolaire nucléaires ainsi que la variation du rayon carré moyen de charge
du noyau sur une chaine isotopique. On présente ensuite différentes techmiques
expérimentales de spectroscopie laser permettant d'accéder a ces grandeurs : la spectroscopie
colinéaire et la spectroscopie par ionisation résonnante. Enfin, on montre gque pour accéder &
des grandeurs d'un ordre supérieur dans lIa structure hyperfine ou étudier I'anomalie hyperfine
pour mieux caractériser la fonction d'onde du neutron, l'application d'un champ magnétique
extérieur est indispensable. Les différentes méthodes de double spectroscopie laser plus

radiofréquence sont alors détaillées.

Abstract : We present here the nuclear parameters which can be deduced from laser
spectroscopy measurements. The hyperfine structure is first described since it allows, from
the measurements of the electron-nucleus interaction parameters, the extraction of the nuclear
magnetic and quadrupole moments as well as the mean square charge radius variation along
an isotope series. For this purpose, different experimental laser spectroscopy techniques can
be used : the colinear laser spectroscopy and the Resonance Ionization Spectroscopy methods.
Finally, to get the 3™ and 4™ order in the hyperfine structure or to study the hyperfine anomaly
(which is essential to characterize the neutron wave function), one has to apply an external
magnetic field. The different double laser-plus-radiofrequency spectroscopy methods are thus
described.
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INTRODUCTION

En physique nucléaire, 'étude de la forme des noyaux est un sujet fondamental
puisqu'elle permet la compréhension du comportement de la matiére nucléaire a basse ou a haute
énergie d'excitation. En effet, les mouvements du noyau dans son état fondamental ou excité sont
directement liés 4 sa déformation par l'intermédiaire des orbites nucléaires qu'occupent les
mucléons de valence. La mesure des moments quadrupolaire électrique (signant la forme du
noyau) et dipolaire magnétique apporte des renseignements trés précieux pour les études de
structure nucléaire. En particulier, les valeurs des moments magnétiques sont importantes 2
déterminer car elles sont fortement liées au degré de pureté des fonctions d'onde décrivant une
configuration nucléaire donnée.

La spectroscopie atomique, et plus particuliérement la spectroscopie laser, est un moyen
précis pour caractériser des observables liées 4 1a forme du noyau : on extrait la variation du
rayon de charge entre deux noyaux & pariir du déplacement isotopique, et le moment
quadrupolaire a l'aide de la structure hyperfine. Ce type de spectroscopie permet également
d'atteindre directement le moment magnétique (par la structure hyperfine) pour ainsi caractériser
les €tats nucléaires. Par ailleurs, 'étude du probiéme fondamental de l'interaction faible en
physique nucléaire est aussi une question abordable grice a l'anomalie hyperfine. Cette demiére
permet de quaniifier linfluence de la distribution magnétique nucléaire sur le cortége
€lectronique et ainsi de fournit des informations précieuses sur les effets de non-conservation de
parité ou sur les caractéristiques de la fonction d'onde du neutron.

De nombreuses chaines isotopiques ont été émdiées par spectroscopie laser et on peut
citer 4 régions de la table de masse. La région des noyaux légers autour du lithium o la
spectroscopie laser a permis d'approfondir I'étude des noyaux a halos. Une grande région
intermédiaire de l'oxygéne jusqu'aun terres rares ol chaque traversée d'une couche magique dans
une série isotopique s'accompagne d'une brusque rupture de la pente de la variation du rayon de
charge. Une troisiéme région du plomb 208 doublement magique jusqu'aux super-lourds ou des
zigzags pairs impairs de la variation du rayon ont &€ interprétés comme signant des effets
octupolaires, notamment dans le radium. Et la quatriéme région qui est sans doute la plus

intéressante est celle située aux alentours de A=190 (entre les terres rares et le plomb 208). En




effet, de nombreuses transitions de forme et de changements de déformation entre isotopes

voisins ainsi que des coexistences de formes dans un méme noyau ont été mises en évidence
dans cettc derniére région. En particuiier, 1'¢tude du c6té "loin de lar stabilité¢" des noyaux
déficients en neutrons par la mesure des paramétres liés a leur forme constitue une contrainte
sévére pour la définition des modéles nucléaires.

Depuis environ 30 ans et le développement continu des lasers, de nombreuses méthodes
de spectroscopie laser ont été employées et appliquées 4 la physique nucléaire. Une des
meilleures méthodes pour atteindre ces grandeurs est la spectroscopie colinéaire grice a
l'excellente résolution des spectres hyperfins qu'elle permet d'obtenir. Cependant, les mesures
sont effectuées directement sur les faisceaux d'ions produits, par exemple, par un séparateur en
ligne et il est donc trés difficile d'étudier les éléments réfractaires. Néanmoins, si on attend la
décroissance d'atomes radioactifs et que l'on crée sa propre source d'ions, ces éléments
deviennent accessibles. Pour cette raison l'expérience COMPLIS (COllaboration for
spectroscopy Measurements using a Pulsed Laser Ion Source) utilise la désorption d'atomes
réfractaires couplée i la spectroscopie laser par ionisation résonante. Ces deux types de
spectroscopie permettent d'obtenir des précisions de l'ordre de 1 % sur le moment magnétique et
de 5 % sur le moment quadrupolaire. Si maintenant on désire obtenir une précision de 10°-10°
sur le moment magnétique (pour étudier l'anomalie hyperfine), mesurer des moments
quadrupolaires de 1 ‘ordre du millibam (dans les noyaux légers) ou étudier les effets hyperfins au
troisiéme et quatriéme ordre afin d'obtenir des moments octupolaires et hexadécapolaires, on doit
alors appliquer un champ extérieur sur l'atome et utiliser la radiofréquence pour effectuer la
spectroscopie atomique. Le laser est dans ce cas employé pour peupler les niveaux électroniques
a partir duquel on balaiera la radiofréquence.

La premiére partic de cours est consacrée aux concepts de structure hyperfine et de
déplacement isotopique. Aprés un rapide zoom sur 1'atome en passant par la structure fine, nous
décrirons ce qui est observé avec la structure hyperfine en décomposant celle-ci en deux : la
partie magnétique et la partie électrostatique. Nous montrerons ensuite comment est extraite la
variation du rayon de charge nucléaire a partir du déplacement isotopique. Finalement, nous
verrons qu'en appliquant un champ extérieur & l'atome nous pouvons rentrer & l'intérieur du
multiplet hyperfin et donc d'avoir accés a des quantités nucléaires beaucoup plus précises.

La deuxiéme partic sera consacrée aux techniques expérimentales utilisées en

spectroscopie laser. Nous décrirons principalement les expériences avec détection de photons
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(spectroscopie colinéaire) et les expériences avec détection d'ions (spectroscopie par ionisation
résonante).

Dans la troisiéme partie, nous présenterons le degré de précision atteint sur les grandeurs
nucléaires quand un champ extérieur est appliqué a l'atome. Nous décrirons trois types
d'expérience utilisant la radiofréquence : les expériences B-NMR pour mesurer des moments
quadrupolaires de faibles valeurs, les expériences de type ABMR pour étudier l'anomalie
hyperfine par la mesure du facteur gy nucléaire 4 haute précision et enfin les expériences utilisant

des trappes d'ions pour observer la structure hyperfine aux ordres supérieurs.




L'INTERACTION HYPERFINE

I. La structure fine

Au sein d'un atome, les forces prédominantes sont les forces de type coulombien.

2 2
S . Z
L'Hamiltonien d'un atome hydrogenoide de masse M s'écrit alors : H, = Epjn?— 7 c 2’ ou le
TTE

premier terme représente son énergie cinétique et le deuxiéme terme I'énergie d'interaction
entre |'électron et le noyau quand celui-ci est vu comme un point chargé. Les énergies propres
des niveaux de l'atome s'écrivent alors E = - RhcZ/n? b (voir Fig. 1).

Quand on tient compte des effets relativistes dus aux mouvements rapides de 1'électron
et des effets magnétiques 1iés au spin de cetui-ci, la dégénérescence des niveaux n est levée en
sous-niveaux j. L'hamiltonien de l'atome s'écrit alors H=Hy+W. En toute rigueur on doit
utiliser I'équation de Dirac pour décrire W et répondre 4 la fois aux postulats de 1a mécanique

quantique et 4 ceux de la relativité restreinte. On se contentera ici de donner les premiers
. v N
termes du développement en = de W: H=m,c+Hy+W,, +Wg, +W,, ol Wy, est le

terme d'énergie cinétique relativiste, Wso le terme d'interaction spin-orbite et Wp le terme de
Darwin.

Le premier terme représente la variation de la masse de 1'électron avec la vitesse et

4
P
&mlc?

s'exprime comme W, =- 2, Son ordre de grandeur est le snivant:

P4
W,, 8mic? p? 1[1;]2

H, p? —4m,_,202_4 ¢

2
=a’ =(13L7] avec, pour l'atome d'hydrogéne, v=e¢’/4 et

2m,

a=¢/%c. On retrouve donc bien la constante de structure fine et l'ordre de grandeur de 10
qui apparait Fig. 1.
Le deuxiéme terme, Wso, représente l'interaction entre le moment magnétique de '€lectron et

le champ magnétique crée par le mouvement de celui-ci dans le champ électrostatique du
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noyau. II s'exprime en fonction de son spin S et de son moment orbital L. 11 s'écrit alors
et 1
comme W, = -—T-Z—FLS 2. Si on considére que L et S sont de l'ordre de % et que Hyest de
m,c

l'ordre de ¢*/R, son ordre de grandeur est le suivant :

e*h?
W 2.2p3 2 4 2
50 = mecz = h2 = _q%-= L , ou R est de l'ordre du rayon de Bohr :
H, e mic’R*  nic? 137
R

ao=}f/mee2 . On retrouve 13 encore la constante de structure fine et le facteur 107,

2 2
Hy=Po 2

2M  4meg,R

W, =W +We,+ W, +W,

g A 1
\m1 o~

terme spin-orbite terme relativiste terme de Darwin

\x 1(# (électron-noyau) : structure hyperfine

LA

==
L ; WF = WJ+ ngn + Welec +
F
5 terme électrostatique

I ——6 ®  ferme magnétique
. _

Figure 1: Grossissement de l'atome jusqu'a la structure hyperfine.
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Le terme de Darwin, Wp, est dii au fait que l'interaction V(R) entre I'électron et le champ

coulombien crée par le noyau n'est pas locale mais a lieu sur tout le volume de l'atome. Wy

: A’ ~Ze* B’ 1\,
s'exprime alors comme : W, =———AV(R)= s A — pour un atome
8m,c dmey 8m c” \R

hydrogenoide. Pour estimer son ordre de grandeur on considére que la valeur moyenne de

A<I/R> dans un état atomique est de l'ordre de ¥(0}1? on ¥(0} est la valeur de la fonction

d'onde 4 l'origine. Son module |‘IJ’({))|2 étant de l'ordre de —-1; (la fonction d'onde est prise sur

aq
me’h? m3e6
W 2.2 36 2
tout le volume de Bohr), on a —2£ = 2m,c —g? = —1-— (avec Hy=e¥/R et R=ay).
H, me.,:'zt’)z2 137

Chacun des trois termes (Wgp, W, et Wp) contribuant a la structure fine est donc

10.000 fois plus petit que Hy.

II. La structure hyperfine

Jusqu'ici, le noyau était considéré comme un point matériel de masse M, et de charge
Ze. Or, I"électron se déplace a la fois dans le champ électrostatique du noyau et dans le champ
magnétique crée par le moment magnétique (i de celui-ci. Si le noyau a vn spin { non nul, Ly
interagira avec le champ magnétique Ho crée par le mouvement des électrons de moment
orbital [ et de spin 5. Ho est donc proportionnel au moment angulaire total de I'électron J.
Cette interaction lévera la dégénérescence sur les niveaux atomiques de structure fine. TI
apparaitra alors un nombre N de niveaux hyperfins ([I-/l £ Nr £ I+J) de spin atomique F.
D'autre part, si on ne considére plus le noyau comme un point chargé mais ayant une
extension spatiale de sa charge, l'interaction électrostatique produit une correction par rapport
a I'énergie de Coulomb qui s'exprime comme le produit de Q; par dV, ou Q; est le moment
quadrupolaire du noyau et dV le gradient de champ électrique produit par les €lectrons sur le
noyau : les niveaux électroniques seront ainsi déplacés en énergie et cect uniquement si la

distribution de charge électronique ou nucléaire n'est pas sphérique (spin / et J différents de 0
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et 1/2) : ce fait est exploité pour mesurer les paramétres de forme nucléaire comme on le verra
plus tard.

Donc dans 1'étude de la structure hyperfine, les quantités que l'on mesurera seront les
termes d'interactions. Dans ceux-ci, on cherchera toujours a séparer la partie atomique de la

partie nucléaire.

A. L'interaction magnétique
En électrodynamique classique, on peut exprimer l'énergie d'interaction magnétique

entre le noyau et les électrons en terme de densité de courant électronique 1 et de potentiel

vecteur nucléaire A. Cette énergie s'écrit alors : Vagn = —J-ﬁ -fidt .

A peut étre développé (en dehors du noyau) en puissance de r’'. Il devient alors en premiére

. - b 2 3 1 &11 A i X F
approximation le potentiel nucléaire d'un point magnétique : A = :1”_0_ = 3
T r

Ainsi, dans Vg, la quantité Zﬂ-?— j r—iﬂdr représente le champ magnétique H(0) crée par les
nd ¥

€lectrons au centre du noyau. V.., s'exprime alors comme : Ve, = -t H(0) cos(p4,H(0)).

En développant i et H(0) sur la base (L1), on obtient W, = -1 H(0) cos{1,J).

Avec cos(l,J) =~———"— (c¢fdessin),ona W, =-L—"—
1,J) T (cfdessin),ona W, 217 <
ou C=F(F+1)-1(1+1)-J(J+1). Y
4 H(0) o :
On appellera A= TR la constante magnétique de structure hyperfine. L'ordre de

grandeur de H(0) est d'environ 10° Gauss.

La partie d'interaction étant bien définie, il faut maintenant déterminer H(0) pour
extraire le moment magnétique a partir de la mesure de A ; H(0) étant la partie électronique, il
est constant sur une chaine isotopique et ne dépend que de Z. Il peut &ire déterminé de deux

maniéres : par le calcul, ou expérimentalement.
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1) Calcul de H(0)

H(0) s'exprime comme : H(0) =%0—2%<—13-> ol <I/r'>, représente l'intégrale
3 Fla

radiale de 1'électron se déplagant dans le champ crée par le noyau. Son calcul est extrémement
difficile puisqu'il faut développer <1/F>, sur toutes les configurations trou-électron du
niveau atomique. On doit donc calculer chaque contribution 4 la constante magnétique de

stracture hyperfine pour chaque configuration électron-trou %, Lorsqu'il s'agit d'un électron s

l'expression de H(0) est plus simple: H, (0) = %z%g?ﬂwmﬂ , Oil 1Y(0)12, représente la
n n

densité de probabilité de présence de I'électron s dans le noyau. Nous verrons par la suite

comment est calculé |y (0)12,;.

2) Détermination expérimentale de H(0).

C'est le moyen le plus souvent employé : si on connait avec précision le moment
magnétique d'un isotope (stable par exemple), on détermine H(0) & partir d'une mesure du A
de cet isotope. Cela signifie que le rapport A/py est constant sur une chaine isotopique. Clest

vrai 4 quelques pour cents prés (entre 1 et 10 %) a cause de l'anomalie hyperfine.

3) L'anomalie hyperfine
Jusqu'a présent, nous avons représenté le noyau comme un point magnétique. Or, dans

les éléments lourds par exemple, la distribution magnétique s'étend sur tout le volume du
noyau. Ainsi, sur une chaine isotopique, cette distribution vue par I'électron est différente d'un
isotope a l'autre. C'est ce qu'on appelle l'effet Bohr-Weisskopf qui introduit une légere
perturbation sur H(0) ®. La constante magnétique de structure hyperfine A s'écrit alors :
A=A, (I1+€), ol Ay, est la valeur de A pour un noyau "point". Avec Ap=gH(O)IJ et p=Igr, on

a pour deux isotopes de masse M; et M; :

A
m _ gMyf1ve | gM,) (1+1A7') , avec 'A’=(g- &) obtenu & partir du
Ay, giMy){1+& | g(My)

développement limité : (1+£)(1+&)" = (1 +&)(1-&) = 1+&-£.
!A? est appelée anomalie hyperfine entre deux isotopes. Elle est de l'ordre de quelques

milliémes et pourra atteindre quelques centiémes aux alentours des masses 200.
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B. L'interaction électrostatique

A partir du moment ol le noyau posséde une extension spatiale de sa charge,
l'interaction de Coulomb doit étre remplacée par une expression plus générale représentant
I'énergie électrostatique. Pour la structure hyperfine, on rajoute a cette énergie de Coulomb un
terme prenant en compte la densité spatiale de la charge nucléaire. L'énergie électrostatique

s'éerit done:

0 Ze? (P p,dt .
Ve, =ejp,, ¢, dt — J Pe , 00 ep, et ep, représentent les densités de charge

nucléaire et électronique, ¢, le potentiel électrostatique des électrons orbitaux et 47 le volume
élémentaire. On peut montrer que Ve, se développe en deux termes multipolaires ":

- un terme d'ordre dipolaire qui représente l'interaction entre le moment dipolaire électrique
nucléaire et ie champ électrique produit par les électrons sur le noyau. Ce moment est nul
comme tous les moments d'ordre impair, & cause de la symétrie par rapport au plan équatorial
que posséde l'atome (deux points électriques symétriques de méme potentiel pour El, deux
plans symétriques de méme gradient de potentiel pour E3, etc.).

- un terme d'ordre quadrupolaire provogué par l'interaction du gradient de champ électrique

avec le moment quadrupolaire do noyau. Pour l'énergie du niveau atomique, l'énergie

.. N . ) L. 0 1 N
additionnelle, due a cette interaction, s'écrit: W, =e—QSQf—(—-)—(—;-cosze ——2-] ol ¢zz est le

gradient de champ crée par le mouvement des électrons dans le noyau et moyenné suivant la

direction 0z. On identifie @ par I'angle formé entre I'axe d'inertie du noyau / et celui du cortége

0
€lectronique J. Le gradient ¢zzdevient alors ¢y,. Ainsi, W, = eQ’—i’"—E—)(—;— cos>(I,J)— %]

Comme pour linteraction magnétique, on utilise le spin total F de l'atome pour

exprimer ces énergies électrostatiques.

. 312-C(C+1) =20 +1){J +1)
On obtient finalement : W, = 0)- )
" 0 =24 ©) ( 4RI -DI 2T 1) ]

avec C=F(F+1)-J(J+1)-I(I+1).
On appellera B=eQ,¢;, 1a constante électrostatique de structure hyperfine. L'ordre de grandeur
de grandeur de ¢y; est d'environ 10%' V/m’. De la méme maniére qu'avec l'interaction

magnétique, il faut maintenant déterminer ¢;; pour extraire le moment quadrupolaire a partir
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de la mesure de B. Le parametre ¢y est purement électronique et peut aussi étre déterminé de

deux maniéres (comme H{(0)).

1) Calcul de ¢;;

Pour une distribution de charge ep,, le potentiel électrostatique a l'origine du noyau s'écrit

classiquement : ¢;; (0) = ! eJ.Pidr.
4me, F

On peut montrer qu'un traitement quantique de cette expression conduit a :

1 2j-1
0)=+
9::(0) Ay 2j+2

<—13—> D Le signe + provient du fait qu'il s'agit d'un électron ou d'un
r nl

trou, j=I1#1/2 et <lir>y représente toujours l'intégrale radiale de 1'électron dans l'atome. 11
s'agit de la méme quantité qui intervient dans le calcul de H(0) et on 'obtient par des calculs

MCDF ¥ (Multi-Configuration-Dirac-Fock) comme nous verrons par la suite.

2) Détermination expérimentale de d;5(0)

De la méme fagon que pour déterminer H(0Q), il faut connaitre le moment

quadrupolaire d'un isotope. On détermine donc ¢;,(0) par la mesure du B de cet isotope. Cela
suppose que B/Q; soit constant. Encore une fois, ceci est vrai & quelques pour cents pres car il
apparait ici un autre effet appelé effet Stemheimer ® qui perturbe cette constance. En effet, les
autres électrons s et p,;;» présents dans le noyau "écrantent" O, vu par 1'électron utilisé pour la
transition atomique. On introduit alors une correction calculée semi-empiriquement pour une

sous-couche / .

C. Les transitions hyperfines
Deux types de transitions apparaissent :
1) Les transitions entre différents multiplets de structure hyperfine : ce sont les transitions
dipolaires électriques qui ont lieu entre niveaux de parités différentes. Pour les électrons
périphériques, l'ordre de grandeur de 1'énergie de ces transitions est de 10* GHz soit

quelques électronvolts (ce qui correspond au rayonnement visible ou ultra-violet).
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2} Les tansitions 4 Pintérienr d'un multiplet @ ce sont les transitions magnétiques
dipolaires qui ont lieu entre niveaux de méme parité. L'ordre de grandeur de ces
transitions est de quelques GHz (transitions dans le domaine de la radiofréquence).
Pour ces deux types de transitions, la régle de sélection est la suivante : AF=0, 21 avec
F=0-F'={} interdit.

En pratique, les expériences de spectroscopie laser seront effectuées sur des transitions

dipolaires électriques et les expériences de spectroscopie radiofréquence sur des transitions
dipolaires magnétiques.

La figure 2 représente la structure hyperfine de I'atome **Pt obtenue par spectroscopie laser.
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Figure 2 : Structure hyperfine de l'isotope '*Pt.

Chaque transition du spectre hyperfin peut étre identifiée grace A son intensité. Ces demiéres

sont calculées selon la méthode de Russel et Saunders V. Chaque niveau hyperfin ayant une
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énergie bien définie en fonction de I, J et F (c¢f. Fig. 2), on peut par différences de transitions
hyperfines du spectre, extraire les 4 constantes de structure hyperfine : A et B pour 1'état
atomique fondamental et A’ et B’ pour I'état excité. On remonte ainsi aux moments nucléaires

apres avoir déterminé les parties électroniques H(0) et ¢y(0).

IIl. Le déplacement isotopique

Quand on étudie une série isotopique, on mesure les spectres hyperfins de tous les isotopes
accessibles et en les placant les uns en dessous des autres i la méme échelle. On s'apergoit que
le centre de gravité de chaque structure hyperfine se déplace en fonction de la fréquence (voir
Fig. 3) : c'est le déplacement isotopique.

|

L omt — or {87
hoA — o193

i - 41 E88

FREQUENCE vV

Figure 3 : Déplacement isotopique de quelques atomes d'or.

Deux effets doivent alors étre pris en compte : le déplacement isotopique de masse dii 4 la

différence d'énergie cinétique du systéme électron-noyau entre deux isotopes et le
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déplacement isotopique de volume dii a la différence d'extension spatiale de la charge

électrique entre deux noyaux.

A. Le déplacement isotopique de masse.

Cet effet s'explique de la maniére suivante : quand la masse A de l'atome augmente
entre deux isotopes, 'émergie cinétique totale de l'atome augmente et on aura ainsi un
déplacement des niveaux électroniques en 1/A°. Le déplacement isotopique de masse
comporte deux termes cinétiques : un terme électron-noyau et un terme électron-cortége-

noyau.

Z
La résultante des impulsions de tous les €lectrons P, = E P. . Uénergie cinétique

i=l

-2
5

2m,

z
totale estdonc 7, = 2
i=1

zZ
Pour le noyau, son impulsion dans le centre de masse de l'atome Py, =P, =— E

i=l

)

car on a conservation de l'impulsion.

z —_—
P
—2 i —2 —_——
. PR PN i= Z P; PtPJ
Son énergie cinétique est donc T, = = = z + Z .
2M 2M = 2M = My
e : . 1{ 1 1 & =2 PP,
L'énergie cinétique totale de l'atome Ty=Ty+T,, do0 T, = =| —+—- P+ z
2 MN me ] p py MN
11 1 e & p? PP
Avec — = ——+— masse réduite de I'atome, ona: T = Z-— + Z .
H My m, 2p My

i=] i<j

zZ —2
. P .
Le premier terme, T, = E 2—‘— (interaction électron-noyau) est appelé effet normal de
i=!

masse. Entre deux niveaux atomiques, il dépend de la fréquence les séparant : Ta=hv4. Si on
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suppose qu'il n'y a pas d'effet dii a la masse au noyau, la fréquence v, deviendra v, fréquence
de structure fine (sans interaction électron-noyau). Comme cette deriére ne dépend pas de la

masse de l'isotope, cela revient a considérer le noyau avec une masse infinie; on écrit alors :

Z 2

Tm=hv=2P" .
2m,

i=

—2
Avec [I=m, et P, =2uhv,=2m, hv,ona:

=l

me
my

- pour un atome demasse A: v, =

v

m
- pour un atome de masse A': v, = —=v.
mAI

Entre deux isotopes A et A', on aura donc la variation de fréquence suivante :

1 '~
AV, =m,V 10 , OUL E€nCore AV g, =m,V A-A . Clest donc l'effet normal de

masse appelé également effet de Bohr qui est aisément calculable.

—_—

PP
ﬁi:[ J représente l'interaction entre 1'électron, le cortége
N

Le deuxiéme terme T, = 2
]
et le noyau : c'est l'effet spécifique de masse.

Il peut éire positif ou négatif et est difficile & calculer car il dépend des corrélations entre les

électrons. Il peut étre estimé de deux maniéres:

1) Par le calcul : calculs Hartree-Fock non relativistes pour déterminer la fonction d'onde
atomique totale ¥, calculs MCHF (Hartree-Fock multiconfigurationnel) ou la fonction
d'onde est développée sur un mélange d'états ', ou encore par des calculs & N corps pour
les atomes légers 'V,

2} Par des méthodes semi-empiriques c'est-d-dire en utilisant des données expérimentales sur
des transitions connues. On peut utiliser pour cela d'autres transitions optiques ou bien des

transitions de rayonnement X ou muonique ', Il s'agit alors d'un King-Plot , méthode que

nous détaillerons par la suite.
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Indépendamment de la méthode utilisée, les transitions du type ns—np ou ns’ —np semblent
correspondre 4 un faible effet spécifique de masse . Ainsi 4 partir d'une compilation sur des

variations de rayons carrés moyens de charge sur la plupart des éléments et pour plusieurs
transitions, la valeur de Svg% (déplacement isotopique spécifique de masse) a été estimé
comme :

Fviirs = (03£0.9)8v s pour une transition ns—snp

Sv s =(020,5)0vS55s pour une transition ns’—nsnp 'V ol Svyys est l'effet normal de

masse.

En résumé, le déplacement isotopique de masse s'écrit comme :

: A=A\ m .
Avies = (TAA_'} m" v+k, | ol k, correspond 3 l'effet spécifique de masse. Comme cet
P

effet est en 1/A%, il est grand pour les masses Iégéres et petit pour les masses lourdes. Sa

valeur peut atteindre 10° GHz pour I'hydrogéne et 0,1 GHz pour l'or (A=200). [l devient trés

petit devant l'effet de volume pour A >100.

B. Le déplacement isotopique de volume.

Ce déplacement isotopique est dii 4 la variation de la densité de charge d'un isotope a
l'autre qui est ressentie par les électrons s et p;,; présents dans le noyau. Quand on augmente le
nombre de neutrons le long d'une chaine isotopique, la densité globale de charge volumique
du noyau diminue et donc le gradient de champ électrique vu par ces électrons diminue. Leurs
niveaux atomiques se resserrent alors d'autant plus que les noyaux sont riches en neutrons.
Ceci diminue la différence d'énergie (ou fréquence) d'un isotope a I'autre. Comme le rayon de
charge d'un noyau est directement Jié au nombre de nucléons (typiquement en une loi en A'?),
le déplacement isotopigue de volume est proportionnel 3 la différence du rayon carré moyen
de charge nucléaire.

On peut donc écrire la variation d'énergie qui a lieun entre deux isotopes A; et Az pour un

r

. . 0 N .z
niveau (ou électron) s ou py" oW, Ay =j ep e(r)6¢(r)47£r2dr , Ol Pefr) est la densité de
0
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charge électronique dans la région du noyau et 5¢(r) 1a variation du potentiel nucléaire entre
les deux noyaux.
Maintenant, entre deux niveaux €, et ; on peut développer cette différence de fréquence en

quatre termes croisés niveau-isotope ¥

3V, =€ J _[dr-dr' = . i {or @00, @ = pa, pe, @] [, W00 @) - 21, @0, (]}

ol pair) est la distribution de la charge nucléaire de l'isotope A; et Ir-r'i représente la

différence de rayon entre les deux isotopes. La densité électronique Q. & l'intérieur du noyau
peut s'exprimer sous forme polynmiale comme p=ag+ayr’ +as’+...

Ainsi, on peut écrire chacune des quatre intégrales de l'expression ci-dessus sous la forme
suivante :

27 (A 2z

—3—232.:10 <r?sf +—5-Z'eza2 <rt>f 12 Ze%a, <r® %+

et si on effectue la différence de celles-ci, on obtient finalement :

2r 3
ov ;"I‘AZ 3 —Ze [Aa0A<r >A!A2+10Aa2A<r >A1A2+7Aa45<r > 4,4y o ]

avec Aay différence des densités électroniques au centre du noyau (r=0) entre les deux

configurations (fondamentale et excitée). Aap peut &tre aussi €crite comme Aly(0)1.
A<r® >, estla différence des valeurs attendues de r sur la distribution de charge

nucléaire des deux noyaux.

La derniére expression aura donc la forme suivante :

vo 275 2 3 Aa lAa
5VA1[A2 3 Ze* AW (0)| (A<r > 41 +10 Aa2 A<rt>, .+
4]

-
7Aa A<r® > apap ]

3Aa A<r? >A1A2|]Aa A<r® >A1Ag+

2
v =2 ZIAW) A< > 1+
AjAy T 3 l ( )| AAa 10 Mo A<r > 414 7 Aao A<y >A1A2

4 6
275 C, A<r™ >4, G A<r®>,4,

~ 2 ' 2
Cp A<ro>,4, G A<ri>y,,

SVa, = ze* A )| A< r? > |1+
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Co/C, et Cy/C, sont appelés coefficients de Seltzer et ont été calculés pour tous les €léments a
partir de déplacement isotopique sur des transitions X (pour I'état atomique /5) .

G. Torbhom ez al.'” ont montré en calculant ces coefficients pour les atomes neutres que la
contribution essentielle provient de la couche /s°. Par conséquent, utiliser ceux-ci pour tous

les atomes est une bonne approximation.

A<rt> AAs
Maintenant, si on utilise le modéle de la goutte liquide pour extraire
A<r® >y,

6
A<y > A1A2

- (avec R=rgA’” et ry=1.2 fim) on obtient :
A<re> AjAg

c C
I 1

Ou encore : SVX"IIAQ =F,A<r? >4, K-

Onpose F, = %Zezﬁ“y(ﬂ)\z facteur électronique de la transition A

ctKe1+S210p2, G55
C, 7 C, 3

R4 19

Grice a la connaissance des coefficients de Seltzer, nous pouvons tracer X en fonction de Z

(voir Fig. 4).

J

0.99
0.98
0.97 N
0.96 ™
2 095
0.94
0.93 h :
092
0.91
09

0 10 20 30 40 50 e 70 8 9% 100
Element (Z)

Figure 4 : Variation de K en fonction de l'élément,
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Ayant isolé les parties électronique et nucléaire dans le déplacement isotopique de
volume, il nous reste i calculer le facteur F, pour extraire la variation du rayon carré moyen
de charge. F; étant un paramétre atomique, il ne sera fonction que de Z et sera donc constant

sur une chaine isotopique.

Calcul du facteur F;
La principale difficulté est de calculer la variation de la densité de probabilité de

I'électron dans le noyau Alyq0)I? lors de la transition. Nous pouvons le calculer 4 l'aide de

quatre méthodes : 2 méthodes semi-empiriques et 2 méthodes de type Hartree-Fock.

1) Méthodes semi-empiriques:

On suppose tout d'abord que Alyq0)1>= Aly(0)1%,, iZ) ou les effets relativistes apparaissant
dans la fonction d'onde sont introduit a posteriori dans un terme de déplacement isotopique
fiZ). Ce terme a été calculé pour tous les éléments et entre deux isotopes A; et Ay ' '9:
AL+ A,

FZ)= (51 DAY .o ———— . C2* avec rp=12 fm, A =

1‘2 A — A uni et

i =(A,-ADNCHt + ﬁ(Z)-{[A%TB _AY 1—(A2 _Al)l(K+1)2?f3 _R13 ]}

(y=(1-0222)"? et unif pour sphére uniformément chargée) .

Le probléme est ainsi réduit 4 1a détermination de A\[‘I‘(())]ir non relativiste que l'on peut relier
a la densité de charge de 1'électron de valence ns : A|‘I’(O)|ir = ﬁ|‘1’m (0)|zr ol |IIJM (0)|ir est la

densité de probabilité de 1'électron ns et B un paramétre qui prend en compte l'écrantage de
1'électron de valence en question par les autres électrons présents au cceur du noyau. Ce

facteur d'écran est trés difficile a estimer si on n'effectue pas des calculs
13)

multiconfigurationnels. Ii est donné pour certains éléments dans la référence
En résumé : A[¥(0)” = £(Z)- B-|¥,, (O .

Connaissant fiZ) et P, il nous reste a déterminer llpm(o)|2 . Il y a encore une fois deux
nr

méthodes semi-empiriques pour calculer |, (())|2 .




le8

a) La formule de Fermi-Goudsmit-Segré ": cette expression (datant de 1933) suppose

que les électrons sont sur des orbites de Bohr et qu'il y a interpénétration de ces orbites.

; 2
_l_i— devient IIIf(O)m = 13 ZZ; iz
mo n dn

0 a

Dans ce cas, | W(0)

ns nr

effective (1 pour les atomes neutres, 2 pour les ions 17, ezc.), n, est le nombre quantique
effectif (nombre quantique principal — une correction de Rydberg) et dn,/dn est le terme

d'interpénétration”.

b) _Par la structure hyperfine (partiec magnétique)

On exprime ]qlm (0)]2 en fonction de la valeur expérimentale de a,s (constante magnétique de
nr

structure hyperfine pour une configuration ns pure) et du moment magnétique gy du noyau

exp

ans

comme : I‘IJ'(O)m = 67 I
el

3 4r¢

F(ns;)») est une correction relativiste (tabulée dans ), 3 1a correction de Breit-Rosenthal

B%F(nsmxl—sxl—e)

57}

g la correction due a l'effet Bohr-Weisskopf (voir précédemment).

En résumé, pour étre applicable, cette méthode semi-empirique suppose que l'état
atomique de 1'état fondamental posséde une configuration ns pure (sans trou 4 par exemple) ce
qui n'est évidemment pas toujours le cas. D'autre part, l'effet d'écran est estimé en général de
maniére trés approximative. Pour déterminer correctement le facteur £, de la transition, il faut

prendre en compte, dés le départ, les effets relativistes c'est-3-dire ab initio.

2) Méthodes Hartree-Fock.

Avec ces méthodes, on calcule directement lqr((})|2 pour chaque état et on fait la différence.

a) Calculs Dirac-Fock: la fonction d'onde atomique de l'opérateur de Dirac est

développée sur une seule configuration de chacun des états. On en déduit ainsi le
’l]p'((})|2 ' Ceci est valable pour les configurations pures.

b) Calculs MCDF (Multi-Configuration-Dirac-Fock) V: ici, on tient compte des

mélanges entre les configurations d'un état et la fonction d'onde est développée sur
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upe combinaison linéaire de toutes les configurations possibles. Clest cette
méthode qui donne les résultats les plus satisfaisants comme cela est montré sur le

tableau 1.

Le facteur F; des trois transitions du tableau 1 a été extrait expérimentalement a partir de
valeurs connues de §<r’> et de valeurs mesurées de déplacement isotopique (derniére
colonne) sur le baryum neutre (Ba I), sur le baryum ionisé une fois (Ba II) et sur le mercure
neutre (Hg I). Les deux méthodes semi-empiriques (FGS et HFS) sont en accord entre elles
pour Ba II mais reproduisent mal la valeur expérimentale. Le meilleur accord est obtenu pour
les calculs MCDF. Cependant on peut remarquer que pour Ba II les calculs DF reproduisent
bien la valeur expérimentale : les denx états de la transition sont en effet trés purs et n'ont pas

besoin d'étre développé sur plusieurs configurations contrairement an Ba [ et au Hg I 1,

FGS | HFS DF |MCDF| Exp

Bal |-3,93 -1,623 1 -2.996 | -2,82
Ball | -498 | -4,81 | -3,76 -3.80
HgI | -45 -64,8 | -5536 | -55,65

Tableau I: Facteurs F; calculés avec les quatre méthodes et comparés aux valeurs
expérimentales pour quelques transitions.

Nous allons maintenant montrer comment nous pouvons obtenir a la fois le facteur F et

l'effet spécifique de masse 4 partir de données expérimentales : c'est le King-Plot.

3) King-Plot

En résumé, le déplacement isotopique qu'on mesure se décompose en une partie masse et une

partie volume. C'est évidernment avec la partie volume qu'on extrait la variation du rayon
carré moyen nucléaire & (rf) .

Onadonc: 8vA%2 =gy + v 122 = §v/"*2 pour une transition i.
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A, —A . s ae .
Dott v = F§ <r? >4 1M, —i—A—‘— ; les deux inconnues & déterminer sont F; et M;
14,
J me
(l'effet de masse M; = —=V +k,).
m
P

Maintenant pour une transition j :

v = F 8 <r? >N M, %;—AL . On peut donc écrire §v;*2 en fonction de 5v %2 :
14,
F, A, —A F,
Il vient gv/12 L=gyfife 42 iy -y L |
F, A, F,

11 faut donc, pour extraire F; et M; de la transition i, connaitre ces deux parametres pour une

A1Ag

transition j. Si c'est le cas on peut tracer §v1*2en fonction de &V our plusieurs paires
J p i i P p

d'isotopes. Clest ce qu'on appelle un King-Plot. Sur la figure 5 est représenté un King-Plot
pour des isotopes de platine entre les deux transitions A=306 nm et A=266 nm. Comme F 55 2

3
9 nous

&té déterminé par des calculs MCDF '® et Mg avait été estimé semi empiriquement
avons pu déduire, avec des mesures de déplacement isotopique, F39s par la pente de la droite

et M3gs par son ordonnég 4 l'origine. On déduit donc du King-Plot monué Fig. 5:

Fioe =1,12+ 0,05 et M3zps - Mass = -0,052 + 0,08 GHz.

266
L5 - , T :
ok
7 196-198
145 | 195-198 3,/ ]
Ve
f.g./ 194-198
E 1.4 I“ j‘l A
)
195-196
= 192-198 19519
<
135 1

] vr/ 1;4—-1%
e

1.3 F /+ 192-196 j

%/& 192-195

192-194

125 I I 1 L] 1
137 (42 1.47 1.52 157 1.62

A=266 nm

Figure 5 : King-Plot sur le platine entre les transitions A=306 nm et A=266 nm.
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En conclusion, la structure hyperfine permet d'extraire les moments magnétique et
quadrupolaire spectroscopique Q; c'est-a-dire le moment quadrupolaire dans le repére de
l'atome. Si on veut définir la forme du noyau, on doit en extraire le moment quadrupolaire
intrinséque @y, c'est-a-dire le moment quadrupolaire dans le repére du noyau. Pour cela on
doit faire appelle a une lot de changement de repére simple si on suppose que le noyau

(I +1)21 +3)

K 1d D) ol / est le spin du noyau et
-I{I+

posseéde une symétrie axiale. Dans ce cas, @, =0,

K sa projection sur l'axe de symétrie. Mais quand le noyau posséde une forme triaxiale, K
n'est plus un bon nombre quantique et on ne peut plus appliquer cette relation.

Par ailleurs, la mesure du déplacement isotopique permet d'obtenir la variation du

rayon carré moyen de charge. On peut par la suite décomposer 5(:’3) en une partie sphérique

4

0 <r2> , ctune partie déformée 5(’}2)” . La partie sphérique est facilement calculable par le
sp 4

modéle de la gouttelette liquide ' et 14 encore, si on suppose une symétrie axiale du noyau,

on peut extraire la déformation quadrupolaire 8 en fonction & (;f)df (les termes octupolaires,
£

hexadécapolaires, etc. sont négligés). Avec cette hypothése, on a deux sources pour obtenir la
déformation du noyau : par la structure hyperfine (B donne ;) et par le déplacement
isotopique (Av donne ). Ceci constitue donc un bon test des modéles nucléaires.

Maintenant, pour regarder des effets plus fins comme on le verra plus tard, il faut
monter de quelques ordres de grandeur en précision. On doit alors regarder a l'intérieur des
multiplets hyperfins (et non plus entre ceux-ci). Pour cela, on les observe avec une loupe en

appliquant un champ magnétique extérieur.

IV. Application d'un champ extérieur.

Le fait d'appliquer un champ magnétique sur l'atome provoque la levée de
dégénérescence des niveaux atomiques F en sous-niveaux myp. On peut appliquer trois types

de champs : un champ magnétique faible (quelques Gauss) : on obtient l'effet Zeeman, un
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champ fort (50.000 a 150.000 Gauss) : on obtient 'effet Paschen-Back, et un champ

intermédiaire.

A. L'effet Zeeman
La partie magnétique de I'hamiltonien hyperfin s'écrivant :

FF+D) I +D—J{J +1
217

champ extérieur Hg, un terme qui interagira avec le moment magnétique total de I'atome Uy :

Wonr = 4, H ) , on lut rajoute, grice a l'application dun

AWy ==l Hpcos(ly Hy) = @ Hycos(FLH ), avee fp =, cos(d, F)— g, cos({,F).
Le champ magnétique découple le spin de l'atome en créant de nouveaux niveanx mig.

On peut donc écrire AWy, comme AW, ,, = g H m. g, b on He A ¢

F{F+1)+J(J+I)—~f(f+i)m F(F+D+ I +1y=-J({J +1) est C T

Er =8 F(F +1) & WFFLD

I

le facteur gyromagnétique de 'atome, g; celui de I'électron et g; celui du noyvau.
On obtient ainsi une levée de dégénérescence sur chaque niveaux £ en 2F+/ niveaux Zeeman

{voir Fig. 6).

¢

Figure 6 : Niveaux Zeeman de deux niveaux de spin J=1/2.

Les niveaux Zeeman sont séparés d'environ 50 MHz ce qui est trés petit devant I'énergie de

séparation des niveaux hyperfins qui est en moyenne de 5 GHz,




Pour que AWry soit considéré comme une perturbation devant Wyry , 1l faut que

H( ‘o : .

UpgH o <<y, H(0), donc que H, << #H O ce qui fait environ 707 H(0). Comme H(0} est
Hp

de l'ordre de 10° G, Hy ne peut pas excéder /00 G pour obtenir l'effet Zeeman en champ

faible.

B. L'effet Paschen-Back

Hg
11 s'agit de 1'effet Zeeman en champ fort. Ici, le champ H est tellement
important qu'il provoque le découplage de [ et de J en deux types de mFA !
sous-niveau my et my (voir figure).
my J

On peut écrire 'hamiltonien Paschen-Back comme D

AW, , =—pgH Ig, cos(I,Hy) = ppHpm; g, et AW, ; = AlJ cos(I,J) = Amym; .

Dot AWpg = ugHpmyg; ~ pyHpm;g, + Amym;.

L'effet Paschen-Back est représenté schématiquement sur la figure 7.
m W +mg
1=12+1/2
0=1/2-122
-1=-12-12
0=-112+ 12

Zéro champ champ faible champ fort

Figure 7 : Effets de l'application de 2 types de champs sur un niveau 1=J=1/2
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I'énergie de séparation des niveaux Paschen-Back étant trés grande devant l'énergie de

1 H{0)
Uy

. Donc Hye >> 107 H(0).

séparation hyperfine, AWpg >> Wy, on doit avoir H; >>

H doit atteindre au moins 70.000 G.

C. Effet en champ intermédiaire.
Dans ce cas, la levée de dégénérescence Zeeman est du méme ordre de grandeur que

levée de dégénérescence hyperfine. On peut traiter relativement facilement le cas ot J=1/2.

L'énergie totale d'un niveau (comprenant l'énergie hyperfine) peut s'écrire comme 0

s
+

2
A 1 I
Wy =——mg tsH; i-z-\/Az(“E} +2Amlg, —g, WsH + (g, —g, VuiH: .l

signe + étant employé pour les niveaux F=/+1/2 et le signe - pour F=[-1/2. A est la constante

magnétique de structure hyperfine et I'écart hyperfin W, = i;—(21 +1).

On pose: x = %%PBH £ etavec I-1/2 < m <I+1/2, on obtient la formule de Breit-Rabi *®:
0
oW, SW, 4m
Wy =-o g u Hy + 2 \/; x+x?% . La figure 8 représente 1'évolution en
2= 0r+n Bk E =T 27 +1 g P

énergie des niveaux Zeeman en fonction du champ extérieur appliqué.

Si Hp est faible, * est petit devant 1.

W, SW 1 4m g, -g
Onaalors: W, =——20 _ g+ 1 2" 878 gy |
201 +1) et E =T [ 221+1 aw, '® E)

dol W, = -:%(—li 21+ 1))+m+;ﬁli—5(g ;(21+1F1)+g,) et on retrouve l'expression de

'énergie totale des niveaux en champ faible.
Si maintenant Hg est fort, K est trés grand devant 1.

SW,
221 +1)

Onadonc: W,, =— -m H,+—L2 & &,
B lpll o 5 ( 5W0 Uptl g
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Am,

Dot Wy = i%(g sMpH)—mg, ppH ;. et on retrouve l'expression des énergies dans le

cas de 'effet Paschen-Back.

Zéro champ champ intermédiaire

Figure 8: Evolution des niveaux Zeeman en fonction du champ magnétique pour J=1/2.

D. Les transitions a I'intérieur du multiplet
En champ faible, les transitions dipolaires magnétiques permises sont pour :
- Amp=0 (seulement pour AF=%1), composantes ¢ polarisées perpendiculairement au champ.
- Amp=x1 (pour AF=0, 1), composantes Tt polarisées parallélement au champ.
En champ fort, Am=0, Am=11 et Am=0, Am;=%1 sont permis.
Pour mesurer 1'anomalie hyperfine, on utilisera des transitions en champ intermédiaire pour la
mesure du facteur gyromagnétique et des transitions en champ faible pour celle de la

constante magnétique de structure hyperfine A 2 trés haute précision.

En résumé, la spectroscopie atornique peut étre effectuée au moyen de deux méthodes
en fonction des effets recherchés. Les lasers sont utilisés entre plusieurs multiplets hyperfing
pour mesurer des grandeurs comme les moments nucléaires et la variation du rayon carré
moyen de charge. Pour avoir accés 4 des précisions de 107 afin de quantifier, par exemple,
l'anomalie hyperfine, on utilise la radiofréquence de maniére 3 étudier des tramsitions &

I'mtérieur d'un multiplet hyperfin.
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METHODES EXPERIMENTALES DE
SPECTROSCOPIE LASER

En spectroscopie laser, le but d'une expérience est de mesurer le spectre hyperfin de
l'atome étudié. La méthode la plus largement appliquée pour une telle émde est la
spectroscopie colinéaire sur un faisceau atomique produit par un séparateur d'isotope.
L'avantage d'une telle méthode est la bonne efficacité obtenue (environ 107) et la haute
résolution qu'elle procure (de 20 4 60 MHz) principalement grice a la faible dispersion en
vitesse des atomes dans la direction du faisceau. Cependant, cette méthode ne peut pas
s'appliquer aux éléments qui ne sont pas produits par les séparateurs d'isotopes. Par exemple,
les éléments réfractaires ne peuvent €tre obtenus dans la majeure partie des cas, que par
décroissance radioactive d'isotopes produits par séparateur. Pour cette raison, il existe des
ensembles expérimentaux qui utilisent la décroissance des isotopes radioactifs pour produire
une source d'atomes réfractaires grice a la désorption laser. Les atomes sont alors étudiés et
ionisés par le processus RIS (Resonance Ionization Spectroscopy). L'efficacité d'une telle
méthode est relativement bonne (10°) mais la résolution atteint 250 MHz 2 cause de la grande
dispersion en vitesse des atomes dans le nuage d'atomes désorbés.

Dans ce chapitre, nous allons décrire les deux méthodes qui sont le plus souvent
employées en les illustrant par différents exemples : la spectroscopie colinéaire et les

expériences de type RIS comme Ie systéme COMPLIS.

1.  La spectroscopie colinéaire

A. Principe de la spectroscopie colinéaire

La spectroscopie colin€aire consiste en une excitation laser sur faisceau atomique.
Généralement, on utilise un séparateur d'isotopes qui produit des ions radioactifs mono chargés
séparés en masse. Ces lons sont accélérés sous une tension de quelques dizanes de kilovolts et

sont neutralisés par une cellule a échange de charge remplie d'un gaz (sodium, cadmium...)




judicieusement choisi. On choisit le gaz en fonction de son potentiel d'ionisation. En effet, les

ions traversant le gaz capturent ses électrons périphériques. Celui-ci, en s'ionisant, transfere aux
atomes ainsi formés une énergie égale i son potentiel d'ionisation. Les atomes sont alors en
majeure partie dans un état métastable situé a la valeur du potentiel d'ionisation du gaz. Cet état
est alors excité par le faisceau d'un laser continu pour atieindre un autre nivean métastable. Les
atomes se désexcitent en émettant des photons de fluorescence suivant plusieurs chemins. Le
signal est collecté sur un photomultiplicateur grace a un miroir ellipsoidal. Avec des filtres
optiques, on ne détecte que les photons correspondant au chemin de désexcitation choisi. Les
longueurs d'onde d'excitation et de désexcitation doivent étre tes différentes car sans quoi le
bruit de fond apporté par la lumiére laser d'excitation ne permet pas de faire de mesure. On
effectue un balayage en fréquence du laser et & chaque fois que la longueur d'onde du laser
correspond 3 une transition hyperfine, les atomes excités par absorption se désexcitent en
émettant un nombre de photons directement proportionnel a l'intensité de la transition hyperfine.

Un schéma de principe est représenté sur la figure 9.

source d’ions
PM

\, lentille

5 cylindrique fltres
\ ﬁﬂE ¥ N solencide S etlentilles
_““ HER.E | _I [ -} %-_J:: \\
oo UBOD L — T a
Asmant fente Cellule & échange
de charge miroir
ellipsoidal . -
A am / 37736em | i i
7
......... A
5d%6s7 P,
° 542652 °F,
Hi

Figure 9: Schéma de principe d'une expérience de spectroscopie colinéaire sur I'hafnium.

B. Les différentes étapes de la spectroscopie colinéaire

1) la neutralisation

La figure 10 représente un schéma de neutralisation du mercure aprés passage dans une

cellule & échange de charge remplie avec du sodium sous forme gazeuse; son potentiel
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d'ionisation se sttuant 3 5,7 V. tous les états &lectroniques du mercure situés au-dessus de cetie
valeur seront peuplés. Le laser est alors envoyé dans le faisceau d'atomes afin d'exciter par

exeraple l'état 636p “P; vers V'état 6575 °S; si celui-ci est choisi comme chemin d'excitation.

Limite " iomgation

Hgl
s 3 - e &
6878 %5, SN ‘-\.,\
kN
6030, e %x\“- A e &V
: 53 =

Ma

Figure 10 : Pompage optique sur le mercure aprés neutralisation par le sodium.

2} Le balavage en fréguence

Pour s'affranchir des molécules parasites, on laisse les atomes dériver sur une trentaine de
centimétres avant datieindre le miroir ellipsoidal qui renverra tous les photons vers le
détecteur. Le laser doit exciter les atomes 4 l'intérieur de ce miroir uniquement. On place donc
un solénolide autour du tube a dérive qui €clatera les niveaux hyperfins par effet Zeeman pour
les rendre invisibles par le laser entre la cellule 4 échange de charge et le détecteur (voir Fig.
9). A lntérieur du miroir, le champ magnétique du solénoide n'agira plus sur les atomes et les
niveaux hyperfins pourront étre excités normalement par le laser. Le balayage en fréquence
est effectué non pas avec le laser mais en agissant sur la vitesse des ions. On utilise 'effet
Doppler pour faire varter la fréquence que verront les atomes eon plagant une lentille
cylindrique 4 'entrée de la cellule 4 échange de charge qui pourra ralentir ol accélérer les
ions. Le balayage en tension est ¢n effet beaucoup plus stable et surtout plus rapide qu'un
balayage par le laser (quelgues millisecondes au lieu de quelques minutes). On peut ainsi
accumuler beaucoup de spectres hyperfins en un temps relativement court. La résolution est
due 2 la dispersion en vitesse des ions imposée par la stabilité de la tension d'accélération. En
général, une variation de quelques volts sur 60 kV provoque une dispersion en fréguence
d'environ 50 MHz pour un spectre de quelques GHz. Un spectre hyperfin d'un isomére de

hafnium 'PHE™? effectué dans ces conditions est présenté figure 11 A titre d'exemple. Les
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valeurs des moments nucléaires et de la variation du rayon de charge entre l'isomére et le

noyau dans son état fondamental extraits du spectre sont indiqués sous cette figure *",

1000 1 T T L O AL L LI S B L
800 | ]
E i |
2 600 - | : 1
= . i
3 1@ l
U b} l
S [ |
% 400 - J -
D
=
200 ©
0 1 L i 1 1 i TR H N T L 1 | 1 L L L R R 'Y
01 23 456 7 89 101112131415 16 17
Frequence (GHz)
A-B-Av

n= A/<H(0)> = 8.16 (4) nm
Q,= B/<®(0)>=6.00(7)b

8<rcz>l18,178m2 = AVIF, = -0.059 (9) fm’

Figure 11 : Spectre hyperfin de U'hafnium 178 (isomére + état fondamental). Le pic central

représente {'état fondamental et les 9 raies marquées par des fléches l'état isomérique 16",

3) Réduction du bruit de fond

L'interaction du faisceau avec le miroir ellipsoidal provoque souvent un bruit de fond qui
peut noyer le spectre hyperfin. Pour pallier cet inconvénient (dans le cas d'un signal tres
faible) on utilise la méthode des coincidences photon-ion. On effectue alors la spectroscopie
colinéaire non pas sur des atomes, mais sur des ions mono chargés. On place tout simplement
a la sortie du miroir ellipsoidal un déflecteur électrostatique suivi d'un détecteur d'ions. On

comptera en méme temps les photons de désexcitation de 1'état atomique choisi et les ions de
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I'élément étudié. On peut ainsi effectuer des mesures avec 100 ions par seconde arrivant sur le
détecteur (voir 22’).

En conclusion la méthode de la spectroscopie colinéaire est trés puissante compte tenu de
l'excellente résolution qu'elle fournit mais elle est limitée 4 1'étude des éléments produits par des
séparateurs d'isotopes. Les autres éléments et particulierement les éléments réfractaires, sont trés
difficiles a ioniser. De ce fait, la méthode RIS (Resonance Ionization Spectroscopy) est la plus
couramment utilisée car elle permet d'étudier les descendants radioactifs des €léments fournis par

les séparatenrs.

II. La méthode R.LS.

A. Principe de la spectroscopie par ionisation résonante

La spectroscopie par ionisation résonante (RIS) est une technigue d'une grande sélectivité
et d'une grande sensibilité qui permet d'exciter un atome en mesurant sa structure hyperfine puis
de l'ioniser pour le détecter ), A cause de la forte puissance que requiert I'étape d'ionisation, on
utilise des lasers pulsés 4 impulsions trés courtes (10 ns). Par cette méthode, 'atome d'une famitle
d'isotopes est excité par une ou plusieurs transitions résonantes vers un état proche du continuum
d'ionisation a partir duquel il pourra étre ionisé par absorption d'un seul photon provenant d'un
laser de haute puissance.
La sélectivité pour détecter un atome d'un Z bien défini est trés élevée (jusqu'd 10" et plus)
car les schémas d'ionisation résonante sont trés différents d'un élément 3 un autre. De plus, la
multiplication des étapes d'excitation améliore la sélectivité.
L'efficacité d'ionisation dépend surtout de la puissance du laser produisant 1'étape d'ionisation
(les étapes d'excitation étant rapidement saturées). Pour une section efficace d'ionisation
variant de 10”7 3 10™"° cni?, la densité de puissance nécessaire est de 10°a 10° W/em2 . Une
telle puissance peut Etre atteinte uniquement avec un laser pulsé d'énergie variant entre 10 mJ
etl].
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B. L'exemple de [I'expérience COMPLIS (Coliaboration for

spectroscopy Measurements using a Pulsed Laser Ion Source)

Avec cette expérience, les atomes sont produits sous forme de jet par un laser de
désorption. Le principe est le suivant : les ions radioactifs sont produits et accélérés sous 60
kV par le séparateur ISOLDE en ligne avec le BOOSTER du synchrotron a protons du
CERN. Ils sont séparés en masse et les isobares rentrent dans la ligne de faisceau de
COMPLIS. Iis sont ensuite déviés par un aimant et ralentis par une lentille électrostatique
portée a4 un potentiel de 59 kV afin de les déposer sous 1 kV dans les premiéres couches
atomiques d'un support de graphite. On attend alors la décroissance radioactive de 1'élément
implanté en I'élément fils ou petit-fils que l'on veut étudier et lorsque le nombre d'atomes est
estimé suffisant, ceux-ci sont désorbés par un laser pulsé Nd:YAG (laser solide de Grenat
d'Aluminate d'Yttrium dopé au Néodyme) de chauffage sous forme de nuage atomique. Une
dizaine de microseconde plus tard les atomes sont ionisés par le processus RIS en 2 ou 3
étapes atomiques a l'aide de 2 ou 3 lasers 3 colorant pulsés. Les ions ainsi formés peuvent étre
accélérés par la lentille électrostatique sous 59 kV. Ils traversent l'aimant en sens inverse et
sont détectés par des galettes de micro-canaux avec identification en masse par temps de vol

“_ on effectue un balayage en

(voir Fig. 12). Grice a un laser pulsé de haute résolution
fréquence sur la premiére étape d'excitation. On balaye ainsi pas a4 pas toute la structure
hyperfine de l'atome, et a4 chaque fois que la fréquence du laser correspond a une transition
hyperfine, l'atome est excité et peut étre ionisé par les autres faisceaux laser qui ont une
chacun une longueur d'onde fixe. Le nombre d'ions détectés par les galettes de micro-canaux
est directement proportionnel 4 1'intensité de la transition hyperfine.

Cependant, les conditions de désorption et le schéma d'excitation-ionisation doivent
étre déterminés pour chaque expérience car elles varient selon I'élément. On utilise pour cela
l'injecteur (petit séparateur en masse d'ions stables) indiqué sur la figure 12. A titre d'exemple,
l'or absorbe surtout les longueurs d'onde vertes (couleur du faisceau YAG) contrairement au
platine qui réfléchit toutes les couleurs. De plus, comme ces deux éléments ne sont pas
réfractaires de la méme facon, les supports d'implantation seront donc différents. Pour chaque
€lément, des tests sont effectués avec l'injecteur sur plusieurs supports de graphite a

différentes puissances du laser de désorption. De méme, on défmnit également par des tests le

chemin d'excitation-ionisation le plus efficace pour 1'élément A étudier. De cette fagon, on
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mesure 1'efficacité totale du systéme et la résolution en fréquence des spectres hyperfins. En

général, Vefficacité est de Pordre de 107 et la résolution de 250 MHz.

Disque de collection en graphite
} Lentitle de ralentissement

Lentile
Finzel 371 am

sa'6p ¥,
Aimant 306 am
- 58965°D,
Faiscean incident de {0 D Faisceau émergent

de Ptt as9 kv MCP

INJECTRUR

Figure 12 : Schéma de principe de Vexpérience COMPLIS. L'encadré montre le schéma

d'excitation-ionisation utilisé pour le platine.

On peut, grace & ce systéme expérimental, étudier des noyaux ues loin de la stabilité,
Nous avons par exemple mesuré la variation du rayon carré moyen de charge des noyaux de
platine jusqu'a la masse 178 ™ (le plus lourd des isotopes stables est 1Pt soit 20 masses au
dessus). La figure 13 représente un spectre typigue enregistré pour Pt qui posséde un
isomere de longue durée de vie (43 s). Les 2 raies les plus intenses sont facilement
identifiables comme étant celles de 'état fondamental car son spin est 1/2. Avec son spin 7/2,

I'état isomérique répartit son intensité parmi 10 principales raies.

HI1. Conclusion

Nous avons montré que la spectroscopie laser est un outil spécifique pour déterminer

des constantes fondamentales en physique nucléaire. Cette méthode originale permet de




mesurer les moments nucléaires des noyaux ainsi que leur variation du rayon de charge

indépendamment des modéles nucléaires. Elle est donc un complément indispensable 4 la
spectroscopie nucléaire puisqu'elle aborde le noyau de extérieur.

Nous avons exposé deux techniques principalement utilisées en spectroscopie laser : la
spectroscopie colinéaire directement sur un faisceau produit par un séparateur d'isotopes et ia
spectroscopie par ionisation résonante couplée 3 la désorption d'atomes qui permet I'étude des

noyaux réfractaires non produits par un séparateur d'isotopes.

o e

nid Fonsdormenial be 12
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Freguenee i4:34
Figure 13 : Spectre hyperfin de Bpgm [ léchelle verticale a é1é volontairement
saturée pour faire apparaitre les raies de l'isomére. Les 2 spectres théorigues au-dessus du
spectre expérimental ont été reconstitués & partir des constantes de structure hyperfine de
I'état fondamental et isomérique et @ partir du déplacement isomérique extraits du spectre
expérimental. Les deux points sur le spectre expérimental correspondent aux deux centres de

gravités des deux structures hyperfines.

Pour illustrer ces méthodes nous avons choisi de décrire des noyaux se situant dans la
région de transition située autour de A=190. C'est en effet une région particuliérement riche
dans la mesure o de nombreuses instabilités de formes ont ét€ mises en évidence que se soit
par spectroscopie nucléaire ou par spectroscopie laser. La figure 14 illustre cette région de

masse en terme de variation de rayon carré moyen de charge. L'étude des noyaux de mercure
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a €té effectuée par spectroscopie colinéaire {puisque le séparateur ISOLDE fournit des
faisceaux de mercure) et celle des autres éléments par la méthode RIS. Les nombreuses
instabilités de forme apparaissant 4 la traversée du milieu de couche N=104 montrent la
puissance de la spectroscopie laser qui peut mettre ainsi en évidence des phénomeénes

inattendus de ce type.

S<r >

108 110 112 114 116 118 120 122 124 126 128
Nombre de Nevtrons N

H i .
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Figure 14 : Variation du rayon carré moyen de charge en fonction du nombre de neutrons des
éléments de la région de transition autour de A=190. Pour tous, 'approche ou la traversée du

milieu de couche neutron N=104 est accompagnée par de nombreuses instabilités de formes.
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SPECTROSCOPIE RADIOFREQUENCE
COUPLEE AU LASER

L'étude des noyaux légers et des isotopes proches des couches magiques ne peut pas
s'effectuer a l'aide de la spectroscopie laser seule car la précision obtenue avec celle-ci
dépasse rarement 1 %. Ceci est di au fait que les moments quadrupolaires sont de l'ordre du
millibarn. Par ailleurs, I'étude de la structure hyperfine par spectroscopie laser ne permet pas
d'atteindre le 3™ et 4™ ordre pour mettre en évidence des effets octupolaires ou méme
hexadécapolaires. De plus, si on s'intéresse aux mesures d'anomalie hyperfine, il est
indispensable d'avoir la valeur du moment magnétique avec une trés grande précision.

Dans cette partie nous allons décrire le principe de trois types d'expériences : les
expériences B-NMR avec polarisation par laser dont la spécificité est de déterminer des
moments quadrupolaires d'une dizaine de millibarn; la méthode ABMR qui mesure la
constante magnétique de structure hyperfine et le facteur gyromagnétique nucléaire pour
extraire une valeur précise de l'anomalie hyperfine; les expériences avec les trappes qui
permettent d'obtenir les valeurs des constantes de structure hyperfine avec une précision telle
qu'on peut avoir accés aux parameétres octupolaires et hexadécapolaires.

Dans chacun des trois cas, on mesurera des transitions qui relient des états d'un méme
multiplet hyperfin. Pour cela, I'application d'un champ magnétique extérieur est nécessaire de
maniére i observer ces états avec une sorte de loupe. Les transitions mises en jen se situent

dans le domaine de la radiofréquence aux alentours du GHz.

1. Laméthode B-NMR

Il s'agit de mesurer l'asymétrie de la décroissance radioactive p en fonction de la
valeur des transitions radiofréquences o (Am=tl) grice a l'application d'un champ
magnétique extérieur. Cette méthode est trés largement décrite dans le cours de Gerda

Neyens; aussi montrerons-nous simplement 1'intérét d'ajouter un faisceau laser a l'expérience.
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Nous décrirons un tel principe en nous appuyant sur l'exemple d'une expérience installée au
CERN en ligne avec ISOLDE qui a permis notamment d'obtenir les moments quadrupolaires

des noyaux de lithium riches en neutrons (noyaux a halos).

Le systéme expérimental est représenté schématiquement sur la figure 15 29,

3B
N

: X Wag X
W= =
— Seintillateurs
G*MSE% + * & o4 O+ U o g o 7 Cristal
o Bobines RF
= L0
Cellule & échange

de charge S

R ® XLZ
Faiscean dions B
JISOLDE '

Appareillage NMR

Figure 15 : Systéme expérimental B-NMR avec pompage optigue par laser 26),

Le principe est le suivant : les ions mono chargés produits par le séparateur ISOLDE
sont guidés vers l'installation NMR. Ceux-ci sont neutralisés dans un état atomique bien défini
grice a une cellule 4 échange de charge (exactement comme en spectroscopie laser
colinéaire). Un faisceau laser est envoyé colinéairement au faisceau d'atomes pour effectuer

un pompage optique (voir Fig. 16).
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Figure 16 : pompage optique sur le lithium 9.
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Par exemple, dans le cas du lithium, tous les atomes sont sur le niveau F=1. La traversée du
faisceau dans un champ magnétique intermédiaire les polarise dans un état m; =-1/2 (voir Fig.
8). Les atomes ainsi polarisés suivent leur trajet jusqu'a I'instaliation NMR. Pendant ce temps,
la polarisation des atomes est transférée au noyau grice a l'interaction hyperfine. Ceux-ci sont
finalement implantés dans un cristal qui contient entre autres le matériau a implanter. On
effectue alors un balayage radiofréquence autour de la fréquence de Larmor et on compte les
électrons de décroissance radioactive a 0° et 180° ceci pour chaque pas de radiofréquence. On
obtient un spectre d'asymétrie dont on peut extraire la valeur absolue du moment magnétique
et la valeur du moment quadrupolaire si on identifie les transitions (voir Fig. 17). En effet, la
différence d'énergie entre deux niveaux m et m-I peut s'écrire en fonction des moments

magnétiques et quadrupolaires comme 7 :

3¢V,,0 1
AE=E -E ., = H, —— 255 x3cos?@ —1) m+— |, 1
m o Em =818y, 4‘,(2[_1) ( )( 2} (1)
ou Hp est le champ extérieur, V,, le champ cristallin, 8 l'angle d'asymétrie et / le spin du
noyau. On appellera la fréquence de Larmor vi=Ig/lpinio/h et la fréquence quadrupolaire

Vo=e2V,_ 0, /h.

Nili=%)
|
- 1,7~ ) f
2
T 18- £ 5.7
& =
g, g
< 194 ;
1.8 B.0-
40 20 O 20 40 kHz 40 20 © 20 40kHz
Tifférence en friquence Différence en fréquence

Figure 17 : Spectres B-NMR des lithiums 8 et 9%,
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1) Moments magnétiques

Gréce 3 la relation (1) nous pouvons déduire que la fréquence de Larmor (entre m= -1/2 et
m=1/2) est la troisiéme raie en partant de la gauche pour le lithium 8 et correspond a la
fréquence centrale pour le lithium 9 (voir Fig. 17). Avec cette mesure et grice a la
connaissance antérieure de (’Li), on peut déterminer précisément Hy. Le moment
magnétique du lithium 9 est obtenu par la fréquence centrale du spectre d'asymétrie qui

conduit & la valeur absolue du facteur g;.

2) Moments quadrupolaires

Ayant identifié les transitions du spectre d'asymétrie (Fig. 17), on effectue des
différences des fréquences et la fréquence de Larmor s'annule (relation (1)). Il ne reste donc
plus que la partie quadruopolaire. Le champ cristaliin V,, éant impossible & mesurer
directement, on doit connaitre le moment quadrupolaire d'un autre isotope du lithium et
effecer une mesure d'asymétrie sur ce noyau. Clest ce qui a été fait sur le lithium 7
(VQ(7LE)=54.7(3) kHz et IQ,("Li)l=37.0(8) mb). On obtient ainsi les deux moments
quadrupolaires cherchés : 10,(°Li)|=28.7(7) mb et IQ,(°Li)|=25.3(9) mb *. 1l 2 également &té

effectué une mesure du moment quadrupolaire sur le lithium 11 : 1Q,("/Li)|=31.2(5) mb ™.

En conclusion, cette méthode est trés puissante puisqu'elle permet d'accéder & des
moments quadrupolaires trés faibles et surtout parce qu'elle permet de travailler sur des
niveaux atomiques de spin J=1/2 puisque J n'intervient pas directement dans l'extraction du
résultat. Cela permet de faire des mesures dans de nombreux noyaux légers qui ont en général
une configuration atomique relativement simple ou méme d'effectuer des mesures directerent

sur des ions mono chargés.

II. La méthode ABMR (Atomic Beam Magnetic Resonance)

L'étude de I'interaction faible est un probléme fondamental en physique nucléaire. Une
grande partie de cette force est due 3 la contribution des neutrons. Or, toute observable

intervenant dans la fonction d'onde des neutrons est trés difficile 4 mesurer directement car
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ces particules ont une charge nulle. L'anomalie hyperfine est un moyen d'atteindre ce type de
grandeur dans la mesure ol elle permet de quantifier I'influence de la distribution magnétique
nucléaire sur la structure hyperfine. En effet, si on a une idée précise de la répartition
volumique du magnétisme dans le noyau, on pourra alors étudier des effets de non-
conservation de parité dans des séries isotopiques et mieux connaitre la contribution des
neutrons 4 la fonction d'onde nucléaire.

L'étude de l'effet Bohr-Weisskopf consiste 2 mesurer la constante magnétique de
structure hyperfine A et le facteur gyromagnétique nucléaire g, 4 haute précision pour en faire
le rapport (voir 1% partie § ILA.3). Une des méthodes les plus précises pour atteindre cet
objectif est sans doute l'expérience ABMR sur des atomes de spin atornique 1/2 c'est-a-dire ol
la contribution magnétique intervient seule dans la structure hyperfine. En appliquant un
champ magnétique moyen sur l'atome, on peut utiliser la formule de Breit-Rabi (voir 1%°

partie § IV.C) pour extraire g;. A est obtenu en mesurant la différence d'énergie des 2 niveaux

hyperfins de 1'état fondamental atomique.

A. Principe expérimental
Les ions monochargés doivent étre séparés en masse par un accélérateur de type
ISOLDE. Ils sont ensuite neutralisés dans un état de spin atomique 1/2. On les polarise avec
un faisceau laser par pompage optique et on effectue un balayage radiofréquence en présence
d'un ou plusieurs aimant suivant gu'on mesure A ou g,. On ré-effectue un pompage optique et
on détecte la fluorescence émise. Le systéme expérimental est représenté schématiquement

figure 18.

B. Mesure de A
Pour mesurer A, on utilise uniquement I'aimant C en champ faible (voir figure 18). Le
niveau hyperfin F=1 étant rempli par le premier pompage optique (voir figure 19}, on balaye
la radiofréquence quand les atomes passent dans l'aimant C. A chaque fois que la fréquence v,
correspond 3 une transition Am=0 ou *1, V'atome est excité sur le niveau F=2. Le deuxi€éme

pompage optique viendra alors exciter ['atome et on détectera, avec un photomultiplicateur, un




190

nombre de photons de désexcitation proportionnel 2 'intensité de la raie de radiofréquence.
On obtient un spectre dont la raie centrale domne exactement Ay (voir *”). Comme

Av=A(I+1/2), on en déduit A avec une précision de 107
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séparatear

Figure 18 : Systéme expérimental ABMR *%

Figure 19 : Pompage optique et balayage en fréquence en champ faible pour la mesure de A.

C. Mesure de g;

En champ intermédiaire, l'énergie de chaque nivean Zeeman s'écrit comme :

oW, oW 4m
W, =m0 H,+ OJH +x°
Y P A i e
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Prenons 2 transitions RF de AF=0 (dans chaque multiplet et donc correspondant & des my
opposés) faisant intervenir les mémes paires de m (par exemple m=0—m=1 pour m=1/2 et

me=1—3m=0) pour my=-1/2 : voir figure 21). Comme Am=1 et-l,ona:

W dmn 4
Viuz :gsﬁ8H0+§2U [\/}+ Hox x? ”J3+Wm2+ x»&ng et

oW, 4
Voo =8 Mgy~ & [Ji + 2??’1 x+xt 14 ;;ﬂrlx+ xzj{.

La différence dv=2upHog/h. Si on connait précisément Hp, on extrait simplement g; en

mesurant ces deux fréquences.

La triple boucle RF

Il s'agit donc de mettre en €vidence ces deux transitions et on utilise pour cela 3 champs

magnétiques : 2 faibles et un intermédiaire (voir Fig. 20).
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Figure 20 : Dérail des 3 boucles pour la mesure de g; .

Le premier pompage optique est utilisé pour peupler complétement le niveau F=1 (voir Fig.
21). En champ faible, les électrons se répartissent uniformément sur les 3 niveaux Zeeman du
fondamental,

La radiofréquence qu'on va appliquer sur les boucles A et B entre les niveaux m=0 et m,=0a

é1é déterminée par la mesure de A (elle correspond & Vap sur la figure 21).
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a3
a2

=12

Figure 21 : mesure des 2 radiofréquences v, avec le double pompage optique.

a)

b)

c)

Si l'¢lectron est sur le premier nivean m=1, le passage des atomes dans la boucle A
(champ faible) ne l'excitera pas sur le niveau supérieur (v,p n'agit pas). On effectue un
balayage en radiofréquence de la boucle C avec application d'un champ intermédiaire (les
niveaux se sont alors écartés). Lorsque la fréquence correspond a v.? (Fig. 21), I'électron
sera excité sur le niveau m=0. En arrivant dans la boucle B qui posséde exactement le
méme champ faible que A (les niveaux se sont resserrés), I'atome sera excité sur ['état F=2
grice a la radiofréquence vap. A la sortie de ces 3 boucles, les atomes pourront étre excités
par le deuxiéme pompage optique et on détectera avec le photomultiplicateur, un nombre
de photons proportionnel a l'intensité de 1a transition Am=1.

Si I'électron est sur le niveau m=0, le passage des atomes dans la boucle A les excitera par
Vap sur l'état m=0 supérieur. Dans 'aimant C, le balayage en fréquence effectué l'excitera
i v,/ sur le nivean supérieur m=1. Dans l'aimant B, la fréquence vip ne pourra pas
l'atteindre et faire redescendre 1'électron sur un niveau de F=1. A la sortie de la triple
boucle, le pompage optique permettra la détection d'un nombre de photons proportionnel a
l'intensité de v,’.

Si enfin I'électron est sur le niveaun Zeman m=-1, l'atome ne verra pas v,z dans la boucle
A. Dans 1a boucle C, il ne verra ni v, ni v lorsqu'on balaiera la fréquence. 1l restera donc

sur m=-1 d'ou il ne sera pas excité sur F=2 par v,z dans la boucle B.
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La différence v,°-v,' permet d'extraire g; si on connait Hy. Celui ci est mesuré avec une sonde
NMR qu'on introduit dans la boucle C. On obtient ainsi une précision de 10°® sur le facteur

gyromagnétique.

En conclusion sur ce type de mesure, les expériences ABMR sont extrémement
délicates 4 réaliser 4 cause dune part de la triple boucle : les trois champs magnétiques ne
doivent absolument pas s'interpénétrer. D'autre part, les expériences en ligne imposent de
neutraliser un faisceau de 60 kV d'énergie vers des vitesses thermiques. Cette étape est

effectuée avec une énorme perte en efficacité.

III. La double spectroscopie laser et RF avec des trappes.

Le principe des trappes & ions ayant ét€ longuement détaillé dans le cours de David
Lunney, nous montrerons simplement les applications que cette technique peut fournir a
I'étude de la structure hyperfine. Ce sont des expériences qui sont effectuées sur des ions
monochargés et donc les transitions laser utilisées pour le pompage optique se situent dans
I'uv.

Lorsqu'on utilise une trappe de Paul, la précision qu'on atteint grice i un balayage
radiofréquence est telle qu'on peut caractériser la structure hyperfine compléte de l'atome.
Ceci permet d'atteindre les interactions octupolaire et hexadécapolaire noyau-électron.
Cependant, il faut pour cela que les spins du niveau atomique fondamental de l'ion et du
noyau soient supérieurs ou égal a 2 (voir 3y,

Lorsqu'on utilise une trappe de Penning, on a accés, grace au champ fort, au facteur

gyromagnétique nucléaire et donc a I'anomalie hyperfine.

A. Détermination de la structure hyperfine compléte
Ce type d'expérience donne accés au moment magnétique, au moment quadrupolaire,
au moment octupolaire et au moment hexadécapolaire du noyau. On utilise pour cela une

trappe de Paul i l'intérieur de laquelle réside un faible champ Zeeman. Par ailleurs, comme le
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balayage en fréquence est effectué sur des micro-ondes (ou radiofréquence) et que ce type de
longueur d'onde est trés grand devant I'amplitude du mouvement des ions dans la trappe (~10
cm >> ~1 mm) on n'a pas d'effet Doppler au 1% ordre. C'est ce qu'on appelle 'effet Lamb-
Dicke qui est extrémement bien détaillé dans le cours de David Lunney.

L'expérience est effectuée selon le méme principe que pour la mesure de A avec la
méthode ABMR. Les ions piégés dans la trappe sont soumis a un pompage optique laser UV
qui va vider un niveau hyperfin pour en remplir un autre. Une fois que I'on ne détecte plus
rien sur le photomuitiplicateur, le niveau inférieur est plein. On peut alors envoyer le balayage
en radiofréquence qui excitera tous les niveaux Zeeman du niveau hyperfin. A chaque fois
que la valeur de la fréquence correspondra a une transition Zeeman, l'atome sera excité sur le
niveau supérieur et le laser, toujours présent, ira peupler le niveau hyperfin sunivant. On
détectera alors un nombre de photons proportionnel a l'intensité de la raie Zeeman (voir Fig.
22).

F=132 /

-i3z
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A 41 +1172

g Radio-fréquence

-1172

Fa 02

54 E=712
F 512
F 372

Figure 22 : Pompage optique et balayage en fréquence entre F=11/2 et F=13/2.

Toutes les transitions permises sont ainsi obtenues et le centre de gravité du spectre est
fonction de A, B, C (constante octupolaire de structure hyperfine) et D (constante

hexadécapolaire). On effectne au moins 4 mesures sur 4 piveaux hyperfins et on déduit ces
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constantes a haute précision. En effet la largeur d'une raie étant d'une centaine d'Hertz, on

obtient des précisions de l'ordre du Hz sur des transitions d'une dizaine de GHz (voir 32)).

B. Mesure du facteur g;

On utilise pour cela une trappe de Penning et le champ appliqué a la trappe (= 6 T)
provoque un effet Paschen-Back sur les niveaux hyperfins des ions piégés. Comme pour la
méthode ABMR, on étudie des ions dont le spin électronique de 1'état fondamental est 1/2
pour n'avoir que la contribution magnétique des électrons. La figure 23 représente

1'éclatement d'un niveau J=1/2 sous l'effet d'un champ fort.

m m, m,
2 in
H 172
— 0 -122 2
F
-1 =372
-2 =32
= 1— '1”2 - m
¢ 12
i 352

Figure 23 : Effet Paschen-Back sur un niveau J=1/2.

L'énergie de chaque sous niveaux peut s'écrire : Wpp = pgHom, g; — pgHom, g, + Amym,;

Pour le niveau F=1 et m=0: WPB(F=1,m=O)=—-12-pBHOgJ _%#BHOEI —%_
. 1 1 A
Pour le nivean F=2 et m=0: W, (F =2’m=0)=5ﬂ3H081 +E#BH081 -

La transition entre ces 2 niveaux : v(0 — 0)= gpHog, + UpH o8, -
On !'obtient par un balayage en radiofréquence de la méme maniére qu'avec la trappe de Paul

(sur toutes les transitions Am=0) : elle correspond 4 la fréquence centrale du spectre.
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Pour déterminer g; on doit connaitre Hy et g;. Ces deux paramétres (indépendant de l'isotope
émdié) sont obtenus sur un isotope pair-pair voisin dans lequel il n'existe pas de structure
hyperfine (/=0) avec le méme type de balayage radiofréquence. Entre 2 niveaux Paschen-

Back (1/2 et -1/2 par exemple) on mesure Av, = uzH,g,. Comme la fréquence cyclotron

des 10ns dans une trappe Penning w.=(e/m)H; peut étre mesurée trés précisément, on en

déduit H, puis g;. On remonte alors 3 g; qu'on peut extraire avec une précision de 10 (voir
33))

En résumé sur ce chapitre, la double spectroscopie laser+radiofréquence permet
d'augmenter considérablement la précision de la spectroscopie laser seule. Par la méthode P-
NMR on mesure des moments quadrupolaires a haute précision ce qui est idéal pour les
éléments légers et ies noyaux proches des couches magiques.

Par la méthode ABMR, on peut étudier 1'anomalie hyperfine par la mesure de la constante
magnétique de structure hyperfine et du facteur gyromagnétique nucléaire a haute précision
(10°).

En utilisant des trappes, on peut avoir accés au quatriéme ordre de la structure hyperfine dans

le cas des trappes de Paul et au facteur g, pour des trappes Penning.
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CONCLUSION

Nous avons montré dans ce cours que la spectroscopie laser est un outil puissant et
spécifique pour déterminer des constantes fondamentales en physique nucléaire. Cette
méthode originale permet de mesurer les moments nucléaires des noyaux ainsi que leur
variation du rayon de charge indépendamment des modéles nucléaires (du moins en ce qui
concerne p; et 8<r’>). Elle est donc un complément indispensable & la spectroscopie
nucléaire puisqu'elle regarde le noyau "de l'extérieur'.

Nous avons exposé deux techniques principalement utilisées en spectroscopie laser :
la spectroscopie colinéaire directement sur un faisceau produit par un séparateur d'isotopes, et
la spectroscopie par ionisation résonante couplée & la désorption d'atomes (exemple de
t'expérience COMPLIS) qui permet 1'étude des noyaux réfractaires non produits par un
séparateur d'isotopes. La spectroscopie laser telle qu'elle est utilisée avec COMPLIS possede
de nombreuses applications notamment pour les sources d'ions laser. En effet, dans un
séparateur en masse, plusieurs éléments peuvent coexister dans un méme faisceau isobarique
et souvent un élément d'intérét peut &tre noyé dans un élément parasite de méme masse. Si on
sélectionne & la source le Z intéressant en lionisant par plusieurs étapes laser, 1'éi€ément
parasite restera sous forme d'atome et ne pourra pas étre accéléré. On aura donc un faisceau
parfaitement pur de Z et de A donné. Cette perspective est trés attrayante pour les projets de
production de faisceaux exotiques riches en neutrons. Les éléments produits par fission
peuvent étre séparés en masse mais les isobares sont tellement nombreux qu'il sera nécessaire
de les séparer trés sélectivement et donc par laser.

Une autre application de la spectroscopie laser est la double spectroscopie laser +
radiofréquence. Elle permet d'augmenter considérablement la précision sur les moments
nucléaire. On peut par exemple mesurer les moments quadrupolaires des noyaux légers ou de
ceux proches des couches magiques (de l'ordre de la dizaine de mb) par la méthode f-NMR.
Pour 1'étude de l'anomalie hyperfine, fondamentale pour une meilleure caractérisation de la
fonction d'onde du neutron, la méthode ABMR permet de mesurer A et le facteur gr a haute
précision. Enfin, grice a l'utilisation des trappes a ions, on peut obtenir une précision de 10°

sur la mesure des constantes de structure hyperfine A et B. On peut également mesurer, quand
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les spins le permettent, la contribution octupolaire et hexadécapolaire 4 la structure hyperfine
ce qui permet d'atteindre des grandeurs jamais mesurées directement dans le noyau. Un tel

programme peut éire mis en application sur les accélérateurs de faisceanx exotiques type
SPIRAL.
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COUPLAGE NOYAU - CORTEGE ELECTRONIQUE
ET

EXCITATION DU NOYAU PAR DES LASERS INTENSES

J.F. CHEMIN® - V. MEOT®

a) CENBG - BP 120 - Le Haut-Vigneau 33175 GRADIGNAN Cedex
b) CEA/DIF/DPTA/SPN - BP 12 - 91680 BRUYERES-LE-CHATEL

I- INTRODUCTION

Nous proposons dans ce cours d’étudier 1'influence du corteége €lectronique sur les
processus d’excitation et de désexcitation du noyau dans les atomes et les ions. Cette
influence est la conséquence du couplage des deux parties du systéme, €lectronique et
nucléaire, par l'interaction électromagnétique que l'on sait décrire depuis longtemps. Les
développements nouveaux dans ce domaine résultent des progrés expérimentaux qui
permettent anjourd’hui de pouvoir produire en quantité suffisante tous les éléments de la
classification périodique dans tous les états de charges, jusqu’a des ions “nus”. Il est alors
possible de suivre de maniére continue, I’évolution de la décroissance d’un systeme nucléaire
en fonction du nombre d’électrons liés au noyau. Ainsi, certains mécanismes de décroissance
quelquefois envisagés de longues années auparavant, ont-ils pu étre mis récemment en
évidence. La premiére partie de ce cours est consacrée 2 I’étude de ces phénomenes.

Par ailleurs, les développements spectaculaires des lasers de puissance au cours de la
derniére décennie permettent la création en laboratoire de plasmas trés chauds, dont 1'une des
caractéristiques est d’&tre constitués par des ions trés chargés, hors de I'état fondamental, dans
lesquels le couplage entre la partie électronique et la partie nucl€aire dans un méme ion peut
induire une excitation du noyau 2 la suite de la décroissance du systéme électronique. La
deuxiéme partie du cours est consacrée aux expériences dans ce nouveau domaine.

Au cours du développement des deux parties de ce cours on verra que les dynamiques de
la partie électronique, et de la partie nucléaire d’un atome, ou d’un ion, ne peuvent pas étre
dissociées. Elles doivent au contraire étre traitées globalement comme un systéme pour lequel
les deux parties peuvent échanger de 1’énergie, un peu 2 la maniére d’un circuit électrique
oscillant dans laquelle I’énergie est alternativement stockée dans la partie selfique ou la partie
capacitive du systéme.

II - RELATION ENTRE LES LOIS D’ECHELLES DANS LES SYSTEMES ATOMI-
QUES ET DANS LES SYSTEMES NUCLEAIRES

I1.1 Dimensions relatives
- Systéme nucléaire

Le rayon des noyaux, supposés sphériques en 17 approximation, évolue en fonction du
nombre de nucléons A selon la relation :

1/3
I =T, A

our,~1.2fm (2.1)
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- Systéme électronique
Pour un systéme hydrogénoide de numéro atomique Z, la probabilité de présence d’un

¢lectron a une distance 1 du centre du noyau s’exprime a partir de la fonction d’onde qui décrit
I’ état €lectronique, Opim(1).

2 2
lon,Lm @] = |on (D) Yon1 (6,0) 22
Les fonctions @n(r) et ¥i,(0,0) représentent respectivement la partie radiale et la partie

angulaire de la fonction d’onde pour un champ central.
Dans le cas général, @y s’écnit en fonction des polyndmes de Laguerre L}, :

1
2 |n=-1=-D! =Zr ( 2Zr N+l | 2Zr
O ==3 e e @3)
n“ \[n+D nag | nag o

La valeur moyenne de T pour une orbitale électronique (n,1) est :

= :—12-[3n2—1(1+1)] X a—z"— (2.4)

=53 10%cm Jhoestla

oll a, est le rayon de Bohr de I'atome d’hydrogéne © a, =
nm, €
constante de Planck, m, et e sont respectivement la masse et la charge de 1’électron.
Pour des états s, 1 = 0, la probabilité de présence de 1’électron en fonction de la distance r
au centre du noyau s’amortie exponentiellement.

2Zr

o] e "o 2.5)

La comparaison des relations (2.1) (2.4) (2.5) montre que le recouviement du systéme
¢lectronique avec le noyau augmente avec le numéro atomique et décroit avec le nombre
quantique n. Il apparait donc évident que les perturbations engendrées par le cortége
électronique sur les propriétés nucléaires sont plus faciles 4 mettre en évidence dans des
noyaux lourds en considérant les électrons les plus proches du noyau a savoir les électrons K
et L. Ces conclusions sont peu affectées par les effets relativistes qui ne somt pas pris en
compte dans les relations ci-dessus.

I1.2 Niveaux d’énergie électronique et nucléaire
- Systéme électronique
Pour un systéme hydrogénoide, en négligeant les effets relativistes, les niveaux d’énergie

du spectre discret d’un €lectron dans un champ coulombien s’obtiennent a partir de I’équation
de Schrédinger.
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Mg 22e4 _ 13,6 Zz
h 2
znz,@[”&] n
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Dans I'état 1s, cette énergie évolue en fonction du numéro atomique entre 13.6 eV et
100 keV. Une description relativiste du systéme ne modifie pas de maniére sensible ce
domaine de variation. L’énergie totale de 1’électron dans un systéme hydrogénoide est alors
obtenue & partir de ’équation de Dirac.

~1/2

2 {1+

E.=mec 2.7

Zg,
r:—|vc|+1{1<2 —(Zo)

o est la constante de structure fine. L’énergie dépend alors directement du moment
. . . . o1
angulaire total j 4 travers le nombre quantique relativiste K = + 3

Dans le cas général, 1'énergie des électrons dans un atome ou dans un ion ne peut pas étre
obtenue de maniére analytique en raison de l'interaction entre les différents électrons du
systtme. Les méthodes habituelles d’approximation faisant intervenir un champ self-
consistant, Hartree-Fock, Dirac-Fock. Multiconfiguration Dirac-Fock, sont alors utilisées pour
déterminer les fonctions d’onde des états €lectroniques et leur énergie [1].

- Systéme nucléaire

Dans un modéle de particules indépendantes, le calcul des niveaux d’énergie d'un
nucléon dans un potentiel harmonique donne pour valeur :

En=(N + %) B, avec R~ 50 A7 (MeV)

Contrairement & ce qui passe pour le systéme électronique, ol les énergies réelles sont
proches de celles fournies par (2.6}, le couplage des nucléons dans le noyau et les modes
d’excitations collectifs qui en résultent entrainent une grande dispersion des ¢énergies
d’excitation du noyau. A titre indicatif, on recense plus de 400 (2000) états excités localisés a
moins de 50 keV (de 100 keV) au-dessus de 1’état fondamental sur 1'ensemble des noyaux
connus. Le premier nivean excité de plus basse énergie connu se situe 4 3,5 £ 0,5 eV dans
“*Th alors que le premier niveau excité dans O™ se situe 2 6 MeV. Cette grande dispersion
des énergies d’excitation des états nucléaires permet d’envisager des atomes pour lesquels le
systeme nucléaire et le systéme électronique sont en résonance. Nous reviendrons sur ce point
aux chapitres V et VL.

I1.3 Comparaison des durées de vie relatives des états excités du cortége et du
noyau

Un état atomique excité retourne vers 1’état fondamental soit par émission de photons,
soit par des transitions non radiatives encore appelées Auger ou Coster-Kronig lorsque les
€électrons mis en jeu appartiennent 4 la méme couche. La constante de temps associée au taux
de remplissage d’une lacune dans une couche donnée est appelée durée de vie du trou. A cette

durée de vie est associée une largeur en énergie de l'état excité I', qui est la somme des
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largeurs partielles de désexcitation radiative I', et non radiative I'.. Les transitions radiatives
dominent lors de la désexcitation des trous dans les couches profondes des atomes moyens et

——ra—. Par exemple, pour

lourds. Le rendement de fluorescence o correspond au rapport ol
atlor

un trou dans Ia couche K d’un atome Z = 50, wx = 0.875.
Les transitions radiatives dans les systémes atomiques sont essentiellement des

transitions dipolaires €lectriques E1. En utilisant des fonctions d’onde hydrogénoides non
relativistes pour décrire les états électroniques initial n, et final n’, le taux de transitions

dipolaires d’un €tat n’ vers un état n est donné en fonction de I'énergie de la transition E; . en

eV et de la force d’oscillateur £, [2].

Apn=4,3107 (Eyn)? fn 5

c : P 1
La durée de vie d’un trou 1, est donnée par T, = —E‘A——
n’n

n’>n

R S —
. ]

10— '8 \'\ _
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Figure 1
Durée de vie d'une lacune en couche K dans un atome
en fonction du numéro atomique [3]

La figure 1 montre la variation de la durée de vie d’un trou dans la couche K en fonction
du numéro atomique. Ici le calcul tient compte des effets relativistes et des transitions non
radiatives. La largeur en €nergie de 1’état excité, I'x = A/1y, varie 4 peu prés comme Z*. Pour
un atome Z=30 on obtient I'~ 10eV soit une durée de vie de l'état excité 1s,7x =6
10",

Les transitions M1 et E2 interviennent également dans la désexcitation des systémes
atormiques. Néanmoins, elles n’ont réellement d’importance sur la vie moyenne d’un état
excité que si des transitions E1 sont interdites par les régles de sélections. Pour la transition
2s — 1s par exemple, la désexcitation par M1 entre alors en compétition avec une
désexcitation par €émission de 2 photons E1.
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La durée de vie d'une lacune est une des caractéristiqgues en temps du systéme atomique.
Un autre temps caractéristique qui intervient fréquemment pour décrire les collisions ion-
atome est donné par t, = #/E° ol E” est I’énergie de liaison de 1’électron. Ce temps est de
I'ordre de grandeur de Ia période d’un électron sur l'orbite de Bohr correspondante. 11
correspond aussi au temps qui est nécessaire & un électron pour adapter son mouvement a une
perturbation du potentiel coulombien qui le lie au noyau. Si la perturbation du potentiel se fait
pendant un temps trés supérieur a t,, la perturbation est adiabatique. A D'inverse, elle est
soudaine, comme dans le cas d’une désintégration f§ du noyau.

La durée de vie des systémes nuciéaires excités, couvre un domaine temporel
considérable selon 1’énergie d’excitation et la structure particuliére des états considérés. A
titre d’exemple, le premier nivean excité du ®Be décroit par émission de deux particules
alphas avec une vie moyenne Ty, ~ 102 alors que le premier niveau excité du 8173 a une
durée de vie de plusieurs milliards d’années et constitue 1’état dans lequel on trouve le Ta
dans ]a nature.

Certains mécanismes d’excitation du noyau dans les réactions nucléaires sont
différenciés en fonction de leurs caractéristiques temporelles. Ainsi on distingue des
mécanismes d’excitation directe, profondément inélastique, par formation d’un noyau
composé, pour des interactions allant de 10" 2 10™%. Ces temps sont du méme ordre de
grandeur que les temps t; — 10°'s et tx — 107%. Cette concordance a été exploitée pour
mesurer la vie moyenne des systémes nucléaires excités en utilisant une méthode connue sous
le nom de I’horloge atomique [4]. L’interaction nucléaire modifie 1’énergie des rayonnements
X atomiques émis au cours de la collision. La formation d’un noyau composé est signée par
I’émission d’un rayonnement X,,. dont I’énergie est caractéristique du nombre de protons dans
le noyau composé. La mesure du taux de rayonnement X,. émis durant la réaction permet de
déterminer le rapport entre la vie moyenne du systéme nucléaire excité et la durée de vie d’un
trou dans une couche électronique. Dans le cas de réactions profondément inélastiques, le
temps de formation d’un état nucléaire intermédiaire, avec un nombre de protons bien défini,
est trop court pour donner lieu a des états stationnaires du systéme électronique. On a alors
t < t < Tg et le rayonnement X émis présente un spectre continu, appelé rayonnement
moléculaire. La probabilité de création d’un tron dans I'orbitale de la quasi-molécule formée
au cours de la collision dépend du temps pendant lequel le noyau projectile et le noyau cible
échangent des nucléons. La mesure de la probabilité d’excitation du systéme €lectronique
permet de remonter au temps de contact des noyaux [3].

I - L’EXCITATION DU CORTEGE ELECTRONIQUE

II1.1 Généralités

L’étude des effets du cortdge électronique sur la désexcitation du noyau requiert de
considérer le noyau et les €lectrons qui I’entourent comme un systéme unique. Le systéme est
défini au départ par I'ensemble de ses caractéristiques nucléaires et de ses caractéristiques
électroniques. Ce systtme change d’état si la partie nucléaire évolue ou si la partie
électronique évolue. Le taux de décroissance du systéme, (A,} est déterminé par la somme des
taux de décroissance du noyau A, et du cortége électronique A,.

1't"-"}\'11'*“;kal

Pour étudier I'influence de !Penvironnement électronique sur les propriétés de
décroissance du noyau, il faut perturber le cortége électronique. Cette perturbation s’effectue
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en portant I'ion dans un état de charge q. L’ionisation du cortége électronique modifie
I'énergie d’interaction entre le noyau et les électrons du cortége. Cette perturbation peut Etre
significative si ’on considére que I'énergie totale de liaison des électrons dans un atome de
numéro atomique Z, calculée dans le modéle de Thomas-Fermi est donnée par [6] (page 291):

E.=20.8Z"" (eV)

En général, apres ionisation, le systeme électronigue n’est pas laiss€ dans 1’état d’énergie
fondamental de I’ion de charge q. Il en résulte que la perturbation apportée au systeme dépend
non seulement de 1'état de charge q mais aussi de la configuration particuliere des électrons
liés.

Pour étudier I'évolution d’un tel systéme il faut évidemment se placer dans des situations
ou le noyau et le coriege €lectronique sont simultanément excités dans le méme atome. La
section efficace pour produire le systéme est donc le produit d’une section efficace de réaction
nucléaire par une probabilité d’excitation du cortége électronique au cours d’une méme
collision. Cette probabilité d’excitation atomique peut &tre trés variable selon le mécanisme
de la collision, I’énergie, le numéro atomique du projectile et de la cible. Par exemple, la
probabilité de créer un trou dans la couche K d’un atome de Sn au cours d’une réaction de
fusion-évaporation induite 3 4 MeV/uma par un Ni sur une cible de Fe est de 2.107%. Elle est
seulement de 10” dans une réaction nucléaire induite par des protons de 12 MeV sur une cible
de Sn. En revanche, la probabilité d’obtenir un ion Te avec un état de charge 46" dans une
réaction d’excitation coulombienne du noyau de Te & 25 MeV/uma par une cible de Th est de
I'ordre de 0,2. La probabilité de création de lacunes dans les couches K, L, M lors de
collisions induites par des particules légéres H" ou He™ a ét€ tabulée dans plusieurs
approximatjons [7]. L’extension de ces calculs 2 des ions lourds a été traitée par Meyerhof et
Taulberg et al [8]. L’effet des réactions nucléaires sur la probabilité d’ionisation d'un systéme
a été étudié par Meyerhof et Chemin et I’on peut pour ce sujet se rapporter aux articles de
revues [4], [9].

II1.2 Ionisation d’un projectile par passage dans une cible solide ou gazeuse

Cette technique est la plus utilisée pour obtenir des ions lourds trés chargés. A la sortie
de la cible, I’état de charge obtenu dépend de la compétition entre les processus d’ionisation
[7] et de capture d’électrons [10]. La détermination de la distribution des &tats de charge du
projectile apres la cible requiert également la connaissance des sections efficaces d’excitation
entre couches et des taux de transition entre états excités. En suivant Rozet et al [11], on
définit a partir des sections efficaces élémentaires de chacun des processus mentionnés ci-
dessus, des sections efficaces de gain d'électrons, G, et de perte d’électrons, Ly, dans une
couche particuliére n du cortége électronique. On peut alors écrire un systéme d’équations

différentielles couplées définissant I’évolution de la fraction des ions Y3 ayant q lacunes
dans une couche n en fonction de la profondeur de pénétration dans la cible. Pour des ions
lourds de grande énergie il suffit de considérer les électrons dans les orbitales 1s, 2s, 2p,
correspondant & 13 termes Ygq. La figure 2 montre les résultats obtenus par cette méthode

pour des ions Kr & 35 MeV/uma traversant une cible mince d’aluminium. La comparaison
entre les résultats expérimentaux et les estimations théoriques démontre la fiabilit€ de ces
prédictions dans un large domaine d’énergie.




207

100 T T T T T T

V. R B Y W |

1

—
<>

Charge-state fraction (%)

i 1edl

|

11 ) |
10 100 1000 10000
Target thickness {ug cm?)

Figure 2
Distribution de I'état de charge des ions Kr d’énergie 35 MeV/uma a la sortie
d’'une feuille d’épluchage en fonction de I'épaisseur traversée [11]

IIL.3 Etat de charge dans un plasma

Une alternative pour produire des ions lourds multichargés consisie a générer un plasma
avec un laser de puissance et une cible solide ou gazeuse. Le plasma formé est un ensemble
globalement neutre d'ions et d’électrons. Le plasma est “chauffé” par I’énergie apportée par la
radiation laser pendant la durée de l'impulsion. L’énergie du laser est essentiellement
absorbée par un mécanisme de Bremsstralhung inverse. Des détails sur le chanffage du
plasma sont donnés au chapitre VI.

La durée de I'impulsion dépend des lasers utxhses Pour des lasers dits de pu1ssanca elle
couvre un large domaine allant de quelques 107 %s (laser fs) a quelques 107 s (laser CO,).
L’énergie dans chaque impulsion est également variable, entre quelques 10° 37 et plusieurs
centaines de Joules (voir plus pour un laser tel que Megajoule). Les propriétés des plasmas
délivrés par ces lasers sont trés différentes en fonction de la durée d’impulsion, de la forme de
I'impulsion (Gaussienne, rectangulaire,...), de la longueur d’onde de la radiation laser et de
Péclairement de la cible.

L’éclairement, en (W/cm®), qui représente l'intensité (en W) divisée par la surface
d’interaction au niveau de la cible (tache focale} est la caractéristique essentlelle qui
détermine les propriéiés des plasmas créés. On obtient par exemple 10'® W/em® pour un laser
de 10 ml, 30 fs, focalisé sur 30 pm®  la longueur d’onde courante de 1,06 um ; 10" Wicm?
pour un laser de 300 J, 10 ns, A = 1,06 pm focalisé également sur 30 um? et seulement 3
10"*W/em? pour un laser 300 mJ, 10 ns, A = 1,06 pm et une tache focale de 900 pmz.

Le degré d’ionisation, la température du plasma, la densité ionique peuvent €tre calculés
a partir de codes numériques traitant 1’évolution hydrodynamique du fluide en trois
dimensions en fonction de la durée de I'impulsion et de I'éclairement. Il existe également un
certain nombre de relations analytiques simples, déduites de modeles & une dimension en
supposant que les composantes du plasma sont a Péquilibre thermodynamique local (ETL),
qui permettent d’obtenir les ordres de grandeur de I'état de charge moyen, de la température
et de la densité.
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Pour une température T donnée, dans un plasma & ’équilibre la distribution des états de
charges peut étre calculée a partir de 1’équation de Saha :

n br_ yd
g+l _br Lexp| —or
ng by KT

Dans laquelle nq et ng.1, be et b, sont respectivement les densités d’ions et les facteurs
statistiques associés a la configuration de r et de r — 1 €lectrons liés, dans les états de charge q
et q + 1, % le potentiel d’ionisation associé a la configuration des r électrons liés, T la
température du plasma a I'équilibre, k la constante de Boltzmann. La figure 3 présente le
résultat de I’état de charge moyen obtenu a partir de 1’équation de Saha pour des 10ns U en
fonction de la température du plasma T.

Population

: : 3 -
15 20 25 30
ETAT DE CHARGE

Figure 3
Distributions calculées de 1’état de charge des ions Uranium dans un plasma pour
des températures T = 5 eV (tirets), T = 20 eV (1rait plein), T = 100 eV {pointillés) {12}

IV-INFLUENCE DE PETAT DE CHARGE SUR LES DECROISSANCES RADIO-
ACTIVES

Les modes de décroissances nucléaires par capture électronique (CE), par émission [3 et
par Conversion Interme (CI) font directement intervenir le couplage entre le noyau et le
cortege €lectronique. On peut donc attendre des effets significatifs de la variation de I’état de
charge ionique sur la période de demi-vie des atomes radioactifs.

IV.1 Décroissances isobariques

Le calcul du taux de décroissance du systéme atomique fait intervenir les fonctions
d’onde de I'état final yr et de I’état initial y; du systéme couplées par un hamiltonien
d’interaction Hir (électrofaible ou électromagnétique). L'élément de matrice correspondant Vi
est donné par :

Vie =<y |Hy [w; > (4.1)
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Les fonctions W et y; s’expriment comme un produit des fonctions d’onde décrivant la
partie nucléaire y;,s et la partie électronique ¢ r du systéme.

L’ionisation affecte directement les fonctions ¢; ¢ de 3 manieres différentes :

a) I’ionisation modifie le taux d’occupation des couches électroniques dans le systéme
initial

b) I'ionisation modifie la partie radiale de la fonction d’onde décrivant chacun des états
du systeme. Elle modifie la probabilité de présence des €lectrons en fonction de la distance au
noyau, en perturbant le potentiel coulombien qui résulte de la distribution des charges
nucléaires du noyau et des autres électrons. Pour chaque état de charge, il faut refaire un
calcul Hartree-Fock pour connaitre les fonctions d’onde ¢; (1) a utiliser dans ’expression
(4.1).

¢) I'ionisation modifie I’énergie totale d’interaction entre les €lectrons et le noyau. Cette
énergie totale fixe I’énergie disponible dans la désexcitation de 1’atome radioactif considéré.

Ces 3 effets sont toujours & considérer simultanément. Cependant, leur influence
particuliere sur le taux de décroissance est plus ou moins importante selon les cas considéres.
Considérons un systeme dans I’état initial All- ou l'indice I regroupe 1’ensemble des
i
propriétés nucléaires dans 1'état initial et I’indice 1; représente le nombre d’électrons liés dans

F

I'état initial. De méme, soit A, I'état final du systéme. Soit BiI et Bf les sommes

respectives des énergies de liaison des électrons dans les atomes neutres de numéro atomique

Z; pour I’état initial et Z; pour 1’état final. Soit Bi et Bff la somme des énergies de liaison
1

des 1; et 11, électrons liés. La configuration des r;, rr électrons n’est pas nécessairement la
configuration fondamentale.

Les décroissances nucléaires B~ et capture électronique CE s’écrivent en fonction des
symboles précédents :

AiN'Zi)*—> AE_N_]'ZiH)-P e—+_‘?e
1 - f

(NZj) (N+1,Z;-1)
Aq = Arf +v,

L’énergie maximum disponible dans la décroissance s’écrit en fonction des €nergies des
masses atomiques des atomes neutres M, MF -

Q=" -MF)e? +B{ -B))~(B] -B]) (4.2)

La somme des deux premiers termes au second membre de (4.2} représente la différence
des masses des noyaux.

Dans le cas ol la décroissance prend place entre des états nucléaires excités E" et EV il
faut rajouter dans I’expression du Q de réaction un terme (E¥ —EF).

On note que si la décroissance B s’effectue dans un atome neutre alors 1 =7 et
1r =r1; = Z.1. Dans le cas de la CE pour un atome neutre t; = Z; et ry = 1; — 1 = Z¢. L’énergie de

liaison de I’électron capturé est comprise dans le terme BE. .

Pour les décroissances B* I'expression du Q de la réaction doit tenir compte de la
formation d’une paire électron-positron :
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Q¥ =Qr-2mC’ (4.3)

Dans le cas ou les ions dans I'état initial et dans I’&tat final sont immergés dans un
plasma, les énergies Bé et Bf; sont affectées par la densité des électrons libres qui entourent

les ions au moment de leur décroissance. Le terme correspondant, appelé “dépression du
continuum” peut étre important dans le cas de plasmas trés denses rencontrés dans certaines
conditions astrophysiques [13], [14].

L’examen de la relation (4.2) montre immédiatement que des effets importants, dus a
I'ionisation, sont attendus si le premier terme, qui correspond au Q de la réaction dans I’atome
neutre (r; = Z;), n’est pas beaucoup plus grand que le troisieme terme qui, lui, correspond a la
variation de I’énergie de liaison apportée par I'ionisation du systéme. A la limite on voit que,
dans certains cas, la valeur de Q calculée a partir de 1a relation (4.2) peut devenir négative $i
la somme des deux premiers termes (c’est-a-dire la différence de masse des noyaux) est, en
valeur absolue, plus petite que la variation d’énergie due 2 I’ionisation. Dans ce dernier cas,
une valeur négative signifie un changement de radioactivité du systéme.

Pour les décroissances isobariques, le taux de décroissance du sysieme A' — AT, AT, est
donné par [14] :

AF=In2x I;—‘F 4.4)

t

ot la fonction f; dépend du type de transition 3, (permise, super permise, interdite au premier
ordre) et contient I’information sur la partie nucléaire du systéme. Cette fonction est supposée
non perturbée par une variation de I’état de charge ionique et prend donc la valeur utilisée
pour la décroissance de 1’atome neutre.,

La fonction Fir correspond 4 la partie leptonique du systeme. Elle fait directement
intervenir le Q de la réaction et dépend directement de 1’état de charge. Dans le cas de la
capture électronique d’un électron s, et pour une transition permise, 1’expression de Fir a une
forme simple.

mec2 +Qir

2
meC

Fp =% O rpﬁl {(0) x 4.5)

ou G varie de 0 a 1I’unité en fonction du taux d’occupation de la couche.

Quelques exemples vont nous permettre de montrer les effets de 1’ionisation sur le taux
de décroissance radioactive.

1. Cas du’Be

La décroissance du "Be vers le “Li se fait 2 100 % par CE avec une période Ty = 53
jours. Dans I’atome neutre Q= 0.862 MeV. Sa valeur est trés supérieure au terme d’ionisation

BiI ~BF - 0,2 keV et donc les effets relatifs & la variation d’énergie sont trés petits. En

revanche le taux de capture d’un €lectron sur les couches L et K est directement proportionnel
au nombre d’électrons liés sur ces couches. En conséquence le "Be*, qui ne possede plus
d’électrons liés, est un €lément stable gue I"on retrouve dans le rayonnement cosmique.

Le seul mode de décroissance du "Be** correspond 1 la capture par le noyau d’un électron
libre.
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"BH L 4y,
capture

électron libre

Le taux de capture au continuum dans les plasmas stellaires a ét€ calculé par Bahcall
[15]). 11 constitue I'une des données essenticlles entrant dans la détermination du flux de
neutrinos solaires de haute énergie. Ce processus de CE d’un électron libre n’a jamais été mis
en évidence en laboratoire.

2. Cas du*Fe

17/0-

Figure 4
Schéma de décroissance du noyau
de “Fe

Qpe 98 cale
—IME)
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Le >*Fe, dans I’état fondamental, décroit vers >Mn essentiellement par émission B* en
compétition (2 %) avec une CE. Dans ’atome neutre la période est Ty =85mn et
Qce = 3,98 MeV. Le terme d’ionisation B vaut 2,8 keV et représente moins de 0.1 % de la
valeur de Q. Il a une contribution négligeable sur la valeur de FF et sur le taux de
décroissance quel que soit I’état de charge. Etant donn€ le rapport Acg/Ag.., la variation de Ty
correspondant 4 la fermeture totale du canal de désintégration par CE dans le BFe* est de
I’ordre de 2 %.

En conséquence, pour un ion complétement ionisé, la période doit rester tres
voisine de celle de 1’atome neutre ce que confirment les résultats expérimentaux [16] sont
donnés dans le tableau 1.

Le Fe présente un état isomérique (19/2) situé a 3040 keV au-dessus de I'état
fondamental (7/27) qui décroit également vers le *Mn. La décroissance par CE du ™
représentant une fraction petite de la décroissance par 7, la période de 1'état isomérique n’est
pas affectée par 1’état de charge.

SSF 626+
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TABLEAU 1
| Noyau TS neutre Tlclec 26+) TP® mesuré (26")
minutes minutes minutes
> Fe® 8,51 (2) 8.73 (8) 8.5 (3)
“Fe™ | 2.58(4) 2,58 (4) 2,48 (5)

Périodes de décroissance du " Fe dans Iétat fondamental ’Fe*' et duns U'étar
Isomérigue 3Fe™ dans un atome et dans un ion nu

3. Cas du'®py**

Dans la nature ’atome de "**Ho décroit a 100 % par CE vers 1atome stable de '“Dy. La
valeur de Ty pour '®Ho neutre est ~ 10%ans. La valeur de Qce = 2,3 keV, particuliérement
petite, autorise seulement la capture des électrons de la couche 3s.

Electron Capture Bound B - Decay

neutre 572

Q) s=50.3 keV
772" ' 7

Q=23 kevV
572 EC crmclemo--
163 163 163 66t 163 6%
w2y o DY eHo

Figure 5
Schéma de décroissance du '®Dy pour un atome neutre
et pour un ion nu [17]
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Dans le cas de '**Ho, pour un atome neutre, le terme Q est plus petit que la différence
des énergies de liaison dans Jes atomes de '®Dy et '**Ho (2°™ terme du second nombre de
I’équation (4.2)). Il en résulte que pour un ion de ' Ho hydrogénoide ou complétement
épluché, le Q de la réaction évalué 2 partir de 1’équation (4.2) prend une valeur négative. La
signification physique de cette valeur négative est simplement que '$3Ho%* constitue Iétat
stable du multiplet isobarique A = 163 pour des ions dans 1’état de charge q = 66. En revanche
I'1on 163Dy66+ est un sysiéme instable, lﬁ?’Dyﬁ‘s‘r ne peut pas décroitre vers 163086+ par une
décroissance f~ avec émission d'un électron dans le continuum. En revanche, un mécanisme

de décroissance B ol I’électron émis par le noyau vient occuper une orbite liée, non occupée,
1s (EX = 65,13 keV) ou 2s (E3, = 16,5 keV) dans le '“Dy est possible. Ce mécanisme porte
le nom de décroissance [J” liée. Son existence a été prédite par Daudel et al dés 1947 [18] et sa
mise en évidence expérimentale a été faite par Jung et al [19] en 1992 dans le '®Dy**. La
période mesurée du '®Dy*®* est de 47 jours, en excellent accord avec les prédictions
théoriques.

La décroissance [ liée s’écrit symboliquement :

i B~ lide 1 ¢

L’ antineutrino émis est monoénergétique. Le nombre d’électrons liés dans I'état final
Ir = 5 + 1. La radioactivité By, apparait comme le mécanisme inverse de la capture

€lectronique. Cette décroissance Bje peut avoir lieu dans tous les systtmes émetteurs }~ a la
condition que 1’orbitale liée ne soit pas complétement remplie. Néanmoins la modification de
la période apportée par cette nouvelle voie de décroissance n’est réellement importante que
dans le cas ol I’énergie de liaison de I’électron capturé est voisine du Q de Ia réaction dans
I’atome neutre.

Takahashi et Yokoi ont calculé la variation de la période d’un certain nombre d’éléments
placés dans des plasmas stellaires denses des températures de plasmas variant entre 5 107 °K
et 5 10° °K et des densités d’électrons libres 10*°cm™ <1, < 10’em™ [13].

IV.2 Décroissances électromagnétiques
Généralités sur la conversion interne

Le processus de conversion interne nucléaire, au cours duquei un noyau excité transfére
directement son énergie aux électrons K, L, M, etc... qui entourent le noyau est 'un des
exemples les plus caractéristiques du couplage entre le cortége €lectronique et le noyau. Le
graphe de Feynmann représentant cette interaction est donné sur la fig. 6. Le formalisme
complet de cette interaction étant développé dans un autre cours nous ne rappellerons ici que
certains résultats essentiels.
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Figure 6

Graphe des interactions pour une conversion interne sur la couche K. Les doubles
lignes se rapportent au noyau. Les lignes simples se rapportent
au cortége électronique

Au cours du processus, un €lectron lié dans I’état initial est émis dans le continuum.
L’état de charge du systéme s’incrémente de une unité. L’énergie, le moment angulaire total
et la parité du systéme doivent étre conservés.

L’énergie de 1'électron dans le continuum, E., est donnée en fonction de I'énergie de la

transition E, et de 1'énergie de liaison de I’électron converti E? sur une orbitale i par :
_r _.Eb
E.=E,-E} (4.6)

Selon le caractére (Electrique ou Magnétique) et la multipolarité de la transition = L, le
moment angulaire de I’électron dans le continuum lf en fonction du moment angulaire orbital
dans I'état initial 1;, obéit aux régles de sélection :

Transition magnétique (ML) [L-L|-1<l <L +1+1 L+1+]¢ impair
Transition électrique (EL) |[L-Ll <l <L+l L+L+1f pair 4.

La désexcitation du noyau par CI étant toujours en compétition avec 1’émission ¥ (sauf
pour les transitions entre états 0F, 0" ou seule la CI est permise) on définit un coefficient de
conversion interne (CCI) partiel correspondant & chague couche (ou sous-couche) €lectroni-
que mise en jeu :

=i (4.8)

ol A; et Ay sont respectivement les taux de décroissance de 1’état nucléaire excité par émission
d’un €lectron de la couche i et par émission de rayonnement v. La période correspondant a la
décroissance du niveau par interaction électromagnétique (en omettant le processus de
création de paires e”, &) est alors :

0,693
Typ= —"—— 4.9
2 X 0+an) (4.9

oit o définit le CCI total :
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Ot = 2 o (4.10)

En négligeant les termes “dits intérieurs” (voir cours sur 'interaction €lectromagnétique),
o; s’écrit pour une transition magnétique d’énergie @, de multipolarité L, entre 2 états
€lectroniques de spin j; et jr [20], (€éq. 10.135 — page 372).

2 411

- . o 2
(2 +D2jr + D ( L w2
M)=Tawn 3, 1L(L+l§ 1212 e | 84607 Rege
K:

ou a est la constante de structure fine et n; le nombre d’électrons sur la couche 1.
La sommation s’étend sur tous les états ¥’ du moment angulaire relativiste permis par les

reégles de sélection. K et K’ sont reliés & j; et jr par les relations j; = [k - 172, jr={x’| - R

Dans cette expression Ry représente I’élément de matrice radial. Il met en jeu les
fonctions d’onde radiales de 1’électron dans 1'état initial 1ié (défini par x) et dans I'état final
du continu défini par (x’), couplées par le champ électromagnétique représenté par la fonction

de Hanckel Hi (cr). et r sont respectivement I’énergie de la transition et la distance au
centre du noyau.

La fonction Hi (kr) décrofit trés rapidement avec le produit (kr). Cette propriété explique

que pour des transitions magnétiques, quelle que soit la couche sur laquelle I'électron est
converti, seule la partie de la fonction d’onde de 1’électron comprise entre 1’origine et le rayon
de la couche K, joue un réle significatif dans la détermination de o;(M) [20], (figure 10.4 page
409). Cette remarque, associée 2 la valeur de la densité électronique pour les différentes
couches électroniques (cf. Ch II) explique qualitativement pourquoi le CCIL, ox(M1), est
systématiquement plus grand que o {M1), lui méme plus grand que cm(M1). Elle explique
aussi les différences trés importantes des valeurs de oy pour les sous couches Lj, L;, Lz et la
dépendance tres forte des coefficients oty , oy, , &, en fonction du coefficient de mélange

multipolaire (M1, E2 par exemple).Ces propriétés sont a la base de 'utilisation de la CI en
spectrométrie nucléaire pour déterminer la multipolarité des transitions nucléaires et le
coefficient de mélange multipolaire d’une transition, quantit€és qui sont difficilement
accessibles par d’autres méthodes [21].

Effet de 'ionisation

L’expression (4.11) montre que les effets de 1’ionisation du systéme atomique sur la
valeur de o, et donc sur la période du niveau, sont les mémes que pour les décroissances
isobariques :

a) L’ionisation modifie la valeur de EP.Elle entraine une variation de I’énergie E.
{éq 4.6) qui intervient directernent sur la fonction d’onde de I'électron dans le continuum et

sur la valeur de 1’élément de matrice radial. La fonction d’onde radiale d’un électron
) . 72K 2
d’énergie E. = 5

, pour les petites valeurs de (kr), est de la forme ([6], page 133):

[
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1+1 1
2k r
== _~ | 4.12
Pl Vn(21+1)u[ao} (4.12)

avec la condition de normalisation I: Ok P r2dr= 8(k’-k) (4.13)

D’autre part, la relation (4.6) impose que Ey > E? pour que la CI ait lieu sur une couche
(i) donnée. Nous verrons an paragraphe suivant les effets particuliers qui apparaissent

pourEY<Eib.

b) L’ionisation modifie la fonction d’onde électronique de 1’état initial , en modifiant
le potentiel coulombien vu par 1'électron. Plus le degré d’ionisation est important, plus le
champ coulombien vu par les électrons restants s’approche de celui du noyau seul. Pour les
€lectrons des couches intemnes K ou L, la partie de la fonction d’onde radiale au voisinage du
noyau, qui intervient dans le calcul de I’élément de matrice Roe, n'est que faiblement
perturbée par 'iomisation. Cette variation est beaucoup plus faible que la variation de
Pénergie de liaison de ces mémes électrons qui, pour un degré d’ionisation identique, dépend
de la modification de la fonction d’onde sur 'ensemble des distances entre 1’électron et le
noyau. Ce résultat est illustré sur la figure 7 qui montre la variation de la densité de
probabilité de 'électron 1s dans un atome neutre de Pb et dans un ion Pb hydrogénoide.

Densite 1s

(=) * a.a1 Q.02 Q.03 .09 Q.05 a.Q

Figure 7
Densité de probabilité 47 rZ/go(,)f, pour un électron 1s dans un atome neutre
de Pb et dans un Pb™'* (hydrogénoide) en fonction de r exprimé
en unité atomigue (ua)

Les fonctions d’ondes @(r), normalisées & I’unité dans les deux cas, sont le résuliat
d’un calcul relativiste compler. Dans la région r < 0.01 ua, qui intervient dans le calcul de
I’élément de matrice R v, la différence entre les deux fonctions reste toujours
inférieure a 1 % {22]

¢) Enfin, le taux d’occupation d’une couche (sous-couche) électronique donnée (i) an
moment de la CI intervient directement dans I’expression de ;. En premiére approximation
on peut dire que ¢; est simplement proportionnel 4 n;.
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Aspects expérimentaux

L’influence de 1'ionisation du cortége €lectronique sur le coefficient de CI, et sur la
période de décroissance nucléaire, sera abordée a partir d’exemples correspondant a
différentes expériences.

Cas de ¥ Au

La premiére expérience de I’effet de I’ionisation sur le coefficient de CI a été faite dans
le systéme 97Au. Le 17 état excité de Au (J'=14") décroit vers I’état fondamental
(JF = 3/2") par une transition M1 de 77 keV. Dans ce systéme, la CI sur la couche K est en

principe interdite car E2> E, La période du niveau excité dans 1’atome neutre est

TT ;2 = 1,91 ns. Pour un faisceau de '*’Au, dans un état de charge moyen g = 9,5 on mesure

T? ;,52 = (1,84 +0,10)ns [23]. A Dincertitude expérimentale prés, la période Ty pour I'ion est

la méme que celle dans 1’atome neutre. Cet exemple démontre que les fonctions d’onde des
électrons L et M sont peu affectées par le fait d’avoir enlevé 10 électrons périphériques 2 I’ Au
comme on pouvait le prévoir a partir des résultats de la figure 7.

Cas de ’Fe

Un second exemple concerne P'effet de ’ionisation sur la vie moyenne du niveau a
14 keV dans le >'Fe. Dans 1’atome de > Fe les CCI O et oy valent respectivement 7,68 et
0,79. La vie moyenne de cette transition M1 a été étudiée par Phillips et al [24] pour des &tats
de charge du Fe compris entre 19 et 25. Les valeurs obtenues sont reportées dans le tableau 2.
Entre les valeurs q = 0 et q = 23, le coefficient de CI sur la couche K varie de 2 % seulement.
La contraction de la fonction d’onde de I’état initial au voisinage du noyau en fonction de g
est ici pratiquement compensée par la diminution de 1’énergie, E., de I’électron dans le

continuum résultant de I’ augmentation de I’énergie de liaison E ?S .

La valeur de T2 pour un ion de SFe hydrogénoide est particulidrement intéressante
dans la mesure ol elle montre que des effets particuliers de la structure atomique se reportent
sur la valeur de o. Pour I'ion Fe***, le couplage du spin nucléaire J' = 3/2 au spin électronique
jL = 1/2 entraine la formation d’états hyperfins F = 1 ou 2. Les régles de sélection (4.7)
montrent que ¢ donné par I’expression (4.1) est la somme de 2 termes qui correspondent a
des électrons de moment angulaire dans le continuum de valeurs permises Iy = O et l;=2. En
raison du faible recouvrement de la fonction ¢’onde 1 = 2 avec la fonction d’onde de I’état
initial 1s, le terme associé &4 1 =2 dans ok est environ 10 fois plus petit que le terme associé 2
I = 0. La CI de la transition avec émission d’un électron 1 = 0 ne peut coupler que 1 état
hyperfin initial F' = 1 et I'état hyperfin final FF = 1/2. La désexcitation de état F = 2 vers
F=1/2 requiert nécessairement I’émission d'un électron 1 =2.

On découvre ici que le coefficient de CCI a2, et la période du niveau nucléaire T{7,,
dépend du détail de la configuration électronique. Pour le méme état de charge, q = 25, de
I’'ion STFc, la période du niveau a 14 keV a deux valeurs trés différentes selon le sous-état

hyperfin. La mesure donne pour T, = 78 ns, une valeur proche de celle dans I’atome

neutre en accord avec le calcul, alors que Tj),, calculée a une valeur 10 fois plus grande.
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TABLEAU 2
q 0 20 23 24 | 25F=11| 25F=2
T (ns) 98 97 96 100 78 -
mesurée
Ty (ns) 98 - - 107 82 901
calculée

Valeurs de la période du 1°" niveau du ' Fe en fonction de I'état de charge
telles que mesurées par Phillips [24]

Dans les exemples précédents il apparait que, méme pour des degrés d’ionisation trés
€levés, 1a période de I’état nucléaire change relativement peu aussi longtemps que le taux
d’occupation par les électrons de la couche considérée n’est pas directement affecté.

Si I'ionisation affecte directement le taux d’occupation, les effets sur la durée de vie du
niveau peuvent &tre spectaculaires. Par exemple, le noyau de "Kraun premier état excité 07
qui ne peut décroftre vers I’état fondamental de spin 0" que par CI. La largeur Iy est nulle en
raison des regles de sélection sur I’émission 7y qui interdit les transitions monopolaires. Pour
un ion de "Kr complétement épluché, le systtme dans I’état excité 0 est stable. Cette
propriété a été récemment utilisée au Ganil pour transporter un faisceau d’ions sur plusieurs
meétres [25].

Cas de B°U

Un autre exemple conceme 25U dont le premier niveau excité, situé a 76 eV au-dessus
de I’état fondamental, décroit par une transition E3. La période de ce niveau dans I’atome
neutre est de 27 mn. Le coefficient de CI de cette transition sur les couches 6p, 6d est estimé
théoriquement : ¢ ~ 10%°. La configuration électronique de ’atome neutre d’Uranium est
[He] (6p° 5f'° 6d* 7s%. On constate immédiatement que pour un ion 250, dans Iétat de
charge q = 25, 1a Cl est impossible puisque les couches 6d et 6p sont vides. En conséquence la
période du niveau excité est augmentée par un facteur ~ 10°° et devient supérieure 2 la période
du niveau fondamental de **°U.

V- VARIATION DE LA PERIODE DANS LE '>>Te EN FONCTION SON ETAT DE
CHARGE

V.1 Blocage de la conversion interne

Le noyau de '*Te posséde un premier état excité (3/2)" situé 4 une énergie de 35,4915
keV au-dessus de ’état fondamental (1/2)". La décroissance du nivean (3/2)" s’opére par une
transition M1 qui est convertie sur la couche K (o = 11,92) et sur les couches externes
(op, =14 op,, =0.18). La valeur du coefficient oy = 13,65 + 0.55 dans ’atome neutre

correspond 3 une période T,,, = 1,496 ns. Le coefficient de mélange, §° = 8.7 10”, entre les

composantes M1 et E2 a été établi a partir du rapport entre les intensités des raies de
conversion L, Lo, L3 [26].
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Figure 8
Energie de liaison d’un électron 1s du Te en fonction de I’état de charge calculée
a partir de différents codes Hartree-Fock relativistes.
L’énergie d’excitation de ["étar 3/2% de "> Te est également indiquée

La variation de 1’énergie de liaison des électrons 1s en fonction de 1’état de charge d’un
ion Te est donné sur la figure 8. Les calculs ont ét€ faits pour des ions Te dans leur
configuration fondamentale. Ils prennent en compte les effets relativistes et les effets de QED.
L'incertitude sur ces calculs est estimée a2 1 eV. On constate que pour la charge q = 45

I’énergie de liaison d’un électron K, E% devient supérieure & 1'énergie de la tramsition

Ey = 3549 keV. D’apres la relation (4.6) la CI sur la couche K doit &tre interdite
énergétiquement 3 partir de cet état de charge. Le taux de décroissance du niveau (3/2)” est

alors fixé par la CI sur la couche L, qui reste peuplée pour cet état de charge, et par le taux A,
d’émission de photons.

AU =+ A =R (1 + of) 5.1

La période du nivean Tl':'f;44 s’accroit en principe fortement au passage par 1’état de
charge q = 45 et ce bien que les états €lectroniques 1s soient toujours occupés.

(1+o7)

T, =T (5.2)

(+ag)




220

La condition d’état de charge pour laquelle E} > E, définit la charge critique du systéme
gc- On parle alors du blocage de la conversion interne.

Mise en évidence expérimentale du blocage de la CI

Pour amener le Te dans des états de charges q = q. = 45, on utilise la méthode
d’épluchage par une fenille mince de *2Th. La traversée de la cible par le faisceau de Te 2 25
MeV/UMA permet également de porter une fraction des noyaux de Te dans un état excité par
interaction coulombienne avec les noyaux de Th. Les états excités du noyau de Te
décroissent en partie vers le premier état excité dans un temps de lordre de 10™’s. On
mesure ensuite la période T{, de décroissance du niveau (3/2)" vers le fondamental en

fonction de I'état de charge q 4 1’aide d'un spectrometre magnétique.

Les détails expérimentaux sont donnés dans les références {27,28].

La variation de Tﬁ,z , pour des €tats de charge 44 < g < 48 est donnée dans le tableau 3.

Il apparait que le blocage de la CI sur la couche K se produit bien, mais senlement a
partir de la charge q = 47 pour laquelle la configuration €lectronique du Te est 1s” 25° 2pyp.

La valeur calculée de T} est peu différente de la valeur Tj,, . Ce dernier résultat est en
accord qualitatif avec les considérations précédentes montrant que, aussi longtemps que la CI
reste permise sur la couche K, la valeur du coefficient de CI ax évolue peu avec 1'état de
charge, en raison de la faible dépendance de la fonction d’onde électronique 1s au voisinage
du noyau avec le degré d’ionisation des couches externes.

En revanche, les valeurs mesurées de T, et T,/> sont en profond désaccord avec les

valeurs calculées pour un coefficient g = O correspondant a une valeur de la charge critique
Qe = 45.

TABLEAU 3
Charge | Ti» (mesurée ns) | T, (calculée ns)
0 1.49 1.49
44 1.65
45 <2 8.0
46 2+1 8.3
47 6t1 8.5
48 112 10.3

Valeur de la période T, du 1° niveau du 'Te en fonction de ['état
de charge des ions

V.2 Conversion Interne entre états liés du cortege électronique

Le graphe de Feynmann associ€ a la CI (figure 6) peut s’interpréter comme ’interaction
entre un photon virtuel émis par le noyaun, interagissant avec un électron du corteége
€lectronique et entrainant 1’ionisation du systéme. Le méme graphe aurait été obtenu pour
décrire 1’ionisation d’un systéme atomique par une source de photons réels. Il est bien connu
que, disposant d’une source de photons réels dont 1’énergie est accordable, il est possible
d’ioniser !'atome si l'énergie des photons est supérieure an potentiel d’ionisation, mais
également d’exciter le systéme électronique, si 1'énergie des photons est inférieure au
potentiel d’ienisation. Dans ce cas, un électron, initialement sur une orbite interne (E;) est
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promu vers une orbite plus externe (Ef) non occupée, & la condition que I'énergie du photon
incident soit gxactement égale i la différence des énergies E; — Er = Eir. En réalité, la condition
“exactement égale” doit tenir compte de la largeur naturelle de I’état de trou I, augmentée de
la largeur naturelle de 1’état I'v. La condition réelle est donc :

Eif-(ri;rfJgE,sEf—»[ri;rf) (5.3)

Transposé a des photons virtuels, ce raisonnement permet d’envisager un mécanisme de
CI au cours duquel un électron d’une couche interne, dont I’énergie de liaison est supéneure 4
’énergie de la transition nucléaire E,, est promu sur une orbite li€e vacante. La condition (5.3)
doit étre modifiée pour tenir compte de I’instabilité du niveau nucléaire dans 1’état initial par

Iintroduction d'une largeur I'{' :

P+ I+ T
2

I+ +T¢

Ei¢ - 5

<E,<Ei+ (5.4)

ol les indices a, et n référent respectivement 2 la partir électronique et nucléaire, du
systeme. Soit I la largeur totale I + I}* + I .

Par la suite nous appellerons ce mécanisme CI entre états atomiques li€s ou BIC (pour
Bound Internal conversion). On trouve aussi le nom de conversion interne résonante ou
conversion interne sous le seuil pour la distinguer de la CI interne normale ou usuelle.

Dans le cas du BIC sur la couche K dans les atomes moyens et lourds la largeur l“ia
correspond essentiellement a la largeur radiative associée a la transition atomique [2p — 1s].
Cette largeur est de 12 eV dans un atome de Te (figure 1). La largeur l“ia est trés supérieure 2

la largeur l“iIl associée & un état nucléaire dont la durée de vie est de 1'ordre de la

nanoseconde, I"in ~10%eV.

Evidemment les régles de sélection sur le moment angulaire et sur la parité s’appliquent
au BICde 1a méme maniére que pour une CI usuelle.

A partir des hypothéses précédentes, il est possible de définir un coefficient de CI associé
au processus BIC par la relation :

;LBIC rBIC

AT

CCB IC

(3.9)

AP est e taux de décroissance par BIC et TP 1a largeur correspondante

AT est le taux de décroissance par émission ¥ de 1'état nucléaire excité pour une
multipolarité donnée et T, la largeur partielle qui lui est associée. Par la suite nous
considérerons essenticllement des transitions de type M1.

L’état initial du systéme [i> est décrit par une fonction d’onde W; qui s’exprime comme
un produit de la fonction d’onde nucléaire décrivant I'état excité xi(r,) par une fonction
d’onde ¢(r) décrivant la partie électronique du systtme au moment de la CI. De la méme
fagon 1’état final du systéme |f> est décrit par une fonction d’onde V¢ ol interviennent la
fonction d’onde décrivant le noyau dans son état fondamental ¥«r,) et la fonction d’onde
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électronique de 1'état final apres la CI ¢«r). Les deux états |i> et |[f> sont couplés par
I'interrédiaire de I"hamiltonien d’interaction noyau-électron Hjy.
Le taux de transition par BIC s’écrit alors en fonction de la largeur totale I'.

ABIC _ L —; |<f(Hgli> P (5.6)
(Ei¢ —E,)? +[E

Pour la conversion inteme usuelle le rapport
i>|?

<fiHy

2! (5.7)

Ty

correspond exactement a la définition du coefficient de conversion o (eq. 4.11) ol ¢xr) est
alors la fonction d’onde de 1’électron émis dans le continuum avec une énergie E.. Cette
fonction d’onde est normalisée dans I’espace des impulsions ou dans I'espace des énergies par
la condition (4.13).

Dans le cas du BIC, et par analogie avec la théorie de la conversion interne normale, on
définit Ajr qui se calcule avec les mémes méthodes numériques que le CCI usuel :

|<f’ Hie Ii>l2
TE——-—-———

A= 2
Iy

(5.8)

¢r(r) est 1a fonction d’onde de I’électron promu dans un état 1ié n’, I, ¥’. La condition de
normalisation de cette fonction d'onde :

- 2
.[o o (1) 4rr? dr =1

entraine que Ajr dans le cas du BIC posséde les dimensions d’une énergie.

BIC

1e coefficient de conversion interne entre les états liés [i> et [f>, o s’obtient en

fonction de Ai; [29] -
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a) b)
Conversion Conversion interme
interne lige
continuum
E=0

Is —
Is
E’< E EP> E.
1s Y 18"~ 7
@ Changement d'état de charge @ Emission d'un X
n's > pp
@ Emissiond'un X @ Emission d'un X
2p > 1s p = 1s
Figure 9

c)
Pas de conversion
inteme

[§ e
E° > E,
L L'énergie E , est trés diftérente
d'une énergte E1slnsdans le systéme

atomigue

Représentation schématique du processus de CI sur la couche K pour une transition M1
en fonction des énergies relatives de la transition nucléaire E, et de la transition atomique Ej

a) conversion interne usuelle E, > E;’S

b) Conversion interne lide E, < Ei’s et il existe dans le systéme atomigue un état vacant

tel que EES - E}’S ~E* %

c) Ey< E}’S il n’existe pas d'état vacant pour lequel la condition de résonance puisse

tre vérifiée. La désexcitation du niveau nucléaire par Cl est bloquée
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A
R L S (5.9)

ol le terme J représente le défaut de résonance entre I’énergie de la transition nucléaire et
V'énergie de la transition atomique.

3 =E,- Ey (5.10)

La démonstration de la relation 5.9, dans le cadre d'une théorie perturbative suit point par
point celle utilisée pour le calcul de Pyger — paragraphe 6.1, formulation de 1’effet du NEET -
a condition d’échanger I’état initial et 1'état final du systéme.

Le coefficient de conversion interne 1ié pour une transition nucléaire a partir d’un état |i>
s’obtient en sommant sur tous les €tats |f> accessibles satisfaisant aux regles de sélection sur
le moment angulaire équation (4.7) :

BIC _ BIC
o; _; o (5.11)

Le nombre d’états qui interviennent dans la sommation dépend beaucoup de leur
localisation par rapport au seuil d’ionisation.

Si la différence d’énergie (EP - E,) est petite, les états accessibles sont des états

caractérisés par un nombre quantique principal n’, qui est grand. Ces €tats sont appelés états
de Rydberg. Cette situation correspond au casbde la figure 9. La densité de ces états,

Ll

p(Ep) = % s’obtient facilement a partir de la relation (2.6) en supposant une fonction
f

hydrogénoide, ot Z est remplacé par une valeur Zs qui dépend du degré d’ionisation de I’ion.
Si p(Eg) est grand, la somme discréte dans 1’expression, (5.11) peut étre remplacée par une
intégrale sur I’énergie E¢ et on retrouve, a la limite des n trés grands, une valeur du coefficient
de conversion o' exactement égale a celle obtenue 2 partir de I’expression du coefficient de
CI usuelle, dans laquelle on a utilisé 1’approximation asymptotique de la fonction d’onde
radiale de !"électron libre pour des énergies E. tendant vers zéro [29].

A Pinverse si (EP- E,) est grand, les miveaux d’énergie des états finals susceptibles
d’entrer en résonance sont des niveaux caractérisés par des valeurs de n’ petites. La différence
d’énergie entre deux niveaux successifs (E;-.y — Eyr) est importante. Dans la sommation sur
les états [f> de ’expression (5.11) un seul niveau est susceptible de contribuer de maniére
significative  la valeur du coefficient of'C et la probabilité pour trouver une condition de
résonance a l'intérieur d’un intervalle d’énergic de 'ordre de I" devient trés faible. Cette
situation correspond au cas c¢ de la figure 9. En revanche, dans le cas ot la condition de
résonance peut étre obtenue, le coefficient o peut prendre des valeurs trés grandes,
supérieures au coefficient de conversion usuelle en raison du trés fort recouvrement entre les
fonctions d’onde de I'état initial et de I’état final. Ceci est particuliérement vrai pour des
transitions M1 qui relient des états électroniques 1s et n’s.

L’analyse des résultats obtenus pour le 125Te en fonction de I’état de charge (tableau 3)
reflete ces différentes situations.

Pour le Te*®, la configuration électronique dans ’état fondamental est 182 25°. La

transition atomique 2s — 1s étant trés ralentie, Iz largeur I est proche de zéro et la largeur
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I'=T" + I est trés petite. On obtient un coefficient o”'“ — 0. Le niveau nucléaire décroit

alors par émission de photons M1 et par conversion interne normale sur la couche 2s. La
durée de vie mesurée correspond bien i une situation de blocage de la CI sur la couche K.

Pour le T¢*'*. La configuration électronique de 1'état fondamental est 1s* 2 2pi /o-La

largeur radiative du trou K, estimée a partir du nombre d’électrons sur la couche 2p, est de

Pordre de 2 eV. L’étude de I'énergie des transitions Ejf = (E}JS —EE,S) ne montre aucune

résonance possible avec 1'énergie de la transition E,. Le coefficient o' est donc voisin de
zéro en accord avec le résultat expérimental et 1’on retrouve une situation pour laquelle 1a CI
sur la couche K est bloquée.

Pour le Te*** 1a transition atomique dont 1’énergie Eis = (E)s — Exs) est la plus voisine de

I’énergie de la transition nucléaire correspond & I’excitation du niveau 6s. La différence
d’énergie & est alors de 60 eV, tres supérieure a la largeur I' ~ 4 €V. La valeur du coefficient
o€ calculée 3 partir des relations (5.9) et (5.11) est o®'® = 0,4. Cette valeur est trop petite
pour expliquer la période mesurée Ty, ~ 2 ns. Remarquons cependant qu’une imprécision de
60 eV sur le calcul de I’énergie de transition atomique conduirait 4 une valeur ofC = 240,
correspondant & la résonance exacte entre 1'énergie des deux systémes électronique et
nucléaire.
Pour le Te™ nous nous trouvons pratiquement dans le cas ol la différence d’énergie
entre deux niveaux (n’s) successifs, avec n’ ~ 19, est du méme ordre de grandeur que la
largeur "~ 6 eV. La relation (5.11) conduit & ¢ =509, qui correspond & une valeur
T2 =2,6 ns du méme ordre de grandeur que le résultat expérimental.

La détermination des énergies de transition atomique utilisées pour le calcul de o' a ét8
effectuée 2 partir de codes numériques Dirac-Fock prenant en compte tous les effets
d’électrodynamique relativiste. La précision sur les énergies calculées est estimée a queiques
eV. En revanche, dans ces calculs les ions Te sont supposés étre dans leur €tat atomique
fondamental 4 1’instant on a lien la CL. Cette approximation n’est justifiée que si la durée de
vie des configurations atomiques excitées a la sortie de la feuille d’épluchage est beaucoup
plus courte que la vie moyenne du niveau nucléaire excité. Ceci n’est pas toujours le cas.

Dans le cas du Te®™* et Te®™ par exem le, les configurations électroniques
P p gu

fondamentales sont respectivement 1s” 2s” 2p12/2 et 1s* 2s% 2p?,, 2p},, . Certaines configura-

45+

tions 1s* 2s*2p f,z 2p g /o avec (X +y) =2 pour Te*® et (x + y) = 3 pour Te™" ont des durées

de vie moyenne supérieures 4 la nanoseconde comme le montrent les taux des transitions
radiatives indiqués dans le tableau 4.

A chacune de ces configurations des électrons dans la couche 2p correspond un moment
angulaire j; différent, qui se couple au moment angulaire de I'état du trou créé en couche 1s
par la CI et au moment angulaire de 1’électron promu, dans un état n’s. L’énergie des
transitions possibles E;; entre un €tat initial 1s? 2s® 2p?, et un état final aprés conversion 1s' 2¢7
2p® 1’s’, se trouve fragmentée sur un intervalle d’énergie de plusieurs centaines d’eV. Cette
situation est explicitée sur la figure 10 pour une CI sur la couche K dans un ion Te** 15 257

2P%/z zpfwz-
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TABLEAU 4
Configuration ji | Energie d’excitation As™)
dominante ev
15> 2s% 2p2,, 0 0
20281 1
1s725°2p112 2p3r2 1 2769 1.410° > J=0
157 287 2p},, 2phs 2 2925 110" 53=1
182252 2p2, 2 5853 1.310° 5 J=1
1210° >¥=2
2 2 2
Is” 257 2p3;, 0 628,2 34108 5T=1

Moment angulaire total j; et énergie d’excitation par rapport & I'état fondamental des ions
Te** dans les configurations 1s° 25° 2p ?;’2 2p %’ ) - Le taux de décroissance par transitions

radiatives A est également porté pour chacun des états excités
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Figure 10
Effet du couplage des moments angulaires sur les énergies de transition dans le cas

d’une CI liée sur la couche K d’un Te** dans les configurations initiales 1 25* 2p1,, 2p},,

{(ji = 1 etj; = 2). Aprés conversion I'électron est promu sur le niveau 8s. Il apparait 8 énergies
de transition possibles dans un intervalle d'énergie de 47 eV. L'énergie 35704,9 eV est a
comparer a I'énergie de la configuration de U'état fondamental 35439 eV
et 2 Uénergie de la transition By = 354925 eV {30]
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Pour chaque niveau ns de l'électron dans I’état final et en tenant compte des 5
configurations métastables possibles 4 la sortie de 1a feuille d’épluchage on obtient au total 15
énergies de transition différentes qui correspondent 2 différentes valeurs de .

1l apparait alors impossible de définir, pour un état de charge donné de I’ion un coeffi-

cient P’ unique. Tl faut préciser en outre la configuration atomique de 1’état initial du Te, et

sommer sur tous les états de spin dans 1’état final qui définissent les énergies de la transition
atomique Ej.

En conséquence, il apparait également impossible de parler, comme nous 1’avons fait
jusqu’ici, de la vie moyenne T2 du niveau excité pour un état de charge particulier. A chaque
configuration €lectronique du Te correspond une période Ty, du niveau excité. Les valeurs
de T, peuvent étre trés différentes les unes des autres, et vouloir interpréter les résultats
expérimentaux en terme d’une période unique pour un état de charge donné perd son sens.

Une nouvelle expérience [31], a permis de mesurer le rapport (Nx  /Ny) du nombre de

rayonnements Xx (2p — 1s) au nombre de rayonnements gamma de 35, 492 keV €mis en vol
apres Iexcitation par la cible de Th du '*°Te dans les états 45" et 46*. La distance de vol, entre
5 cm et 70 cm, correspond & des temps de vol compris entre 0,6 ns et 10 ns. En supposant une
distribution statistique des électrons dans les états 2piz et 2psp 2 la sortie de la cible et en
utilisant des taux de transition atomique calculés pour chacune des configurations
électroniques excitées, on peut alors calculer le rapport N /Ny a partir des coefficients

ocglc. Les résultats expérimentaux du rapport N,/N, pour les charges Q = 45 et 46 sont alors

en excellent accord avec les résultats théoriques [32].

VI - EXCITATION NUCLEAIRE PAR UNE TRANSITION ELECTRONIOUE LIEE-
LIEE.

Une transition électronique se manifeste généralement par I'émission d'un photon ou d'un
électron Auger. Il existe en fait un autre type de transition dans lequel I'énergie de I'électron
est directement absorbée par le noyau. Dans cette catégorie de mécanisme, on distingue la
conversion électronique inverse™ dans laquelle un électron libre est capturé sur un état lié et
I'effet NEET (Nuclear Excitation by Electronic Transition) dans lequel une tramsition
électronique se produit entre deux niveaux liés. Dans ce cas, la transition ne peut se produire
que si 'énergie de la transition électronique est égale & celle de la transition nucléaire, aux
largeurs prés, et si les multipolarités et parités des deux tramsitions sont identiques. Son
processus inverse, I'effet BIC (Bound Internal Conversion), a été décrit précédemment.

VL1 L’effet NEET

Formulation

Leffet NEET est un processus du second ordre en « (constante de structure fine), proposé
par Morita® en 1973. La théorie de l'excitation NEET a été étudiée par plusieurs
auteurs™%*"3* D P Grechukhin et A.A.Soldatov*® ont montré que l'expression employée
par Morita pour I'Hamiltonien d'interaction électron-Noyau n'était pas correcte. En 1992
E.V.Tkalya" a calculé la probabilité d'excitation par effet NEET a partir des principes de base
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de I'électrodynamique quanttque (QED). Si I'on considére que le mécanisme de 'effet NEET
ne dépend pas de la fagcon dont l'état initial électronique a €té préparé, la probabilité
d'occurrence de l'effet NEET, dans le cadre de la théorie des perturbations, s'écrit:

I w?
PNEH=(1+_1:2_) T +T 2
1 (52+|: l-; Zi' )

—

(6.1)

N

ou:
I7et T sont les largeurs respectives des états €lectroniques initial et final.

0 est 1a différence d'énergie entre la transition électronique et la transition nucléaire.
6=(E -E)—(E,-Ep)
Les différentes énergies intervenant dans la définition de & sont explicitées figure 11.

W est I'élément de matrice d'interaction €lectron-noyau identique a celui intervenant dans le
calcul de l'effet BIC.

A2
W2 = |< f|Him];)|
2(L+1) 5
w2 =4 2_‘”N—<- 1o l> M 2 BB L

oll wy est 'énergie de la transition, My (@) 1’élément de matrice électronique et B(E(M) ;L)
le taux de transition réduit, électrique ou magnétique d’ordre L.

Dans le paragraphe suivant, nous allons établir ]a formule (6.1) et montrer les hypothéses
qui Jui sont sous-jacentes.

Dynamique de I’effet NEET

Considérons I’évolution du systéme avec le temps.

Si le systtme ATOME-NOYAU est isolé, la fonction d’onde W(1) vérifie 1’équation
d’évolution suivante :

ihEdt-|'~I‘(t)) =[Hg + w]]qf(:)) (6.2)
avec

H

alome + noYau

H,=H

Si le terme de couplage W est faible devant , un calcul de perturbation est justifié et la fonction
d’onde pour un systéme & deux niveaux, W, et Wp,, peut s’écrire :

l ‘P(t)) = br:r] | ‘Pa] > + bﬁzl ‘sz) (63)
olt Wy et Wp; sont des états propres de H,.
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Figure 11

Le probléme consiste donc & trouver bgy(t) sachant qu’a t=0 le systéme est dans I’état Wo.
Pour I’effet BIC, les équations d’évolution et le terme de couplage sont identiques, seule change
la condition initiale : le systéme, a t=0, est alors dans 1’ état Wpa.

L’expression de 1’hamiltonien total, H = Ho+ W, suppose que le sysiéme est isol€ et que les
états propres de H sont des états stationnaires. En toute rigueur, il faut tenir compte du couplage
entre le systtme ATOME-NOYAU et le champ électromagnétique. L.’ approximation qui consiste
4 négliger ce terme et & considérer les états comme stationnaires, est en général bien suffisante
sauf quand on s’intéresse a la décroissance de ces états. Cependant il existe une régle
phénoménologique42 qui consiste 2 introduire artificiellement ce couplage. Les valeurs propres,
Eq et Ega , de Ho, sont alors remplacées par :

E,=E, - m"—; (6.4)

avec Ape = 1/Tq, ol Ty est la période du niveau Eq. Les états nucléaires ayant des temps de vie
bien supérieurs anx temps de vie atomique, on peut écrire :

R'nk = j’k

Cette approche phénoménologique permet de retrouver le temps de vie du niveau Epg. En
effet la probabilité de trouver le systéme, & 1’instant t, dans 1’état @y est alors :




230

Ay
—i(E ~in N 1
— 2 et
P t)=le =e¢ ™

En insérant la fonction d’onde (3) dans (2), on obtient le systéme d’équations suivant :

. d .
in o by ()= by (DE, + by (W,

j * (6.5)
lh;bﬁz (f) = ba] (I)WgzlﬁZEa‘! +bﬂ2 ([)E‘ﬂ

*

oll Wy est I'élément de matrice d’interaction entre les états Wy et Wpa; et E

ol *

E,, sont
définies par (4).

La résolution du systéme (5) revient a résoudre 1'équation matricielle suivante :

ihE—B =718
dt

Les valeurs propres, E, et E_, et fonctions propres,

CIF),deTsont:

('5+i%(1"] -I,)°

E, =[Em +§)— (T +T,)+ 7 +W?
+ _Wa-
V) =¥+ %)
Em—lh—zl-—Et

« Onécrit la condition initiale par

(W =0)=|¥,,) =—IIEQ¢*)-|¢»-))

ainsi

1( -&
IT(I)) = -E-[e

)=o)

aveg :

Wal,ﬂZ [E+ + E—]

K=
(Em —imli_g IEM —ih-l—q-'——E,,J
2 2
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« On détermine alors b 52(1) = (‘P 2 |‘P(t)>

La probabilité, Y(t), de trouver le systéme dans 1’état ¥ ms’écrit :

1[6(E++£+)1 se

(E_+El)n _e(E++E:)z _ E(E:-»-E_):)

e

Afin que le systeme ne subisse pas d’oscillations de type Rabi entre les états ¥y et Wpo, il
faut s’assurer que I', >>W . La probabilité par unité de temps de trouver le noyau dans 1'état
sera alors :

dP, =Y (1)xTdr

o 1 wzrz(——-rl J;FQ }
Pg =T J‘ Y(t)dt ==
0

AT

soit :

ou a et b vérifie I’équation suivante :

. 2
J[i.g_i) W arih

Enposant I} =T, >>W

2
PB=(1+-I:—2—~) W

> (6.6)
B [52+(F1+F2) }

4

ainsi la formule précédente n’est valable que si :

W << 8. Il s'agit 1a de la condition de couplage faible justifiant un calcul de
perturbation. Cette condition rend invalide 'équation 1 & la résonance, c'est-a-
dire si 6=0.

- I'y <<T;. Cette hypothése est parfaitement justifiée, les durées de vie des états
nucléaires étant plusieurs ordres de grandeurs plus grandes que les durées de vie
atomiques.

- 5 >>W. Cette condition assure que le systéme n'est pas soumis aux
oscillations de type Rabi*%.

- I, -T, >>W. Cette condition est fréquente .puisque 1'état électronique final

une ¢énergie plus faible et donc un nombre de voies de désexcitation plus

restreint.
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Les candidats a l'effet NEET sont pen nombreux. Nous allons présenter une revue
expérimentale des différentes tentatives d'excitation par le NEET, nous donnerons alors les
valeurs théoriques attendues de Pypppcalculées par E.V.Tkalya®.

Mise en évidence expérimentale du NEET : Revue expérimentale

Il n'existe que guatre noyaux atomiques pour lesquels une recherche de l'effet NEET a
été faite et publiée : '0s, ¥ Au, P Np et “ U. Les résultats seront comparés aux calculs
présentés dans la référence (43). Nous montrerons que la situation est confuse et nécessite de
nouvelles expériences.

Les analyses des résultats expérimentanx sont toutes faites avec l'hypothése de
I'mdépendance de la voie d'entrée. On écrit alors :

Taux d’excitation (s') = P, * Taux de formation d’une lacune atomique (s™)

Soit :
GNEET = PNEET S trou 6.7

Avec Giay . la section efficace de formation d'une lacune dans le cortége atomique, cette
lacune pouvant se désexciter par effet NEET avec la probabilité Pnger. La valeur de Onger va
dépendre du type de la particule incidente et de son énergie. A titre d'exemple, le tableau
suivant présente quelques valeurs de la section efficace expérimentale de formation d'un trou
dans la couche K d'un atome d'or :

TABLEAU 5
k ok (Ey =100keV) =2.05 10 bams
électton | o (E, =500keV) = 10 barns 6k (E, =1MeV) = 10 barns
proton | ok (Ep=1MeV) =0.18Lbarn Gk (Ep=8MeV) = 0.295 bam
o | Ok (Ey =1MeV) =76 nbarns Ok (Eq =10MeV) = 0.045 barn
197Au

L' Au posséde un premier niveau excité, %", & 77.345 keV, de demi-vie 1.9 ns. La
transition entre cet état et I'état fondamental est une transition magnétique d'ordre 1. La
probabilité de transition réduite vaut BOM1 ; 372" — 1/2) = 3.05 107 fm?, soit 0.00409 W.u™,

Dans l'atome d'or, Ia transition 3sy/5 — 184/5 ( figure 12) est assez proche en énergie de
la transition nucléaire, 8 = 50 eV. Le calcul de 1'élément de matrice d'interaction® vaut
W2 =3.07 10™ eV” soit une valeur de Pneer= 1.3 107
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3s51/2 77.35
T=TeV 172+ A
7735keV & =50V M1
Isir2 {] 32+
I'=50eV
ATOME NOYAU
Figure 12

Schéma partiel de I’atome d’or et de *'Au

Une expériencc45 a été effectuée dans le but d'exciter le niveau nucléaire a 77.345 keV
d'énergie d'excitation de 1'*’Au. Pour cela une feuille d'or de 10 pm a été bombardée par des
électrons de 100 keV. Un spectromeétre sélectionnait les électrons de 63 keV, €mis
majoritairement lors de la conversion du niveau nucléaire sur la couche L. Un systéme de
déflecteur 2 haute fréquence permettait de ne détecter que les électrons retardés. Une
expérience effectuée avec une cible de platine a permis de vérifier que le signal observé avec
la cible d’or, provient bien de la désexcitation de 1isomere de I 197 Av

La valeur mesurée de la section efficace d'excitation du premier niveau, est de
Gexe = 9.9 10*® em?® . En comparant cette valeur 2 la section efficace de diffusion inélastique
d’électrons, estimée approximativement a 4.1 10%% cm?® #, les auteurs attribuent le signal
observé 2 l'effet NEET. Utilisant la valeur de 4.5 barns pour la section efficace d'ionisation de
la couche K, ils en déduisent une valeur Pyger = (2.241.8) 10, trois ordres de grandeurs plus
grande que la valeur attendue!

237N

Le ®'Np a un état excité 7/2, 2a 102.96 keV d'énergic d'excitation. La transition
nucléaire du fondamental, 5/27 , vers 1'état 7/2°, est une transition électrique d'ordre 1 dont le
taux de transition nucléaire réduit, B(E1,5/2"—7/2), vaut 0.769 107 fm? soit 3.2 10° W.u*.
Dans l'atome de Neptunium la transition 2p3,, — 151/, (figure 13) a unc €nergie de 101.068
keV. Le désaccord entre la transition nucléaire et la transition électronique est & = 1.8926
keV. La valeur de 1'élément de matrice d'interaction est W(2p3; — 151,9) = 9.61 10° eV>.
La probabilité¢ d'avoir un effet NEET est alors faible et vaut : Puger (2p3/0 — 1s1y2) = 2.86
10714,
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2p3/2 102.96
=y 712-
101.072 keV § = [ 8 keV
El
Is1/2 514
I'=04¢eV
ATOME NOYAU
Figure 13

Schéma partiel de I’atome de Neptunium et de *' Np

Afin d’exciter le niveau nucléaire 2 102.96 keV, le Z*'Np a été irradié®’ par une source
intense de *’Co, de 4.7 mCi. Les raies Y provenant de la source, d'énergie 122 keV et 136 keV,
€taient utilisées pour ioniser la couche K de l'atome de neptunium (119 keV). Parmi les raies y
émises lors de la désexcitation du niveau 2 103 keV du > 7Np, la plus intense, d'énergie
60 keV, était choisie pour caractériser 1'excitation du niveau. Dans la région proche de 60 keV
aucun pic n'a €té observé. Par contre la dérivée seconde de l'histogramme indique la présence
dun pic a 59.5 keV avec une largeur compatible avec celle d'un photopic. Les auteurs ont
vérifié, en utilisant une cible de ®U, que le pic ne correspondait pas i une diffusion
inélastique des raies du Cobalt. En estimant les différents processus pouvant mener 2
l'observation d'un pic 4 60 keV (coincidence fortuite, empilement, fluorescence nucléaire), ils
en déduisent une probabilité d'excitation NEET de P = (2.1 + 0.6)10™, 10® fois plus grande
que la vaieur attendue !

1890S

Le '¥0s a un état excité de spin 5/2°, a 69.537 keV. La transition de 1'état fondamental
vers ce nivean, est une transition (M1+E2). Les probabilités de transition réduites valent
B(M1;3/2'-55/2) =5.45 107 fm? et B(E2;3/2'—5/27) = 69.84 fm* *.

Quand un €lectron K est éjecté de l'atome d'Osmium, la désexcitation atomique peut
générer une excitation du niveau nucléaire En effet, dans l'atorne d'Osmium la transition
3sy72 = Isyy7 ( figure 14) a une énergie 70.732 keV. La probabilité d'avoir un effet NEET est

de: Peer (35172 = 1sy,2)=3.4 107,
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Figure 14
Schéma partiel de I"atome d’ osmium et de 'Y 05

Il existe plusieurs tentatives d'excitation du niveau 5/2° de I' ™ 0s. Elles sont toutes
basées sur I'observation de la décroissance du niveau 9/2° situé i 30.814 keV, de période 5.8
heures. Toutefois, & ce jour, la ransition entre les niveaux 5/2° et 9/2" n'a pas été observée. Le
cafcul du rapport d'embranchement dépend du degré d'interdiction K entre fes deux niveatx et
celui-ci ne peut &tre qu'estimé. La valeur généralement utilisée dans les analyses est 1.2 107,
Le tableau suivant récapitule les différentes valeurs de la probabilité NEET ainsi que les
sections efficaces obtenues dans les différentes expériences.

TABLEAU 6
%557 ONEET Sonde

10° 6.2 ub Electrons'”
1.720.2 107 1.05 ub Electrons’
43402 10° 43 pb Photons
4.320210° 43 ub Photons™
57+1.7107 40 b Photons™
2.0+14 10" 6.2 ub Photons™

Les deux premiéres mesures sont obtenues en uttlisant des électrons d'énergie inférieure &
100 keV, pour générer une lacune dans la couche K de l'atome d'Osmium. Sato et al. ont
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montré> que lexcitation directe du niveau 5/2° par diffusion inélastique d'électrons , en
utilisant un formalisme de type DWBA, expliquait le résultat obtenu. En ce qui concerne les
quatre derniéres mesures Lakosi et al°* ont montré que ces différentes expériences ne peuvent
pas étre considérées comme des preuves expérimentales du NEET dans 1"¥Os car
I'absorption nucléaire résonante d’un photon peut étre responsable de l'excitation de l'isomére.

Ainsi pour les différents noyaux passés en revue, les résultats expérimentaux sont
ambigus et il n'y a pas de réelles preuves expérimentales d'excitation d'un niveau nucléaire par
effet NEET. Les expériences nécessitent toutes d'étre refaites avec des dispositifs
expérimentaux permettant d'effectuer les mesures de fagon exclusive afin d'éliminer
I'excitation directe du niveau nucléaire par la sonde. Il faudrait :

- soit mesurer en coincidence avec le rayonnement émis lors de la désexcitation
de I'état nucléaire, I’émission d’un rayonnement X, ou électronique, provenant
de la réorganisation du cortége atomique qui suit la transition NEET.

- solt mesurer un effet sur la population des états nucléaires excités en fonction de
I’état de charge du noyau.

85y
Le cas de 1”°°U est différent de ceux présentés précédemment. En effet, il posséde un
niveau de trés basse énergie 2 76.8 eV , de spin et parité 1/2". Cet état excité décroit avec une
période de 26.8 minutes vers 1'état fondamental, de spin et parité 7/2° par une transition
€lectrique d'ordre 3. La décroissance s'effectue par conversion interne sur les couches 6pip,
6pan, 6d. Le coefficient de conversion intermne o a été estimé® 4 2 10% rendant la
photoexcitation directe de I'isomeére trés improbable. Le taux de transition réduit , B(E3) vaut

7210%°Wa.

6p3/2
2+ 768 eV
6pl/2 67 oV | A
= | 1 L'\".
eV & = 10eV E3
78 e = oV
5d3/2
I =0.02meV 4
5dsR2
ATOME NOYAU

Figure 15
Schéma partiel de I’atome d’uranium et de *°U




237

Dans l'atome d’Uranium les transitions 6ps» — Sdspa, 6psz — Sdapn et 6pip — Sdsp
(figure 15) ont une énergie trés proche de la transition nucléaire (d = 16 eV, 10 eV et 1 eV).
Cependant la faible largeur des niveaux, quelques 10 meV, ainsi que la valeur de 1'élément
de matrice d'interaction (W* = 10 eV?) font que 1a probabilité Pyggr est extrémement faible :

Pnger =107

La réalisation expérimentale du processus NEET pour de telles probabilit€s, suppose que
I'on place un trés grand nombre d’atomes dans un état électronique excité. On peut alors
espérer qu'une partie des relaxations électroniques se produira vers les degrés de liberté
nucléaires. A cette fin, 1’utilisation d’un plasma chaud semble bien adapté. Pendant la durée
de vie du plasma un grand nombre de transitions électroniques est généré. La mise en
évidence du phénomeéne suppose que les températures atteintes sont suffisantes pour exciter
le niveau nucléaire. De plus, afin de dénombrer les noyaux excités, ceux-ci doivent survivre
assez longtemps pour étre mesurés. En effet, pendant toute la durée de vie du plasma, celui-ci
rayonne fortement rendant trés délicate une mesure du taux d’excitation nucléaire. Ceci ne
peut alors étre réalisé que si I’état nucléaire est un état isomérique de vie longue. Les deux
conditions, faible énergie d’excitation et grande durée de vie, sont réalisées dans le cas du
premier état excité de 1'°"U.

V1.2 L’effet NEET dans les plasmas

Excitation de I ™ dans un plasma

L'excitation de 1 ****U dans un plasma d'uranium, créé par un faisceau laser, semble avoir
été mise en évidence’’ par une équipe de I'université d'Osaka. Les auteurs attribuent cette
excitation a l'effet NEET. Dans cette expérience un laser CO,, d'énergie 1 Joule et de durée
d'impulsion 100 ns, vient éclairer une cible métallique d'uranium naturel (0.7 % 233 U) 4 une
fréquence de 0.5 hertz. Le plasma créé se détend et est défléchi par un champ électrique
externe puis collecté sur une plaque en acier inoxydable. Aprés 100 tirs laser, le collecteur est
placé devant un détecteur d'électrons. La figure 16 présente la courbe de décroissance du
nombre d'électrons mesurés en fonction du temps. Trois composantes temporelles sont
extraites: une composante rapide de demi-vie 1.0 £ 0.1 min, une composante lente de 25.7 =
0.4 min et une composante indépendante du temps. A partir du taux de comptage de la
composante lente et en prenant en compte l'efficacité du systéme de comptage, le taux de
réaction a pu étre estimé a partir de la relation suivante :

N,
(O )= —2 (6.8)
nN .. VAt
avec Ny™’ le nombre d’atome d™**U égal au nombre d’atomes d’uranium collectés Ny divisé
par pass, la fraction et 0] présente dans 'uranium naturel; ne est la densite électronique ; At

la durée du plasma , V le volume du plasma et Nig, le nombre d'isoméres 2 t=0, estim¢ 2 10’
1someres par impulsion laser.

(Oexc V), le taux de réaction, est défini comme suit :
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<O'mv )= Nln jd3v0d3vea(‘vﬂ —vui}nd(ve}NU (v,) (6.9)
vt

ol v, est la vitesse des électrons et vy la vitesse des ions 4 et Nuy(vy) le nombre d’atomes
d’uranium par cm’ ayant la vitesse vy,

A I'équilibre thermodynamique les distributions n(v) suivent la distribution de Maxwell

Boltzmann :
1 312 vt
n(vi=n e 2T
2T

..........

CQUNTS /min
7

0 50 0 w0
TIME {min }

Figure 16 ”s
Nombre d’¢lectrons mesurés par minute aprés collection d’un plasma d’uranium”

Une valeur de (Gewe v) = 1.4 10%° cm’s™ est alors obtenue par ’équipe japonaise en
utilisant les parametres suivant : V= 10° ecm®, At=100ns, n.=10" cm” et Ny = n.. Toutefois
cette derniere hypothése ne semble pas justifiée. En effet pour cette expérience la température
du plasma a été estimée 3 100 eV dans la 1éférence™. A cette température la distribution des
états de charge est centrée sur 237 (figure 2) et la densité Ny vaut alors Ny = n./23. Dans ce
cas le taux de réaction prend la valeur {Gexe v) = 3.22 107 cm’s™ et le taux d'excitation par
noyau d’**U, défini Par Aexe = Ne {Gexc V), Vaut Aexe = 2 s, Dans son article, I'équipe japonaise
attribue ce taux d'excitation 4 l'effet NEET.

Ce taux de formation €levé a été remis en question par un groupe de l'institut Kurchatov
de Moscou. Arutyunnyan et al>® ont tenté de reproduire ce résultat en se plagant d'emblée dans
des meilleures conditions (en utilisant de 1”°°U enrichi 3 6 %) mais sans succés. Les
conditions expérimentales étatent similaires & celles de I'expérience Japonaise (laser CO,de 5
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Joules et de durée d'impulsion 200ns). Ils estiment que la section efficace d'excitation de
I'isomeére est alors inférieure 2 1072 cm®. Le taux d'excitation déduit est au minimum de trois
ordres de grandeur plus faible que celui obtenu par I'équipe d'Osaka.

Arutyunyan et al. ont par ailleurs réalisé une seconde expérience58 a partir d'une cible
pure d**U. Le plasma était créé par un faisceau d'électrons d'énergie 500 keV de durée
d'impulsion de 30 ns. La température atteinte €tait de 20 eV pour une densité matiére de 1.6
107 g/cm3. La section efficace d'excitation de l'isomeére, Geye, Mmesurée a été estimée a 10732
107! cm?®. Cette valeur a éié extraite de la relation suivante:

_AE
=n,(T)Atxe Tv,o,,

N isomére

US

ou n(T) est la densité électronique, At la durée de l'impulsion, AE = 76.8 ¢V 1'énergie de 1'état
isomérique, v, la vitesse des électrons du continuum. Toutefois cette expression doit étre
utilisée avec précaution'’. En effet, elle suppose que l'excitation nucléaire est générée par des
collisions entre le noyau et les électrons du plasma. Or dans ce type d'expérience, les électrons
du faisceau peuvent exciter I'état isomérique,. ce qui n’est pas pris en compte par cette
formule. Il est alors préférable d’estimer le taux de transition par noyaw, Aexc= E/AL = 3. lO‘ss‘t,
qui est indépendant du mécanisme d’excitation. Cette valeur est a comparer a la valeur de
Aeer = 3.107 57 obtenue'? en supposant que le processus de diffusion inélastique est le seul
processus d’excitation.

Plus récemment, Bounds et al®® ont cherché i exciter I'**™U. Une vapeur d’ uranium
enrichi 3 93 % en U, était éclairée par un laser UV de forte intensité ( 10" W/cm? et 10%
W/cm®). Une limite supérieure, & < 4.0 107 5™, de la probabilité d’excitation de Iisomére fut
obtenue.

Pour clarifier la situation plusicurs expériences sont actuellement en préparation. L’enjeu
est important car '>°U est un candidat particuliérement intéressant pour mettre en évidence
I'effet NEET. En effet pour des températures de plasma de quelques centaines d’eV, nous
montrerons que le processus NEET est le processus dominant devant la photo excitation, la
diffusion inélastique ou le processus d’excitation nucléaire par capture €lectronique qui est le
processus inverse de la conversion interne. Avant cela nous donnerons quelques notions sur
les plasmas ainsi que sur l'interaction laser-plasma. Puis nous décrirons trés brie¢vement la
structure d’un atome plongé dans un plasma chaud et peu dense. Ceci nous permettra de
présenter un calcul du taux de transition NEET pour I'’7U dans le plan densité température.

Nous comparerons ces taux a ceux des différents processus intervenant dans l’excitation de
»235m
| e U8

Les plasmas formés par laser

Dans ce qui suit nous présentons trés brieévement les caractéristiques essentielles des
plasmas générés par laser. L objectif est d’introduire les concepts nécessatres a la suite de ce
cours.
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- Plasma

Un plasma est un gaz de particules chargées dans lequel l'énergie potentielle d’une
particule due a son plus proche voisin est beaucoup plus petite que son énergie cinétique. Plus
de 99 % de I'univers connu est sous la forme de plasma. Plusieurs especes de particules
chargées composent un plasma. Dans ce cours nous ne considérerons que les plasmas
globalement neutres composés d’électrons et d’une seule espéce d’i0ns ( Mg << Mion)-

Les plasmas se comportent de maniére trés différente selon que les particules qui le
constituent peuvent &tre considérées comme fortement ou faiblement couplées. La quantité
A = ne A'p permet de quantifier le conplage des particules du plasma. La longueur de Debye

est alors définie par la relation :
Ay =740 —Tﬂ%— (6.10)
n (cm™}

An-dela d’une distance Ap le potentiel coulombien d une charge (Q n’est plus ressenti par
les autres particules. Les plasmas anxquels nous nous intéressons sont tres faiblement couplés
A>>1.

Dans la sphére de rayon A les différentes particules subissent des collisions entre elles.
On peut définir une fréquence de collisions pour les électrons, ¢ , et pour les ions . La
fréquence propre d’un plasma est alors définie par :

w0, =, +w')" = 27290004/ (cm™) 6.11)

Cette notion de fréquence propre est importante car une onde transverse, par exemple une
onde laser, de fréquence () se propageant dans un plasma de fréquence propre @, vérifiera la
relation de dispersion suivante :

w =, +kc (6.12)

Cette relation traduit la polarisation du milieu. Ainsi dans un tel milieu @ est sup€rienr &
@p. Comme la fréquence propre dépend de la densité, au-dela d’une densité, appelée densité
de coupure, I’onde électromagnétique ne peut plus se propager.

A coté des phénomenes collisionnels, des modes collectifs d’oscillation peuvent
apparaitre : ondes acoustiques, ondes de Langmuir (ondes longitudinales). Ces ondes joueront
un rle important dans le cas d’un plasma créé par laser.

INTERACTION LASER PLASMA

La physique des plasmas créés par laser convre un domaine trés étendu en densité et
température, et ceci sur une échelle en temps importante. Typiguement les densités de
électronique atteintes s’étendent de quelques 10'7 électrons/cm’ 3 10%° électrons/cm’, pour des
températures allant de 10000 K & quelques 10° K. Les longueurs d’onde des lasers les plus
couramment utilisées vont de I’infrarouge (A = 10.6 um pour un CO,) 2 'UV (A = 0.25 um
pour un KrF). Les principaux parameétres qui caractérisent le rayonnement laser et son
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interaction avec une cible solide sont : I'intensité, I en Watt/cm® (ou éclairement), la longueur
d’onde A et la durée de I’impulsion laser. Dans le cadre de ce cours :

I =10" —10"*W /em®
A=025-10.6um
At = ns

Lorsqu'un faisceau laser interagit avec une cible solide, la mati€re s’ionise trés
rapidement, sur un temps trés inférieur 2 Ia picoseconde, de sorte que I’onde laser se propage
dans le plasma qu’elle vient de former. L’origine des premiers €lectrons est du & un
mécanisme multiphotonique®. L’énergie des photons du laser est toujours inférieure au
potentiel d’ionisation de I’atome neutre et, en ’absence de collisions, seule une absorption de
plusieurs photons peut créer des ions multichargés.

Le plasma ainsi formé se détend dans le vide perpendiculairement 2 la cible, générant
dans la cible, par réaction, une pression pouvant atteindre plusieurs Megabars. Si on se
restreint 4 une incidence normale, le laser rencontre an cours de sa propagation des densités
qui sont croissantes. Lorsque que la condition ® = @, est satisfaite, c’est a dire a la densité
critique, la lumigre laser est alors réfléchie. L’expression de cette densité critique en fonction
de la longueur d’onde laser, A , est :

1.11 10%

p (6.13)
A (pm)

n, (cm )=

Larégion n..n., appelée la couronne, est la zone dans laquelle prend place I’interaction
de I’onde laser avec le plasma.

Deux types de mécanismes interviennent dans le couplage laser-plasma : un mécanisme
individuel dans lequel domine 1’absorption collisionnelle et un mécanisme collectif.

e L’absorption collisionnelle

Lorsqu'un électron oscille sous 'action du champ électrique laser, il peut voir cette
énergie d’oscillation transformée en énergie cinétique i I'occasion d’une collision avec un
ion. L’absorption est dite collisionnelle et I’énergie laser est directement thermalisée par le
processus d’absorption. Le processus microscopique responsable de cette absorption est le
mécanisme de Bremsstralhung inverse dans lequel un photon de I’onde laser est absorbé par
un électron dans le champ coulombien d’un ion. Comme 1’absorption collisionnelle dépend
fortement de Ia densité, elle a lieu principalement au voisinage de la densité critique.

Lorsque 1'intensité laser I ( Watt/cm®) augmente, la température €lectronique croit et la
fréquence de collisions Ve diminue (Ve o< Zne/T 33’2) amenant une baisse de [’absorption
collisionnelle. Ainsi Pabsorption collisionnelle est d'autant moins efficace que I'intensité
augmente. Pour des intensités élevées, un mécanisme nouveau apparait : I’absorption
résonante.
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= [’absorption résonante

Il s’agit d’un phénomene collectif. Le champ électromagnétique laser excite un ou
plusieurs modes de vibrations du plasma. L’onde électromagnétique transverse est alors
convertie en une onde de Langmuir (onde longitudinale). La thermalisation de cette énergie
n’est pas complete et la création d’électrons hors équilibre est possible. Ce mécanisme
collectif ne se produit que sous condition : d’incidence oblique. En effet, dans ce cas la
composante du champ électrique parallele au plan d’incidence peut voir un gradient de
densité et ainsi déplacer un ensemble d’électrons d’une zone moins dense & une zone plus
dense. Cette composante du champ peut alors exciter de fagon résonante unc onde de
Langmuir. Ainsi pour éviter cette génération d’électrons chauds, le champ électrique de
Ponde laser doit avoir une composante paralléle au plan d’incidence nulle. On parle alors de
polarisation S.

QUELQUES ORDRES DE GRANDEUR

Quand on dimensionne une expérience il est toujours utile de connaitre quelques
formules permettant de prédire les ordres de grandeurs des quantités importantes, comme: ia
température, 1’état de charge des ions, la quantité de matiére ablatée ou encore la vitesse des
ions. Dans le cas de ’interaction directe d’un laser avec une cible, nous avons déja mentionné
que les paramétres pertinents sont 1’intensité laser, la longueur d’onde et la durée d’impulsion.
Les formules® présentées ci-dessous sont i manier avec précaution et ne permettent
d’obtenir que I’ordre de grandeur des quantités désirées.

e Latempérature
T.(eV) = 52107 A" [ (um) [ W 1 emD} (6.14)

En prenant A=235, A= lum, 1= 10" W/cm® on obtient T = 250 eV.
Il s’agit la de la température atteinte par la zone la plus chaunde.

e Charge
Q - %[ATe ]l.’3

Pour A=235etT.=250eVonaQ=25*

C (em/s)=3.107 1}%5’-12 (6.15)

Pour A=235 et T. = 0.250keV C, ~ 0.5 10’ cm/s

*  Vitesse des ions
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e Quantité de matiére €jectée

5 213
i_m(gls/cmz) =1.38105%r‘”3[§%} (6.16)
r

On obtient 10" atomes/ns/mm”.

Ces formules monirent que pour un éclairement de quelques 10" W/em?, il est possible
d’atteindre des températures qui semblent suffisantes pour peupler I’état 2 76.8 eV de I'’°U.

Les quantités de matidre mises en jeu sont 12 aussi suffisante pour concevoir une
expérience. Toutefois dans le cas de I’effet NEET, la structure atomique des ions dans le
plasma joue un role trés important et nécessite d’&tre connue.,

Transitions atomiques dans un plasma

Dans les plasmas deux types de mécanismes d’excitation et d’ionisation atomiques ont
lieu : les processus collisionnels et radiatifs. Ceux-ci sont schématisés par les équations
suivantes :

AYM(EY+e” o AT (E)+2e
A"(EY+hv & AT (E)+e”
AT (E)Y+e & AT (E)+e”

ol AT(E) est le nombre d’ions A, ionisé q fois, a I’énergie E. La double fléche &
symbolise un processus et son inverse.

Dans le cadre du modzle collisionnel-radiatif®*, il faut résoudre, en toute généralité, le
systéme d’équations couplées suivant :

dA

g .
RSB WILIREN) I 3
J

A% est le nombre d’ions A, ionisé q fois, dans I'état i. o et P représentent,
respectivement, le taux de peuplement et le taux de dépeuplement. La résolution de ces
équations est en général impossible i calculer compte tenu du nombre considérable de
niveaux et d’états de charge mis en cause. On a alors recours a des modéles décrivant des
états d’équilibre tels que 1’équilibre thermodynamique local (ETL) et P’équilibre coronal (EC).

i 1’Equilibre Thermodvnamique Local

L’ETL est 1’équilibre atteint dans des régions de haute densité o 1’on suppose que les
processus collisionnels sont suffisamment nombreux pour assurer une thermalisation du
systéme sans avoir recours aux processus radiatifs. La distribution obéit a la statistique de
Saha-Boltzmann® : et les distributions de charge peuvent alors étre obtenues & partir de
I’équation de Saha définie chapitre 1. La statistique de Saha-Boltzmann est particuliérement




244

uttle pour évaluer les taux de tramsition d’un processus. Dans un plasma créé par laser
I’équilibre thermodynamique local se rencontre & I’arriére de la zone définie par la densité
critique.

ii L’Equilibre Coronal

L’équilibre coronal s’obtient dans des conditions opposées a celles rencontrées a ’ETL.
Pour de treés faibles densités le processus de recombinaison collisionnelle, proportionnel a nez,
devient négligeable devant le processus de recombinaison radiative. Dans le cadre de ce
modele on suppose négligeable le nombre d’états excités et la population des niveaux
fondamentaux est simplement régie par 1'ionisation collisionnelle associée & la recombinaison
radiative. Cet équilibre intervient a I’extrémité de la couronne du plasma qui se détend.

iii L’Eguilibre Collisionnel-Radiatif

Pour des densités intermédiaires, on a alors recours a Véquilibre collisionnel-radiatif.
Afin de pouvoir effectuer les calculs des différentes populations, on découple le calcul des
populations des niveaux excités, des niveaux fondamentaux. Les populations des niveaux
excités sont alors calculées de fagon stationnaire tandis que les populations des niveaux
fondamentaux sont obtenues en résolvant les équations d’évolution. Pour des durées
d’interaction laser plasma supérieures a la picoseconde cetfe approximation est justifiée car le
systeme a le ternps d’atteindre cet équilibre.

iv_Effet de température

Lorsqu'un atome est partiellement épluché de ses électrons et devient un ion de charge
g", un grand nombre de configurations est alors accessibles. Les électrons se répartissent sur
les différentes couches ouvertes, I’état fondamental ayant 1’énergie la plus basse. L’énergie
d’une transition électronique dépend alors fortement des configurations initiale et finale de
I’atome qui subit cette transition, c’est & dire de la répartition des €lectrons sur les différentes
couches accessibles. Dans un plasma les taux de transitions entre les différentes
configurations vont étre considérablement accélérés par différents effets : I'effet Stark et les
collisions €électroniques. Dans le cas d'une transition NEET, la transition électronique et la
transition nucléaire ont lieu dans le méme référentiel, I’effet Doppler n’est donc pas a prendre
en compte. La présence d’autres ions et €lectrons libres dans le plasma a pour effet de
produire un champ électrique et conduit 2 un €largissement des niveaux d’un ion : c’est I'effet
Stark. A titre d’exemple pour une densité de plasma d’uranium de 0.01 g/cm® et une
température de 70 eV, I’effet Stark induit une largeur de 3 meV pour une raie voisine de 76.8
eV, par exemple la transtion 6p;, — 5dsz. Cependant cet élargissement est négligeable
devant I’élargissement du aux collisions électroniques qui, dans les mémes conditions, est de
I'ordre de 1 eV. Ainsi cet €largissement des raies va permettre d’obtenir une condition de
résonance plus favorable a 1'effet NEET.

Calculs du taux de transitions NEET dans un plasma d’uranium

Les calculs du taux d’excitation NEET dans un plasma nécessitent une description fine
de la structure atomique. Plusienrs voies sont alors possibles. La premiére consiste 2 traiter
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le plus correctement possible les configurations électroniques qui participent a ’effet NEET.
Cela nécessite une approche dans laquelle on traite le mélange de configurations, par
exemple de type MCDF® (Multi Configuration Dirac Fock). Un calcul de ce type est
présenté référence’”. Les auteurs déterminent les distributions des charges iomiques,
P¥(n,,T), pour une température et une densité données, & 1’aide du modéle collisionnel-
radiatif. Le taux de transition NEET est alors calcul€ par ia formule :

AngeT = Y, 3 P4 (e, TRE (ne, TIPS (6.17)
q if

A47 est le taux de transition électronique des transitions participant & I’effet NEET. Pl

est donnée par 1'équation (6.1).

Compte tenu des incertitudes sur le calcul de I’énergie des transitions, le taux NEET a été
estimé a respectivement, 107 s\ <Aneer <107 s et 108 <hnger<10s! pour T =20 eV et
100 eV. Toutefois cette approche ne peut traiter la multitude de configurations intervenant
dans un plasma et la nature statistique du spectre des transitions qui en résulte, n’est pas prise
en compte, Le traitement du trés grand nombre de configurations ne peut étre fait qu’au prix
d’une simplification du modele de physique atomique.

Pour tenir compte de la nature statistique du spectre des transitions dans les plasmas un
des modeles de structure électronique utilisé est celul de l'atome moyen proposé par
B.Rozsnyai®.

Un calcul de ce type a été effectué par Pierre Dallot et est présenté référence *®. Dans ce
schéma on considére que les configurations d’un seul atore moyen représentent en moyente
les différentes configurations des atomes présents dans le plasma. Cet atome moyen est placé
dans une sphére de volume V=M/(Nyd) avec M la masse molaire de I’élément, Ny le nombre
d’ Avogadro et d la densité.

Les fonctions d'ondes relativistes des différentes orbitales, le potentiel chimique et le
potentiel électronique moyen sont alors calculés de fagon cohérente 2 la température T et a la
densité de matiere d. L’approximation de Thomas-Fermi est utilisée pour décrire le
continuum et le calcul suppose 1’équilibre thermodynamique. Les fonctions d'onde
électronique sont utilisées pour construire les états électroniques sous forme de déterminant
de Slater. Les déterminants sont alors regroupés par configuration, une configuration étant
caractérisée par un ensemble de nombres non entiers d'occupation de couches de I'atome
moyen.

. fl&)
N =k 6.18
kT

Ou ex et 1 sont respectivement I’énergie d’un électron sur la couche k et le potentiel
chimique.
Une configuration réelle est alors définie par un ensemble de nombres entiers,
= . P < N N, \ _ .
C, ={N,...N,,...;. Elle posséde une dégénérescence égale a l;ICgk ot Q,= 2j, +lest la

dégénérescence de la couche k. L'énergie moyenne d'une configuration est alors prise comme
la moyenne des énergies des déterminants de Slater qui forment cette configuration :
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E(C)= ZU"N"' +-‘}3—ZV&'NJ&(N&' — &)
k Rk

U, contient I'énergie cinétique et I'énergie d'interaction noyau électron, moyennée dans la

couche k.
V,.-contient l'interaction coulombienne directe et d'échange moyenne entre un €lectron de la

couche k et un électron de la couche k'.

Considérons une transition NEET | %oty —|®PB) ou ‘¥, @ sont les fonctions d'ondes de

tous les €lectrons (c'est-a-dire les déterminants de Slater) et B, o sont les états nucléaires
respectivement excité et fondamental. La probabilité de cette transition par unité de temps est
donnée par la régle d'or de Fermi :

Ave =2§— ((IJﬂ]W]‘Pa)Fp(Em +Ey =E, +Ej)

La densit€¢ détats p(Ey + Ey = Eq + Ep est obtenue a partir des différentes causes
d'élargissement ( naturel, collisionnel, effet Stark).

Le taux de transition NEET est alors obtenu en sommant la derniére expression sur les
€tats finals avec un poids égal 2 un, et sur les états initiaux en utilisant la statistique de
Boltzmann. L’approximation qui est faite consiste alors a sommer sur les configurations
plutdt que sur les états. Dans la formule suivante, le taux NEET total est exprimé comme la
valeur prise a I'énergie Eg — E par la fonction p de I'énergie de la transition :

A=p(E;~E,)
EEka-F ZVM Ny (V=)
p(hv>=~2| (BW]ia)] Z v, Q > cg& ,,{ )f(hv—hv({Nk})
} f

{¥, k=1
Dans cette expression Z est le facteur de normalisation de la probabilité, 2v({N,}) est

I'énergie libérée par la transition électronique, et la fonction f est la forme de raie déduite des
causes d' larglssement continu. Pour une transition E3, cas de I’***U, I’élément de matrice est

donné par®™®
2
TP o3 Ly3 oL
W . 2 C R l i 1 f i
K1BWicr)" = 14[ p }2“)(21 +1{0 0 OJ{E ; jf}

2,5, | Y i E3) 28

La variation en r~* de 1'élément de matrice atomique, (™Y, avec11a multipolarité de la

transition) fait que le calcul va faire dépendre fortement des valeurs de la fonction d'onde au
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voisinage du noyau. Ceci rend un calcul relativiste nécessaire. L'éiément de matrice nucl€aire
peut étre facilement déduit du coefficient de conversion interne du niveau, calculé, et de la
durée de vie de I'état. 1l vaut.

(elE3|B)" = 2510

Les taux de transition NEET pour I’excitation du premier niveau de 1’235U, obtenus pour
différentes températures et densités sont donnés sur la figure 17. L’énergie de la transition
nucléaire est connue 4 0.5 eV preés. Or le spectre des transitions électroniques présente parfois
des fluctuations qui peuvent étre d’un ordre de grandeur sur cet intervalle. Mé&me si on admet
que le calcul des transitions électroniques est exact, on ne peut calculer le taux NEET qu’a
incertitude de la fluctuation du spectre prés. Ainsi les valeurs du taux NEET présentées sont
moyennées sur I'intervalle d’incertitude [76.3,77.3].
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Figure 17
Courbes de niveaux du taux de transition Axger de I' °U

Sur ce plan, figure 17, nous pouvons localiser les zones & I'intérieur desquelles des taux
élevés sont atteints. Comme le taux dépend moins de la densité que de la température, on
détermine trois domaines températures intéressantes. La premiere entre 60 et 80 eV
correspondant au passage de la transition (6ds;, — 6pi1r2) & la résonance. La seconde entre 200
et 300 eV correspond 2 la transition (6dsz — 6pse). Enfin la troisiéme, a une plus basse
température, 15 eV, comrespond 2 )a transition (6diz — Sdsp).

Nous pouvons comparer les valeurs calculées aux résultats expérimentaux présentés plus
haut. Dans la premiére expérience ° le taux NEET obtenu était de 2 s pour une densité et
une température estimées respectivement a environ 10 g/em™ et 100 eV. Cette valeur est
bien supérieure aux taux NEET évalués et qui correspond 4 quelques 10* 5!, Le calcul est en
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accord, cette fois, avec I'expérience de I’équipe russe®® qui dans les mémes conditions trouve
un taux inférieur a 10° s, Dans le cas du plasma formé par un faisceau d’électrons® la
température obtenue était de 20 eV pour une densité matitre de 1.6107 glcm’3 . 51 Yon
soustrait du taux de ftransition obtenu, le taux d’excitation par diffusion inélastique
d’€lectrons, on obtient un taux NEET de I’ordre de quelques 107 5. Ce taux est & comparer 2
la valeur de 3.8 10™ s calculée. Il faut remarquer que dans cette zone le taux d’excitation
varie trés violemment avec la température puisqu’a 25 eV on obtient 3.2 107 s,

Ces calculs montrent une wés grande sensibilité du taux NEET a la température du
plasma. Trois zones sont particuliérement favorables i 1'effet NEET. Elles correspondent au
passage, dans la fenétre dénergie que le noyau peut accepter, des transitions €lectroniques
(6ds/2~—>6p12), (6dsp—6p3n), (6di2—5dsy). Pour des densités supéricures a 107 g/ccm3 et pour
certaines température du plasma, le taux de transition NEET est au moins égal 2 107 s Cette
valeur est 10” fois plus grande que le taux de décroissance de I’isomére !

Dans les plasmas formés par laser, les photons du laser peuvent réduire le désaccord
entre la transition nucléaire et les différentes transitions atomiques. Il s’agit 1a d’une variante
de l’effet NEET®.

Cette valeur du taux NEET doit étre comparée aux taux de transitions des différents
mécanismes pouvant mener a I’excitation de ’isomere. Rappelons que les processus possibles
sont : la photoexcitation, la diffusion inélastique d’électrons et la capture d’électrons qui est le
processus inverse de la conversion interne appelé IIEC (Inverse Internal Electron Conversion)
ou NEEC ( Nuclear Excitation by Electron Capture). Une estimation de ces mécanismes a été
faite référence (12) . La largeur radiative du niveau isomérique de I'’*U est extrémement
faible. En supposant une distribution des électrons maxwellienne 2 la température de 100 eV,
les auteurs obtiennent un taux de transition pour la photoexcitation inférieur 4 107 5. A
cette méme température, le taux de transition pour la diffusion inélastique a été estimé a
environ 107 s, Dans le cas du NEEC, les auteurs estiment le taux de transition 2 une valeur
inférieure 2 1070 57* pour des températures supérieure a 10 eV,

Nous voyons que dans un plasma d'uranium, pour des températures de quelques
centaines d’eV, le processus NEET est le processus dominant. Ainsi 1’observation de

I’excitation du premier nivean de 1’>**U dans un plasma serait une mise en évidence de 1 effet
NEET.

Afin de dimensionner une expérience, il faut pouvoir estimer le nombre d’isomeres créés
en fonction de I’intensité laser. Les taux NEET présentés sont calculés & une température et
une densité données. Or dans une interaction direcie entre le laser et un solide, le plasma
formé va parcourir un chemin thermodynamique dans le plan densité température. Il faut alors
intégrer le nombre d’isoméres créés tout le long du parcours thermodynamique.

Hydrodynamigue : cas d’un plasma d’**U

Un calcul hydrodynamique complet est nécessaire si 1’on veut optimiser au mieux les
conditions expérimentales dans une expérience laser.

Les calculs présentés ici ont été effectués 2 1’aide du code CHIVAS™. 1 s'agit d’un code
hydrodynamique lagrangien, monodimensionnel, en géoméirie plane, cylindrique ou
sphérique. La cible est divisé en mailles. L’ absorption laser se fait par Bremsstrahlung inverse
le long du parcours de I’onde laser et par absorption résonnante a la densité critique. Cette
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demiére est modélisée par un dépdt d’énergie local d’une fraction ajustable de 1’énergie laser
disponible, ici 10 %. Le code CHIVAS permet de prendre en compte les effets de la
dimension latérale de la tache focale laser. Ceci permet de modéliser les effets de la détente
latérale du plasma et de la diffusion latérale de la chaleur vers la partie de la cible non
irradiée. La physique atomique HETL (Hors Equilibre Thermodynamique Locale), présente
dans le code, est de type atome moyen hydrogénique écranté. Cela signifie que pour chaque
maille du calcul un seul degré d’ionisation existe.

1 2
10" W/em
2 Ex300J), At=35ns, ®=%1mm
10 . . 2 S
10°
-
]
St 4
i
10
10 L— ‘ _
0 200 400 800 806
tsmperaturs {sV)
Figure 18

Calcul hydrodynamique pour un plasma d’uranium a 108 W/em®.

La figure 18 présente un calcul hydrodynamique effectué 2 107 W/cm®. L'énergie laser
est de 300 Joules et la durée de I’impulsion de 3.5 ns pour une tache focale de 1.1 mm de
diameétre. Cette figure représente le chemin thermodynamique de différentes mailles. La
maille 1 est la premiére maille a se détendre, sa densité toujours tres faible fait qu’elle est
presque toujours a 1’équilibre coronal. Le calcul montre que ceite maille atteint des

températures tres élevées (Tg > = 750 eV). A I’opposé la maille 50 est faiblement détendue
et sa température reste modérée par rapport aux autres mailles. Cette maille est toujours a des
densités inférieures 2 la densité critique et n’est pas chauffée directement par le laser mais par

conduction essentiellement électronique. La maille 30 est intermédiaire entre ces deux
extrémes.
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Afin d’estimer le nombre d’isomeéres produits dans ces conditions, un couplage entre le
code CHIVAS et les taux d’excitation NEET a été fait’'. Toutefois les taux NEET calculés le
sont a I'ETL et les effets HETL sont de nature multiple dans un plasma en détente. Dans ce
cas les populations moyennes des couches sont affectées. Pour corriger cela les taux sont alors
modifi€s en les multipliant par le rapport :

[ [Q I nfﬂL] c gz
= [Q — J Q¢ étant la dégénérescence de la couche f
i r Ty
oul 1 correspond 4 fa couche n=6, et f & n=5 ou n=6, selon la transition. Or on constate que
lorsque ce rapport est trés différent de un, la couche finale reste toujours trés peu peuplée.
Cette approximation, trés grossiére, se raméne donc 2 calculer le rapport des populations de la
couche initiale dans le cas ETL et HETL. Ces deux informations sont calculées par le code de

physique atomique utilisée par CHIVAS et donc disponibles & chaque itération.

R

n

Le tableau suivant présente les résultats’> obtenus pour différents éclairements : 10",
10", 10", 10"W/cm®. L’ impulsion est de forme trapézoidale et de durée 3.5 ns 2 mi hauteur.
La surface éclairée par le laser est dans tous les cas de diamétre 1.1 mm. La premiére colonne
représente ’intensité laser, la seconde colonne la condition sur la température lors du calcul

du nombre d’isomeres créés, la troisitme colonne le nombre d’isoméres créés dans des
HETL ETL

. \ P Sty
conditions proches de I'ETL (c’est-a-dire si PR
n

i

£0.1) et la derniére colonne

représente le nombre total d’isoméres créés. Les deux derniéres colonnes ne doivent pas &tre
trés différentes sinon le nombre total d’isoméres n’a plus de sens.

TABLEAU 7
Température (eV) Nombre d’isoméres|s Nombre
créés a ETL d’isoméres
10"'W/em?® > 10eV 1.96 10 2.04 10"
Nombre 43U : >20eV 3.0110° 343 10°
8.2 10V >30eV 4 8

10" °*W/cm? >10eV 3410° 3510°

Nombre d’2U : >20eV 9.7 10° 1.03 10°

2.4 10° >30eV 8.4 10° 1.43 10

10"°W/em® >10eV 1.91 10° 1.96 10°

Nombre d"#U : >20eV 1.14 10° 1.16 10°

2.7 10'® >30eV 1.72 10° 1.94 10°
10M*W/em?® >10eV 9.7 10° 1.0 107
Nombre d'*°U >20 eV 7.8 10° 8.1 10°
4.9 10" >30eV 7.110° 7.4 10°

Discussion des résultats

Nous observons sur le tableau ci dessus que le nombre d’isoméres créés croit en fonction

de I’intensité laser. Ceci traduit tout d’abord I’augmentation du volume du plasma, visible sur
e o a4 . . .

le nombre d'*°U indiqué colonne 1. Cependant cet effet est faible et ne peut expliquer les
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différences observées. Celles-ci sont dues 4 1'augmentation de la température. En effet,
lorsque I'intensité laser augmente, la température croit et I'on atteint des régions plus
favorables a ]’effet NEET.

On peut voir sur le tableau que le nombre d’isomeéres créés dans des conditions proches
de ’ETL est toujours trés voisin du nombre total d’isomeéres produits. Ainsi la plus grande
partie des isoméres sont créés & I’'ETL. Comme nous ’avons vu précédemment, une telle
région est située derriére la zone chauffée directement par 1’onde laser, dans une région de
relativement haute densité, chauftée par conduction..

La derniere remargue que I’on peut faire concerne la variation du nombre d’isoméres en
fonction de la température. Nous voyons que plus l’intensité laser augmente plus les isomeres
sont créés i haute température. A 10YW/cm?, la zone a ’ETL atteint des températures de
Pordre de 70 eV ol la transition 6ds;; — 6pip est résonante.

Ces calculs montrent que le concept d’excitation du noyau dans un plasma, par
modification de 1’environnement €lectronique, est possible.

Des expériences sur 1’5U sont en cours de réalisation dans différents laboratoires : au
Centre d’Etude de Limeil-Valenton (CEA), auprés du laser de puissance PHEBUS, et au
Centre d’Etude Nucléaire de Bordeaux Gradignan (CENBQG), 4 1’aide d’un laser YaG , pulsé a
10 Hertz.

Dans ces deux expériences une onde laser de 1,06 um de longueur d’onde vient frapper
une cible d’uranium enrichi & 93 % en U, avec une incidence de 45 degrés. Un collecteur
situé en face de la cible recueille le plasma. Le collecteur est alors présenté devant un
détecteur d’électrons de faible énergie. C’est par la mesure de ces électrons, ou plus
exactement par la mesure de leur distribution en temps, q]u’il est possible de signer la
formation de I’état isoméri%:[ue. Dans I'expérience PHEBUS", les intensités laser atteintes
étaient de 10" W/em” et 10" W/cm? pour une énergie de 300 Joules et des durées d’impulsion
de 3.5 ns. Les premiers tirs, préliminaires, avec le laser YAG ont été faits & quelques
10" W/cm® pour une énergie laser de 300 mJ.

Dans ces denx expériences, le niveau de bruit ne permet pas de mettre en évidence
I’excitation du niveau isomérique. Les origines du bruit proviennent de la radioactivité alpha
et d’une émission électronique appelée é€mission exo-€lectronique. Cette demiére a une
origine mal comprise et est particuliérement génante car elle se manifeste par 1’émission
d’¢lectrons de faibles énergies ayant une composante en temps de quelques minutes a
plusieurs heures. Cette émission d’exo électrons pourrait étre responsable du signal observé
par I’équipe Japonaise®’. Récemment des progrés notables ont été réalisés, au CENBG'®, en
irradiant & faible puissance, la surface du collecteur avant les tirs laser. Des expériences,
prévues avec le laser YAG, et avec des sources laser permettent des éclairements supérieurs a
10" W/cm®, sont en cours de préparation.

VII - CONCLUSION

Nous avons montré que dans les systémes atomiques trés ionisés les modes de
désexcitation du noyau peuvent se trouver trés perturbés. Certaines voies de désexcitation du
noyau, interdites ou peu probables dans les atomes neutres, peuvent devenir prépondérantes
dans des ions trés chargés. C’est le cas de la décroissance 3 liée ou de la conversion interne
entre des états atomiques li€s. Il en résulte que pour certains systémes, la période de
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décroissance d’un état nucléaire, peut varier dans de trés grandes proportions en fonction de
I’état de charge de 1’ion et de la configuration des électrons 1iés. Pour un isotope donné dans
deux états de charges voisins, Ti» peut avoir une valeur plus grande ou plus petite que celle
dans I’atome neutre comme nous I’avons montré pour le premier état excité du '**Te entre les
états de charge Q = 44 et Q = 47. La prise en considération des perturbations apportées au
couplage entre le noyau et le cortege électronique est nécessaire pour décrire 1'évolution des
systémes dans lesquels la matiére est principalement sous forme de plasmas (milieu stellaire,
plasmas créés par lasers).

Les modifications de I’environnement atomique peuvent également influer sur les taux
d’excitation nucléaire. Nous avons présenté une revue des différentes expériences entreprises
pour mettre en €vidence le phénomene de NEET. Nous avons particubiérement développé les
possibilités offertes par I’excitation du niveau a 76 eV dans *U. D’autres candidats sont
possibles, tels que le lngg, “pb ou le P¥'Ta. Cependant dans ces noyaux la transition
int€ressante est de quelques keV et il faut alors favoriser la distribution hors équilibre des
€lectrons pour espérer exciter ces états. Ceci peut étre fait auprés d’installation de trés forte
puissance comme les sources femtoseconde, Petawatts. La population d’états isomériques
nucléaires i 1’aide de lasers, outre son intérét fondamental pour montrer I’existence du NEET,
couplée 4 des manipulations de la période de décroissance en fonction de 1’état de charge,
peut avoir des développements intéressants dans des applications de stockage de 1’énergie ou
le développement de lasers gamma.
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MESURES DES PROPRIETES STATIQUES ET DYNAMIQUES DES NOYEAUX :
UTILISATION DE CHAMP MAGNETIQUE
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RESUME

Dans ce cours, on donne d'abord les principes de base pour mesurer les moments statiques
dipolaire et quadripolaire des états nucléaires ayant un temps de vie de moins d’une seconde. Les
interactions utilisées pour ces mesures, sont I’interaction du spin du noyau avec un champ magnétique
et avec un gradient de champ électrique induit par un cristal dans lequel les noyaux sont implantés.
Les principes des mesures sont identiques pour les états fondamentaux et isomériques. Dans un
deuxigme cours, on donne une description formelle du principe de la mécanique quantique sur lequel
une famille de ces techniques expérimentales est basée : le principe de mélange des niveaux nucléaires.
Pendant les 10 derniéres années, plusieurs techniques ont été developées basées sur ce principe,

chacune avec sa propre région d’application.

ABSTRACT

In this course we give first some basic principles for measuring the static magnetic dipole and
electric quadrupole moments of short-lived nuclear states using magnetic fields and electric field
gradients in crystals. The principles are similar for isomeric states and ground states. The upper
lifetime limit of the nuclear states that can be investigated using these experimental techniques is of the
order of a second. In a second lecture, we will give a more formal description of the guantum
mechanical principle which is behind one family of techniques: the nuclear level mixing principle.
Based on this principle, various experimental techniques have been developed over the last 10 years,

each having its own regions of applicability. Some examples will be given.
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L INTRODUCTION

Why measure nuclear moments?

To understand the structure of nuclei, one can measure several parameters. The most obvious and first
parameters to measure are the nuclear decay schemes, excited level schemes, lifetimes, and masses.
With this information, one can find out already a lot about the structure of the nucleus. If the excited
levels follow a rotational band it means that the nucleus is deformed and the level spacing gives a
measure for the amount of deformation. Other nuclei near closed shells have the typical level scheme
in which the pairing interaction becomes visible, One can try to reproduce the level scheme using
large-scale shell model calculations. Comparison of model calculations to experimental results can
reveal information on pairing interactions, proton-neutron interaction, etc. However, to get a clear
insight into the single particle structure or the collective nature of nuclear states, static nuclear
moments are crucial. The magnetic moment is sensitive to the single particle nature of the valence
nuclei, while the nuclear quadrupole moment is sensitive to the collective nature. Some 15-25 years
ago, many nuclear moments of radicactive nuclei have been measured, both in the ground state and in
isomeric states ”. All of these nuclei were situated close to the line of stability, mainly on the neutron
deficient side: they were produced mostly in fusion-evaporation reactions. Nice trends have been
found, for example in the Pb-region were a strong increase of the quadrupole moment is found when
neutrons are removed from the N=126 shell closure ”, while the magnetic moment is hardly changing
with neutron or proton number. This was for example an indication that the N=126 neutron core is
very soft and easy to deform, mainly due to the presence of the v3p,, orbit near the Fermi surface.
Since a few years, there is a renewed interest to measure nuclear moments. This is because it has now
become possible to produce and select very exotic nuclei, which are approaching more and more the
borders of nucleon stability. Fascinating new features have been discovered, the most popular one is
the existence of ‘halo’ structures in nuclei with a very asymmetric proton-to-neutron ratio *. But also
the appearance and disappearance of magic numbers: N=20 seems no longer magic for nuclei with 10-
12 protons ”, N=40 is maybe a new magic number for nuclei with Z=28 7, etc. And many other
regions still remain to be discovered or better understood. To get a clear insight into the nature of
these nuclei far from stability, nuclear moments are a crucial test for the existing and newly developed

models. While dynamic moments are sometimes easier to measure (via lifetimes), they do not always
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provide sufficient information, because they depend both on the initial and final state configuration.
So, to get unambiguous information, for example on the structure of an isomeric state, or cn the
effective charges to calculate moments {dynamic or static), knowledge of static dipole and quadrupole

moments is crucial, especially in nuclei where several shapes are coexisting.

In this course, I will focus on some techniques, which allow studying the static nuclear moments of
short-lived nuclear states (10 ns — 1 s). Remark that the techniques presented here are complementary
to the techniques based on the hyperfine interaction between the electronic and nuclear spin, as
presented by F. Leblanc, The latter are applicable mainly for long-lived nuclei (t>10 ms), so 1n
general to ground states. In the techniques discussed here, the nuclear magnetic dipole moment 1s
studied via its interaction with a magnetic field, the electric quadrupole moment via its interaction with
an electric field gradient. These interactions are applied on nuclei that are implanted into a stopper:

* a static magnetic field is provided by mounting a magnet around the stopper

* an electric field gradient is induced by choosing a proper crystal as stopper

* a radio-frequency (RF) magnetic field is induced by an RF-coil mounted around the stopper.
Each of these interactions can furthermore be combined, and will give rise to different types of
techniques to measure nuclear moments. In the first part of the course, some general features of
different techniques will be discussed and compared. A common feature is the need to have the
nuclear spins oriented in space, the modification of this orientation due to some interactions, and the
detection of the change of the spin-orientation via the anisotropy of the radioactive decay. Each step
will be discussed briefly. In the second part of the course, I will discuss more detailed a technique
which combines the two static interactions, causing mixing of nuclear hyperfine levels. This mixing
induces a resonant change in the orientation of the ensemble spin, which is reflected in a change of the
anisotropy of the radioactive decay. The anisotropy change will be a signature from which nuclear
moments can be derived. The formalism to calculate the influence of the nuclear level mixing on the

spin-orientation of the ensemble will be discussed.
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II. BASIC PRINCIPLES TO MEASURE MOMENTS OF SHORT-LIVED NUCLEIL

IL.1. Production and selection of short-lived activity

If one wants to investigate the properties of short-lived nuclear states (lifetimes up to a few seconds),
the first thing to consider is how to produce the (ground or isomeric) state of interest. As lifetimes are
short, the nuclei of interest have to be transported to the experimental station in a very short time.
Several experimental conditions can be considered:

» In-beam experiments using fusion-evaporation reaction: the experiment happens at the production
site, allowing the study of very short-lived (ns) high-spin tsomers. The advantage of using a tusion-
evaporation reaction “ is that a high amount of spin-alignment is obtained by the reaction itself (see
further). However the reaction allows only production of nuclei at the neatron deficient side of the
chart of nuclei. The disadvantage of in-beam experiments is that the recorded gamma spectra
contain all the gammas produced in the reaction and spectra are very dirty. It is almost impossible
to study very weakly produced isomers in such conditions; only yrast states of nuclei not too far
from stability are easy. Some purification techniques can be applied, for example by using a pulsed
beam and recording data only during the beam-off period.

¢ On-beam experiments: this term is used for experiments that are performed after the nuclei of
interest have been separated from the other activities produced in the reaction. The big advantage
of these on-beam experiments is that the radicactive nuclei of interest, which are often a very small
fraction of all produced activity, can be separated from the rest and investigated in very clean
conditions. This allows measurements on very rarely produced nuclear states (such as far from
stability nuclei). The two main techniques to obtain this separation are the ISOL separation (Isotope
Separator On-Line) " and the recoil mass separation . Several ISOL separation techniques have
been developed over the last 20 years in combination with different production mechanisms.
Typical separation times are of the order of tens of ms, which mean that mainly ground states are
investigated by this technique. In-flight mass separation after an intermediate energy fragmentation
reaction is much faster, and allows also the selection of short-lived (down to 100 ns) isomeric states
. The advantage of the fragmentation with in-flight mass separation, is that the spin-orientation

induced by the fragmentation process, is maintained during the transport of the nuclei through the

mass spectrometer, mainly because the nuclei are produced fully stripped '*.




11.2. Orientation of the nuclear spins: the density matrix

The methods to measure static moments using the interaction with electromagnetic fields are all based
on measuring a change of the spin-orientation of the nuclear ensemble. This means that some amount
of spin-orientation has to be present at the time the nuclear spins start to interact with the apphed
fields. Before mentioning how this spin-orientation can be obtained, we first will define the different

types of spin orientation as well as how this can be expressed in a formal way.

An ensemble of nuclei is called spin-oriented if the nuclear spins have a preferential direction in space.
By defining a Z-axis, one can describe the spin-orientation with respect to this axis by the probability
p,, that the nuclear spin has a projection Im> onto this axis. This implies that an axial symmetry exists
around this Z-axis, which is called the Z _axis (figure 1). For a non-axial symmetric spin-orientation,

the density matrix formalism has to be used to describe the orientation:
pmm' = (m|,0|m,>
with the diagonal elements p, , = p,. the population of the different spin-projections and the non-

diagonal elements describing the coherence between different m-states. This density matrix is related

a 10,

to the density tensor p;
pr =2 +13, (0" (1 L5 Km | o)
m N

and to the orientation tensor B, =21 +1p; *.

Figure 1: The projection of the nuclear spin I on a chosen Z-axis is defined as m. If p_ represents the
probability to have the nuclear spin oriented such that they have spin-projection m on the Z, axis, this
means that this Z , is an axial symmetry axis of the spin orientation.
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The 3J-symbol in the relation between the density matrix and the tensor relates the values of the spin-
projection and the tensor component n: m-m'=n. From this selection rule one can derive immediately
that in case of axial symmetry (when only the diagonal elements are non-zero, or m=m’ in the density
matrx) the orientation tensor will only contain n=0 components. This simplifies the description of an
axially symmetric oriented system to a few parameters. In the angular distribution (see further) the
spin-orientation will always be described by the onentation tensor, because it allows to easily
transform the distribution function from one axis-system to another by rotation over the Euler angles
. However, when speaking about the amount of orientation, people tend to use a different

terminology, depending on the type of orientation (alignment or polarization). These terms are

however related to some of the tensor components, as is explained hereafter.

11.2.a. Alignment of nuclear spins.

An ensemble of spins is called aligned if the probability to have the spins along the axial symmetry

axis i1s equal for both directions: p_= p_ (figure 2). The nuclear alignment is proportional to

Z (3m* —I(I +1))p, and is directly related to the second order orientation tensor ‘%

B = V2T +153 - ( 1 L 2)p,

= ~—————-——‘/~_Sﬂ—--——z[Esm2 —I(I+1)]p,

IT+DRI+DRI-D T (2)

The normalized alignment A is defined such that A = -1 for full oblate alignment, and A=+1 for fuil

prolate alignment:
Y a,(m)p, 2(31*713 - I +1)p,
A== ==
|(:rc2 (max)| ‘sz (max)l

(3)
with o,(max) the normalization value. For maximum oblate alignment, all spins are oriented
perpendicular to the Z-axis (A<0), and maximum alignment A=-1 is obtained if ¢,(max) is:

lo,(m=0) = K(I+1) for integer spin,

o, (m=£1/2)l = I{I+1)-3/4  for half integer spin.




For maximum prolate alignment all spins are pointing along the Z-axis {A>0), and maximum

alignment A=+1 is obtained if ¢ {max) 18

lee (m=I} = 1(21-1) for any spin.
The alignment is then related to the second order orientation wnsor as follows!
Sler, (max)

ST EDR+3ET -

Remark that in general an aligned ensemble is described by the orieniation tensors of even rank k: B,

A. 4

B =

B! . etc. Odd tensor ranks are zero. For some cases one can limit to the Jowest order only, and thus

deseribe the orientation by one parameter A. This has however to be studied case by case,

(a) prolate alignment {b} oblate alignment () polarization

Zow
0.8 0.8
o o
0.4 0
0.21 0.21
LT e oo ECRRE TS0 T 2
magnetic quantumnutber magnetic quantumnunber magnetic guantumnumber

Figure 2: Examples to demonstrate different types of orieniation.

11.2.b Polarization of nuclear spins,

An ensemble of nuclei is polarized if the up/down symmetry along the axial symmetry axis is broken:

p,# p,. The nuclear polarization is proportional to Zmpm and is related o the onentation tensor of

Fit

first order;

B} =21 +13 DX I T

.,!;'(I-i- Z " )
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The normalized polarization is defined such that P = +1 if all spins are parallel to the Z-axis, and P = -1

for all spins are anti-parallel to the Z-axis :

> mp,

P
I (6)
and consequently the relation between the polarization and first order onentation tensor is :
B)=— e P

. 7
VS 6)

In general, a polarized ensemble is described by both even and odd tensor components. However, one
will generally be able to limit to the first order term only in the angular distribution, for example if one

studies the asymmetry in B-decay (see further).

11.2.c. Methods to obtain oriented nuclei
We give a few examples of methods that can be used to orient nuclei, without discussing these
methods in detail. Details can be found in the references. Here we mainly restrict to the region of
applicability regarding lifetime, production, type of element, etc... Remark that the list is not
complete, other techniques might exist.
* One of the oldest methods to polarize nuclear spins is probably the Low Temperature
Nuclear Orientation Method ', It was used for the first time, in the experiment of Wu et al.
" who polarized the nuclear spins of “Co to show the parity violation in §-decay. With this
technique, nuclei are implanted into a ferromagnetic host that is cooled down to extremely
low temperatures {mK). The nuclei should have lifetimes of order of seconds or higher, and
therefore this technique is in general not suited to study nuclei very far from stability where
lifetimes become short. Typical amounts of polarization are of the order of 10-20%.
» Using beams of polarized electrons, deuterons, neutrons, tritons, allows to obtain
polarized radioactive nuclei, but only near to stability **.
¢ A technique which has been applied successfully in a few experiments and can be applied
for a wide range of nuclei produced by whatever means, is the tilted foil polarization

method *”. It is however a difficult polarization technique, which requires a lot of
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investigation case by case, and gives in general small amounts of polarization (order of few
percent).

» A very efficient technigue to obtain a radioactive beam of highly polarized nuclei (typically
P ~ 30-50%) is the Optical Pumping method ”. This technique is based on the interaction
between the electron spins and the nuclear spin, which allows to transfer electron
polarization to nuclear polarization. The electrons are polarized by bombardment of the
atomic beam with a circularly polarized laser beam. A long enough interaction time between
the laser and atomic beam is needed to obtain full polarization by the pumping technique.
Some very successful experiments using this orientation technique are described in ref. [17]
and [18] and references therein.

» The easiest way to get a spin-oriented ensemble of radioactive nuclei, 1s 1f the orientation is
produced during the production reaction itself. This is the case for isomers produced in a
fusion evaporation reaction **°. It has been shown that for all (Heavy lon, xn) and (alfa.xn)

reactions, the spin-alignment of the isomers can be described by a Gaussian Distribution

—m?iig?

-m gt
2

me

function p, = , with a typical width ¢/ = 0.3-0.4, comresponding to high
alignments of the order of 50% ore more.

But also fragments produced in an intermediate energy projectile fragmentation reaction are

shown to be spin-aligned ™ (if selected in forward direction with respect to primary beam) or

Era

spin-polarized * (if selected at a finite angle with respect to the primary beam direction).
Typical values here are of the order of 10-20% of spin orientation. Using the spin-orientation
obtained in projectile fragmentation, one is able to study moments of very exotic nuclei.
Projects in this field are being performed at all fragmentation facilities *****°, However, the
mechanism is still not fully understood and it is not yet possible to make predictions on the

optimal conditions and the amount of orientation that can be obtained.

IL.3. Perturbation of the spin-orientation by interaction with EM fields




264

I1.3.a Interaction with static magnetic field and RF-field : NMR

The interaction between a nucleus with spin I and a static magnetic field B, causes a splitting of the

nuclear hyperfine levels (the m-states). The Hamiltonian describing this interaction (Zeeman

Interaction) is H, = - ZZ.B,, with Z=gu,I the magnetic moment. The Im>-states are cigenstates of

_ 8UNB,
4

this Hamiltonian with eigenvalues E_=- hom and @, = (8)

the Larmor frequency. In figure 3 a typical Zeeman splitting is shown, with equidistant level splitting
between m-states. By adding a radio frequency (RF) field B (t) in the plane perpendicular to the static
field, the Hamiltonian is no longer axial symmeitric and thus the Im> states are no longer eigenstates. It
can be shown ™ that this breaking of the axial symmetry will cause a mixing of the lm> states if the
RF-frequency matches the Larmor frequency : @, = @, . At that moment, the level populations p_ are
all equalized and this change of the spin-orientation can be detected in the asymmetry of the
radicactive decay. By looking for the resonance frequency ®,, at which the spin-orientation is
modified, one can thus determine the nuclear g-factor. The experimental technique in which the
resonant change of the asymmeuy of the B-decay is measured as a function of the applied RF-

frequency is called the Nuclear Magnetic Resonance (NMR) method.

e A 2
/ ] B,
/S - 1
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=2 - }ﬁ“’x ¢j I
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N
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N\ w®,
\ 2
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Figure3: The quantum states \Im> of a nucleus with spin I in @ magnetic field B,are no longer
degenerate. The energy splitting is equidistant and proportional to the nuclear g-factor. By applving
an RF-field with frequency 27V, the level populations p_ are equalized when v, = v,
Remark that for an initially aligned ensemble of nuclei, no change in the B-asymmetry can be detected,

because no spin-polarization is present initially, nor it is induced by the RF-interaction. This means
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that in order to detect an NMR resonance, the nuclear spins need to be initially polanzed before

implanted in the stopper.

I1.3.a Interaction with an electric field gradient and RF-field : NOR

A nucleus that is stopped in a material that has a non-cubic lattice structure, will exhibit an interaction
between the non-spherical nuclear charge distribution (reflected by a non-zero spectroscopic
quadrupole moment Q) and the electric field gradient induced by the lattice on the implanted nucleus.
For an axial symmetric electric field gradient, the Hamiltonian of the quadrupole interaction is
described easiest in a reference frame fixed to the principle axis system of the axial symmetric electric

eQVzz

Vo 9
4121 =)k ®

field Vzz ™ H =3‘9—(312—13) with @, =
it} h : * ¢

the quadrupole interaction frequency. Another definition sometimes used for the quadrupole frequency

eQVzz 0,411 =1)
h 2 '

is v, = (10

The projection of the spin-operator onto the Z-axis of the principle axis system (lm>-state) is an
eigenstate of this Hamiltonian with eigenvalue E_ = 7 [3m™-I(+1)]. In figure 4 a typical quadrupole

splitting is shown, with non-equidistant level splitting between m-states, and degeneracy of -m and +m

levels.
m
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Figure 4 : Non-equidistant level splitting of a nucleus submitted to a quadrupole interaction.
Consequently different RF-frequencies can give rise to a quadrupole resonance in the asymmetry of a
fB-decaying nucleus. The resonance frequencies contain information on the quadrupole frequency.

By adding an (RF) field B (t) in the plane perpendicular to the symmetry axis of the EFG, the
Hamiltonian is no longer axial symmetric and thus the Im> states are no longer eigenstates. Again this

breaking of the axial symmetry will cause a mixing of the Im> states, in this case if the RF-frequency
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matches one of the quadrupole splitting frequencies: A@, =3(2m~1)@, = @y, . At that moment, the

level populations of two levels p_ and p_,, are equalized and this change of the spin-orientation can be
detected in the asymmetry of the radioactive decay. However, if the populations probabilities of the
Im> and tm+1> levels are equalized by the RF, also the p__ and p_, are equalized because the tm levels
are degenerate. Thus a change in the polarization (p_ # p,) can only be detected if the spins are
polarized before the RF-interaction takes place. A destruction of the initial polarization can then
induced by the RF-interaction which will mix the population of levels with Am=1. By looking for the
resonance frequencies ., at which the spin-orientation is modified, one can thus determine the
quadrupole interaction frequency. If the electric field gradient can be determined by some other
technique, the nuclear quadrupole moment is deduced. The experimental technique in which the
asymmetry of the B-decay is changed due to a quadrupole interaction, and in which this change is
measured as a function of the applied RF-frequency is called the Nuclear Quadrupole Resonance
(NQR) method. Over the years, several highly sofisticated versions of this technique have been

29,30)

developed, such as a multiple frequency NQR

The spectroscopic quadrupole moment of a nuclear state can only be measured for states with spin I = 1.
This follows immediately from the definition of the quadrupole moment *", which is the expectation

value of the M2-operator for m=I: Q = <Im | M lIm>_. Using the Wigner-Eckart theorem, one can

121
-m 0 m

express Q as a function of the reduced matrix element and a 3J symbol ( ) For a nucleus with

I=1/2 the 3J symbol for an operator of order two is zero, and thus Q=0. This does not mean that such a
nuclear state can not be deformed, but simply that it can not be measured by measuring the static

quadrupole moment.
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11.4. Measure the change of the spin-orientation: angular distribution of the radiation

The emission of radiation from a radicactive nuclear state is related to the direction of its spin. The
relation which expresses the angular distribution of radiation emitted in a particular direction (8,9)

with respect to a chosen axis system is given by:

4

A, are the radiation parameters describing the type of radiation and its properties (for example M1, E2,

A B OB ,,,0,.0Y](8,¢). (11)

...). B, are the orientation tensors of order k: they describe the orientation of the ensemble spin, and its
change due to interaction with the surrounding fields. It is this parameter that needs to be calculated to
describe the influence of a particular interaction on the spin ofentation. We will see further how this
can be done. Y, are the spherical harmonics: they depend on the position of the detectors with respect

to the choosen axis system (the same as in which the interaction with the fields is described).

The angular distribution function can be simplified for particular types of radiation. If y-radiation is
detected, only radiation parameters with k=even are non-zero and the angular distribution is reduced to
even order tensor components. Consequently only alignment (B,, B,,..) can be measured by -
radiation..
If the nucleus is decaying by B-decay, one can generally reduce the angular distribution function to the
first order tensor (for allowed beta decay only A #0), which means that B-decay is mainly sensitive to
nuclear polarization. Furthermore, if one puts the detectors at 0° and 180° with respect to the Z-axis of
the chosen system (for example parallel to a static field), then only n=0 tensor components are non-
zero and thus the angular distribution function for B-decay simplifies to:

W(b,p.t) =1+ A B,(I,0,,m,,t)cosd (12)
The orientation tensor of a system perturbed by some interactions, can be described as a function of the
perturbation factors and the initial orientation tensor as follows:

CBl(Lw,, 0, =Y Gy (,a,,0, 0B 1=0) (13)
k.n

This expression shows that in order to be able to measure an odd tensor orientation (polarization), one

needs to have initial polarization uniess an interaction is applied which allows transforming alignment
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into polarization (thus G,”l" (@5, 0,,1) 2 0). We will see in chapter IV that this requires some special

features of the applied interactions and the formalism which allows to calculate the perturbation factor

will be explained by applying it for a particular case.

III. SOME EXAMPLES OF EXPERIMENTAL TECHNIQUES

II1.1. As a function of time: TDPAD

The Time Differential Perturbed Angular Distribution method has been used for many years to
study the magnetic dipole or the electric quadrupole moments of isomers produced in fusion-
evaporation reactions . Also a few isomers populated and spin-oriented by coulomb excitation, and
having a suitable lifetime (50ns < T < 10 ps), have been used as probes to study the quadrupole

interaction in materials >

Recently it has been applied also on isomers produced in projectile
fragmentation, after they are selected using a high-resolution in-flight recoil spectrometer (like LISE at
GANIL) **°.

To study the magnetic moment, the isomers are produced or recoil-implanted into a stopper with a
cubic lattice structure (polycrystalline foil or single crystal). A static magnetic field is applied
perpendicular to the symmetry axis of the initial spin orientation. This orientation axis is in the
horizontal plane: parallel to the primary beam direction if the isomers are implanted directly after the

7y

reaction, or rotated over an angle y for mass-separated isomers *”. It means the magnetic field is

applied vertically (we choose Z-axis along this direction, fig. 5).

Det 2 (90,90)

» N

Y

Zog
y Det 1 (90,0)
—» X // Beam E:l

Figure 5 : Definition of different axis systems involved in the formal description of the interactions
and orientation involved in a TDPAD experiment: (X.Y,Z) is the system fixed to the magnetic field
and in which the detector positions are described (LAB-system). The (X.Y,Z),, system has it’s Z-axis
along the axial symmetry axis of the initial orientation, allowing an easy description of the orientation.
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The nuclear spins will perform a Larmor precession around the static field. This precession can be
detected by putting detectors in the horizontal plane. If the spin ensemble is initially spin-aligned, for
example along the Z_ direction as defined in figure 5, the change of the spin-orientation can be
registered as a function of time. The angular distribution for an aligned ensemble interacting with a

static field, and decaying by gamma-radiation with a lifetime <, is given by *:

WB,p,0 =" (1+ A, Y Bi(I,@,,0Y, (0.9) 4?” +..) (14)

in which BJ describes the perturbation of the initially aligned ensemble. One can show that for the

set-up as given in fig. 5, this perturbed orientation tensor has only a second order component that

depends on time, while the zero-order component is proportional to the initial onientation:

Bi()=e "B (t=0),,. (15)
Taking into account that the initial orientation is parallel to Z_ (and thus described by one tensor
component B (¢ =0),,), and transforming all tensors to the LAB-frame using the Wigner rotation
matrices '?, we find for the angular distribution:

W(g,1) = e‘”’(1+ B2 (1 =0) 4 [%Az +%A2 cos(2awyt + 2y — 24;0)“ (16)

For two detectors placed respectively at angles @, and ¢,, the R(t) function is defined such that it

simply depends on the cosine function, which describes the pure Larmor precession:

N(p,)-eN(p,)

3 . )
= ZAZB:? (t = 0)sin(A@)sinQRa, t + 2y — (@, + @,))

R(t)=

Remark that for two detectors placed a Ag=90°, the maximum amplitude of the wiggles can be
detected. This is thus the optimal setting for a TDPAD experiment.

A similar expression can be derived in the case that the host induces an electric field gradient at the
position of the implanted isomer. In that case a superposition of cosine functions occurs with

frequencies that are multiples of the basic quadrupole frequency 3@,
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11.2. As a function of an a

Ferrrm——

The Nuclear Magnetic Resonance and Nuclear Quadrupele Resonance techniques are fime
integrated perturbation angular distrtbution techniques.  If the angular distribution described
previously is averaged over the decay time {s0 a time-integrated experiment is performed). most
mformation on the angular distribution is lost. In a time integrated experiment one needs 10 apply an
extra perturbing Inferaction, in order to induce a change of the spin-orientation.

Such an interaction is for example a radio frequency (RF) magnetic field that is placed perpendicular to
the static field direction (fig. 6). In an NMR experiment the nuclei of interest are implanted inw a
cubic crystal; in an NQR experiment a host with an electric field gradient is needed. These techniques
nave been apphied only to ground states (lifetimes between | ms and 10 sec¢) till now, mainly because
the radioactive nuclear state needs to live sufficiently long in order to be sensitive to the RF-
perturhation. As ground states mostly decay by B-decay, it means these experiments are measuring the
polarization change in the spin orfentation. Therefore a static magnetic field is applied paralle! o the
direction of the initial spin-polarization. The polarization is then modified during the lifetime of the
nucleus. when implanted into a stopper, by applying an RF-field B (1) perpendicular to the static ficld.
This experimental technique has been widely described in literature, for example in ref. 15,1823,
29,39.40.

@  ZuiZe B Zual Zon

Figure 6: Symmetry uxes of the interactions and the spin-orieniation for NMR (a) or NOR {b)
experiment.
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I11.3. As a function of the static field B,: LMR and LEMS

Another type of time integrated PAD experiments are based on the nuclear “Level Mixing™ principle.
In the next chapter we will discuss this method more in detail. Here we briefly give an overview of the
history of the technique.

It has been well known in atoms that crossing and anti-crossing of atomic levels can occur if atoms are

submitted to a combination of static electric and magnetic fields *”. A similar type of crossing of

42)

nuclear hyperfine levels has been described theoretically in the sixties ™. Matthias showed that the m-

quantum states of nuclei with spin I, that are submitted to a combined magnetic field and electric field
gradient, are crossing as a function of the applied magnetic field strength if the magnetic field is placed
parallel to the symmetry axis of the electric field gradient (fig. 7a). If a small misalignment angle J is

introduced between the two interaction axes, anti-crossing of the levels occurs (fig. 7b).

B Byp
V. Ve
150{1=2 150 I=2
— =0° — =30
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Figure 7: (a) When nuclei are submitted to a collinear magnetic field and electric field gradieni, the
m-quantum states are crossing at well-defined values of the magnetic to quadrupole interaction
frequency. (b) If the two interactions are not collinear, the degeneracy of the crossing levels does no
longer occur and the levels are anti-crossing (= mixing).

About a decade later, it was shown experimentally that crossing or anti-crossing of nuclear hyperfine
levels gives rise to a resonant change in the angular distribution of radioactive decay of ground states *”
or isomeric states *’. A full description of the theoretical formalism which allows to describe and

understand the features of these resonances in the angular distribution was developed by the group of
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Coussement in the eighties “**”, This group has been investigating all features of the “Level Mixing”
resonances both theoretically and experimentally **. In figures 8 and 9 some simulations of the
angular distribution of radioactive decay as a function of the applied magnetic field strength are given
for nuclei submitted to a level mixing interaction. The origin of the term “Level Mixing” becomes
clear when the level populations of the m-states are calculated in a two-level approximation using the
density matrix formalism *” (section IV). Then it appears clearly that the non-collinearity of the

magnetic and electric interactions are causing a local “mixing” of the level populations.

150+ “B,1=2,3=3"
v(Mg) = 106 kHz
100 p=1184p,

Energy/h [kHz]

0.004

20.01- [\/——
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Asymmetry [%]
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Figure 8: Simulation of an LMR-curve for " B-fragments produced at the LISE3 spectrometer in
GANIL. The resonances due to different level mixings are visible in the asymmetry of the beta-decay
of spin-aligned projectile fragments. Remark that spin-polarization (and thus B-asymmetry) is induced
in the resonances and that the polarization is zero out of the resonance region.

Although the resonances were originally investigated mainly as a curiosity, it became clear that the
Level Mixing Resonance (LMR) technique could be very useful as a tool to study the quadrupole
moment of nuclear ground states and isomeric states. Several variations of the Level Mixing technique
were developed.

A first useful application of the level mixing formalism was to study the quadrupole moments of high-
spin isomers (using the Level Mixing Spectroscopy, LEMS-method) *****”. This method has some

clear advantages with respect to the classical TDPAD method (as described in next section).
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Figure 9 : Simulation of LMR-curves for a high-spin state (I=10)} and for different misalignment angles
between the magnetic and electric interaction. At small angles many resonances are appearing with

relatively small amplitudes and thus hard to measure experimentally. However for large angles S a
decoupling curve is appearing. This decoupling curve is also sensitive to the ratio of the magnetic io
quadrupole moment of a high-spin isomer. To distinguish the decoupling curves from the LMR-curves,
they are called LEMS-curves (LEvel Mixing Spectroscopy).

Another interesting use of the level mixing formalism is to study nuclear moments of exotic nuclei
produced and spin-aligned in a projectile fragmentation reaction “***”. The strength of the B-LMR
method is that it is possible to induce spin-polarization in an ensemble of initially spin-aligned nuclei.
This has the great advantage that exotic nuclei produced in projectile fragmentation and selected in the
forward direction (and thus with the highest yield) can be used to investigate their nuclear moments =
For the classical NMR technique, an initially polarized ensemble is needed to allow a beta-asymmetry
measurement. And polarization is obtained only if fragments are selected at a finite angle with respect

to the primary beam (and thus with a lower yield in intermediate and high-energy reactions}.
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II1.4. Comparison and applicability of the presented techniques.

In table 1 we present schematically the regions of applicability, for example concerning spin, lifetime
and type of the nuclear states that can be investigated by a particular method. We also compare the
pararneters that are deduced and the accuracy that can be reached.

With the TDPAD method one can measure either the magnetic or the quadrupole moment of isomeric
states in nuclei, depending on the crystallographic nature of the host (cubic iattice or a non-cubic
structure inducing an EFG). The same holds for the NMR and NQR methods, allowing to measure
respectively [ or Q of nuclear ground states. With the LMR method one measures the ratio of the
nuclear moments WQ both for ground states (B-LMR) and isomeric states (y-LMR), and thus Q can be
deduced if p was measured by another method. A combination of the LMR and NMR techniques in
one experiment allows the determination of both ground state moments independently ***. Each of
these methods allows measuring the nuclear moments with very high accuracy (order of 1% or better)
because it are resonant techniques. The LEMS method on the other hand is a decoupling technique
and is consequently less sensitive to measure the nuclear moment ratio (typically 10-15%).

However, the LEMS technique is the only method that allows measuring the static quadrupole moment
of long-lived (t > 10 us) high-spin isomers. The TDPAD method is less suitable to study the
quadrupole moment of very high-spin states because the number of quadrupole frequencies increases
with spin. The method is not at all applicable to study long-lived isomers, because it is a time

differential technique.

Table 1: Comparison of the presented techniques to measure nuclear moments.

TDPAD NMR/NQR LMR/LEMS
Type of nuclear state Isomer Groundstate Both
Spin 0.5-20% 05-..h/1-3h 1-5k/1-.. &k
Lifetime range 10 ns - 10 ps Ims—1s Ims—1s/50ns—-1s
Initial Spin-orientation Alignment Polarization both
Detected radiation Y B both
Deduced parameter g, Q g .Q Q/n
Accuracy < 5% < 5% <5% 1 <20%
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The upper limit on the lifetime of the isomers that can be studied by a time differential technique, is
determined by two causes: the duty-cycle of the accelerator (and thus production efficiency) and the
spin-spin relaxation time . For a time differential experiment, one needs a pulsed beam with a short
production pulse and a long (about 3 lifetimes) measuring time. This puts automatically an upper limit
on the lifetime: for too long-lived isomers the production efficiency drops drastically making the
measurement very inefficient or even impossible. On the other hand, the spin-spin relaxation
mechanism also prevents experiments on long-lived isomers because it causes a damping of the
oscillation pattern as a function of time. Relaxation times depend strongly on the stopper material that
is used. Typical values for the spin-spin relaxation {damping) time arc of the order of microseconds.
Time integrated methods are limited by the much longer spin-lattice relaxation time ****: the interaction
between the nuclear spin and the electron spin of free electrons in metal hosts will cause a loss of the
spin-orientation. I the spin-lattice interaction time is shorter than the isomeric lifetime, the
information regarding the static interactions is lost. Spin-lattice relaxation times also depend strongly
on the host material as well as on the type of probe that is studied. It is well known that for metallic

hosts the relaxation time can be increased by decreasing the host temperature >”. The relaxation times

can vary from a few 100 Lis up to several seconds.

The lower limit on the lifetime of isomers that can be studied by the TDPAD technique is typically of
the order of 10 ns up to 10 us. For all hyperfine interaction techniques, this lower limit is determined

by the uncertainty relation @,7>1: the perturbing magnetic or quadrupole interaction needs to be

strong enough (fast enough frequency ) in order to see the perturbation in the spin-orientation during
the lifetime T of the isomer. For typical magnetic fields of the order of a Tesla, or electric field
gradients of the order of 10" V/cm’, this results in a lower lifetime limit of the order of tens of
nanoseconds for the time differential technique. For time integrated techniques like the NMR, NQR,
LMR, LEMS methods, the lower limit is about 3-5 times higher, because the time integration over an
oscillating function results in a full destruction of the initial spin-orientation (and thus full effect in the

measured anisotropy change) only if averages over several oscillation periods are taken.
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IV. THE LEVEL MIXING FORMALISM:
FROM QUANTUM MECHANICAL CURIOSITY TO A NUCLEAR PHYSICS METHOD

IV.1. The combined interaction system and the density matrix approach.

In this chapter we will explain how the perturbed angular distribution of nuclear radiation can be
calculated starting from the Hamiltonian that describes the interaction of the nuclear spins with the
electromagnetic fields in their surroundings. The nuclei can be produced by several reactions, and
need to be spin-oriented before implantation in a suitable stopper. For each type of production
reaction, spin-orientation mechanism and perturbing interaction, a different formalism has to be

developed.

To illustrate how we can calculate the perturbation of an initially oriented ensemble of nuclei by the
interaction of the nuclei with some fields, we will chose the particular example of Level Mixing
Resonances induced by a combined magnetic dipole and electric quadrupole interaction. The electric
interaction occurs by implanting the probe nuclei into a lattice with a non-cubic symmetry * inducing
an electric field gradient on the position of the probe nuclei. The magnetic interaction is provided by
putting the host material into a static magnetic field B. The Hamiltonian of this combined interaction
system is given by “**:

H=H,+H,

z (=)* Tg V: — uB (1%
with T’ the electric quadrupole tensor, V° the electric field gradient tensor and x the magnetic dipole
vector. To give an explicit expression for the quadrupole interaction Hamiltonian H, one needs to
specify the axis system in which the interaction will be described. In the PAS system the electric field
gradient is fully described by two parameters: the field gradient strength along the Z axis (V_) and
the asymmetry parameter 1. For an axially symmetric electric field gradient (n=0), the Hamiltonian is
given by expression (9) if expressed in the PAS system.

If also a magnetic field is present, one can define a second axis system in which the magnetic field is

parallel to the Z-axis (LAB-system). If one wants to express H, in the LAB frame, an Euler rotation
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from PAS to LAB over the angles (0,-B.-00) needs to be performed (figure 10} . The Hamiltonian of

the quadrupole imteraction expressed in the LAB-system is discussed in reference 42

e
Vi

Figure 10 : Definition of the Euler angles berween the Principle Axis System (PAS) connected to the
electric field gradient und the LAB(oratory) system connected 10 the magnetic field. In the picture also
the Euler angles 10 rotaie from the LAB-frame to a system with the Z axis paraliel to the axial
symmetry axis of the iniial orientation are defined.

For an axially symmetric electric field gradient, one can define the rotation from the PAS-system to the
LAB system by one angle [ because « can be chosen zero. The combined interaction Hamiltonian can

be written in the PAS by projection of B into the (X

=i

Z..) frame, and consists of an axially symmetric
part (~ I, ) and a symmetry breaking part {~T, ):

H= H, + H.
(i9)

= %{‘2—(31% ~I'Y~w, cos f1,,, +o sinfl,,
The eigenstates of this Hamiltonian are no longer the eigenstates flm> of the spin operator, because of
the ladder operators in the symmetry breaking term (& ~/ ~(I"+7 }}. To find the (2I+1) etgenstates IN>
of this Hamiltonian, we can apply a numerical diagonalisation procedure. This is what we do if we
perform o numerical simulation for the eigenvalues (Rabi plot) and the angular distribution (LMR or

LEMS curves) as a function of B,




However, an analytical calculation gives us a much better insight into the nature of the eigenstates. To
obtain that, we will calculate the eigenstates in a first approximation using first order quasi-degenerate
perturbation theory “. This is possible if the misalignment angle B is small enough: in that case the
symmetry breaking term modifies the axial symmetric eigenvalues only if they are guasi-degenerate.
The eigenvalues of the axial symmetric part H, are given by:

E, =ha,PBm® —I(I +1)]-ha, cos (20)

and degeneracies (level-crossing) occur if @, cos § = 3w, (m, +m,). (21

A figure where the eigenvalues are plotted as a function of @_(or as a function of B) is called a Rabi
plot. Examples of Rabi-plots are given in figures 7a and 7b. We see that if the angle {3 is small, the
modification of the eigenvalues occurs only near these level-crossing points. This allows us to apply a
two-level approximation: we can calculate the eigenstates of the full Hamiltonian using a quasi-
degenerate perturbation theory on two quasi-degenerate levels E_ and E .. In reference 42 is described
how the mixed eigenstates

1

N)= (Rim)+|m’))
M) = @+ )
: (22)

N}= (m)— Rim")
with their respective eigenvalues

Ey. =_.Em_’;_&¢%,/(5m —E V44w’ (23)
are calculated by diagonalizing a 2x2 matrix. R is the mixing parameter defined as:

—E_. A(E,—E_) +4W}
R=Ee=Bu NE,En) 4, (23a)
2w 2w,

In figure 11 the unperturbed levels E_ . and the mixed levels E . are shown. Remark that the amount
of repelling (anti-crossing) between the mixed levels is depending on the perturbation strength H, and
thus on sinf}: W__ = <mlH,/m’> ~ sinf}. This will also determine the width (I') of the mixing region as
a function of the field, and thus the width of the related Level Mixing Resonance in the angular
distribution {see further). That means we can choose ourselves the mixing strength (and thus the

resonance width) by choosing a particular angle § between the c-axis of the crystal and the magnetic

field direction.
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im’>

Figure 11: In a two-level approximation the eigenstates of the level mixing Homiltonian can be
calculated using perturbation theory. Near the crossing region of the unperturbed levels (E,
eigenvalues of H ) the symmetry breaking part of the interacrion (H .} is mixing the states: the

eigenstates of H are linear combinations of the unperturbed states. The respective energies are

repelling each other.

To calculate the perturbation of the ensemble orientation one has to solve the time evolution equation

of the nuclear density matrix:
. 0P
e 22 L 243
=== H.p] (

with H the level mixing Hamiltonian (18) To solve this equation, one needs to find first the
eigenstates IN> and eigenvalues E_ of the interaction Hamilionian. If the Hamiltonian is expressed in
the LAB-frame " the eigenstates are found by numerical diagonalisation. In that case one gets the
eigenstates <Nim> with respect 1o the LAB-system and they can be introduced in the perturbation
factors to calculate numerically the angular distribution function {see next paragraph)}.

In this section we will use the analytical expression (22) of the mixed eigenstates (using the two-level
approximation) with the Hamiltonian expressed in the PAS, This will allow us to get an explicit
expression for the time-dependence of the density matrix and thus to understand better the nature of the
resonances. For a static interaction, such as the level mixing interaction, the solution of the Von

Neumann equation is given by
(NN = py (1) = €7 p oy (0) (25)
with @ =(E-E.¥h and E_, given by (23). As the LMR-method is a unk-integrated measuring

technique. we need to calculate the time averaged density matrix taking into account the nuclear decay

tme:
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IdrpNN-(t)e'”T

Py (T) = 2 - = Pune (0)_‘___7
J‘dte—r/r (a’w )

LD T

(26)

It is more convenient to express the density matrix in the m-representation. Using the orthogonality

relation, the time integrated density matrix in the m-representation is:

P (T) = 2 Py N) o (O N )

‘Z(mleN‘ ’) O T P (0)

1+ (@ t)

The density matrix of the initial orientation tensor p(0) is not known in the IN>-basis, but can also be

(27)

expressed in the m-representation:
P @) = (NN )= 5 (] ) ] ¥, O @8)
1+( NN ) pp

If the Hamiltonian is expressed in the m-representation and if the Z-axis of this LAB-frame is parallel
to the Z, axis of the initial orientation, then expression (28) can be simplified because only p=p’
componenis of the initial density matrix are non-zero.

Using the explicit expression for the eigenstates (22), eigenvalues (23) and R (23a), we can caiculate
the time-averaged components of the density matrix of nuclei submitted to the level mixing interaction.

The diagonal matrix elements are:
i ,
Pon (D)= Pon (010,10 (0) = £, (O} () (29)

and a similar expression is found for p,, (7) (by exchanging m and m’). L is a Lorentz absorption

resonance as a function of the unperturbed energy splitting:

ow,,.)
b = - 30
" (E.-E.N+@W,, ) +@®lt)’ (30)

The time-averaged perturbed population probability p__(t) depends on the initial fevel population and
on the population difference between the two mixing levels m and m’. For nuclei with a long lifetime

T (larger than the perturbation 2W__) the Lorentz function is O in the extremes, and becomes 1 in the




center. So if the Level Mixing condition 2W,_. >> A/t is fulfilled, the amplitude of the LMR is

independent of the nuclear lifetime and reaches a maximum (figure 12).

£ 10}
E
p—
0.8}
0.6+
0.4+
0.2f
W3
(Eml-Eml)
zwmlnﬂ

Figure 12: Simulation of the Lorentz absorption resonance as a function of the energy splitting, for
nuclei with different lifetimes. Only if the lifetime is significantly longer than the inverse perturbation
strength, the full amplitude of the resonance curve is obtained.

For nuclei having a sufficiently long lifetime, the two time-averaged level populations are equalized
(fully mixed) due to the perturbing interaction. This is simulated in figure 13 and explains the origin
of the name Level Mixing Resonances.

In reference 47 a detailed description of several features of this LM Resonances is given. For example
it is shown that the non-diagonal matrix elements show a resonant dispersive character. Each of these

resonances can be detected in the angular distribution, if the proper configuration is chosen.
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Figure 13: Simulation of the population probability of a pair of mixed levels for which the Level
Mixing condition is fulfilled. In the resonance center, the two level populations are equalized. The
resonance position is determined by the nuclear moment ratio.

IV.2. Perturbation of the nuclear orientation by the level mixing interaction:
the perturbation factor

To introduce the orientation described by this perturbed density matrix into the angular distribution, we
need to use the relation between the density matrix and the density tensor (1). We also need to specify
first the initial orientation more explicitly.

For this, we will discuss the example of nuclei that are produced in a fragmentation reaction. By
selecting nuclei in the forward direction with respect to the primary beam, an ensemble of spin-aligned
projectile fragments is obtained (with the alignment symmetry axis parallel to the beam axis) *.
During passage through the recoil spectrometer, the dipole fields will induce a rotation of the
orientation axis, such that after the spectrometer the alignment axis is no more parallel to the secondary

beam axis . To describe the initial alignment of the ensemble by one parameter BY ~ A (assuming we

can restrict to second order tensor components in the angular distribution), we need to define a
reference frame with the Z-axis parallel to the axial symmetry axis of the alignment (Z_ in fig. 10).
This OR-axis system is defined with respect to an axis system fixed to an applied static magnetic field
and the secondary beam direction (LAB-system, fig. 10). The LAB-system is rotating into the OR-

system by rotation over the Euler angies (y,€,0). For projectile fragments behind a doubly-achromatic
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dipole spectrometer (like LISE at GANIL), the alignment axis is laying into the (X.Y)-plane and thus
£=90°. Using the definition of tensor rotation ‘> we can then calculate the initial orientation tensor
components in the LAB-frame, knowing that in the OR-frame the tensor has only one non-zero

component (n"=0):

Bi(t=0),,, = » D;"(0,-90,~)B] (1 =0

=&, /%”Y; (=90,0)B2(r = 0) o

In section I1.4 we have already seen that the perturbed orientation tensor B;(7) can be written as a

(31)

product of a perturbation factors Gy, and the initial orientation tensor B/ (f =0):

Bi(,0,,0,,1)=Y G (l.@,.0,,1)B} (I, =0) (32)
k.

To derive an explicit expression for the perturbation factors, it is sufficient to transform expression (28)

in its tensor form and to compare this with (32). The time integrated G-factors are given by:

e w1 T EYT T E L v oa e 1mimgT
65/ =BT [_m ! RI_ﬂ ! n,}<m|w><w Y ()
NN
(33)

If the Hamiltonian is described in the LAB system, the perturbation factor is calculated in the LAB-
frame by determining the eigenstates and eigenfunctions of H numerically. In that case, the perturbed
orientation tensor in (32) is also obtained in the LAB frame and the initial orientation tensor needs to
be calculated also in this axis system (as given in (31)). Introduction of all these functions into the
angular distribution function allows numerical calculations of the decay anisotropy as a function of the
magnetic field strength.

If the Hamiltonian is expressed in the PAS-system (for example in case the two-level approximation is
used), we can calculate an explicit analytical expression for the perturbation factors in the PAS-system
by introducing the mixed eigenstates (22) and eigenvalues (23) from the perturbation theory
approximation. In this case several types of perturbation factors can be distinguished. They are

described in detail in the PhD thesis of P. Put *’, as well as in reference 45. The perturbation factor
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approach is another mathematical formalism to describe the resonances, and more useful for numerical

calculations of LMR.

IV.3. A typical feature of LMR: transfer of alignment into polarization

In figure 14 we explain in a hand-waving way a typical feature of Level Mixing, which will have some
important consequences for the study of exotic ground state moments. Assume that an ensemble of
exotic nuclei is produced in such a way that it spins are aligned. This is for example the case for nuclei
produced in projectile fragmentation, and selected in the forward direction (and thus with highest
yield). No asymmetry can be detected in the -decay of such an ensemble, because no spin-
polarization is present. The only possibility to study the nuclear moments of B-decaying nuclei by
measuring a resonance in the P-asymmetry, is either by producing a spin-polarized ensemble or by
inducing the polarization via a hyperfine interaction.

To produce a spin-polarized ensemble of projectile fragments, the primary beam needs to be deflected

@09 and thus one obtains a reduction in the

to allow asymmetric selection of the secondary beam
production yield. For the study of very exotic nuclei far from stability, where production rate becomes
a limiting factor, efficient use of the forward selected highest fragment rate is necessary.

In these cases, it can be advantageous to use a measuring technique that allows inducing spin-
polarization, starting from an initially aligned ensemble. This is not possible with the classical
methods like NMR or NQR. But it is possible with LMR as illustrated in figure 14 for the simple case
of a nucleus with spin I=1. Due to the combination of a quadrupole and a magnetic interaction, the
level splitting between two hyperfine levels is not equidistant, and level crossings occur as a function
of the magnetic field strength. We have seen in previous section that near the level crossing, the level
populations of the m=0 and m=1 levels get mixed if the quadrupole and magnetic interaction are not
perfectly collinear. Due to this mixing, an initially aligned ensemble is no longer aligned but
polarized: p(1) and p(-1) are no longer equal. It is thus possible to induce spin-polarization, and thus

measure an onset of B-asymmetry in the LMR.




m=-

Mixing:
p(+1)=p(0

m- 0 1

p(-1)=p(1}
pure alignment i _
m - 0 1
p(-D#p(+1)
polarization
and
alignment

Figure 14: An initially aligned ensemble of nuclei with p(lj=p{-1} geis resonanily polarized due to the
level mixing interaction that equalizes the mixing level popuiations. The onset of polarization vccurs
at a well defined value for the magnetic field, from which the nuclear moment ratio can be deduced.

The onset of polarization in a LMR of initially aligned B-decaying nuclei can be seen in the expression
for the angular distribution by writing the Bf’ (1) density tensor in expression (12) explicitly as a

function of the mixing density matrix elements:

3 \
Wig.1)=1-~ \[";A‘ [pJl AD =P, (T)}L”‘()S 7 (34;

This is only an exact expression for the angular distribution in case of a nucleus with I=1, for which
only one mixing occurs. For higher spin nuclei (34} is an approximation that needs to be interpreted
with care. In the two-level approximation, the levels with m=0 and m=1 are getting mixed (fig. 14),
while the population probability of the m=-1 level is not modified by the interaction:

Py (r) = P (@ (35
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The asymmetry in the [3-decay, defined as the difference between the detected electron intensity at 0
and 180 degrees with respect to the Z-axis, is thus proportional to the difference in the population

probability of the m=1 level before and after the level mixing interaction:
3
W(O, 'f) - W(].SO, T) = J—-;Al [pu (T) - pll (O)]

3 EFyy
=\/_§'A1[p11(0)"'p00(0)]1:1°(r’ 2W. K

10

(36)

Using expression (29) we find that the asymmetry is proportional to the initial population difference
between the mixing m=0 and m=1 levels. This shows that even if only alignment is present, and

p(1)=p(-1), it is still possible to measure an asymmetry in the LMR.

V. CONCLUSION

In this course we have given a few examples of hyperfine interaction methods that allow measuring the
nuclear magnetic and quadrupole moment of short-lived nuclei or isomers. The typical regions of
applicability of each of the methods has been discussed, and some examples have been given.

In the second section of the course, the mathematical formalism to describe the resonances due to the
nuclear level mixing interaction has been derived. Some features of the resonances are discussed. The
formalism has recently been further developed to include also the NMR interaction. An approximate
solution 1s described in reference 55, and an exact solution will be published in near future.

I did not include experimental examples in this notes, because they can be found in several

publications, as given in the reference list and mentioned at several places in the text.
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COUPLAGE NOYAU - CHAMP ELECTROMAGNETIQUE

De la mesure 2 son interprétation

Marie-Geneviéve PORQUET
CSNSM - Bdt 104-108 -F-91405 ORSAY Campus

RESUME

La mesure des réponses d'un noyau 3 un 'champ électromagnétique nous permet d'accéder 4 des
informations fondamentales sur sa structure inteme par lintermédiaire d'éléments de matrice de
transition ou de moments multipolaires. Leurs valeurs mesurées dépendent & la fois de propriétés
individuelles, telles que les orbites occupées par les patticules de valence, et de compaortements
colleclifs. L'accés 3 ces informations nécessite donc [l'utilisation de modéles. Sont discutées dans ce
cours les propriétés électromagnétiques des noyaux dans le cadre de modéles & paricules
indépendantes dans un potentiel sphérique, puis de modéles macroscopiques décrivant la vibration

d'un noyau autour d'une forme sphérique ou la rotation d'un noyau déformé.
ABSTRACT

Fundamental information on internal structure of nuclei can be provided from electromagnetic
transition matsix elements or static electric and magnetic moments. The measured vaiues depend of
both individual properties, as orbits occupied by valence nucleons, and collective behaviours.
Numerous models are used to extract such information. This lecture describes electromagnetic
properties of nuclei in the framework of several simple models, from single particle motion
(independent particles moving in a spherical polential), to collective motions (vibration around a
spherical shape and rotation of a deformed nucleus).

I- INTRODUCTION

Les propriétés statigues et dynamiques des noyaux atomiques sont étudiées expérimentalement en

utilisant diverses sondes : on observe [a réponse 3 linteraction sonde-noyau. En pratique, on mesure
2
des éléments de matrice du type : | Mc‘|2 =] (\p," he | l!fi) ] , olt h, est 'hamiltonien de linteraction, y,

et yy sont les fonctions d'onde inttiafe et finate du systéme_ Il n'y a, a priod, aucune raison de se limiter
dans le choix du type d'interaction, interaction forte, interaction électromagnétique, interaction faible :
elles dennent, chacune, des informations complémentaires. Linteraction électromagnétique a le grand
avantage d'étre trés bien connue. Ainsi les valeurs mesurées des éléments de matrice vont donner
directement accés 4 des informations sur les fonctions donde des etats nucléaires.

Dans ce cours, voni éire discuiées diverses méthodes utilisées pour exiraire et interpréter ces
informations & partir de mesures (i) de moments muitipolaires de type électrique ou magnélique
(éiémeni de matrice diagona! : y; = y ), (1} d'éléments de matrice de transition de type électrique ou
magnétique, entre un état initial et un état final. Les méthodes expérimentales ulilisées sont discutées

dans les autres cours.
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- QUELQUES RAPPELS ET DEFINITIONS

[1-1 Moments muitipolaires

Toute distribution de charges électriques et de courants (comme le noyau atomique) produit des
champs électriques et magnétiques, dont les variations avec la distance au centre de la distribution
sont caractéristiques de la répadtition spatiale. Par exemple, dans le cas particulier ol la distribution
de charges électriques est ponctuelle, {a dépendance spatiale du champ électrique produit est en 1
ou encore, un dipdle électrique donne un champ dont la dépendance spatiale est en 1.

D'une maniére généraie, le champ électrique produit par une distribution quelcongue de charges peut
étre décomposé sur |a base des fonctions 1/, chacun des coefficients étant propartionnel au moment
multipolaire électrique correspondant. Le moment monopolaire (ordre A = 0), qui n'est rien d'autre que
la charge totale, intervient dans le terme en 1/r* ; le moment dipolaire D (ordre A = 1} intervient dans le
terme en 1/1°, quant au terme en 1/r%, il est proportionnel au moment quadrupolaire Q (ordre & = 2). Il
en est de méme pour la décomposition du champ magnétique.

Les distributions de charges et de courants les plus simples donnent seulement naissance aux ordres
multipolaires les plus bas : tous les autres ordres sont nuls. Chaque moment multipolaire a une parité,
déterminée par le comportement de I'opérateur associé quand on change r en -r. Ainsi, la parité du
moment électrique d'ordre A est (-1)* ; celle du moment magnétique d'ordre A est (-1)*"".

Les valeurs des moments multipolaires statigues (caractérisant un état quantique du noyau) sont

obtenues en calculant la valeur moyenne du moment muliipolaire a1 dans I'état . c'est-a-dire une
intégrale de la forme"'\p*frgxu d®F. Si l'état nucléaire w a une parité déterminée (positive ou

negative)}, ce qui implique que le produit w* v soit pair, alors la fonction a intégrer sur tout 'espace a la
parité du moment multipolaire : ainsi ies valeurs moyennes de tous les moments multipolaires impairs
sont strictement nulles. C'est [a raison pour faquelle la valeur du dipdle électrique statique est nul dans
la majorité des cas, puisque la parité est, en régle générale, bon nombre quantique. L'exception
concerne les noyaux dont la distribution de charge ne posséderait pas la symétrie droite-gauche
(symétrie miroir), la discussion de I'existence de ce type de déformation sera développée plus loin.

-2 Opérateurs multipolaires électriques et magnétiques

Les opérateurs multipolaires électriques et.magnétiques, d'ordre A p, S'expriment sous forme de
produit d'une fonction de Bessel dordre X, contenant la dépendance radiale (r) et dépendant
également du vecteur d'onde du photon k, et d'une fonction "harmonique sphérique" d'ordre L p,
contenant la dépendance angulaire (@, ¢).

Puisque la longueur d'onde des rayonn'ements gammas considérés est bien supérieure aux

(kr)*

dimensions du noyau, on peut développer les fonctions de Bessel au premier ordre, j, (kr) = w .

Ainsi les dépendances radiales et angulaires des opérateurs muitipolaires électriques et magnétiques

qui vont intervenir dans les intégrales du typej' v, v, d°F, sont des fonctions de Y (0.9) .
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[I-3 Eléments de matrice réduits

a- définition
Le calcul des éléments de matrice de transition de type électrique ou magnétique, entre un état initial

de fonction donde y; et un état final de fonction d'onde w¢ met en jeu une intégrale de la
formejw:fvg y; d°T. En d'autres termes, partant d'un état initial|o; JM;) . état propre de moment

angulaire avec la valeur propre J, , de projection M; (o représentant tous les autres nombres

quantiqgues caractérisant I'état initial) et arrivant sur |'état final !cr.f;.JfM,), I'élément de matrice du

moment M de caractére o (électrique ou magnétique) et d'ordre Lp(avec p< i), s'écrit
<Cf.f ;Jfo { 027(6 ;\..‘.L) iai ,JIM|>
On appelle éiément de matrice réduit, la sommation des carrés des éléments de matrice sur les
projections M; , M et 1 (en conservant My = M; + ), c'est-a-dire la quantité B(z % ; J; — Jp définie par
2
B(o kidy = Jp) = > ot oMy | D (0 ) ot 1M
Mip
ce qui donne, aprés application du théoréme de Wigner-Eckart,

1
Blo Al =)= —
(@ hidi > di) =757

ewe | o0 (o ) fosi)

b- relation avec fa probabilité de désexcitation

Les éléments de matrice réduits peuvent étre mesurés gradce a linteraction coulombienne, par
exemple : la valeur mesurée de |a section efficace d'excitation coulombienne donne celle de I'élément
de matrice réduit recherché (vair fe cours de J. Kiener).

On peut également obtenir linformation recherchée par Fintermédiaire de la probabilité d'@mission
spontanée : le noyau, dans un état initial d'excitation (caractérisé par les nombres quantiques

Ior,i; JiMi)) émet un rayonnement d'énergie ko , de caractére ¢ (électrique ou magnétique), d'ordre
multipolaire X |, et se retrouve, aprés émission, dans un état final |0Lf; Jfo) .

l.a probabilité d'émission est proportionnelle a I'énergie de la transition élevée a la puissance 2).+1
ainsi qu'a I'élément de matrice réduit (voir le cours de Ch. Leclercg-Willain). Elie s'écrit sous la forme :

s+ 10V ,
Tsf(cx)-———}_[(zkﬂ)!ﬂzh[c] Bla hid > &)

La probabilité d'émission Ti , Qui a la dimension de linverse d'un temps (son unite est s}, est reliée a
la durée de vie du niveau émetteur. Considérons un niveau de demi-vie Typ ayant plusieurs chemins
de désexcitation. Soit Py la probabilité de désexcitation totale, la demi-vie est, par définition,

Ty = In2 et inversement P, = :ll_ng— = ZTif {c A ). Soit Rr (c A ) le rapport de branchement de la
1ot /2 T
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transition gamma considérée (la somme de tous les rapports de branchement étant normalisée a 1},
aiors Ty =—i£ R; (g A).
T11’2
Le tableau 1 donne les formules liant les probabilités de transition T(o A ) et les probabilites de
transition réduites B{c 4 ).
Remargue . Les valeurs des probabifités de transition réduite entre deux états dépendent du sens de
24, +1
2J, +1

a

la transition, B (o A ;J; — Jy) =

B (oh iy =)

Tableau 1

Probabilités de transition T(c A ), en s, et probabilités de transition réduites B(c ),
(les unités de B(EX) sont e’fm® et celles de B(MA) sont w’ fm 2 : les énergies de
transition gamma sont en MeV)

TEY) = 159 10° (E)° BENH | TM1) = 1.76 107 (€)Y BM1)
TE2) = 122 10° (E)° B(E2) ! TM2) = 135 10" (E)° B(M2)
TE3) = 567 10° (E) B(E3 | T(M3) = 6.28 10° (E) B(M3)
T{E4) = 160 10" (E)° B(E4Y | T(M4) = 187 10°  (E)° BM4)
BEY = 629 10" ()Y TEYD B(M1) = 568 10" (E)® TM1
BE2) = 820 107 (E)° TE2 | B(M2) = 741 10 (E)° T(M2)
B(E3) = 176 10° ()’ TEI | B(M3) = 159 107 (€)' T(M3)
B(E4) = 592 10°  (E)°® TE4 | B(M4) = 535 10° (E)° T(M4)

lll- NOYAUX SPHERIQUES : MODELES A UNE PARTICULE
l1-1 Généralités sur le potentiel central

On va chercher & obtenir des expressions simples pour évaluer les moments multipolaires et les
probabilités de transition réduites. La premiére approximation consiste a considérer le cas extréme ol
le moment multipolaire ainsi que la transition électromagnétique ne seraient dus qu'au mouvement
d'un seul nuclécon, les autres nucléons du noyau restant spectateurs. Ainsi les fonctions d'onde
nécessaires a 'évaluation de l'intégrale ne concernent plus qu'un seul nucléon.

En supposant que le nucléon se meut dans un potentiel central (cas d'un noyau sphérique), le
moment angulaire orbital du nucléon est bon nombre quantique. Ainsi les fonctions propres,

caractérisés par|a ;L.JM), ont une partie angulaire trés simple, la fonction hamonique sphérique

Y (6.9); quant & |a fonction donnant la partie radiale, R ,u (1), elle dépend explicitement de la

forme du potentiel utilisé. Plusieurs choix vont étre discutés dans les paragraphes suivants.
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iI-2 Calcul du moment dipolaire magnetique

Considérons un nuctéon sur une orbite du modéle en couches et calculons son moment dipolaire
magnétique u qui, par définition, est la valeur moyenne de !'opérateur dipolaire magnétique dans |'état

M = J. Cet opérateur comprend deux termes, celui associé au mouvement orbital (on assimile l'orbite

4 une boucle circulaire de courant) et celui associé au mouvement intrinséque | g =g, £+¢g, 5,00 g,

est le facteur gyromagnétique orbital (g, = 1 pour un proton et g, = 0 pour un neutron) et g, est le
facteur gyromagnétique de spin (gs = +5.5855 pour un proton libre et gs = -3.82629 pour un neutron
libre ; on dénote généralement ces valeurs par le sigle, g.(free)).

Le calcul ne nécessite pas la connaissance de la partie radiale de la fonction d'onde du nucléon, il
n'utilise que le fait que I'orbite du modéle en couche est fonction propre des opérateurs L% S% et J°. On

obtient le résultat suivant, I'unité étant le magnéton nucléaire, uy = ek/2my

sij=e+12: (y=la,(-1/2) +1/2g5 ] my

. 1 L
Sij= =112 () = fo JG+3/2) - 112g: L

Ces deux fonctions, connues s0us le nom
de "lignes de Schmidt", sont représentées
sur la figure 1, en utilisant les valeurs des
facteurs gyromagnétiques de spin des —
nuciéons "libres" | gs(free} (lignes en trait
plein}, pour ie cas des noyaux impairs en
proton. Les points expérimentaux sont
beaucoup plus proches des valeurs 5
calculées si on utilise g. = 0.6 gslfree)
{lignes en tirets); cela indique linfluence

du milieu nucléaire sur les propriétés de

sl

spin des nucléons.

figure 1 : Comparaison des valeurs
expérmentales des moments
dipolaires magnétiques (points) et des
valeurs theéoriques, lignes de Schmidt
calculées avec gelfree) (lignes en trait
plein) et avec 0.6gs(free) (lignes en
tirets).
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l11-3 Catcul du moment quadrupolaire électrique

Considérons un seul nucléon sur une orbite du modéle en couches : son mouvement engendre un
moment quadrupolaire électrique, méme si le potentiel posséde une symétrie sphérique (seule une
couche pleine retrouve une distribution de charge a symétrie sphérique, de moment quadrupolaire
électrique nul). Le moment quadrupolaire électrigue est la valeur moyenne de l'opérateur (32° - F)
dans I'état M=J, L'orbite associée a cet état est proche du plan (xy), puisque la valeur de M,
projection du moment angulaire sur I'axe z, est maximum. Ainsi, la valeur moyenne de z° est nulle et
le moment quadrupolaire électrique est proportionnel 3 ia valeur moyenne du carré du rayon de

_ 241
2 +)

l'orbite : @ <r2 ) L'évaluation de ce moment nécessite donc la connaissance de la

partie radiale de la fonction d'onde du nucléon. L'hypothése la plus simplificatrice consiste & supposer
que la probabilité de présence du nuciéon en chaque point 3 l'intérieur du noyau est indépendante de

sa lacalisation, c'est-a-dire que la

10— . fonction radiale R 4 { 1 est
- N S constante a lntérieur du noyau et
o2 -'."""-'-w‘——_ ) est nulle a I'extérieur. Les valeurs
. . . 0ad peaten obtenues pour Qg, sont reportées,
e LT sur la figure 2, en trait plein. On

peut remarquer que Si ces
estimations sont en accord avec

@ ib)

certaines valeurs expérimentales

0 30 100 150

Zool (points), il existe des désaccords

d'un facteur plus grand que 10.

= " figure 2 : Moments quadrupolaires
. . Oudd netren electriques Q = f (Z ou N},

ol TSR, et comparaison des valeurs
-1 - " expérimentales (poinis) et des

valeurs théoriques obtenues dans

ie modéle a une particule,

il-4 Estimations de Weisskopf

Passons maintenant aux estimations des probabilités de transition réduite faites par V. Weisskopf,

Partant de I'expression générale, B(o AiJ; — J;) = Kot ff 910 (0 2 loxs) |2 et considérant la

1
24, +1
forme des opérateurs multipolaires, on peut constater que la partie angulaire des éléments de matrice
a calculer s'exprime sous forme analytique a V'aide de produité de coefficienis de Clebsh-Gordan ou
de symboles "3j", puisque les états "i" et "f" du noyau sont états propres des moments angulairés L%
87 et J2. Pour le calcul de la partie radiale, 'approximation utilisée par V. Weisskopf est la méme que
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celie décrite au paragraphe précédent ; la fonction d'onde du nucléon responsable de ia transition vy
est supposée constante a l'intérieur du noyau (r< 1.2 Am) et nuile a l'extérieur.

Les résultats de ces estimations sont reportées dans la premiére partie du tableau 2. Il faut noter que
ces calculs ont nécessité une information supplémentaire, puisque seul le moment angulaire du
photon, 4 , y figure explicitement, alors que I'expression générale dépend des valeurs de J;, L, Jr, Lr. X,
par lintermédiaire de coefficients de Clebsch-Gordan. |l a donc été imposé que I'état initial a un
maoment angulaire total J; = A+ 1/2 (avec un moment orbital L; = L} et 'état final & un moment
angulaire total J ¢ = 1/2 (avec un moment orbital L, = 0) : ainsi ie coefficient de Clebsch-Gordan
mettant en jeu l'addition des trois vecteurs, L;, &, Ly, est toujours différent de 0. On discutera, aux
paragraphes llI-6b et ¢, la validité de cette simplification.

La seconde partie du tableau 2 donne les probabilités d'émission correspondantes, calculées & laide
des relations données dans le tableau 1.

Tableau 2 .

Estimations de Weisskopf pour les éléments de matrice réduits Bw(c A} (les uniteés
de B(EL) sont efm™ et celles de B(Ma) sont py? fm *7) et pour les probabilités
d'émission Tw(sl), en s {les énergies de transition gamma sont en MeV)

Bw(E1) = 645 107 A% I Bw(M1) = 1.79

| Bw(E2) = 5.94 107 A% | Bw{M2) = 1865 AP
Bw (E3) = 594 107 AZ ] By (M3) = 165 AP
Bw (E4) = 6.29 107 A¥ | By (M4} = 1.75 A?
TwED = 102 10" A* €)Y 1 TaM1D = 312 107 (E)
Tw(E2) = 7.23 100 A" € | TwM2) = 22110 A" €Y
Twi(E3) = 337 10" A* (€Y | TwM3) = 103 10" A" (E)
Tw(E4 = 108 10° A¥ (E)° | TaM4) = 325 10° A* (E)

On ne s'attend évidemment pas & ce que ces estimations de Weisskopf soient en véritable accord

avec les résultats expérimentaux, du fait des approximations utilisées pour les obtenir. Mais leur

dépendance en fonction de la taille des noyaux est correcte. Ainsi ces estimations vont servir d'unités

pour exprimer les valeurs des probabilités de transition réduites, ce qui permetira de jes comparer

indépendamment de la masse des noyaux.

Le facteur F, défini par: F= Bop ) = Top () ,
Bw(®)  Tw®)

réduite en unités Weisskopf (W.u. en anglais). F peut étre soit inférieur a 1, on parie alors de facteur

donne la valeur de la probabilité de transition

d'interdiction (en wutilisant le terme “transition 1/F fois interdite™), soit supérieur & 1, on le nomme alors

facteur d'acceélération ...
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[1I-5 Systématiques de probabilités de transition réduites

Des miilliers de valeurs de probabilités de transition réduites E1 2 E4 et M1 & M4, exprimées en unités
Weisskopf, ont été comparées dans 3 régions de masse : A = 6-44 [En79a], A = 45-90 [En78b], A =
91-150 [En81]. Ces trois compilations ont permis de déterminer le domaine de variation des valeurs
des probabilités et donc de donner les valeurs limites de ces valeurs. Inversement, ces limites peuvent
étre utilisées lorsqu'on cherche 3 éliminer des multipolarités possibles pour une transition dont on
connait [a probabilité de transition réduite.

Tableau 3

Limites supérieures des valeurs des probabilités de transition réduites, exprimées en
unités Weisskopf (Recommended Upper Limit, RUL) [NDS]

ordre A=6-44 A=45150 A>150

E1 03 0.01 0.01
E2 100 300 1000
E3 100 100 100
E4 100 100 -
M1 10 3 2
M2 3 1 1
M3 10 10 10
M4 - 30 10

La figure 3 illustre le cas caractéristique des transitions E1 qui sont toujours trés nettement retardées

50 par rapport aux estimations. En ce qui concerne la région de
masse A = 91-150 dont ies résultats sont présentés sur lg

40— figure, le maximum de la distribution des valeurs des B(E1)

el est centrée sur F = 107 - 103,

30—

20~

10 - T s

3 figure 3 : Distribution des valeurs de log F des transitions E1

de la région de masse A = 91-150

.8 .7 & .5 .5 .3 .2

Les transitions M1 semblent mieux prédites : par exemple, pour la majorité des transitions de la région
de masse A = 45-90, |a distribution s'étend de F=102aF =1.

Ces comportements sont dus aux approximations effectuées pour estimer les probabilités de transition
réduites. Est-ce gque les nombres quantiques des états mis en jeu sont en accord avec la simplification
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Ji=h +1/2et Jr= 1/2 7 ou bien faut-ll rejeter I'hypothése de base, les transitions électromagnétiques

ne sont dues qu'a un seul nuciéen ?

-6 Potentiels réalistes

L'objectif de paragraphe est de traiter le cas d'une particule célibataire de la fagon la moins incorrecte
possible, en utilisant |les états propres d'un potentiel nucléaire assez réaliste, afin d'estimer si

rhypothese de transition & une particule est justifiée ou non.

a- Rappel sur fes éfats propres
Le potentiel nucléaire dont ia dépendance radiale est [a plus proche de la densité de charge {ef de
matiére en supposant que la densité de neutron est identique a celle de proton) mesurée par diffusion
Vi
r-Ry

1+exp{(——)
a

d'electrons est le potentiel de Woods-Saxon : Vg (N =- . ol ia profondeur du puits

est Vo ~50 MeV , le rayon du noyau Ry = 1.2 A" (fm) et le paramétre de diffusivité, a ~0.5 fm.
L'inconvenient de ce potentiel est que I'équation de Schrbdinger correspondante n'admet pas de
solutions analytiques. C'est la raison pour laquelle on lui préfére généralement le potentiel de

Foscillateur harmonique, V =V +%Mm2r2, auguel on ajoute un terme proportionnel & -#°, afin que

les états propres aient un ordre en énergie comparable a celui obtenu avec le potentiel de Wood-
Saxon (on parle alors de potentiel d'oscillateur harmonigue modifié). La valeur de la pulsation o
utilisée dans les calculs dépend de la masse du noyau : s =41A~Y3 (MeV). Pour obtenir cette

dépendance, le rayon carré

N=35 - e —————1hoz [
Ti o Pl moyen de l'ensemble de A
K =10 e - . .
1" =10.024 Se - nucléons occupant les états
T - propres du potentiel a été
35
———— o —— /. ., - s e 2
- 2¢ Pt A évalué et assimilé & la valeur
N=4 P ek S —— 13 T/2

empirique, R =1.2 A" (fm) .

La figure 4 donne ke résultat

obtenu avec ces divers

Y ———— oz
2p e 7" Stse

N=3 T e e 2p /2 pOtentIe|5

=I . 1 -7
x=0.075 —— @
*= 0.0262 S~

~

T—— it

- 1d 3/2
N=2 25+1d el
-= m——— 251/2
b ~~- 1952 figure 4 : Etats propres de
Hose —whay (:LM 2Ky is Voscillateur harmonique simple
2 {gauche), modifié  (milieu),

avec ajout du potentiel spin-
orbite (droite).
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Les états propres d'un potentiel nucléaire possédant la symétrie sphérique ont les bons nombres
quantiques suivants : j, £, m. Les fonctions propres ant une dépendance radiale, représentée par une

fonction intitulée R nj, (1), qui est plus ou moins réaliste suivant ta forme du potentiel utilisé.

b- Facteurs d'inferdiction des fransitions E1

Pour comprendre la raison des grandes vaieurs des facteurs d'interdiction des transitions
expénmentales E1 par rapport aux estimations de Weisskopf, il faut regarder attentivement les états
du modéle en couche donnés sur [a figure 4. On y constate qu'a partir de 28 nuciéons, chagque couche
majeure (entre les nombres magiques) contient une sous-couche de parité opposée a celle des
autres, car son énergie a été fortement abaissée par le potentiel spin-orbite. A priori, cette proximité
en énergie de sous-couches de parités opposées devrait favoriser I'existence de transitions y de type
E1. Mais il canvient également de considérer les nombres quantiques associés & ces sous-couches,
en prenant en compte F'action de V'opérateur E1, qui ne peut changer le moment angulaire orbital du
nucléon célibataire que d'une seule unité (l L-Ll < 1) et qui ne peut pas changer I'orientation du spin
intrinséque (8, = & ).

Or le moment angulaire de la sous-couche intruse est J = L+1/2, alors gue le moment angulaire
maximum des sous-couches de parité normale est J' = L' -1/2 = L - 3/2, une transition entre des états
de ces deux sous-couches entrainerait a la fois un gap AL=2 et un changement d'orientation du spin
intrinséque ("spin-flip"). Ainsi, il n'y a pas de transition E1 permise enitre états de particules
individuelles situes dans une couche majeure, c'est-a-dire d'énergie inféreure & hw (C'est-a-dire 11
MeV pour A = 50 !) ; en d'autres termes, le coefficient de Clebsch-Gordan mettant en jeu I'addition des
trois vecteurs, L;, A, L, (cf paragraphe Ul-4) est toujours nul.

En conclusion, fes transitions E1 observées expérimentalement (qui n'ont jamais une énergie
supérieure & quelques MeV) ne peuvent pas &tre des transitions & une seule particule, les autres
nucléons restant spectateurs. Les probabilités de transition réduite expérimentales sont donc trés mal
prédites par ce modéle simple.

¢- Facteurs d'interdiction des transitions M1

L'opérateur de transition M1 change l'orientation du spin intrinséque, sans modifier la valeur du
moment orbital. Dans chaque couche majeure, il existe des orbitales proches en énergie qui offrent
cette possibilité : par exemple, dans la couche N= 3, les orbites p:. et ps. En effet, la transition M1

observée dans gg Ysq. comespondant a npa, — 7psp, @ une valeur de transition réduite bien décrite
dans le cadre de l'approximation de Veisskopf, B(M1 ; 1507 keV) = 0.55 pu,° = 0.3 uW. La
simplification effeciuée pour le calcul des coefficients de Clebsh-Gordan est correcte, la valeur
estimée un peu trop grande vient du caicul de l'intégrale radiale qui reste 4 améliorer.

L'autre tramsition M1 entre états individuels de cette couche majeure, fs2 — P3z , N'eSt pas permise
puisque la différence entre les moments orbitaux est de 2x. Ainsi, dans 33 Rb,, ol ces deux états

individuels de proton ont été identifiés, la probabiiité de transition correspondante a une valeur
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beaucoup plus faible que l'estimation : B(M1 ; 402 keV) =71 102 ;.an = 4107 uW. ce qui revient a
dire que la simplification effectueée pour le calcul des coefficients de Clebsh-Gordan est incorrecte

Ce n'est pas un cas isolé puisque dans chaque couche majeure, il existe un tel couple d'états
individuels (AJ = 1, AL = 2 et AS = 1), entre lesquels la transition M1 est interdite : |e tableau 4 donne
plusieurs autres exemples de valeurs de probabilités de transition réduite M1 expérimentales

beaucoup plus faibles que les estimations de Weisskopf.

Tabieau 4 :
Exempies de probabilités de transition réduite M1, présentant une interdiction AL = 2
Noyau Transifion Bexp(MT) u.W.
FK 751/2 — nd3/2 1.8 +0.5 10~
*Cca v§1/2 = vd3/2 6.0+£06107
N Vf5/2 — vp3/2 1.4+0.2 107
zn vp3/2 = vf5/2 25+0110°
T ns1/2 - nd3/2 1.310°
2¥pp vi11/2 = vg9/2 ~ 6107
g nf7/2 — nh9/2 21107

IV- NOYAUX SPHERIQUES : CALCULS AVEC MELANGES DE CONFIGURATIONS

Dans le cadre du modéle en couches avec mélange de configurations (Shell Model, SM ; voir le cours
de A. Poves, Ecole Jolict-Curie, 1997), les états excités des noyaux légers sont calculés en
considérant toutes [es configurations possibles pour tous les nucléons extérieurs 4 un coeur inerte, le
meélange de configurations provenant d'interactions résiduelles paramétrisées une fois pour toutes,
dans chaque zone de masses.

Voici les exemples de AL, — ¥Mg,, et 37CI; - 125,;, le coeur inerte étant '30, etles 4 ou

5 nucléons de valence (A = 25) et les 8 ou 9 nucléons de valence (A = 33) occupent les trois sous-
couches 5.5, dip et dgp. Diverses transitions M1 et E2 ont été mesurées dans ces guatre noyaux : [es
valeurs des probabilités de transition réduite sont présentées, en unités Weisskopf, en fonction de leur
energie, sur les deux dessins de droite de la figure 5. On peut constater une grande diversité dans les
valeurs numeériques qui s'étendent sur environ deux ordres de grandeur : ainsi, on peut difficilement
prédire une valeur pour une transition non mesurée. Par contre, les valeurs issues du calcul du
modele en couches avec mélange de configurations (SM) sont trés proches des valeurs
expérimentales : les deux dessins de gauche illustrent ce bon accord, les rapports Beg / Bgy sont tous
compris dans l'intervalle [0.3 - 3].

Ce type de calcul a été utilisé pour obtenir les valeurs de probabilités de transition réduite de

plusieurs transitions dans les isotopes impairs-impairs voisins, 33Al,; et 33Cl,;, dont la mesure

expérimentale est extrémement difficile mais qui sont nécessaires a la prédiction de la modification de
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la vie moyenne de ces isotopes
10’ - E 2 10" |orsquiils sont placés dans un bain de
10° i;..!.-,;-__-------; :[E----—---—--—---; i0° photons, présent dans le milieu stellaire
1o° i 3 ; : ] 1o &haute température [C089].
g H 3
c E e = X
¥
107 1 . BERlS
P i i H
[ ! ]
100 L L . 1107
H E E H
1 . Is ~14q' .
10 ¢ e 2310 figure 5§ : Rapport des valeurs
£ : E. = + expérimentales et calculées des
o | = \ s ®  probabilités de transitions réduites dans
e Py mmmmmgd | bemommreemmoo] 100 P
0Ty i f e " les 4 5 ALy, BMg,,, 2CLg et
; i E i €S & noyaux j3Aky, 12MG43. 170he
- i i =1
107 ¢ 1k 3100 ¥s,. en fonction de Yénergie de la
L b _, transition @ transitions M1 {(en haut),
107 % To00 1500 2000 ~50 7om0 1500 zoop O framsitions E2 (en bas), valeurs

Energie (keV) Energie (kaV) théoriques SM (a gauche), estimations
Weisskopf (& droite).

De plus, une des transitions & évaluer dans Al est de multipolarité M3, On peut voir, sur la figure &,
que, |a encore, les estimations de Weisskopf ne donnent pas un résultat trés précis. En effet, dans la
zone des noyaux légers qui nous intéressent, le facteur d'interdiction Fy (C'est l'inverse du facteur F
défini au paragraphe |11-4) varie de 3 ordres de grandeur : de 10™" pour 2*Na & 10° pour *Cl. Un calcu
realiste s'imposait donc pour avoir une estimation mieux définie de la valeur de la probabilité de
transition réduite de Ia transition M3 de “°Al : le calcul SM donne une valeur de B(M3) proche de celle
de **Na, vaieur qui a donc été utilisée dans la référence [Co99].
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V- NOYAUX DEFORMES : MODELES COLLECTIFS

Dans plusieurs régions de masse, Fobservation de grandes valeurs du moment quadrupolaire
électrigue ainsi que le spectre des niveaux excités proche de celui d'un rotor quantique s'expliguent si
le noyau posséde une déformation, c'est-3-dire une distribution de matiére qui n'a pas la symétrie

sphérique.

V-1 Descriptions de la forme nucléaire

il existe un grand nombre d'approches possibles pour décrire une distribution de matiere chargée qui
n'a pas la symétrie sphérique. La plus simple consiste & considérer le noyau comme un corps
classique dont la forme est assimilable & un ellipsoide, de révolution ou non, pour laguelle on sait
évaluer les divers moments muitipolaires. Les paramétres définissant cet ellipsoide sont alors
déterminés a partir des valeurs mesurées d'un ou plusieurs moments muitipolaires. Cette approche
reste purement descriptive et classique, elle ne permet pas d'aborder le probléme quantique.
Pour cela, on peut utiliser les deux potentiels phénoménologiques cités dans le paragraphe
précédent, qui doivent étre modifiés pour prendre en compte la perte de la symétrie sphérique. Cela
equivaut &
aune dépendance du rayon vecteur des points de la surface en fonction des coordonnées angulaires,
VD
r-R(6¢)

a{e.o) }

sune dépendance de la pulsation o en fonction des coordonnées angulaires ; ainsi le potentiel

R (@, ¢) ; ainsi le potentiel de Wood-Saxon s'écrit : Viyg (1.08,0) =— :
1+exp {

. . . . 1 .
harmonique devient anisotrope et s'écrit V =V, +§M 0f x> + ol y* + ol 27 ] en coordonnées

cartesiennes.

a- cas d'un ellipsoide classique
XZ y2 z2
L'équation cartésienne d'un ellipsoide classique s'écrit = + = +— =1. La conservation du volume
_ a c
impose que le produit des valeurs des trois demi-axes, abc, soit égal 4 R®, avec R = LA, On peut
définir deux parametres de déformation qui mesurent l'écart & la sphére de rayon R, une élongation B

et l'asymeétrie y. Pour ce faire, on développe les demi-axes de I'ellipsoide (en les renommant R)) :

R; zR{Hﬁ]Ji cos[y—z—niﬂ aveci=1,2, 3.
47 3

Si l'ellipsoide admet un axe de symétrie (y = 0), on choisit en général a = b = ¢. Le parameétre
d'élongation B est alors fonction de la différence c - a (en choisissant comme convention que la valeur

de B associée & la forme "prolate”, définie par ¢ > a, est positive ; inversement pour la forme "oblate”,

définie par ¢ < a, la valeur de f est négative) 5:% % (c_;a] :
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b- développement du rayon

Toute dépendance du rayon vecteur des points de la surface en fonction des coordonnées anguiaires,
R (0. ), peut &tre développée sur la base infinie des harmoniques sphériques (développement
muttipolaire). Ainsi, la longueur du rayon orienté vers la surface peut s'écrire

max +a
R®,¢;0)=Cla)yry A2 [1 + Z Z%u Y., {(6.9) |, ol les paramétres «,, sont les paramétres de
A=Tu=~a

déformation et la constante C(x) permet d'assurer la conservation du volume du noyau déformé. Dans
cette écriture, 'orientation du systéme d'axes est quelconque, a seule contrainte imposée est que
son centre soit placé au centre de masse du noyau,

Alors, le premier terme du développement, les termes dipolaires s, correspondent a un déplacement

du centre de masse. On peut le voir illustré sur la figure 7 : si on ne considére que le temme oy, 1a
forme du noyau est donnée par : R =Rg(1+0tyyYsq) = Ry(1+0100(3/41)" 2 cos6) . Si ausp et faible on

peut voir que |a sphére de rayon R s'est seulement déplacée d'une
distance oo(3/41)"%. Si @y est grand, alors une déformation du

/ e systéme s'ajoute au déplacement du centre de masse.

figure 7 : déplacement du centre de masse du noyau lorsque ia

déformation o, est faible : le cercle initial de rayon R, (courbe en
trait piein) est transformé en un cercle de méme rayon, dont le centre

est situé & une distance aq(3/4m)'” du centre initial (courbe en
tirets). Si ¢y est grand, la forme change (courbe en tiret-paoint).

Le développement en harmonigues sphériques commence donc généralement au terme

max +A
quadrupolaire : R(6,¢; ) =Clarp A" [1+ 3 Doy, Yy, (e,cp)l.

A=2p=-h ]
Deux types de comportements extrémes sont envisageables :

(1) la forme du noyau vibre autour de la position sphérique : le mouvement de vibration est décrit par
la dépendance des coefficients «,, en fonction du temps. Dans ce cas, le choix de l'orientation du
systéme d'axes n'a pas grande importance : puisque la forme du systéme redevient périodiquement
sphérique, aucune orientation n'est alors privilégiée.

(2) ie noyau, déformé de fagon rigide, tourne collectivement. Les coefficients o, Qui décrivent les
changements de forme en fonction du temps par rapport & un systéme quelconque d'axes, mélangent
les deux informations. Par contre en cheisissant comme systéme d'axes celui des axes principaux du
systeme, la déformation du systéme est definie explicitement et les éguations du mouvement sont
simplifiées car elles ne contiennent plus que le mouvement de rotation. On choisit donc de définir
l'orientation du noyau par la donnée des angles d'Euler des axes principaux du corps rigide par
rapport aux axes du laboratoire et de définir la forme du noyau par rapport 8 ses axes principaux par
la donnée d'autres paramétres.
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+ Prenons comme premier exempie ceiul d'une forme quadrupolaire o = 2. Dang le systéme lie au
noyau. les parametres sy el oo.. sont nuls et les parametres gy et app Sont égaux, Ainsi, les 5
paramétres o, définis par rapport aux axes du laboratoire sont devenus Jes 3 angles d'Euler et 2
paramétres caractérisant la déformation, s, et o = ayz. On préfére utiliser deux autres parametres

B et vy, le premier mesurant 'élongation et le second i'écart & ia symelrie axiale, définis par les
. 1
relations, o, =008y 8t gy =ttp g = —=[SINY.
QG JE—

+ Si la forme considérée admet un axe de symétrie, choisi comme axe z, fous les parametres de
déformation qui ont » = 0 sent nuls et les parameétres a .o sont appelés B, Comme les harmonigues

sphériques Y,»{0, ¢) se réduisent alors aux polynémes de Legendre P, (cosd), e rayon s'éerit

713 i: ity “i 143 !' 2}\,"-‘? ey
R(B) = Clu 1y A §‘ + 3 g Yig B.0) =Clayry AP 14 \1“2?{“ > B P (cos®)
P w2 J : k A2

v Si on se restreint alors 4 une seule déformation quadrupolaire avec symétrie axiale, on peut
simpiifier ia notation en introguisant 8, = {Sfén)m B, Alors, R{G, ay) = R,[1+a;P:{cost)], {a constante
R. permettant 1a conservation du volume du noyau. La figure 8 ilustre la forme du noyau ayant a; =
0.5. On peut remarquer que le développement en hammoniques sphérigues {ou polyndmes de
Legendre quand il existe un axe de symétrie) s'éloigne beaucoup de fa forme d'un ellipsoide de
révolution, dés que la valeur du paramélre a, est grande. Pour retrouver une forme proche de
rellipsoide, sans resserrement dans le plan équatorial, 1a prise en compte de termes d'ordre supérieur,
= 4, 8 .. est nécessaire. C'est ia
situation qui  se gprésente  lorsguon
cherche & décrire un noyau superdéformeé

A5
avec ce type de développement,

figure 8 : Forme du noyau définie par
R{G, 35) = Ry[1+a:P:{cosd)], avec a; = 0.5

A La demiére remarque conceme ies déformations de type octupolaire, » = 3, qui peut se manifester
dans les noyaux & basse énergie. La figure 9 montre des exemples de formes de noyaux ayant & la
fois une déformation de type quadrupolaire axial et de type oCtupolaire.

figure 9 : Exemples de formes définies par f. = 0.6 et B, = 0.35 [BugE]
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Dans le cas illustré 3 I'extréme gauche de la figure 9 (seul By est différent de 0), le noyau possede un
axe de symétrie de révolution (ici, I'axe est vertical), mais n'a pas la symétrie "miroir" (par rapport au
plan perpendiculaire & I'axe de symétrie) ; cette asymétrie de réflexion se traduit par le fait que les
états quantiques ne sont plus états propres de 'opérateur parité. A la place de symétrie "miroir”, on
utilise aussi le terme symétrie "droite-gauche”, lorsque le dessin de la forme du noyau est tourné de

telle sorte que 'axe de symetrie de révolution soit horizontal....

c- oscilfateur harmonique anisotrope

Ce potentiel harmanique est choisi différent le long des trois axes. Plus la valeur de la pulsation a; est
faible, moins les nucléons sont contraints le long de l'axe i : ainsi 'étendue de la distribution de
matiére est inversement proportionnelle a la pulsation le long de cet axe. Lincompressibilité de la
matiére nucléaire et la faible portée des forces nucléaires conduisent donc & supposer que les
surfaces équipotentielles doivent avoir des formes équivalentes aux surfaces d'égale densité, ce qui
permet d'exprimer les trois valeurs de pulsations en fonction de paramétres de déformation, ¢ et y
définis par:

W, =m0(£,y)[1—§2—€ Cos[y+23—nﬂ; o, =m0(a,y){1-—3£e cos[y-za—nﬂ ;w, =og(ey) {1—-3—?—-5: cos y]

Comme précédemment, le parameétre e décrit I'élongation et le parametre y I'écart a la symétrie axiale.

Sile noyau 2 un axe de symétrie (que I'on choisit habituellement le long de I'axe z), v est nuf . Alors
. . s _ 1 ] 2
les trois pulsations s'écrivent : o, =m, = wgle) 1+§-s} et v, =age) 1—3—a . La constante ayp

dépend de la déformation : en effet, la conservation du volume situé & lintérieur de la surface
équipotentielie donne la relation suivante, , @, w, ={oge=y=0)F , seul le produit des trois

pulsations est indépendant de la valeur de |a déformation.

d- moments quadrupolaires électriques

On vient de définir plusieurs ensembles de parameétres de déformation en utilisant des approches
indépendantes. Pour étabiir leur dépendance mutueile, on requiert I'égalité des divers moments
muitipolaires obtenus suivant les méthodes utilisées,

Détaillons, tout d'abord, les expressions des moments quadrupolaires intrinséques.

51 le noyau est considéré comme une goutte liquide uniformément chargée dont la surface est décrite

par un ellipsoide classigue de demi-axes, a, b et ¢, le moment quadrupolaire selon I'axe z est donné
. . Zz

par I'expression : Qg = 3 (202 —a’- bz) , Z étant la charge totale.

Sile noyau admet un axe de symétrie, 'axe z par exemple ( a = b = ¢}, I'expression se simplifie :

Qp =§ZR2 [(c/a)2 ~1 ] cra)y™®?.
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Cette relation correspond au moment gquadrupolaire intrinséque, Q,, c'est-d-dire relatif au systeme
de coordonnées lié au noyau. On doit définir un second moment quadrupolaire, Q, e moment
spectroscopique, qui est la valeur moyenne de l'opérateur dans le systéme du laboratoire, 1a ol
ont lieu les mesures ! Comme seule la valeur du moment quadrupolaire intrinséque donne une
information sur ia déformation du noyau, il est essentiel de pouvoir la calculer & partir de la valeur
mesurée du mement spectroscopique. Mais les régles de passage entre les deux systémes qui vont
donner les relations qui lient Q et Qq ne peuvent étre définies a prior, elles dépendent & la fois du

mouvement et des symétries du systéme. Des exemples de relations seront donnés plus loin.

Vaict les valeurs des moments quadrupolaires intrinséques pour trois types de paramétres de
déformation intreduits précédemment, en se restreignant a la symétrie axiale :
- la déformation ellipsoidale, oii le parameétre de déformation R reli€ a la différence entre les 2 demi-

axes (cf V-1a) Qg = o ZR? ﬂ[1+%ﬁ[j+...]=0.757 ZR*$(1+0.16p+..)
T i

J5n

- le développement du rayon en harmoniques sphériques (cf 1V-1D), en s'arrétant a l'ordre 2 {rappel :

la forme du noyau n'est pas ellipsoidale, dans la littérature on la nomme parfois "quadrupoloide™)

QD=%ZR2 ﬁ[n%‘gm...]:oi’s? ZR?p(1+0.368+..)

Remarque : bien que ces deux paraméfres f§ ne soient équivalents gu'au premier ordre, ifs sont
appelés, abusivement, de fa méme maniére. Dans la liftérature, on frouve d'ailleurs une froisieme
définition de I'élongation j, ot on omet Je deuxiéme ordre dans la définition de Qq (= 0.757 ZRS ).

- le développement des pulsations o; de Foscillateur harmonique anisotrope (cf IV-1c).

Qg :%ZRZ s(1+% s+,..]=0.8 ZR*s(1+05¢e+..)

Dans chacun des trois cas, |a condition de volume constant a été appliquée.

e- fiens entre fes diverses approches

Pour établir les relations qui existent entre les divers paramétres de déformation {(notamment entre
les paramétres B., B4 (correspondant au développement du rayon en hamoniques sphériques) et les
paramétres e, g4 (Correspondant au développement des pulsations), on impose I'égalité de tous les
moments multipolaires, jusqu'a l'ordre 12. Le résultat est présenté sur la figure 10 : on peut y
remarquer les grandes différences qui existent entre les deux types de valeurs numériques a grande
déformation, notamment le fait que ia description d'une forme purement ellipsoidale (4 =0) nécessite

I'emploi d'un paramétre P, = 0.
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figure 10 : Relations entre les

0.2 R , - parametres B,, B4 (développement
R. = - du rayon en  harmoniques
R B P ! ' I r sphériques) et les parametlres s, e.
‘ <, ——1 1 0.8 - (développement des puisations),
L | C obtenues en imposant I'égalité des
0.0 0.1 T " tous les moments multipolaires,
Bt 0.6 jusqu'a f'ordre 12 [Be89]
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f- moment dipolaire électrique

En régle générale, le moment dipolaire électrique intrinséque st nul puisque les états propres du
noyau sont états propres de ['opérateur "parité" (cf Il-1). Ce n'est pas le cas des noyaux qui
posséderaient une déformation octupclaire stable (A = 3), forme qui n'est pas symétrigue dans

linversion des variables d'espace (cf V-1b). Le moment dipolaire électrique provient du décalage entre

Z
la position du centre de masse R., et du centre de charge du noyau I, ., = er‘i : classiquement,

Z
il est défini par la relation Dy =Zei(rp,i -R.,)} . Le centre de masse des neutrons est défini d'une
i=1

maniere analogue on obtient

1 rn,cm

Zl=
.MZ

1}
=y

faj ; PUIS, en utilisant la relation AR, =Z 5 + Ny,

ZN
DO =€ T(rp.cm - rn.c:m) .

L'estimation de D n'est pas aisée car plusieurs effets macroscopiques provogquent le déplacement du
centre de gravité des protons par rapport a celui des neutrons (effet de pointe qui améne une pius
grande concentration de protons sur |2 "petite" extrémité de la poire ; champ coulombien qui tend a
pousser les charges sur la surface du noyau). Depuis les références “historiques” donnant les
premiéres estimations de ces effets macroscopiques [Bo57], des caiculs microscopiques ont été
entrepris, I'articie de revue [Bu96] en fait un bilan complet.

V-2 Dynamigue d'un noyau pair-pair : mouvement de vibration

Considérons un noyau dont ia forme fluctue autour de sa position d'équilibre qui est sphérique. Les
vibrations du systéme guantique sont décrites en termes de coordonnées collectives representant les
amplitudes de la fluctuation autour de I'équilibre. Ces coordonnées collectives peuvent étre les

coefficients o, du développement du rayon vecteur en fonctions "hamrmoniques sphériques”, décrit au




307

max +A
paragraphe V-1: R@®.¢; o) =Cloyry A2 [1+ > Doy, Yy, (B,9) ], les coefficients a., dépendant
A=2p=-A

explicitement du temps, en s'annulant périodiquement.

Les équations du mouvement quantique ont la méme forme que dans le cas classique. L'énergie

potentielie de déformation est V = % > C, of, etl'énergie cinétique de déformation T = > > Dyai, .
AR AR

les deux paramétres C et D peuvent étre évalués en faisant des hypothéses sur le type de

mouvement {mouvement irrotationnel par exemple).

On appelle "phonon” le quantum d'énergie de vibration, %w,, o0 la fréguence d'oscillation est
Ch f X sz . - . .
w, = Dr - D'aprés les propriétés des o, dans les opérations de rotation, on peut associer un

moment angulaire % au phonon & .

Les états propres de H = V + T sont les etats a n phonons, réguliérement espacés en énergie, dont
les moments angulaires se calculent en composant n moments angulaires i (ies bosons ayant des
spins entiers, obéissent a la statistique de Bose).

Dans le cadre de ce modéle, pour une vibration d'ordre %, seul I'opérateur multipolaire électrique, Q,,.,
est susceptible de connecter les états propres dont ie nombre de phonons ne différe que d'une seule
unité. On n'attend pas de transitions de type magnétique.

Prenons le cas particulier de la vibration gquadrupolaire ': on attend 4 une énergie An: au dessus de
I'état fondamental, I'état & un seul phonon, de moment angulaire 2 ; & une énergie doubie, est situé
e tripiet des états a deux phonons, de moment angulaire 07, 2°, 4° ; 4 une énergie triple, I'état a trois
phonons forme un quintuplet dégénérés d'états de moment angulaire, 07, 27, 37, 47, 6",

Sachant que les probabilités de transition réduite dépendent du nombre de phonons de I'état initial,

selon la relation générale : > B(EL;J;ny ~J; (ny -1))=n; B(Ekin, =1-n, =0), on aitend
f

des valeurs de probabilités de transition réduite de plus en plus grandes entre les états yrasis :
B(E2:4" - 2)=2B(E2;2" 50,
B(E2:6" -4y =3B(E2,;2' - 07, ...

De plus, comme [élément de matrice diagonal pour I'état & un phonon est nul, le moment
quadrupolaire du premier état 2° doit étre nul.

La figure 11 donne le spectre de niveaux excités attendus pour un mouvement de vibration autour
d'une position d'équilibre sphérique, ainsi que quelques vaieurs de probabilités de transition réduite
E2.
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3ph 07273 T4 e"
3B 3B
Figure 11 :
2ph 0+2+4+ . .

P Schéma de niveaux
attendus dans le cas de
la vibration harmonigue
quadrupolaire autour

5 2B 2B d'une forme sphérique
1ph 27 Q=0
B
Oph o+

On ne trouve pas de noyaux présentant exactement un mouvement de vibrateur hammonique : bien
que les isotopes de Cd soient abondamment utilisés pour illustrer ce type de mouvement, on peut voir
sur la figure 12 les écarts aux prévisions théoriques dans le cas de '*Cd. Tout d'abord on doit éliminer
trois niveaux excités d'énergie inférieure & 2 MeV, afin de retrouver la prédiction du triplet d'états a
I'énergie de 2 phonons et du quintuplet 4 'énergie de 3 phonons. En ce qui conceme les valeurs des
probabilités de transition réduite, on peut remarquer que les valeurs observées entre les des états
yrasts suivent bien la loi du nombre de phonons : B(E2 ; 2 15 — 07gen) = 31 UW , B(E2 ; 4”500 — 27 4pn)
= 62 uW et B(EZ ; 6+3ph — 4*2,,,1) = 119 uVW . Par contre, {a décroissance des autres états des
multiplets sont en désaccord avec les prévisions, en particulier il existe des transitions entre états du
méme multiplet. De méme, le moment quadrupolaire du premier état 2” est loin d'étre nul. (Q ~-0.4 b
avec une erreur de 10 %). L'explication de ces désaccords vient de [a présence des états
suppiémentaires, 0", 2° et 4%, notés "intrus" (& droite sur la figure), un faible mélange de leurs
fonctions d'onde avec celles des etats précédents modifie fortement les valeurs du moment
quadrupolaire et des probabilités de transition réduite. De plus, les études a plus haut spin de ce
noyau indiquent un comportement rotationnel, donc a l'existence d'une déformation.
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V-3 Dynamique d'un noyau pair-pair déformeé : mouvement de rotation
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a- cas d'une deformation quadrupolaire a symétrie axiale

Figure 12 : Schéma de
niveaux partiel de '"*Cd,
les valeurs des
probabilités de transition
reduite E2 sont données
en unités Weisskopf

L'hamiltonien d'un tel systéme est trés simple, ¢'est celui d'une toupie symétrique, qui tourne autour

o - r? . N
d'un axe perpendiculaire § son axe de syméirie, H=-2—;R2, au 3 est son moment d'inertie. Les

M

salutions d'un tel hamiltonien sont bien connues : les énergies propres sont réguliérement espaceées,

selon la loi E =g— 1(1+1}, ol | est le moment angulaire de I'état (qui ne provient que de la
3

rotation). Les fonctions d'onde des états propres du moment angulaire total sont les matrices de

rotation, Dy (. 8,y ), avec i(1+1), valeur propre de |'opérateur I*, M valeur propre de |, et K valeur

propre de |, z appartenant au systéme d'axes du laboratoire et z' ay systéme d'axes liés au noyau (z'

étant I'axe de syméirie).
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L'nypothése de symétrie axiale entraine que la fonction propre doit rester inchangée dans une rotation
d'un angle quelconque y' autour de faxe z' : sachant que D e (0,8, W +y') =D p (@ 6, ) &Y,

linvariance de la fonction propre n'est possible que si K = 0. Ainsi les fonctions propres du systéme se

réduisent aux hanmoniques sphériques, puisque Dy, (0.8, w) = 1,2_?11 Y (B, @)
+

De plus, si la déformation n'est que quadrupolaire, la symétrie droite-gauche (symétrie par rapport au
plan x'y' perpendiculaire a4 l'axe de symétrie z)) est préservée, entrainant Iinvariance des fonctions

propres par rotation d'un angle = autour de l'axe x'. Les propriétés des fonctions Dy ( o, 6, ) dans

cetie rotation conduisent alors a la condition que |a somme 1+K doit étre paire ; si K est nul, les valeurs
impaires de | sont donc éliminées.

En conclusion, fa rotation d'un noyau ayant une déformation quadrupolaire avec symétrie axiale donne
naissance & des états excités de moment angulaire pair, espacés en énergie selon la loi du rotor
quantique. L'écart de moment angulaire entre deux états excités consécutifs est de 24, cest
l'opérateur quadrupolaire électrique qui assure la transition entre eux deux.

Le moment quadrupolaire des états excités peuvent &tre mesurés par réorientation dans I'excitation
coulombienne {voir le cours de J. Kiener). Le passage du systéme de coordonnées du laboratoire au
systéme lié au noyau donne une expression analytique simpie entre Q(l) et Qg, qui vient des valeurs

de coefficients de Clebsh-Gordan : Q(1)=-Q, .
21+3

Le calcul de lz probabilité de transition réduite entre deux états consécutifs donne également un
résultat trés simple, puisque a la fois fonctions propres et opérateur se développent sur les mémes
fonctions, les harmoniques sphériques ;

5 g2 31(I-1)

. étant e moment
16 ° 2(2-1)(2+1) Qo

B(Ez;io—n-zo):%og<|020||-2 0)* =

quadrupolaire intrinséque (voir la remargue & la fin

i du paragraphe). Dans le cas particulier de Ia
.

désexcitation du premier état 2° vers le fondamental,

Ey g¥ Q=-042Q,
'expression précédente donne
s B(E2;20—>00)=;§——Q§=B(E2)¢. Il convient
n
de rappeler que l'exciiation de |'état fondamental
“ 8" Q7 0®%  yers e premier état 2' a une probabilité de transition
o8 réduite 5 fois plus grande, di au terme multiplicatif
. . - 9 A2 1
" - Q--0360, 2l+1):B(E2;,00—=>20) 167:Q°-B(E2} .
14B
§ 4 2t Q=-0290Q, figure 13 : Schéma de niveaux attendus dans le cas
0 % o de la rotation rigide d'un noyau déformé
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En résumé, fes valeurs du moment quadrupolaire des états excités ou des probabilites de transition
E2 entre états consécutifs de la bande de rotation donnent celle du moment quadrupolaire
intrinséque. Ces relations sont abondamment utilisées pour déterminer la forme des noyaux, il semble
donc utite d'en rappeler les limites de validité : les états excités mis en jeu doivent faire partie de la
méme bande de rotation. Cela signifie que, hormis |a dépendance en | due & la rotation rigide, Ja
fonction d'onde du noyau doit rester invariante : le moment quadrupolaire intrinséque est, en quelque
sorte, une mesure de cette fonction d'onde.

b- exemnples de noyaux déformés avec symétrie axiale

La bande batie sur I'état fondamental de “*U a été identifiée, par excitation coulombienne, jusqu'au
spin 30" et une énergie d’excitation de 5 MeV [Gr81]. Chaque niveau excité est représenté par un
point dans le diagramme (E, |) présenté sur le bas de la figure 14 : le comportement régulier de E =
(1) est celui que I'on attend dans le cas de la rotation collective d’'un corps déformé rigide. Mais pour
avoir la preuve de ce type de mouvement, il faut vérifier que la forme du noyau reste constante
forsque e moment angulaire passe de 0 & 304 Pour cela on utilise les valeurs des probabilites de
transition entre états de ia bande : si le moment quadrupolaire de charge du noyau, Qp , reste
constant, la variation des B(E2) en fonction du spin ne provient que de celle des coefficients de

Clebsh-Gordan. Les valeurs expérimentales des

| B(E2) obtenues soit & partir des popuiations des
‘ états par excitation coulombienne, soit & partir
T . . des vies moyennes des états excités, sont
T reportées en fonction du spin sur le haut de la
figure 14. On peut voir que ces valeurs sont en

® ‘ trés bon accord avec [I'hypothése du corps

BEZ T —>1-2) (e2b2)
B
-
s
tef

‘ ; déformé rigide, correspondant & la courbe en

/ pointillés (fa courbe théorique est ajustée sur la

0 Lee \ — NS L valeur de B(E2 ; 2 — ), ce qui définit 1a valeur du
0 5 10 15 20 25 30 35

moment quadrupolaire). Dans c& noyau déformeé,

la rotation rapide n'induit aucun changement dans
- / . la distribution spatiale des nuciéons.

figure 14 : mouvement de rotation de U,

(en bas) variation de ['énergie des états excités

en fonction de leur moment angulaire,

fen haut) variation de la probabilité de transition
I - i réeduite E2 entre les états excités. La courbe

0 , ‘ o P pointillée correspond a la variation attendue dans

0 3 013 20, 35 30 35 le cas de la rotation rigide d'un noyau déformeé.
moment anguiaire (h)

2000 -

energie d’excitation (keV)
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Il existe de nombreux autres exemples, notamment dans les noyaux présentant une superdéfarmation
(SD), forme ellipsoidale de rapport d'axes c¢/a ~ 2/1. La figure 15 présente les résultais obtenus dans
la bande SD de '¥Hg, en faisant I'hypothése de |a rotation rigide d'un noyau & symétrie axiale, qui est
justifiee, a posteriori , par la constance de Qg

30 ——————— —
[Wi24]. La encore le mouvement de rotation

rapide ne modifie pas la déformation du noyau.

h
o
—
|
.
[~
.

Figure 15 : varation des moments
quadrupolaires des états excités SD de "“Hg
en fonction de leur moment angulaire : les
valeurs de Q, ont &té obtenues & partir des
durées de vie de chacun des états excites en
faisant I'hypothése de la rotation rgide d'un
noyau & symétrie axiale [Wig4].
La courbe en trait plein est |e résultat d'un
: I D S calcul effectué dans le cadre de la théorie HFB-
0 5 10 15 20 25 30 35 40 LN aveclaforce de Skyrme Skm* [Ga94].
moment angulaire [ {h)

Q transition {eb)

o]
T
1

Le dernier exemple choisi conceme la bande trés déformée de ™

Nd : si les moments quadrupolaires
des états excités de la bande sont constants [Di90], ce qui justifie 'emploi des formules du rotor rigide,
il convient de noter que les probabilités de transition des deux transitions E2 correspondant 3 la
désexcitation de cette bande vers les états de défarmation normale ne peuvent pas étre exploitées de
la méme maniere, puisque I'état intrinséque change au cours de {a transition [WiS3]. Il est donc erroné

d'utiliser la formule standard dans ce cas.

¢- cas d'une déformation quadrupofaire quelconque

Lbrsque le noyau n'a pas d'axe de symétrie, il n'existe pas de relations universelles qui permettent le
passage entre le systéme d'axes du iaboratoire et celui lié au noyau. En effet, elles dépendent & la
fais de la forme du noyau et du type de mouvement : une diagonalisation compléte du probiéme
donne, par exemple, les valeurs des probabilités de transition ou des moments multipolaires en
fonction des poids de chacune des composantes en K des fonctions d'onde impliquées (K étant la
projection du moment angulaire total sur un axe défini perpendiculairement a 'axe de rotation).

Dans le cadre d'un modéle extrémement schématique de rotation rigide d'un noyau déformé sans axe
de symétrie (c'est a dire dont la forme est définie par les deux paramétres fixes, § et v), Davydov et

Filippov [Da38] donnent les refations suivantes pour les deux premiers états excités 2"

i
2 5 ain?
Q(2)=-Qq —20S 3V B(E2:2r ot )=0 L, 32280 (3y) |
7y 9-8sin?(3y) ®x2|  Jo-_8sin?(3y)]
2 i - P4 ]
Q(2)=+Q —a 28 3Y) _ g(Epi2 oty = S0 14 32280 (3y)
7y 9-8 sin?( 3y) 16r2]  [o-8sin?(3y)]




d- deformation octupofaire et moment dipolaire infrinséque

Si I'état fondamental d'un noyau présentait une déformation octupolaire statique, on observerait un
spectre typique d'états excités, la succession réguliere d'états de parité naturelle, 0°, 17, 27, 37, 4", 5,
..., comme dans les cas bien connus de rotation de molécules hétéropolaires. Mais on n'a observé
aucun cas ol les états de parité négative de plus bas spin (1", 3, ..} soient exactement intercalés
entre les états de parité positive. Par contre, la rotation semble stabiliser cetie déformation

octupolaire, car & plus haut spin, les états de spin croissant et de parité altemée sont alors

e réguliérement espacés en énergie. L.a figure
- 16 illustre le cas de ***Th : les états excités
4000 bl : )
< . de parité négative (carrés)  sont
Q &
= - réguliérement intercalés entre les états de
5 3000 * ] N o .
= /." parité positive (cercles) & partir du spin 7.
E .
£ 2000 | o ;
] i o : 222
5 » figure 16 : mouvement de rotation de ““Th,
1000 | 1 variation de I'énergie des états excités en
fonction de leur moment angulaire. Les états
- I de parité positive sont représentes par des
0 : ‘ : cercles et ceux de parité négative par des
0 5 10 15 20 25 carrés.

Moment angulaire (h}

Les probabilités de transition réduite E1 entre les états de parité positive et négative sont grandes :
par exemple dans |a région des actinides, 10™ a 10 u.W,, alors que les valeurs standards des E1
sont piutdt au voisinage de 10° u.W (cf l1I-5).

En se placant dans le cas de symétrie axiale, la probabilité de transition réduite B{E1) s'exprime en
fonction du moment dipolaire intrinséque Dy : B (E1;LLK =1 K) = 4105 {LK10 |k K},
¥

Dans la piupart des cas les valeurs des B(E1) ne sont pas connues de fagon absolue, on a seulement
accés au rapport B{E1)/B(E2), par l'intermédiaire du rapport de branchement Iy (E1) / Iy (E2) puisque
'état de moment angulaire | se désexcite a la fois par une transition E1 vers |'état de moment
angulaire I-1 et par une transition E2 vers I'état de moment angulaire [-2.

En faisant I'hypothése de rotation rigide (ni Qg ni Dg ne varient lorsque le moment angulaire augmente)

on cobtient alors une relation entre les moments dipolaire et quadrupolaire de la bande & parité

5(-1 B(E1;1>1-1)
8(21-2) B(E2;I>1-2)

alternée, qui s'écrit, dans le cas particulier o0 K=0, B, =Q,

Par exemple, dans le cas de **

Th, sachant que T 1»(2") = 240 ps, la probabilité de transition reduite
B(E2 ; 2" 0" vaut 74 u. W, ce qui donne un moment quadrupolaire Qp = 5 eb. Les valeurs des
probabilités de transition réduite 8(E1 ; 1 - {-1) dépendent peude |, ~ 0.020 e’fm’ Wa83] : on en tire
la valeur du moment dipolaire Do = 0.38 efm, qui est I'une des valeurs les plus grandes de la région de

masse [Bug6].
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V-4 Rotation de noyaux de masse impaire : modéle "rotor + 1 particule”

a- hamiftonien et fonctions propres

Considérons le cas d'un noyau déformé & symetrie axiale, formé d'un coeur pair-pair et d'un nucléon
célibataire. Dans ie modé&le "rotor + 1 particule”, I'hamiltonien du systéme est |la somme de deux
termes, H = Hiy + H, . le premier terme décrit le mouvement du nucléon célibataire dans le potentiel
déformé du cceur et le second, le mouvement de rotation collective du cceur ; en faisant cette
décomposition, on a fait 'hypothése que la rotation du coeur n'influe pas sur Ia structure interne, en
particulier sur le nucléon célibataire (hypothése adiabatigue).

Le potentiel déformé de I'hamiltonien H,x peut étre de type Wood-Saxon ou de type oscillateur
anisotrope modifié (appelé communément potentiel de Nilsson). Les états propres, ¥k, d'un tel
hamiltonien sont caractérisés par deux nombres gquantiques, la parité et la projection K du moment
angulaire total du nucléon sur l'axe de symétrie. Lorsque Ia déformation est trés grande, les états
propres de I'hamilionien admettent cing bons nombres quantiques, N n; A K%, oli N est le nombre total
de quanta (c'est une "réminiscence” de la couche principale de I'oscillateur harmonigue isotrope), n;
est ie nombre de quanta pour e mouvement le long de I'axe z, axe de symétrie, A est la projection du
moment angulaire orbital sur I'axe z.

Habituellement les fonctions propres sont développées sur la base de ces états, dite "base
asymptotique” et [es nombres quantiques de I'état de base qui a la plus grande amplitude servent &
etiqueter I'état propre.

L'hamiltonien H.. est ceivi de la toupie symétrique tournant autour d'un axe perpendiculaire & son axe

)
de symétrie : H, = —R?,
23
Le moment angulaire total du systéme est la somme des contributions du nucléon célibataire et de la

rotation callective du coeur: 1= +R, ce qui conduit & écrire H,, Sous 1a forme :
B 2 BE s 2. ) .
Hoo= = =12 =2 [(P - 2) (P - B) - (L + L) |
Les fonctions d'ondes qui vont servir de base pour la diagonalisation de I'hnamiltonien total sont :

21+1
16n

car le choix du sens de l'axe de syméirie est arbitraire, sont fonctions propres d'une parie de

| IMK ) = [Dwn( Ak + (1) Dpyk X_K]- Ces fonctions, qui sont choisies symétriques en K,

2 ' 2
hamittonien total, H,, + ;7(‘2 -12) avecles énergies propres E, =E, + 2—; [I (1+17-K? ] .
~5 3

Si le terme de Coriolis (troisieme terme de H,.) est négligeable, les fonctions propres du systéme sont

les [ IMK )et les énergies propres les E;. Il s'agit de la limite de couplage fort . sur chague état .

intrinséque Yk, est construite une bande de rotation, constituée des états de moment angulaire | = K,

K+1, K+2, K+3, ... et dénergie E,.
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b- proprigtés électromagnétiques des tétes de bande (déformation avec syméelrie axiale)

Lorsque le nucléon célibataire occupe ['état de base 1=K, son état peut étre caractérisé, comme dans
le cas sphérique, par les valeurs des divers moments multipolaires (n, Q), mais les formules
permettant de les obtenir, a partir des nombres quantiques des états, sont différentes.

Prenans d'abord f'exemple du moment quadrupolaire Q. Le noyau admettant un axe de symeire, ia

projection du moment angulaire total (1) de I'état considéré est bon nombre quantique (K), la valeur
mesurée dans le systéme du laboratoire, Q, s'exprime en fonction de celle du moment quadrupolaire
intrinséque, Qg, le passage d'un systéme de coordonnées a l'autre donnant une expression analytique

1 (21-1)

simple, & base de coefficients de Clebsh-Gordan : si | = K, on obtient Q=Q5 —4M8Mm8Mmm ——.
P an - sl O I+ 1) (21+3)

C'aprés cette relation, on peut constater que méme si le noyau posséde un moment quadrupolaire
intrinséque non nul, la valeur mesurée dans le laboratoire sera nulle si | =K = 1/2. La forrmule devient

3KZ -1 (1+1)
S+ (21+3)

['état de base K.

It faut insister sur le fait que |a valeur mesurée Q n'est "exploitable” (c'est-a-dire renseigne sur la forme

Q=Q , pour les états excités de spin 1 appartenant a la bande de rotation béatie sur

du noyau) qu'a la condition que les valeurs du moment angulaire total de I'état et sa projection sur
Paxe de symétrie sojient connues.

(Fop 1)

ol

Détaillons maintenant le cas du moment dipolaire magnétique, C'est par définition p=

l'opérateur dipoigire magnétique est la somme de trois termes Hop = Js S+g i +0r R , les deux

premiers ont déja été discutés au paragraphe 111-2 et le troisiéme correspondant au mouvement de
rotation collective : le facteur gyromagnétique gs dépend de la proportion du moment angulaire

collectif porté par les protons, il est en général assimilé a Z/A. En utilisant les égalités j=7+5 et

1

+R =1, on peut écrire 1 sous la forme : p=1%[(gs—g,)(§T>+(g,~gR)(_jT>+gR<T2)].

[—

Cette expression se simplifie
- en considérant que les projections de | et j sur l'axe de symétrie sont égales (I'axe de rotation
caliective est perpendiculaire 3 'axe de symétrie), I; = j; = K,

- en définissant le facteur gyromagnétique gx associé a l'orbite individuelle de 1a maniére suivante :

o = Los (s afte) |

2

On obtient alors = 157 (9« —9g)+Qr |. A partir de la valeur mesurée de m, on peut déterminer la
+

valeur de gx, connaissant K et | et en supposant que g = Z/A. Comme la valeur numérique de gg

varie foriement d'une orbite &4 Fautre, sa détermination pemnet d'identifier l'orbite occupée par le

nucléon célibataire.

Comme dans le cas des noyaux pairs-pairs, les probabilités de transition entre états font intervenir des

coefficients de Clebsch-Gordan qui proviennent de l'intégration de la partie angulaire de I'élement de
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matrice de transition. Les régles de sélection sur les valeurs des divers moments angulaires découlent
des conditions d'annulation de ces coefficients. Ainsi la probabiiité de transition de caractére o et
d'ordre multipolaire A ne sera non nulle que si les différences Al et AK sont inférieures 3 & :
Blor, I'K' > 1Ky=0si | I-1'| =)etsi [K-Ki<n.

La premiere condition est rigoureuse puisqu'il s'agit de la conservation du moment angulaire total dans
1a transition électromagnétique ; par contre, la seconde est induite par le modéle utilisé (noyau 2
symétrie axiaie). On peut mesurer 'exactitude du modéle & son degré d'application : considérons par
exemple, les transitions de décroissance de deux tétes de bande dans '"Tm, noyau déformé
appartenant a {a région des terres rares :

7/27[523] - 7/2'[404] B(E1) = 9.110° uw permise : Bex/Bm=06

7/27[523] — 5/2 1/2°{411] B(E1) =5.0 107 uw interdite deux fois : [AK - | =2
7/2°[404] - 3/2 1/2"[411) B(E2) = 5.5 10 uw interdite une fois - | AK -4 | =1
7/27[404] — 5/2 1/27[411] B(M1) = 1.5 10° uwW interdite deux fois :|AK - | =2

La probabilité de transition E1 de la premiére transition présente une valeur standard, 10° u. W. : on
pett |a calculer en utifisant les fonctions d'onde des orbites déformées mises en jeu (By,) et on obtient
une valeur proche de la valeur mesurée (Bey / Bin= 0.6) , il s'agit bien d'une transition pemmise,

Les trois transitions suivantes ont des probabilités extrémement faibles, mais ne sont pas totalement
interdites alors que la condition {K - K'|< & n'est pas remplie : on les appelle "transitions interdites en
K”. Une étude systématiques de ce type de transitions a montré que le facteur de ralentissement de
ces transitions par rapport a celles qui remplissent la condition en K est égal 3 100 fois le degré
dinterdiction v = | AK - & | [L068].

Des grands degrés d'interdiction peuvent conduire a des isoméries, C'est ainsi qu'on peut expliquer le
grand nombre d'états isomériques & vie longue observés dans la région de masse A = 180 : les
"isomeéres K" sont des états & plusieurs particules (1, 2, 3, 4 paires brisées) dont la désexcitation vers
les états de moment angulaires plus faibles est interdite car la différence des valeurs de K des états
initial et final est supérieure & 2. Un exemple typique est ceiui de "W dans lequel a été observé,
entre autres, un isomére | = K = 25 & une énergie d'excitation de 6571 keV , qui est interprété par la
brisure de 4 paires de nucléons [Pu98] : 8 états situés au voisinage des niveaux de Fermi ne sont
occupés que par un nucléon célibataire, n9/2[514] n7/2'[404] =5/2'402] =1/2[541] v7/2'[633]
v9/27[624] v5/21512] vi/2[514).

¢- probabilités de fransition entre états d'une bande de rotation _

L'état de spin | d'une bande de rotation batie sur un état intrinséque K peut se désexciter par une
transition de type E2 vers |'état de spin |-2 de la bande et par une transition M1+E2 vers I'état de spin
I-1. Les probabilités relatives de ces transitions dépendent du moment quadrupolaire du noyau (qui
régit la valeur des probabilités de transition de type E2) et du facteur gyromagnétique gk, associé a
l'orbite occupée par le nuciéon célibataire (qui régit la valeur des probabilités de transition de type
M1). Les valeurs de ces probabilités relatives, obtenues & partir des rapports de branchements, sont
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donc caractéristiques des propriétés des orbites individuelles. Grace a cette méthode, les orbites
individueiles de neutron et de proton proches des niveaux de Fermi dans les puits superdéformes de
certains noyaux de la région de masse A = 190 ont été récemment identifiées sans ambiguité (voir le
cours de B. Gall, Ecole Joliot-Curie 1997).

d- cas d'un noyau impair triaxial

La prise en compte de I'asymétrie v, lorsque K n'est plus bon nombre guantique du fait de la perte
d'axe de symétrie, ne donne plus lieu a des régles simpies pour estimer les valeurs des moments
multipolaires ou celles des probabilités de transition entre états excités. Il est alors nécessaire de
résoudre le probléme complet. Pour cela on peut utiliser divers codes de calculs simples de type “rotor
+ particule”, ol la perte d’axe de symétrie est considérée a la fois pour le mouvement du coeur (cf V-
3c} et pour la particule célibataire (potentie] dépendant de [ et y). Diverses extensions du formalisme
original décrit dans la référence [He62] peuvent étre trouvées dans des travaux ultérieurs, par
exemple, [Me75] et [La78].

V- PROBLEMES OUVERTS : DEUX EXEMPLES RECENTS ...
VI-1 ¥Mg et la fermeture de couche sphérigue a N =20

Les valeurs des masses de noyaux riches en neutron autour de Z = 11 et N = 20 ont indiqué

clairement que leur structure interne n'était pas celle attendue pour des noyaux & couche fermée en
neutrons [Th75]. Puis, la faible valeur de I'énergie du premier état 2* mesurée dans j3Mg., , 885 keV,

[De79] a été interprétée en terme de déformation de cet isotope : ainsi la fermeture de couches
sphériques & N = 20 est, du point de vue énergétique, moins favorable que l'effet de couches situé &
grande déformation. De nombreuses approches théoriques confirment le réle de 1a déformation. Dans
des calculs de type modéle en couches avec mélange de configuration, les états de la couche
majeure f-p contribuent fortement & la structure de *Mg [Ca98], alors que les isotones N = 20, plus

proches de l1a vallée de stabilité, sont bien décrits

30F T - en utilisant seulement la couche majeure -s-d.
r N= Mg Dans des approches de type champ moyen avec
25: 5 e force effective (HFB avec la force de Gogny), |a
20{\._\ S - ¥Si  surface d'énergie potentielle obtenue pour *2Mg
o RS T differe de celles des isotones N = 20 : elle ne
21500 '\'\. /,.f" - s présente plus de minimum aussi marqué
10; ‘\\‘\‘\ '-.\___‘__/" P ar déformation nufle [Ped7], comme le montre la

I \\ N o figure 17.
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la force de Gogny.
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Au point de déformation nulle, pour tous les isotones présentés sur la figure 17, les énergies
d'appariement  “neutron” sont nulles, ce qui est bien la signature de la fermeture de la couche
sphérique N=20. De pius, Pénergie d'appariement "neutron” de “*Mg présente un second minimum 2
grande deformation (5 ~ 0.3), ce qui est donc le signe d'une nouvelle fermeture de couches N = 20 2
cette valeur de déformation. En ce qui concerne les protons, le comportement de ['énergie
d'appariement en fonction de la déformation varie beaucoup dans cette série isotonique ; pour 32Mg, la
valeur, qui diminue brusquement quand la déformation dépasse 0.2, s'annule &  ~ 0.45. Ces
comportements des énergies d'appariement explique la grande mollesse du potentiel de 32Mg pour les
déformations p = 0.3 - 0.5.

Les mesures expérimentales ont été poursuivies : d'abord par la mesure de la probabilité d'excitation
coulombienne B(E2)T d'un faisceau radioactif de 32Mg obtenu par fragmentation d'un faisceau
primaire de “Ar iMo85] (voir le cours de J. Kiener), la valeur obtenue, 454 £ 78 efm*, confirme bien
I'existence d'une grande déformation. Plus récemment, au Ganil, la détection des rayonnements y
prompts émis au niveau de la cible de fragmentation associée a la détection des fragmenis dans
SPEG a révélé l'existence d'une seconde raie v d'énergie voisine de 1430 keV ; ainsi le premier état 4°
de *Mg se trouverait 3 2315 keV [L099].

Analysons tout d'abord les valeurs de déformation qui peuvent étre extraiies de B(E2)T : en supposant
I'nypothése de rotation rigide d'un noyau axial, le moment quadrupolaire intrinséque vaut 68 efm’. En
utilisant les diverses relations données au paragraphe V-1d, on obtient un rapport d'axes c/a = 1.5 et
fe parametre §, relié a la différence des demi-axes de l'ellipsoide, vaut 0.47. Quant aux valeurs des
autres paramétres B, elles varient de 0.44 4 0.51. En ce qui concerne le potentiel anisotrope,
I'elongation ¢ est égale & 0.4. La grande variété de toutes ces valeurs numériques montre qu'a grande
déformation, il faut préciser quelle définition est utilisée 1

De plus, on peut s'interroger sur le bien-fondé de la prefniére hypothése, rotation rigide d'un noyau
axial : si tel était le cas, le niveau 4 serait situé a 2940 keV, en désaccord avec le demier résuitat
expérimental. Le comporiement de Mg est certainement plus riche que celui d'un simple rotor axial :

il faut poursuivre les mesures et les calculs de sa structure & basse énergie.
VI-2 “S et la fermeture de couche sphérique a N = 28

Ny a plusieurs années, les caractéristiques inattendues de la désintégration § du noyau riche en
neutrons *'S (période et probabilité d'émission de neutrons) ont fait suspecter que ce noyau n'avait
pas la forme sphérique, attendue dans I'hypothése simple de |a fermeture de couche & N = 28 [S093].
Récemment des expériences d'excitation coulombienne ont été menées sur les faisceaux radioactifs
de **s 3 MsU [ScQS,GIQ?], donnant accés a la fois aux énergies d'excitation du premier état 2° de
chacun des isotopes, ainsi qu'aux valeurs de probabilités d'excitation, B(E2)T. Ces résultats ainsi que
les valeurs connues auparavant des isotopes moins riches en neutrons sont présentés sur la figure 18
Alors que la fermeture de couche sphérique N = 20 est bien signée dans S, d'une part par une nette
augmentation de I'énergie de son premier état excité et d'auire part par une nette diminution de la
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probabilité de transition 0” — 27, le premier état 2° de “S ne présente pas les effets de la fermeture

de couche sphérique a N = 28.
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S. Raman et al. [Ra89, Ra91] ont effectué une compilation de I'énergie d'excitation E(2"; )et de B(E2:
0" — 27,) dans un grand nombre de noyaux pairs-pairs proche de la vallée de stabilité et ont établi des
relations empiriques existant entre ces deux quantités. Par exemple une systématique globale sur
toute la table de masse donne la relation suivante : BE2 : 0" — 27) EQ2"; ) = 2.6 Z* A*". Les valeurs
des B(E2 : 0" — 2';) obtenues a partir des énergies E(2", ) mesurées dans les divers isotopes de
soufre sont indiquées par des carmrés sur la figure 18. On peut constater le bon accord avec les valeurs
expérimentaies lorsque N < 20, par contre les valeurs mesurées dans les isotopes plus riches en
neutron sont & peu prés deux fois plus faibles que celles attendues d'aprés la systématique. Cela
démontre, une fois de plus, que les propriétés des noyaux riches en neutron ne peuvent étre déduites

de I'extrapolation simple de celles des noyaux proches de la ligne de stabilité.
VIl- CONCLUSION

Grace a des modéles simples dont les caractéristiques générales ont été décrites dans ce cours, les
valeurs des probabilités de transition entre états excités, ainsi que les valeurs des moments
multipolaires des états fondamentaux ou excités permettent de déterminer gualitativement le
comportement des noyaux. Une description gquantitative nécessite, quant a elle, des modéles
nucléaires plus élaborés, ol le champ moyen est déterminé d'une maniére auto-cohérente et pour
lesquels les calculs prennent en compte les corrélations entre nuciéons de valence (calculs au-dela du

champ moyen).
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Exploration du milieu vivant par microsonde nucléaire
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RESUME

La microsonde nucléaire est un instrument de microanalyse chimique élémentaire bien adapté 4 la mesure
d’éléments trace dans les milieux vivants. Elle tire parti des différents produits de réaction émis au cours de
I’interaction de particules chargées avec la matiére dans le domaine du MeV. La fluorescence X induite
(PIXE), la rétrodiffusion Rutherford (RBS), I’analyse par réactions nucléaires et la microscopie ionique en
transmission (STIM) sont des techmiques d’analyse et d’imagerie qui peuvent étre mises en ceuvre
simultanément & I’aide de ce microfaisceau. Les analyses peuvent étre réalisées avec une sensibilité de
PPordre de la partie par million, la résolution spatiale du micrométre et en mode multi-élémentaire. La
combinaison des techniques de cartographie chimiques et de microscopie ionique permet d’obtenir tout une

gamme d’informations sur la cible en cours d’analyse.

ABSTRACT

The nuclear microprobe is an instrument of element microanalysis, with imaging capabilities, particularly
suitable for the measurement of trace elements in biological tissues. It makes use of the numerous types of
emitted radiation resulting from the interaction of MeV charged particles with matter. Particle Induced X-ray
Emission, Rutherford Backscattering Spectrometry, Nuclear Reaction Analysis and Scanning Transmission
Ton Microscopy are analysis or imaging techniques which can be simultaneously carried out using a particle
microbeam. The analysis may be routinely achieved at the part per million level of sensitivity, the micron
spatial resolution and in multi-elemental mode. In addition, the combination of elemental mapping with high
resolution STIM imaging allows the technique to provide a wealth of useful information on the sample

under investigation.

| 8 INTRODUCTION

L'idée dutiliser des particules chargées comme projectile pour la mise en ceuvre des techniques de
fluorescence X date de 1970 (Johansson ez al., 1970). Johansson utilise un faisceau intense de protons de
quelques MeV, délivré par un accélérateur électrostatique, associé a un détecteur X de type Si(Li), ce qui
permet alors d'obtenir une méthode d'analyse muiti-élémentaire trés sensible : la technique PIXE (Particle
Induced X-ray Emission). Cette sensibilité est due essentiellement a l'intensité des faisceaux de particules
disponibles, & leur pouvoir ionisant et surtout a l'excellent rapport signal/bruit de fond, bien meilleur que

celui obtenu avec des tubes a rayons X ou des faisceaux d'électrons,
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II. LA MICROSONDE NUCLEAIRE

Depuis ces premiers travaux, le principal développement fut l'avénement des microfaisceaux de particules,
En effet, depuis une quinzaine d'années, se sont développées les techniques de focalisation des faisceaux
dions de quelques MeV. Elles permettent de réduire la taille des faisceaux jusqu’a des dimensions
microscopiques. Il est alors possible, en balayant Péchantillon, d'obtenir une analyse point par point et donc
une cartographie chimigue élémentaire.

Les accélérateurs de particules utilisés sont généralement de type électrostatique (Typiquement Van de

Graaff de 2 & 4 MV}, IIs délivrent des faisceaux continus intenses de protons ou particules alpha avec une
trés bonne stabilité en énergie (%SIG“3 ). Les optiques de focalisation n'étant pas parfaitement

achromatiques, cette stabilité est absolument nécessaire pour I'obtention de ces microfaisceaux. L'optique
focalisante est généralemant constituée par des lentilles quadrupolaires magnétiques associées sous forme de
doublet, triplet ou quadruplet. Elles permettent d’obtenir dans le plan de 'échantillon {plan focal image de

'optique) un faisceau dont le diameétre est inférieur 4 un micrométre.

Fig. 1 La ligne micro-faisceau du CENBG. La chambre d’analyse est au premier plan ;
au second plan on distingue les guatre lentilles de focalisation.

Ces microsondes permetient non seulement de mettre en ceuvre les techniques de fluorescence mais
également des techniques plus spécifiquement "nucléaires”: analyse par réactions nucléaires, retrodiffusion
Rutherford (Rutherford Backscattering Spectrometry) ou encore microscopie ionique en transmission
(Scanning Transmission Ion Microscopy). Ces techniques sont complémentaires. On peut ainsi accéder aux
¢léments trés légers ( Z < 10) par réaction nucléaire en complément de l'analyse PIXE, cette dernitre ne

permetiamt pas de doser ces éléments. Par ailleurs, une information isotopique est disponible (information
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sur A) contrairement 2 la fluorescence qui donne une information chimique (détection en Z). On peut
€galement mettre en ceuvre simultanément PIXE et RBS. En effet, la technique de diffusion Rutherford
autorise le dosage des principaux constituants de toute matiére organique (C', N", 0'°), ce qui permet de
déterminer la masse de l'échantillon irradié et donc d'exprimer les résultats guantitatifs en termes de

concentration.

/ 5 m in 072 m L 023,

/ Levies de defwine ]I  Collimalewr Otplacements
/ " {4 Fentes objeb 5 4 10u dizphragmes#3.6 Sum 1
/ '.ﬂ.=d== =t imal -\ Hicroscopes
% fl T BOITE FENTE DBJET BOITE prauGnenent TEH LENTILLES QUAGRUPOLAIRES Y

o Y e
= i i
rm#—:ﬂ:-‘_’_ r 4
Diéflecteur magnétig [ o ‘ ]\ t
ﬁ' < LHAMBRE
£ IPANALYSE
= ¥ \HHROSOND
§ Banc_en granit ‘
2
3 ’ | Pompage
et |
— — . —rv — — - ———— pralEgREp— FE T O —

gement g'échantilony

Déplacements

Ligne faisceau microsonde.

Vue de dessus

1003 02 03 04 05m
[ TR [ WA |

Fig. 2 : La ligne micro-faisceau du CENBG : vues de profil et de dessus.

Intérét de la fluorescence X induite

Grice a l'utilisation de détecteur X en dispersion d'énergie de type semi-conducteur Si(L1), 1a nature multi-
élémentaire de la technique permet de cartographier plus d'une dizaine d'éléments au cours de la méme
analyse avec des dimensions de balayage variant de 20 pm 4 2 mm et une résolution spatiale optimale de

ordre du micrométre.
Au dela de ces spécificités liées 4 la mise en ceuvre sur microsonde nucléaire, on peut rappeler les

avantages plus particuliérement associés a la technique PIXE :

- une trés bonne sensibilité, en analyse de routine, sur la majeure partie du tableau périodique (Z >

10), avec une limite relative inférieure de détection de l'ordre du 10° g/g et une limite absolue en
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microfaisceau de 107 g. Cette limite peut étre optimisée sur une zone particuliére du tableau
périodique en choisissant I'énergie des particules incidentes et le type de raies X détectées (raie K ou
L). Dans ces conditions, cette valeur ne varie pas plus d'un ordre de grandeur (entre 10 et 10°

g/g) sur le domaine 10 <Z < 92.

- l'analyse PIXE est extrémement sure. L'identification des raies X est non ambigué et les
Y gu

interférences spectrales généralement limitées. Les codes actuels de déconvolution des spectres de
fluorescence X permettent de résoudre la plupart des situations en cible mince et obtenir des
résultats quantitatifs absolus sans faire appel a des échantillons standards. Les rendements
d'émission X sont, en effet, bien connus ainsi que la réponse des détecteurs a semi-conducteur. Ces
codes permettent également de travailler en cible épaisse, situation ol interviennent des effets de
matrice sous forme de ralentissement des projectiles et d'atténuation du rayonnement X émis. Ces
phénomeénes peuvent étre modélisés de maniére assez simple et I'analyse en cible épaisse est de plus

en plus utilisée dans des cas ou aucune alternative n'est possible.

- le peu d'influence de la matrice sur l'analyse PIXE peut cependant étre interprété comme une
limitation. En effet, aucun renseignement sur I'environnement chimique de I'élément détecté n'est
accessible ; pas plus que d'information isotopique. Il faut également noter que les échantillons
doivent étre placés sous vide pour l'irradiation, ce qui pour des tissus vivants hydratés, nécessite
Y'emploi de techniques de préparation sophistiquées, la plus sure étant la cryofixation/lyophilisation.
Enfin, la principale limitation de cette technique est due aux dommages occasionnés par le dépot
d'énergie dans I'échantillon de particules de plusieurs MeV. Ce probléme est particulidrement aigug

en microfaisceau od le volume d'interaction ne dépasse pas quelques pm’.

Domaines d*application

L'analyse PIXE est particuliérement bien adaptée au dosage d'éléments lourds dans des matrices légéres.
Elle excelle donc dans V'analyse de tissus vivants o la matrice organique n'émet qu'un rayonnement X de
tres basse énergie. Elle permet le dosage des métaux traces essentiels (Mn, Fe, Cu, Zn ...) et des minéraux
(Na, Mg, P, S, K, Ca...), des ¢léments endogées impliqués dans le métabolisme de tout étre vivant. Elle
autorise également le dosage des métaux lourds et des toxiques, que ce soit dans le cadre d'études
environnementales (pollution par Cd, Hg, Pb...) ou d'études de toxicologie/pharmacologie. Mise en oeuvre a
l'aide d'une microsonde nucléaire, 'analyse de coupes de tissus, non incluses dans des résines est possibie
soit a I'échelle du tissus, soit a I'échelle cellulaire et subcellulaire. Quelques applications biomédicales des
microsondes nucléaires sont preésentées 4 la fin de ce cours. Pour une revue plus détaillée, le lecteur pourra
se référer a ( Moretto et Llabador, 1997).
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1. LES BASES DE LA FLUORESCENCE X INDUITE PAR PARTICULE CHARGEE

Les techniques de fluorescence X sont basées sur l'excitation du cortége électronique par ionisation des
couches atomiques profondes (K ou L) ; la désexcitation produisant ensuite 1'émission d'un rayonnement X
caractéristique. Rappelons ici quelques notions de base qui permettront au lecteur d'aborder cette technique
de maniére pratique et surtout d'en comprendre les spécificités. Pour de plus amples détails, on pourra se
référer a (Mitchell et Barfoot, 1981), (Cohen et Clayton, 1989} et (Johansson et Johansson,1976).

On peur schématiser I'émission de fluorescence X comme un processus en deux étapes; l'ionisation puis
I'émission X proprement dite. A de rares exceptions prés', I'atome ionisé n'a pas le "souvenir" de la maniére
dont il a été amené dans cet état que ce soit au cours de I'interaction avec un proton, un électron ou encore un
photon X. Nous rappellerons donc briévement dans un premier temps les principes de I'émission X de fagon

totalement indépendante du phénoméne ionisateur.

L*émission de fluorescence X

Le réarrangement du cortége électronique résultant de la création d'une lacune dans une couche interne (K
ou L) peut s'accompagner de {émission de raies X. Lorsque la lacune est comblée par un électron provenant
d'une couche plus externe, la transition libére une énergie correspondant a la différence des énergies de
liaison sur les couches électroniques impliquées.

Fig.3: Rendemem de fluorescence expérimental
@y en fonction du numéro atomique, d'aprés

o R (Bambynek et al., 1972)
09 g .
0.8
o Cette énergie peut alors soit étre dissipée
directement par émission X (émission
e radiative), soit étre transférée a un électron
Bros periphérique, qui est éjecté. On parle alors
o4 d'émission Auger, un processus non-radiatif
0.3 qui entre en compétition avec 'émission X. La
o2 contribution relative des deux phénoménes est
0.1 geénéralement caractérisée, pour un élément et
o une couche donnée, par le rendement de

fluorescence @ .Ce paramétre représente la

! lorsque l'ionisation provient d'une collision avec un ion lourd, les cortéges électroniques des deux partenaires peuvent
se recouvrir pendant un temps suffisamment long pour qu'il y ait formation d'orbitales quasi-moléculaires. Dans ce cas,
[a namre du projectile influe donc sur les caract€ristiques des transitions électroniques ultéricures.




326

Y

probabilité pour qu'une lacune créé sur cette couche donne lien 4 F'émission d'un photon X. A titre
d'exemple, I'évolution de ax, rendement pour la couche K, en fonction du numéro atomique Z est décrite sur

la Fig. 3. 11 apparait nettement que I'émission Auger est prépondérante pour les faibles numéros atomiques.

Seules certaines transitions électromagnétiques, de type dipolaire électrique, sont autorisées par les régles de
sélection:

An = 1, Al=z1 et Ai=x1oul
ou n, / et j représentent respectivement le nombre quantique principal et les nombres quantiques associés aux

moments angulaires orbital et total.

Il en résulte que les seules raies X qui puissent étre €émises a la suite d'une ionisation de la couche K
proviennent des transitions 1,-K et L3-K (d'aprés la nomenclature de Siegbahn, raies Ko, et Ka;) ou encore

des transitions M-K et N-K (raies KB, KB et Kf3).

nl
B 5 2 512
4 5 2 312
04 3 213
1 : IR ARY
| 3 0 172
F 7 w3 T2
6 4 3 512
5 4 2 512
N & L2 312
3 LY 312
2z & 1 2
L1 L0 W2
[ 5 32 542
I 32 32
M43 371 32
_% % 6 },’ 5 Fig. 4 L.es. principales
transitions radiatives permises
{Séries K et L} dans la notation
L _[ g % ) ?} % conventionnelle (Siegbahn) a
- 20 12 gauche et dans la notation
u l,_z. §1527 5.1111.3109: 2! 323 36em spectroscopique &  droile
Lo LB Ly (Cohen et Clayton, 1989)
10 1/2
Ka $Kp)
Ka, Kg,

Bien que les probabilités relatives d'émission varient en fonction du numéro atomique, 'émission du groupe
KB est généralement moins probable que celle du groupe Ko. Les différences d'énergie entre les raies Koy,

Kay, puis KBy, KB, et KBs, sont inférieures 4 la résolution des détecteurs Si(Li), et ce jusqu'au numéro
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atomique Z = 35. Ces raies K. sont donc au moins partieilement convoluées et apparaissent sur les spectres
sous la forme d'un doublet Ko/ K trés caractéristique.

Lorsque la lacune initiale est créé dans une des sous-couches L, des transitions non radiatives, dites de
Koster-Krénig, peuvent avoir lieu entre les niveaux d'une méme couche. Ces transitions, plus rapides que les
transitions inter-couches, provoquent alors une redistribution des lacunes entre les trois sous-couches L;, L,
et L; avant la transition finale.

La situation est donc beaucoup plus complexe que pour la couche K et on doit définir un rendement de
fluorescence @x; {i = 1,2,3) pour chaque sous-couche. C'est en général a3 qui est le plus élevé, les lacunes
ayant tendance a se localiser sur L; aprés la série des transitions Koster-Kronig. Ces rendements sont
beaucoup plus faibles que pour la couche K. Les transitions radiatives permises sont illustrées sur la Fig, 4,
et les énergies des principales raies X sont portées sur la Fig. 5 en fonction du numéro atomique Z de I'atome
émetteur. Les intensités relatives entre ces différentes raies sont bien connues tout au moins pour les
transitions K. Pour les raies L, les valeurs dépendant de la sous-couche impliquée dans la transition. Or les
sections efficaces d'ionisations sont différentes pour chacune des sous-couches L; et varient en fonction du
projectile. Il est donc difficile de donner des valeurs générales pour ces raies L. Pour une étude détaillée, se

reporter a (Salem et al., 1974).

Energie (Kev )

Fig. 5 : Energies caractéristiques des raies K, L et M en fonction du muméro atomique Z
(d'aprés Mitchell et Barfoot, 1981)

L’ionisation par particules chargées

Des particules chargées (proton, alpha) peuvent étre utilisées comme projectiles. Les modéles théoriques
permettant de rendre compte de l'ionisation des couches atomiques profondes sont basés sur I'interaction
coulombienne entre un électron lié et une particule chargée incidente dans une gamme d'énergic ou les
partenaires de la collision peuvent étre considérés comie des particules de charge ponctueile. Ces approches

théoriques se limitent généralement aux protons et particules alpha dans la gamme d'énergie 1-5 MeV. Parmi
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les modéles les plus couramment employés, on peut citer I'approximation de Born en ondes planes (Plane
Wave Born Approximation} (Merzbacher et Lewis, 1958), I'approximation semi-classique (Semi-classical
Approximation, SCA) (Haasteen et Mosebeke, 1973), ou encore l'approximation du choc binaire (Binary
Encounter Approximation, BEA) (Garcia, 1970).
La probabilité d'ionisation d'une couche atomique est décrite par la section efficace d'ionisation ;. Les
valeurs prédites par les différents modéles théoriques sont en général en bon accord ( = 30 %) avec les
données expérimentales, ce qui semble satisfaisant si l'on note que les variations en fonction du numéro
atomique Z de l'atome ionisé peuvent atteindre 3 4 4 ordres de grandeurs. Elles rendent compte en
particulier:
- de la décroissance rapide de &; en fonction du numéro atomique de l'atome cible, pour une énergie
d'incidence E fixée
- de la variation de &; en fonction de I'énergie £ d'incidence pour un atome cible donné. &; croit en
fonction de E et atteint une valeur maximale lorsque la vitesse de l'ion incident est comparable a

ceile de I'¢lectron sur sa couche

4
- de la dépendance de o; en (—f—) en fonction de I'énergie par nucléon du projectile E/A. Ceci

explique notamment 'utilisation préférable de particules Iégeres (protons) si l'on veut optimiser o

L'incertitude sur la valeur absolue de ces sections efficaces est cependant encore trop grande pour qu'elles
puissent étre employées dans le calcul de résultats quantitatifs lors de la mise en ceuvre d'une technique
d'analyse. Dés 1976, Johansson développe une formule semi-empirique, i partir du modéle de Garcia dans
le cadre de la théorie BEA. Ce modele prédit Yexistence d'une fonction universelle, valable pour tous les

éléments et pour des protons dans une gamme d'énergie autour de quelques MeV. Celle-ci permet d'exprimer

le produit o;U f {0 est Ja section efficace d'ionisation, U; est 'énergie de liaison sur la couche j, avec j =K

ou L) en fonction de

(E est I'énergie d'incidence et A le rapport des masses proton sur €lectron) :
J
10°E

AU ;

5
Ln(a,-U ? )= Y bx"  avec x=Ln
=1

Si on exprime £ et U en eV et si on prend 10" cm® comme unité de section efficace, on peut porter les
valeurs expérimentales de o,U f pour les couches K et L, sur le graphe suivant :
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wof ) ' e
3 Fig. 6 : Tracés des valeurs expérimentales

(points noirs) wiilisées pour le calcul de la
fonction semi-empirigue. Les courbes en
trait plein représentemt le polynéme
d'ordre 5 ajusté sur ces valeurs.

10

§ ot ; Par ailleurs, une nouvelle approche
«:: ‘ développée sur la base des travaux de
Merzbacher et Lewis, la théorie

"o 4 "ECPSSR", prend en compte les
différentes corrections illustrées dans

£.001 3 cette abréviation : (Energy loss,
Coulomb field, Perturbation of the

] atomic Stationary States, Relativistic

0.0001}

10 effects). Ce modeéle développé par

Efhu;

Brandt et Lapicki (1981) est ensuite
utilisé par Cohen et Harrigan (1985)
pour calculer et publier une table des sections efficaces d'ionisation en protons et particule alpha qui est
aujourd’hui couramment employée. Enfin Johansson et Campbell (1988) vérifient les valeurs prédites par la
théorie ECPSSR griace a la formule semi-empirique de Johansson. Ces valeurs font actuellement référence
dans le domaine. Elles sont utilisées en particulier par GUPIX, un programme de traitement des données

pour I'analyse PIXE, développé par Campbell et largement utilisé aujourd'hui (Maxwell et Campbell, 1989).

A partir des paramétres précédemment décrits, on peut définir la section efficace de production d'une raie X
de la maniére suivante : 6, = &; @ b ol @ est le rendement de fluorescence de la couche impliquée et &
I'intensité relative d'émission de la raie considérée. Grime et Watt (1984) ont tracé ces sections efficaces
pour des protons, 2 partir des valeurs de Johansson pour I'émission des raies Ko et des raies L (cumulées)
en fonction de I'énergie d'incidence et pour différents éléments émetteurs (Fig. 7). Ces sections efficaces
peuvent dépasser la centaine de barns pour 'émission de raies Ko par des éléments entre Al et Br. Il en est

de méme pour les raies L par des éléments entre Br et U. Il est nettement visible que I'on peut optimiser ces

sections efficaces sur les éléments les plus lourds en augmentant 1'énergie d'incidence.




1 L L ) ) 1 1 Il

1 2 3 4 S 6 7

Energie ( Mev) Energie ( Mev )

Fig. 6 : Sections efficaces de production des raies X de type Ka (& gauche) et L cumulée (a droite) en fonction de
l'énergie des protons incidents et pour quelques éléments caractéristiques.

o

Si I'on porte la limite relative de détection de la technique, exprimée en gf/g, en fonction de I'énergie
d'incidence des protons et du numéro atomique de I'atome émetteur (Fig. 7), on observe deux zones on la
sensibilité est optimale. La premiére se situe pour 20 < Z<30 avec 1 < E, <3 MeV (détection de raie K);
la seconde pour 70 <Z <90 et 2 < E, < 5 MeV (détection de raie L). On peut enfin noter que quasiment tout

le tableau périodique est couvert avec une limite relative de détection inférieure 2 4.10° g/g.

] T ] T | I < 0.5-10°°
10 — LY E L -
Y 2 — N
7 (0.5-1)-10 %
8 ] W 7 '
T w 2 (1-21.10°
* 6 Ve _
= sk & a R - N
a £ -6
o [ ‘ | \\\ {2-4)10
3 L F ang " 4 : - _
H ot >4-107%
2 e } —y
1 < | - _
1 | | ] } | ] 1
20 30 40 50 60 70 80 30
z

Fig. 7 : Concentration minimale détectable en cible mince, et pour une matrice de carbone, en fonction de [ ‘énergie des
protons et du numéro atomique de I'élément recherché (Johansson et Johansson, 1976)
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Bruit de fond

La sensibilité de la technique PIXE peut étre limitée par un bruit de fond continu apparaissant sur les

spectres X. Il provient essentiellement des trois composantes suivantes:

- Le rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) des électrons secondaires éjectés de la cible pendant
l'irradiation. Ce rayonnement électromagnétique apparait & chaque fois qu'une particule subit une
accélération. Cette composante du bruit de fond est limitée a la partie basse énergie du spectre. La limite

supérieure en energie, E,., correspond a l'énergie maximale gqu'un proton incident peut fransmettre a
. . . .. m,
un électron libre au cours d'une collision: £, =4—=F
M

ol M est la masse du proton, E son énergie d'incidence et m, la masse de I'électron).
p g

- Le rayonnement de freinage des particules incidentes qui prédomine & haute énergie sur le spectre. La

section efficace de ce phénomeéne:

do _AZ’Z{(Z 2y
dE, EE, {4 4

E, est I'énergie du rayonnement X émis

Z,A, E sont la charge, 1a masse et 'énergie de la particule incidente

Z,, A; sont la charge et la masse de l'atome cible

On peut donc remarquer qu'elle est inversement proportionnelle a I'énergie E d'incidence. D'autre part la
contribution de ce bremsstrahlung s'annule lorsque projectile et cible ont le méme rapport Z/4. Pour la
plupart des cibles, en particulier pour les matrices organiques, ce rapport est voisin de 1/2. Par
conséquent, ce bruit de fond disparait pour des alpha ou des ions lourds ; ce qui n'est pas le cas pour des

protons.

- La diffusion Compton du rayonnement gamma émis éventuellement par la cible. Cette émission gamma
est essenticllement due au phénoméne d'excitation coulombienne des noyaux. Elle n'intervient de
maniére significative que si l'énergie d'incidence est supérieure 2 la barriére coulombienne du noyau

cible. Pour des protons en dessous de 3 MeV, ce phénomeéne n’apparait que rarement.
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IV. LA MICROSCOPIE IONIQUE PAR TRANSMISSION

Analyse bi-dimensiounelle

La technique de microscopie ionique en transmission (STIM-Scanning Transmission Ion Microscopy)
est basée sur un principe simple : I’échantillon 4 analyser est balayé par le micro-faisceau ; I’énergie
résiduelle des ions transmis est mesurée grice a un détecteur de particules (en général un détecteur a
semi-conducteurs) placé a 0°. L’analyse est réalisée point par point, de maniére a obtenir une
cartographie bi-dimensionnelle de I’énergie transmise.

Dans cette gamme d’énergie, le ralentissement des ions est essentiellement de nature électronique et
dépend, pour un matériau de composition donnée, de [’épaisseur de la cible traversée ou, plus
exactement, de sa masse surfacique (en g/cm’). Ainsi, I'image obtenue par microscopie STIM
constitue une cartographie point par point de la masse surfacique de I’échantillon.
Expérimentalement, 1’épaisseur de la cible analysée est limitée par le parcours des ions dans le
matérian, a savoir quelques centaines de microns dans un échantillon biologique déshydraté, pour des
protons de quelques MeV.

Une telle géométrie de détection impose des courants sur cible trés faibles, ne dépassant pas quelques
milliers d’ions par seconde (< 1 femtoampére). Néanmoins, quelgues minutes suffisent en général
pour obtenir une statistique correcte, compte tenu de 1’efficacité de collection des ions (~100 %).
L utilisation de courants aussi faibles confére a la technique STIM deux avantages intéressants

- le faisceau étant fortement collimaté et finement focalisé, la résolution spatiale obtenue est
inférieure au micrométre.

- la dose regue par I’échantillon étant trés faible, 1’analyse STIM ne provoque pratiquement aucun

dommage sur la cible.

Calcul de densité

Dans la plupart des applications, la microscopie STIM est utilisée de fagon qualitative, pour
Fimagerie 2D de petits échantillons. Le paramétre de contraste de I’image est alors directement lié a
la perte d’énergie des ions transmis. Cependant, une cartographie quantitative de 1’épaisseur de
Péchantillon peut également étre obtenue. Le principe est de convertir le ralentissement des ions en

une épaisseur traversée, par 1’ intermédiaire du pouvoir d’arrét du matériau :

Eo-AE -1
(px) = j{ a2 }dE 1)

d(px)

Eo
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Dans cette expression, [ p } désigne le pouvoir d’arrét {en keV.g " cm’), o la masse volumigue

px}

du matériau, et {p x) "épaisseur traversée {en g/cm’). Les limites d'intégration E, et E~ AE sont
respectivement "énergie incidente et transmise de I'ion {en ke V).

Des tables de pouvoirs d’arrét (Jannd, 1982 ; Andersen et Ziegler, 1977) existent pour la plupart des
éléments et pour certains composés usuels. Pour des composés (ou des mélanges), ces pouvoiry
d"arrét peuvent étre calculés a partir de la régle d°additivité de Bragg:

{dE? :Zﬂ{dgl

d(px)_}am’m élimenss ) d(px).}ﬂémwi

ol f; désigne la fraction massique de I’élément / dans l¢ matériau. Lorsque la composition du matériau
est connue, une simple intégration en énergie du pouvoir d’arrét permet donc d’obtenir la masse
surfacique de Péchantilion.

Intérét

La microscopie STIM est particuliérement employée en complément de la techmique PIXE. En effer,
cette technique ne permet pas toujours d’identifier les différentes structures apparaissant sur les
cartographies chimiques éiémentajres 2D. Ceei peut étre fait en réalisant une image STIM avant
analyse PIXE. Cette méthode est d’autant plus utile que, trés souvent, les échantilions analysés sont
opagues au microscope optique. En STIM la seule préparation nécessaire ¢st une simple cryofixation /
tyophilisation afin de permettre 'analyse sous vide, ce qui préserve la structure de "échantillon ainsi

que les distributions élémentaires.

Fig.8 : Eride en microscopie STIM () et PIXE (b) d'une cellule cancéreuse mononucléée (lignée IGROV]),
L’analyse a été réalisée & Vaide d'un faisceau de protons 2,5 MeV ; dimensions du balayage 45x45 ym’ Un
noyau au comtour bien caractérisé et un nucldole cemtral sorw visibles. Les variations en densité sont
représentées sur un axe vertical, Comparée & limage PIXE du potassium (b Uimage STIM apporte wne
information de structure et facilite I'interprétation des distributions élémentaires observées.




Fig. 9: Image STIM dune cellule cancéreuse
ovgrienne polvauciéée (lignée FGROVI), réalisée avec
la microsonde nuclégire du CENBG. & [aide d'un
Faisceau de protons de 2,5 MeV. Les zones de forte
densité ont 18 sélectionnées, correspondant  aux
événements de basse énergie du spectre. Cette image
met en évidence trols fobes nucléires au contour bien
caractérisé ainsi gue des nucléoles & lintérieur.

WSum ——

F 3

Analyse tri-dimensionnefie par tomographie

Une évolution de cette technique fonctionne maintenant sur la ligne microfaiscean du CENBG
{Michelet et Moretto, 1999), L originalité de la méthode, basée sur le principe de tomographie, réside
dans sa capacité & produire des cartes tridimensionnelies en densité. L objet, fixé sur ia pointe d’un
capillaire, est analysé projection par projection (une centaine sur 180°) par un faisceau de protons. La
reconstruction numérique de la matrice densité est ensuite obtenue plan par plan 4 Paide
d’algorithmes analytiques dérivés de ceux emplovés sur les scanners médicaux & rayon X. Cette
technique (Tomographie STIM) permet de résoudre des objets de taille inférieure 4 200 pm et ce,

avec une résolution spatiale de ’ordre du micrométre.

Reconstruction &’ un plan de coupe

Le principe de tomographie consiste & reconstruire un plan de coupe a partir de "analyse de

projections sous différents angles. Le spécimen est fixé sur un axe de rotation perpendiculaire au

faisceau (Fig. 10). Pour chaque plan de coupe, le processus de projection se décompose en deux

étapes

i) une translation du faisceau le long de [’axe u, le spécimen étant balayé point par point sur toute sa
largeur ;

it} une rotation de I'objet, avec un pas angulaire de "ordre de 1 degré.

Ces deux étapes sont répétées jusqu’a avoir visualisé {"échantillon sur un intervalle angulaire d’av

moins 180 degrés.
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Fig. 12: Le probléme de reconstruction en
géoméirie  paralléle.  Le  disgue  grisé
matérialise le plan de coupe visualisé por
tomagraphie. [ 'échantilion est baluvé poim
par point sur loute sa largeur  la direction de
projection est représentée par Paxe v,

FAISCEAU
{ravon de projection)

On désigners par fx.p} la grandeur physique locale recherchée (masse volumique locale). Le but est
de reconstruire fdans le plan de coupe analysé, & partir des valeurs projetées p(w, &) définies par:

£x=n cosf—v siné

pluf )= imf(x,y)dv avec: (2)

(y=usin@+v cos@

Expérimentalement, cette intégrale traduit le fait qu’a chaque position (1 8 du faisceau d'ions, la
valeur mesurée p(u, & représente la somme cumulée des valeurs de Axy) le long du rayvon de
projection. Dans le cas de la tomographic STIM, p(u. & désigne V'épaisseur de I'échantilion, ie.
Fintégrale de la densité f{x,y) le long du trajet du faisceau.

La fonction p est appelée transformée de Radon de £ Le terme de « projection » désigne P"ensemble
des valeurs de p{u, &) mesurées 4 £ fixé.

Reconstruction apalytique par rétroprojection

Historiquement, la solution mathématique compléte du probléme de reconstruction a été énoncée par
Radon en 1917. Une description détailiée de la méthode dite « de rétroprojection » peut étre trouvée
dans {(Brooks et Di Chiro, 1976) et (Peyrin et al., 1996).

La rétroprojection permet de déterminer trés simplement une estimation f (x,)) de la grandeur
physique locale fx,3) que I'on cherche & reconstruire, en superposant les données provenant de toutes

les projections. Plus exactement, le processus de rétroprojection des valeurs mesurées p(u, 8) s’éerit:
f(x;y) == j’p(u,é}dé? avec: u = xcos8+ ysing
)
Ceci revient 4 sommer les contributions de tous les rayons de projection passant par e point (x.y)
considére,
Un exemple simple de reconstruction par rétroprojection a partir de seulement deux angles de vue

permettra de comprendre gualitativement le processus. On considére un spécimen fictif, représenté
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Fig. 12: Le probléme de reconstruction en
géométrie paralléle. Le disque grisé
matérialise le plan de coupe visualisé par
tomographie. L échantilion est balayé point
par point sur loute sa largeur ; Ia direction de
projection est représentée par l'mxe v.

FAISCEAU

(rayon de projection)

On désignera par f{x,y) la grandeur physique locale recherchée {masse volumique locale). Le but est

de reconstruire fdans le plan de coupe analysé, & partir des valeurs projetées p(z, &) définies par :

(2)

x=u cos@-v sinf
p(u,6)= _[Wf(X,y)dv avec: {

y=u sin@+v cos b

Expérimentalement, cette intégrale traduit le fait qu’a chaque position (,6) du faisceau d’ions, la
valeur mesurée p(u, @) représente la somme cumulée des valeurs de fx,)) le long du rayon de
projection. Dans le cas de la tomographie STIM, p(i, &) désigne 1’épaisseur de I’échantillon, i.e.
I’intégrale de la densité Ax,y) le long du trajet du faisceau.

La fonction p est appelée transformée de Radon de f. Le terme de « projection » désigne I’ensemble

des valeurs de p(u, 6) mesurées a @ fixé.

Reconstruction analytique par rétroprojection

Historiquement, la solution mathématique compléte du probléme de reconstruction a été énoncée par
Radon en 1917. Une description détaillée de la méthode dite « de rétroprojection » peut étre trouvée
dans {Brooks et Di Chiro, 1976) et (Peyrin et al., 1596).

La rétroprojection permet de déterminer trés simplement une estimation f' (x,yy de la grandeur
physique locale f(x,y) que ’on cherche a reconstruire, en superposant les données provenant de toutes

les projections. Plus exactement, le processus de rétroprojection des valeurs mesurées p(u, &) s”écrit:
x
f(x,y) = Ip(u,{?) d@ avec: u=xcos@+ysind
0
Ceci revient 2 sommer les contributions de tous les rayons de projection passant par le point (x,y)
considéré.
Un exemple simple de reconstruction par rétroprojection a partir de seulement deux angles de vue

permettra de comprendre qualitativement le processus. On considére un spécimen fictif, représenté
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par une matrice objet de 6x6 pixels, avec un seul pixel de densité f non nulle (Fig. 13). Lors du
processus de projection, les densités sont sommées le long de chaque rayon de projection.

Inversement, les 2x6 valeurs de p(u;, 8) ainsi obtenues sont ensuite rétroprojetées afin de reconstruire
une image tomographique / de ’objet initial.

~

a) projection de la matrice objet f j? b) rétroprojection : matrice image |

L

—_— — | ] —»
—_— —Pi —
e — —
—_— — —
T B ttrttt

bl rwo

Fig. 13 : Projection et réfroprojection & partir de dewx angles de vue (0° et 90°). La distribution en densité de la
matrice objet réapparait dans l'image reconstruite par contraste entre les différents pixels. Cependant, la
reconstruction génére des pixels artefacts autour du pixel central,

Cet exemple simple met en évidence des pixels de densité non nulle artificiellement générés dans
'image reconstruite, formant un artefact « en étoile » autour du pixel central. La modélisation

analytique du probléme de reconstruction dans |’espace de Fourier permet de montrer que

I"image f obtenue par rétroprojection directe peut étre en fait interprétée comme la convolution de

’image réelle f par une fonction en I/, avec r = 1fx2 + y:z . Compte tenu de ce résultat, il suffit donc
de mettre en ceuvre une méthode de déconvolution pour avoir accés 4 I’image réelle £, La plus utilisée
est la méthode de rétroprojection filtrée, basée sur une formule d’inversion exacte obtenue & partir
d’un raisonnement dans I’espace de Fourier.

Retroprojection filtrée

La technique de rétroprojection filtrée permet de supprimer I’effet de convolution en I/# de I'image

reconstruite. Elle consiste a rétroprojeter des projections préalablement filtrées p*(u, &) :
f(x,y)=jp*(u,6)d9 avec: u=xcos@+ysind
0

Les projections filtrées p*(u, &) sont obtenues par un calcul dans 1’espace de Fourier. On note P(k 8) la

transformée de Fourier 4 une dimension des projections p(u, &) :
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-—e 2;:.&1{

P(k6)= Ipf‘u 6)¢

La transformée de Fourier des projections est muit:pizee par une fonction de filtrage (k) :

P'(h.6)=Plk,8) < Glkj

Le raisonnement mis en oeuvre repose sur les relations directes existant entre les transformées de
Fourterde f, de f et de p. On obtient ainsi I expression du filtre Gl = i

Les projections filtrées p*(u 6 sont ensuite obtenues par transformée de Fourier inverse. Dans
Pespace géométrique, Peffet du filtre consiste schématiquement & introduire une composante négative
dans fes projections p*(%, 6). Au cours de la sommation angulaire, les contributions positives et
négatives des différentes projections se compensent, de fagon & supprimer le voilage en I/ de
I"image.

Sinogramme d’un plan de coupe

L’ensemble des donnédes expérimentales obtenues dans 'analyse de chaque plan de coupe peut étre
représenté sur un méme graphe, appelé sinogramme, dont un exemple est donné sur la Fig. 14. A
chaque projection angulaire correspond une ligne horizontale du sinogramme, sur laquelle sont codées
point par point les €paisseurs calculées pour chacun des 128 rayons de projection. En raison du
mouvement de rotation de 1’échantilion, la trajectoire de chaque point excentré par rapport 4 'axe de

rotatiop apparait alors sous la forme d’une trajectoire sinusoidale.

180° 1
' Fig. 14: Représertation des donndes
aprés analyse d'une coupe d'un micro-
capillaire de verre. Sur le sinpgramms
{aj, les projections ord 6t codées 4
Uaide d'une dchelle de 26 nuonces de
gris, allant de 0 (noir) & 14, 97 mglem’
(blanc), Chacune des 100 lignes
horizontales  {une par  profection
anguiaire) comporte 128 points (un par
rayon de profection). Le mouvemert
d'un défast de surface (b) de
V'échantilion est clairement visible sur le
sinogramme sous la  forme d'une
j trajectoire  sinusoidale  sombre. Le
// | ; specire en énergie des protons détectés
- ! i au cours de 'analyse compléte de ce
;" \‘\\\/ plar est reporté en (c). Le canal 578
Jf correspond & ['énergie incidente des
/ protons, soit 2,8 MeV, alors que
: l'énergie résiduelle minimale
ﬁ enregistrée est de 442 keV (canal 130).
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Seuls les points de "axe de rotation se projettent toujours a la méme position, définie par I'axe central
des sinuscides. Le sinogramme présente donc & lui seul ensemble des données obtenues au cours de
la procédure d’acquisition. L’exemple présenté ci-dessus correspond a lanalyse d’un plan d’un
micro-capillaire de verre, Les épaisseurs ont été déduites des énergies résiduelles calculées en

considérant une composition Si0» uniforme.

)

Fig. 15: Structure tridimensionnelle complite d’une cellule IGROVI-DDP : enveloppe externe du spécimen, vue
de face (a) et de profil (b}, La face basale, aplatie, apparait sur la vue (b). 64 pians de coupe ont été reconstruity
pour constituer 1'image 3D, Ils sont numérotés de 1 64 en partant du haut de Uimage. Les plans (¢}, (d), (e},
{0, (¢} et (B} correspondent respectivement aux plans de coupe numéro 24, 26, 33, 37, 42 et 44. L échelle de
niveaux de gris va de 0,054 & 0,154 glem® pour tous les plans sauf pour (d), de 0,061 & 0,135 g/ent’, et pour (),
de 0,069 & 0,231 glem’. Conditions d’analyse : faisceau de protons de 2.8 Me¥ | surface balayée : 166x166
. Les floches indiquent des lobes nucléaires (h) et des mucléoles(e) (Michelet et Moretto, 1999).
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V. APPLICATION A L’ETUDE DE MODELES PHYSIOLOGIQUES EXPERIMENTAUX

Dans le milieu vivant, les ions inorganiques {mindraux) sont tés compartimentés, que ce soit &
Péchelle des tissus ou & P'écheile cellulaire. La microanalyse par fluorescence X mise en ceuvre a l'aide
d'un microfaisceau permet, en cartographiant simplement ces minéraux (Na, Mg, P, S, CLL K, Ca...),
de révéler I'ultrastructure tissulaire, parfois méme de différentier des structures microscopiques
uniguement par leur composition tonigue {(monocouches cellulaires endothéliales ou épithéliales par
exemple). Cette capacité est exploitée depuis plusieurs années auprés de la microsonde du CENBG
dans 'étude de modéles expérimentaux (Bara ef ¢l., 1996). Les concentrations ioniques sont en général
wes stables dans le miliew vivant. Leur modification sous V'effet d'un stress physiologique ou d'une
substance active peut alors étre directement mise en évidence par microanalyse de la structure

impliquée.

Milieu extracellulaire et distribaution ionique dans les vaisseaux placentaires

Le vaisseau placentaire humain est un modéle expérimental développé initialement par les
physiclogistes pour étudier Pimplication de divers cations, en particulier Mg, dans les phénomeénes
contractiles des muscles lisses vasculaires. En raison de ses dimensions (diamétre d'environ 2 mm),
artére placentaire humaine est particuliérement bien adaptée & la microanalyse par sonde nucléaire
PIXE. La cartographic des minéraux dans les coupes transversales de la paroi artérielle permet de

délimiter trés précisément les différentes tuniques comme on peut le voir sur la figure suivante:

PHOSPHORE SOUFRE

’ R TR Fig. 16 : Microanalyse PIXE d'une section
L transversale  d'artére  placentaire: La
struchure riche en P, 5 et K (tunica media)
se distingue clafrement de la couche

externe (turtice adventitia).

Les modifications des distributions et

concentrations joniques (Na’', Mg™™",
Cr, XK', Ca™) dans les différentes

couches (media, adventice} peuvent

POTASSHUM

T W T
IS

ére ainsi mesurées aprés incubation
dans des milieux extracellulaires de

composition diverses afin den évaluer

les effets. Des mouvements ioniques

onit méme pu €tre mis en évidence au

2 mm niveau des cellules endothéliales des

parois vasculaires.
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Microanalyse d'épiderme hamain

Frudier M'anatomie de la peau humaine, tissu d'épaisseur inférieure & quelques centaines de microns
nécessite des technigues d'investigation 4 'échelle microscopique. L'analyse par microsonde nucléaire
est particuliérement bien adaptée puisque la cartographie chimique éiémentaire par fluorescence X
permet de différentier précisément les différentes strates constitutives de I'épiderme en fonction de leur

composition en minéraux et de leur densité organique (Moretto ez al.. 1999).

PFHOSPHORE

CARBONE
TR

slel o [«
SN N\

CORNEUM GRANULOSUMSPINOSUM DERMIS

¥} DERMIN |

PHOSPHORE  POTASSIUM

L4 hat

I

CORNEUM  GRANULOSUM SPINOSUM

Fig. 17 : coupe histologigue et analyse PIXE/RBS des minéraux dans les différentes couches de la peau humaine
normale. A faibie grossissement (cartographies du haut , balayage 200 pm) le derme s¢ différentie de l'épiderme
par une forte concentration en phosphore. A plus fort grossissement (les huit cartographies du bas, balayage 50
um} l'analyse de Vépiderme senl permet de différentier les couches cornée (carbone élevé), granuleuse (sodium
élevé) et épineuse (phosphore et potassium élevés). Liiode présent dans la couche cornée provient du fraitement
par la béradine avant prélévement.
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Les applications de ce modéle vont de la dermocosmétologie pour I'étude de la diffusion de substances
exogénes a travers la barriére cutanée,  l'aide au développement de tissus artificiels (feuillets de peau
reconstituée) par caractérisation comparée avec la peau native, en passant par des études plus

fondamentales de peaux pathologiques.

VL. OPTIMISATION DES METHODES LOCALES D’ADMINISTRATION DE
SUBSTANCES ANTICANCEREUSES

La résistance des tumeurs solides & la chimiothérapie conventionnelle méne souvent a des échecs
thérapeutiques. Elle peut s'expliquer par différents facteurs tels que I'architecture tumorale ou la faible
vascularisation qui ménent A une pénétration insuffisante de la drogue dans les tissus. Dans la plupart
de ces tumeurs, les vaisseaux se localisent en périphérie ce qui limite la vascularisation des structures
internes. D'autre part, une pression interstitielle élevée due essenticllement a l'organisation
histologique du tissu tumoral provoque un effet de barriére qui intervient notamment autour des
vaisseaux et capillaires, empéchant ainsi les substances cytotoxiques d'atteindre leur cible. Afin
d'augmenter les concentrations locales et diminuer la toxicité secondaire, différentes méthodes
d'administration locales existent: chimiothérapie intratumorale, péritumorale ou encore
intrapéritonéale pour des tumeurs localisées dans la cavité péritonéale. Cependant, ces méthodes ne
sont encore que trés peu ou pas employées en clinique a cause d'une mauvaise reproductibilité et d'une

hétérogénéité dans la répartition tissulaire du composé antimitotique.

L'analyse PIXE par microsonde nucléaire est un outil trés performant pour révéler la distribution
spatiale de la substance thérapeutique dans le tissu tumoral, en particulier celle du cisplatine. De cette
maniére on peut comparer 1'efficacité des divers modes

de traitement dans leur capacité & délivrer la drogue en

10000 concentration élevée et homogéne au cceur du tissu
tumoral. Nous avons ainsi étudié au cours des
demniéres années les effets de certaines molécules

connues pour leur action délétére sur la structure

:

histologique du tissu (EDTA, collagénase,

hyaluronidase, pronase).

g

Fig. 18 : Mise en évidence de ['effet potentialisateur de
{'épinéphrine sur Ila chimiothérapie péritumorale.
Distribution en platine le long du diamétre de 6 nodules
tumoraix  (diamétre d'environ 4 mm) aprés traitement
péritumoral par le cisplatine en présence (EPIT) et en
l'absence (PERI) d'épinéphrine

Platinum concentration (pg/g)
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Puis nous nous sommes penchés sur 'action potentialisatrice de I'épinéphrine, un vasoconstricteur qui,
en diminuant le flux sanguin dans le tissu tumoral, peut retarder la résorption systémique de la drogue
et augmenter ains! la durée de Pexposition. Ces études ont ét€ menées sur un modéle animal de tumeur
colique greffée en sous-cutané et dans la cavité péritonéale chez le rat (Duvillard ef af., 1999).

Pt Concantration
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Fig 19 : Digtribution transverse du platine dans une coupe de tumeur murine aprés implantation d'un gel de
cisplating fvisible au centre sur la cartegraphie du bas). Un gradiemt décroissant de concemtration est
clairement visible du centre vers la périphérie du nodule numoral.

Vil. PATHOLOGIE : MICROANALYSE DE BIOPSIES MUSCULAIRES

Dans le domaine de l'anatomopathologie et de la clinique, Panalyse chimique de biopsies de tissus par
microsonde nucléaire peut se révéler extrémement utile, en particulier dans certaines pathologies
résultant de désordres métaboliques, de surcharges métalliques ou d'accumulation en éléments
exogenes, voire toxiques. La possibilité de cartographier et donc de repérer directement les structures
histelogiques impliquées est un atout important. Sur le plan méthodologique, le caractére
multiéiémentaire de cette technique ainsi qu'une résolution spatiale de 'ordre du micron, sont
particuliérement bien adaptés 3 'analyse de coupes de tissus.

La myofasciite 4 macrophages : une nouvelle pathologie musculaire

Une myopathie inflammatoire, jusqu'alors jamals décrite vient d'apparaitre en France. Depuis 1993,
date a laquelle le premier cas a été rapporté par le Dr Coquet & Bordeaux, seulement une trentaine de
cas ont ét¢ répertoriés & ce jour dans 5 centres de myopathologic en France {Gherardi ef al., 1998).
Cette maladie est caractérisée par une infiltration du fascia (tissu conjonctif sous cutané entourant le
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muscle) et du muscle contigu, par des wavées de larges macropbages contenant des inclusions

granulaires intracytoplasmigues denses, Des études en microscopie électronique ont montré que ces

inclusions se présentaient sous la forme de spicules dont la nature est jusqu'd présent restée

indéterminde.

Fig. 20 : Microscopie optique (F) d'une

coupe a  congélation  ({coloration
Hématoxyline-éosine) et distribution de
Ualuminium (Al) aprés microanalyse
d'une coupe adjacente par micro-PIXE.
Une fibre musculaire (indiguée par la
fléche est clairement entourée par une
travée de macrophages trés riches en
aluminium.
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Séminaires Jeunes

Recherche de I’émission diproton dans le Mg
Thomas Zerguerras, IPN orsay

L’émission diproton a été prévue au début des années 60 pour des noyaux proches de la drip-
line protons. Il a fallu attendre les progrés effectués dans la production des faisceaux
radioactifs pour tenter de mettre expérimentalement en évidence cette émission avec certains
noyaux liés('*0, "Ne, **Ti). L’émission diproton n’a pas été observée.

Une autre approche consiste a produire un noyau non lié, situé au-dela de la drip-line protons.
Une expérience de ce type va étre effectuée au GANIL avec le noyau de 19Mg. Ce noyau est
obtenu en deux étapes: on produit d’abord un faiscean secondaire de Mg d’énergie
39MeV/A a partir d’un faisceau primaire de **Mg a 95MeV/A. Ce faisceau est ensuite envoyé
sur une cible de béryllium afin d’effectuer une réaction de stripping d’un neutron. Les protons
issus de la désintégration de "Mg seront détectés dans le détecteur MUST, consistant en huit
modules 2 trois étages (détecteurs silicium 2 pistes, silicium lithium, iodure de césium), mis
en coincidence avec le spectrométre SPEG qui détectera le noyau résiduel "Ne. Les mesures
des énergies et des angles de chaque particule permettent une reconstruction de la masse pour
identifier le noyau de "Mg. La comparaison des spectres expérimentaux en énergie et en
angle relatif des protons avec ceux donnés par des codes de simulation permettront de
déterminer si la décroissance observée est séquentielle ou correspond bien 4 une €mission
diproton.

Meéthode des réseaux de Lagrange
Michel Hesse, PNTPM, UL Bruxelles

La méthode des réseaux de Lagrange est une méthode variationnelle simplifiée par I'emploi
d'une quadrature de Gauss. Ses principaux avantages sont sa grande simplicité (la matrice
potentielle est diagonale et est obtenue sans calcul analytique), et sa trés bonne précision. De
plus, la fonction d'onde est disponible sous forme analytique. J'ai récemment appliqué avec
succés cette méthode 4 1'étude de 1'état fondamental de systémes & trois corps en physique
atomique (He, H™ et Ps") et moléculaire (H;").

Spectroscopie des noyaux légers riches en neutrons
Marjorie Belleguic, IPN Orsay

Etude de l'interaction faible au moyen d'un piége de Paul
Pierre Delahaye, LPC Caen

Cette expérience a pour but la mesure du paramétre de corrélations angulaires qui intervient
dans la forme du spectre de désintégration B des noyaux. Le Modéle Standard donne des
valeurs précises de ce paramétre dans le cas de transitions Gamow Teller pures ou Fermi
pures, en partant de 'hypothése de la théorie V-A (Interaction de type uniquement Vectorielle
ou Axiale).
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Nous étudierons la désintégration B de I'6He (transition Gamow Teller pure) dans le centre de
masse grice au piége de Paul, qui confinera les ions dans un petit espace avec une faible
énergie. Le piége de Paul utilisé sera composé de fils, pour éviter la perte d'ions de recul et les
diffusions des électrons.

On détectera en coincidence l'ion et I'électron de la désintégration, pour bétir événement par
événement la fonction de corrélation angulaire 8 - v.

Etude des noyaux d'Iridium déficients en neutrons par spectroscopie laser
David Verney, IPN Orsay

L'étude des variations des rayons carrés moyen de charge et des moments des noyaux d'or
(" Au® et ¥ Au™) et de platine ('7*'%°Pt) entreprise 4 l'aide du systéme COMPLIS installé
auprés du séparateur ISOLDE a donné des résultats particuliérement intéressants {1,2]. Nous
avons mis en évidence un changement du mode de couplage du proton hg, entre Au et
18.1%5 A1 ainsi que I'influence du couplage d'une ou deux particules sur la déformation du
ceeur. Les mesures de moments quadrupolaires effectuées par Seewald et al. [3] suggérant une
différence de déformation entre les états fondamental et isomérique de "*°Ir, mous avens
poursuivi notre étude de sgectrosco?ie laser en effectuant une série de mesures sur les
isotopes de l'iridium : "Ir, P'Ir, "% et 361r™,

Les moments dipolaires magnétiques et quadrupolaires spectroscopiques ont été extraits de la
structure hyperfine et les variations de rayon carré moyen de charge ont éi¢ obtenues des
mesures de déplacements isotopiques. L'évolution de ces variations est marquée par deux
caractéristiques principales : une différence importante de rayon entre les masses 187 et 186
et entre les états fondamental et isomérique de la masse 186. D'autre part nous avons comparé
les valeurs expérimentales des moments dipolaires magnétiques pour les masses impaires a
celles calculées & l'aide d'un modele de rotor + 1 quasiparticule. Cette analyse conduit a
penser que le changement de déformation correspond au changement d'étic%uette du proton gui
de 3/2[402] pour 118181t et dans le couplage proton-neutron dans '**Ir™ devient un état
issu de la couche h9/2 pour '#®1r(5/2 1/2[541]) et dans le couplage proton-neutron de '**Ir%.

[1] F. Le Blanc et al., Phys. Rev. Let. 79, 2213 (1997).
[2] F. Le Blanc et al., Phys. Rev. C60, 054310 (1999).
[3] G. Seewald et al., Phys. Rev. Let. 77, 5016 (1996).

Etude de la désintégration B du 'Ce > PLa a I'aide de la technique
HIGISOL

Grégory CANCHEL, IPN Lyon

Grice 4 la technique HIGISOL (Heavy Ion Guide Isotope Separator On-Line), initialement
installée 4 SARA et récemment transférée a Jyvaskyla (Finlande), auprés du cyclotron K=130
du département de Physique, nous avons pu étudier des éléments réfractaires, de courtes
durees de vie, trés deficients en neutrons autour de la masse 125.

Apres avoir brievement explique la technique HIGISOL, je m'attacherai a présenter les

{Esslﬂtats que nous avotts obtenus, et en particulier, la découverte d'un nouvel isomére dans le
La.




Etats 17 collectifs
Héloise DANCER, SPN Bruyeres

Mesure du Lamb shift du niveau 1s,, dans U™ — Détermination de la
masse du pion a2 £1 ppm
Bruno MANIL — LKB Paris

La mesure précise du Lamb shift sur les ions lourds hydrogénoides, et plus particuliérement
sur Duranium hydrogénoide, permet de tester les corrections au second ordre de
1*électrodynamique quantique en champ coulombien fort. Cette mesure s’effectue gréce a une
spectroscopie des raies Ko (domaine des X de I'ordre de 100 keV pour I"uranium) émises lors
de la capture d’un électron par un ion nu. Pour obtenir une précision suffisante — 1 ou 2 eV
— pour tester les derniéres estimations théoriques (AS=469,66 + 0,36 eV pour l'uranium),
nous utilisons un spectrométre a cristal courbe en géométrie de Cauchois modifiée pour notre
expérience qui se déroule sur ’anneau de stockage d’ions lourds (ESR) du GSI (Darmstadl,
Allemagne). Des premiers tests nous ont permis d’observer pour la premiére fois des raies X
de I’ordre de 50 keV — raies Ko du plomb hydrogénoide — diffractées par un cristal.

D’autre part, nous réalisons a PSI (Villigen, Suisse} une spectroscopie X de précision sur
’azote pionique qui a pour but de déterminer la masse du pion négatif avec une barre d’erreur
de I’ordre du ppm. Cette mesure permettra d’éliminer la principale source d’incertitude, liée 4
I'indétermination sur la masse du pion, dans une expérience de désintégration :
n" > W+ v,.Ceci permettra d’estimer trés précisément la limite de masse du neutrino
muonique.

Application de I'équation de Dirac dans le contexte nucléaire
Nicolas Schunck, 1ReS Strasbourg

Dans le cadre de I'équation de Dirac, le pseudo spin S s'obtient par transformation unitaire a
partir de I'opérateur de spin S. En utilisant une paramétrisation "universelle" de Woods-Saxon
pour le potentiel, nous souhaitons calculer les valeurs moyennes de S sur les états propres de
I'Hamilton, et voir I'influence de la déformation U de la rotation.

Des effets atomiques dans la décroissance §
Michel Harston, SPhN Saclay

Le cortége atomique peut modifier le taux du processus de désintégration B~ de plusieurs

facons :

» Par la décroissance vers les états liés. L'électron P est créé dans une orbitale liée qui est
vide dans I'état initial.

e Par l'effet d'échange entre électron B~ et les électrons du cortége atomique. La non-
orthogonalité des fonctions d'onde électroniques de 'état initial et final permet un électron
B d'étre créé dans une orbitale qui est occupé dans I'état initial.

o Par la contribution atomique & I'énergie de la transition.

o Par l'effet d'écrantage des électrons atomiques sur la fonction d'onde du .
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La théorie de ces effets atomiques et les résultats des calculs pour plusieurs cas, notamment le
*H, %Ni, '®Ru et **'Pu sont présentés. Pour plus de détails voir les ouvrages suivants :

Measurement of the atomic exchange effect in nuclear f-decay

L.C. Angrave, N.E. Booth, R.J. Gaitskell, G.L. Salmon, and M.R. Harston
Phys. Rev. Lett. 80, 1610 (1998)

Atomic effects on the ft value for tritium f§ decay

M.R. Harston et N.C. Pyper, Phys. Rev. A, 48, 268 (1993)

Exchange effects in beta decays of many-electron atoms

M.R. Harston et N.C. Pyper, Phys. Rev. A, 45, 6282 (1992)

Chemical dependence of low-energy B decays as a contribution to resolution of the ! py half-
life anomaly

M.R. Harston et N.C. Pyper, Phys. Rev. Letts, 56, 1790 (1986)

Chemical Influences on Nuclear Beta Decay Rates

M.R. Harston et N.C. Pyper, J. Phys. B 17, L839 (1984)

Static deformation around the "island of inversion’ : the magnetic and the
quadrupole moment of *'Mg and Mg
Stéphanie Teughels, IKS Leuven

Experimental and thearetical evidence was found for deformation around the jsotope *INa
[1,2,3]. Theoretical calculations predict that the nuclear moments of 3Mg are sensitive to the
intruder nature of the nucleus. Last April our group measured the ratio of the quadrupole and
the magnetic moment of 3 L2Mg at the LISE-spectrometer at GANIL by B-LMR. For the time
being the analysis of the data is not finished. In order to compare with theoretical models a B-
NMR experiment is planned to measure the magnetic moments of the two isotopes.

[1] E. Caurier et al., Phys. Rev. C58, 4(1998) 2033-2040
[2] T. Motobayashi et al., Phys. Lett. B346 {1995)9
3] M. Keim, Proc. ENAM conf. {1998) 50

Fission induite par ions lourds : le **Te
Armand Bauchet, CSNSM Orsay

Les réactions de fission induite par ions lourds sont actuellement le seul moyen de produire a
haut moment angulaire certains noyaux exotiques riches en neutrons. Le noyau composé de la
réaction fissionne donnant deux fragments complémentaires qui ont une grande énergie
d'excitation et un haut spin. La spectrométrie des gammas émis en coincidence par les deux
fragments permet d'identifier puis d'étudier leurs structures a haut spin. Ces résultats sur les
noyaux riches en neutrons offrent un bon test pour les modéles nucléaires.

Déformation dans les isotopes 113 et 115 du Cd
Nadége Buforn, IPN Lyon

Les états de haut spin des isotopes de Cadmium impairs ~{113,115}Cd ont ét¢ étudiés pour la
premiére fois par réaction de fission induite par ions lourds 231 + 15vb, aupres du
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multidétecteur Eurogam II. De nouvelles bandes rotationelles béties sur l'isomére 11/2" ont été
identifiées et interprétées en termes de bandes découplées. Des calculs HF+BCS ont permis
de déterminer une faible déformation prolate pour les isotopes pairs-pairs HOUeCH Les
isotopes impairs semblent étre légérement plus déformés que les pairs. Les calculs sont 4
poursuivre pour les impairs afin de déterminer cette déformation.

Recherche d'isoméres K dans la région des "Terre rare" autour de A ~ 180
Pascale Mayet, GSI Darmstadt

Un dispositif de spectroscopie ¥ comportant 4 détecteurs au germanium de type tréfle a été
utilisé pour la recherche d'isoméres K parmi les produits de la fragmentation d'un faisceau de
2%8py, d'énergie 1 Gev/nucléon sur une cible de *Be(1.6 g/em?).

Les décroissances de nombreux isomeéres connus ont été observées, dont celle de I'isomere
K=35/2 du '"W. De plus, un nombre important d'isotopes de "Terre Rare" trés riches en
neutrons a été synthétisé et ideniifi€ pour la premiére fois.

Production d'une cible isomérique
Laurent Maunoury, SPN Bruyeres

Méthode du couplage quasi particule-phonon
Abderrahman Boulal, Casablanca

Pour la détermination des états intrinséques on diagonalise I’Hamiltonien intrinséque,
contenant le champ moyen déformé de Nilsson, l'interaction d'appariement, la force
quadrupolaire-quadrupolaire et la force de recul, dans une base formée par des états 4 1-
quasiparticule et des états du couplage quasiparticule-phonon. Les états excités sont obtenus
aprés diagonalisation de I'Hamiltonien total qui inclut en plus la force de Coriolis. Cette
méthode permet de reproduire les schémas de niveaux de quelques noyaux impairs de la
région de transition A~130.

Etude microscopique de la réaction de capture radiative d(d ,y)a
Rachid Kamouni, PNTPM, UL Bruxelles

Dans le but de faire 1'étude d'une réaction d'intérét astrophysique, nous avons utilisé le modéle
microscopique de la coordonnée génératrice. Les fonctions d'ondes sont alors complétement
antisymétrisées et I'hamiltonien fait intervenir tous les nucléons du systéme. Pour calculer les
sections efficaces de réactions de ce type, on a besoin de calculer les fonctions d'onde des
états libres et les fonctions d'onde des états liés simultanément.

L'é¢tude de la collision élastique d+d est rendue plus compliquée par les faits que le spin du
deuton n'est pas nul et que ce systtme est sensible a l'interaction tensorielle. Nous avons
développé une méthode générale de calcul d'éléments de matrice dans ce cas.

Nous avons commencé a étudier Ia réaction d(d,y)a en négligeant I'interaction tensorielle. Les
résultats obtenus sont en accord qualitatif avec I'expérience.
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Etude expérimentale des résiduels de spallation
Laurent Audouin, IPN Orsay

Dans le cadre des études menées autour du concept de réacteur hybride (programme
GEDEON), nous cherchons a déterminer I’ensemble des sections efficaces de production des
résidus des réactions de spallation plomb-proton, qui constituent la source de neutrons la plus
couramment envisagée.

Les mesures ont &té effectuées en cinématique inverse & GSI a I'aide du séparateur de
fragments FRS. Nous pouvons ainsi déterminer la section efficace de chaque 1sotope avant
décroissance B (contrairement aux mesures en cinématique directe qui sont souvent limitées
aux sections efficaces cumulées), ainsi que les spectres en moment des noyaux produits. A la
suite d’une premire expérience & 1 GeV/u, nous entamons maintenant ’analyse d’une
expérience a 500 MeV/u afin de nous permettre de disposer d’un pouvoir prédictif sur la
production de résidus en fonction de I’énergie du proton incident, ce qui permettra la
simulation de I’effet du proton sur une cible réelle (donc épaisse).

Etude théorique des corrélations d'appariement dans les méthodes de
champ moyen
Thomas Duguet, SPht, CEA Saclay

Avec l'arrivée prochaine des noyaux exotiques dans "les laboratoires”, il est important de
posséder une force effective efficace. Celle-ci doit tout d'abord étre validée sur une large
gamme de noyaux connus autour de la vallée de stabilité. Nous utilisons dans notre force, la
force de Skyrme SLy4 pour la partie champ moyen et un potentiel d'appariement de contact,
dépendant de la densité. L'étude systématique de cette force pour des noyaux connus me
permet actuellement d'ajuster les différents parameétres et d'étudier le contenu physique de
lappariecment. Les premiers résultats m'ont notamment amené a proposer de briser
l'invariance d'isospin de cet appariement.

Refroidissement de faisceaux radioactifs
Syivain Henry, CSNSM Orsay

Mistral est un spectrométre de masse a transmission et a radiofréquence installé au CERN
aupres du dispositif de production de faisceaux radioactifs ISOLDE. Cette production est
d'autant plus difficile que les noyaux sont loin de la stabilité et la notion de sensibilité du
spectrométre est alors un paramétre important. Dans le but d'augmenter cette sensibilité un
dispositif de refroidissement du faisceaux ISOLDE est a I'étude. Ce refroidissement a pour but

de diminuer la taille du faisceau dans I'espace des phases et donc la transmission a travers
MISTRAL.

Excitation de I'*°U par laser
Claude Camus, CENBG/CEA Bruyéres
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