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Photo prise par B. Gall.

Picture of the GARIS II separator and its focal plane. One can see the
detection chamber and a part of the acquisition chain on the left side.
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Introduction

La structure du noyau atomique, composée de protons et de neutrons, fut mise en
évidence dans les années 30. A cette époque, deux interactions fondamentales étaient
connues : la gravitation d’Albert Einstein et l’électromagnétisme de James Maxwell.
Cependant, aucune de ces deux interactions n’était en mesure d’expliquer la cohésion
du noyau atomique. La gravitation est négligeable a 1’échelle des nucléons et le noyau,
constitué de charges neutres et de charges positives sujettes a la répulsion électrostatique,
aurait dii « exploser » si I’on n’avait pris en compte uniquement ces deux forces. Il fallut
donc introduire une nouvelle interaction fondamentale pour expliquer sa cohésion : la
« force nucléaire », que nous connaissons de nos jours sous le nom d’interaction forte.

Hideki Yukawa tenta d’expliquer cette interaction dés 1935, en proposant une par-
ticule vectrice de cette force : le pion. Si cette particule a bien été découverte quelques
années plus tard, la théorie de Yukawa comportait de nombreuses lacunes. Ce n’est qu’en
1964, lorsque Murray Gell-Mann et George Zweig émirent la possibilité que neutrons et
protons soient eux-mémes constitués de quarks, que la vraie nature de I'interaction forte
émergea. La physique quantique nous fournit alors une théorie cohérente, décrivant 1'in-
teraction forte comme une force qui permet de lier les quarks entre eux pour former les
« hadrons ». La « force nucléaire » proposée dans les années 30 était en fait le résidu
de ces interactions entre quarks, & l'instar des forces de Van der Waals dans une mo-
lécule, qui sont le résidu de l'interaction électromagnétique. Bien que cette interaction
soit connue depuis de nombreuses années, elle reste aujourd’hui un des grands mystéres
de la physique moderne. Cette force de courte portée est modélisable pour des systémes
comportant peu de particules élémentaires mais devient insoluble & grande échelle ; ¢’est
pourquoi certains physiciens décidérent d’aborder ce probléme différemment, en consi-
dérant le noyau atomique comme un ensemble de nucléons dans un puits de potentiel
global qui résulte des différentes interactions a 'oeuvre.

En paralléle de ces études sur les constituants élémentaires de la matiére, la phy-
sique de l'atome se développa donc en considérant les propriétés du noyau atomique et
de ses nucléons comme un ensemble & "grande" échelle, dont les propriétés émergent
des interactions entre les quarks qui les constituent. Si de nombreuses interrogations res-
tent encore en suspens, la physique nucléaire prit a I’époque une place de plus en plus
importante dans notre société. Radiothérapie, scintigraphie, tomographie... Elle permit
des avancées majeures dans la médecine moderne et les études de matériaux a I’échelle
atomique, ce qui était inimaginable jusque-alors. La physique nucléaire prit également
une place importante en archéologie, avec la datation aux isotopes rares, ou encore en
géologie, en muséographie et méme dans le secteur de ’agroalimentaire, avec des tech-
niques de stérilisation par irradiation. Toutefois, c’est le domaine de I’énergie qui fut le




plus chamboulé par ces découvertes. En ces temps troublés de 'entre-deux-guerres, les
physiciens, sous ’égide d’Albert Einstein, prirent conscience de la quantité inouie d’éner-
gie que renfermait la matiére. Nous connaissons les tristes dérives que cette découverte
entraina. Cependant, les physiciens apprirent aussi & exploiter cette énergie pacifique-
ment et actuellement, plus de 70% de ’électricité francaise est produite par des centrales
a fission nucléaire.

Si le nucléaire est déja omniprésent dans notre société, il reste encore de nombreux
défis techniques a relever, comme la maitrise a grande échelle de « I’énergie des étoiles »,
la fusion, qui est I'un des enjeux majeurs du 21¢7¢ siécle. En paralléle de ces développe-
ments industriels, les physiciens affinérent leur compréhension de la matiére et des forces
nucléaires. Au début du 20%™¢ siécle, la mécanique quantique se développa sous I'impul-
sion, entre autres, de Max Planck, Louis de Broglie, Erwin Schrédinger ou encore Werner
Heisenberg. Ce nouveau pan de la physique, rompant brutalement avec les concepts clas-
siques de trajectoire, de position ou de déterminisme en utilisant le formalisme probabi-
liste de la mécanique quantique, permit de mieux comprendre ces interactions & I’échelle
atomique. En effet, des modéles de "chimie quantique" décrivant les électrons autour du
noyau atomique commencérent & émerger. Ils permirent des avancées majeures de par
la mise en évidence d’effets de couches et d’orbitales atomiques en décrivant les élec-
trons a 'aide de la mécanique quantique. Ce modéle électronique inspira les physiciens
nucléaires et un modéle décrivant les nucléons selon des principes analogues émergea,
expliquant les excés d’énergie de liaison de certains noyaux par des effets de remplissage
de couches nucléoniques : on parle de nombres magiques. Ces derniers sont aujourd’hui
encore au coeur de nos études et des techniques expérimentales nous ont permis de créer
des dizaines de noyaux artificiels. Nous avons ainsi étendu la classification des éléments
de 'Uranium (Z=92) jusqu’au célébre Oganesson, qui avec ses 118 protons est le noyau
le plus lourd jamais observé.

Ces éléments superlourds ne peuvent exister qu’en tirant parti de ces effets quantiques
de couches nucléoniques, ce qui rend leur étude particuliérement intéressante pour sonder
la stabilité nucléaire. Les modéles théoriques, qui reproduisent bien les nombres magiques
jusqu’au 2%8Pb, prédisent un regain de stabilité pour les noyaux sphériques aux alentours
de Z=114 et N=184 : « I'llot de stabilité » superlourd. De nos jours, nous sommes a la
recherche de ces ultimes nombres magiques, nous avons bien observé un regain de stabilité
aux alentours du Flerovium (Z=114) mais nos capacités expérimentales actuelles ne nous
permettent pas encore de synthétiser des isotopes suffisamment riches en neutrons pour
atteindre N=184. Ces éléments superlourds soulévent également des interrogations au
niveau atomique. En effet, pour ces noyaux comportant un nombre important de protons
et donc d’électrons, "'approche théorique de la cohésion des atomes démontre la nécessité
de tenir compte des effets relativistes dans la description de son cortége électronique.
Ces effets relativistes vont influer sur les propriétés chimiques de ces atomes, ce qui
limite la classification « traditionnelle » de Dimitri Mendeleiev pour les superlourds. Ce
chamboulement d’une classification établie depuis plus de 150 ans souléve de nombreuses
questions ; Réussira-t-on a synthétiser les éléments 119 et 1207 L’élément Z=121 sera-
t-il vraiment le premier atome avec un électron sur une couche ¢? Quelles seront ses
propriétés chimiques 7 Jusqu’ou peut-on étendre le tableau périodique 7 L’Oganesson est-
il un métalloide ou un gaz rare? Ces noyaux superlourds existent-ils, ou ont-ils existé,
dans les étoiles ou ailleurs 7 Nous sommes ainsi confrontés a plusieurs interrogations tant
en termes de stabilité nucléaire que de propriétés chimiques et les réponses viendront des




études expérimentales de ces noyaux extrémes, aux limites de la charte des nucléides.

C’est dans cette lignée que ma thése s’inscrit. J’ai eu la chance de travailler au sein de
I’équipe "superlourds" du groupe "Du Noyau aux Etoiles" (DNE) de I'Institut Pluridisci-
plinaire Hubert Curien (IPHC) a I’Université de Strasbourg. Cette équipe est constituée
du Pr. Benoit Gall, mon directeur de thése, du Pr. Olivier Dorvaux, de Zouhair Asfari,
de Michel Filliger et de Margaux Forge, qui a récemment démarré une thése dans notre
équipe et qui prendra le relais de mes analyses aprés mon départ. Avec cette formidable
équipe, j’ai été plongé au coeur de deux domaines fondamentaux de la physique des élé-
ments lourds et superlourds : la synthése de nouveaux éléments et la spectroscopie fine
de noyaux transfermia.

Depuis de nombreuses années, notre équipe entretient une collaboration étroite avec
I'équipe de spectroscopie du Flerov Laboratory for Nuclear Research (FLNR) de Dubna,
en Russie. Cette collaboration a été fondée avec des membres CNRS de 1’équipe SHE du
Laboratoire Iréne Joliot-Curie (IJCLab) d’Orsay, avec qui j’ai pris beaucoup de plaisir a
travailler. Cette équipe est constituée d’Araceli Lopez-Martens, de Karl Hauschild et de
Rikel Chakma, qui a soutenu sa thése en 2019 et qui a guidé mes premiers pas & Dubna,
dans ce domaine fascinant qu’est ’étude fine de noyaux extrémes. Cette collaboration
franco-russe est le fruit d’années de travail qui ont mené au développement d’un dispositif
expérimental & la pointe de la technologie. Il a permis de cartographier de nombreux
noyaux lourds et superlourds et j’ai eu I'immense honneur d’étre en charge de I’analyse
de deux expériences dans leur intégralité. Ces derniéres ont mené a la découverte de
nombreux isoméres-K dans les 2°No et 2°No, on peut retrouver les deux publications
correspondantes en annexe de ce document. Pour ce travail, en plus des échanges avec
mon directeur de thése et Olivier Dorvaux, j’ai bénéficié de I'aide et de nombreux conseils
avisés d’Araceli Lopez-Martens. J’ai également eu la chance de participer a une dizaine
d’autres études de spectroscopie dans ce laboratoire, pour lesquelles j’ai été chargé du
controle des réactions sur place avec 1’équipe locale et d’une analyse préliminaire en
direct.

En paralléle, suite aux travaux de Benoit Gall et Zouhair Asfari sur les faisceaux
isotopiques de °°Ti, notre équipe a intégré en 2014 la collaboration américano-japonaise
de synthése de nouveaux éléments visant a créer des éléments au-dela de 1’Oganesson,
a RIKEN au Japon. Ainsi, quelques jours aprés le début de ma thése, j’ai eu la chance
de me rendre sur place pour construire mon code d’analyse. J’ai été accueilli par mon
prédécesseur Pierre Brionnet, qui aprés avoir soutenu sa thése en 2018 sous la direction
d’Olivier Dorvaux, m’a transmis le témoin, puis a intégré ’équipe japonaise pour un
post-doctorat. J’ai ainsi été guidé dans ce monde en perpétuelle évolution qui m’était
totalement inconnu. Aprés quelques mois de développement, de voyages au Japon et de
nombreux échanges avec Pierre, Olivier et mon directeur de thése, mon code est devenu
une des références de cette collaboration internationale. Afin de perpétuer ma contri-
bution & cette collaboration, j’ai récemment transmis mes programmes & mon directeur
de thése et ai guidé Margaux Forge dans le développement de son code, qui ménera je
I’espére & de nombreuses découvertes.

Ce manuscrit regroupe les résultats de mon travail durant ces trois années de thése,
il se décomposera en trois grandes parties. La premiére section sera dédiée au contexte
physique de I'étude des éléments superlourds et aux principes théoriques nécessaires
aux parties suivantes. Dans un second temps, nous nous intéresserons aux études de
spectroscopie que j’ai réalisées, visant & étudier les états isomériques de haut-K découverts




dans deux isotopes méconnus du Nobelium : les 2*No et 2%No. Pour finir, la troisiéme
partie de cette thése sera dédiée a ma contribution a cette expérience de longue haleine
visant & synthétiser ’élément 119 & RIKEN. Nous finirons par un bilan de ces trois
années de doctorat, résumant mes différentes contributions, mes publications et une bréve
discussion sur les perspectives d’avenir de ce domaine en constante évolution. En effet, en
paralléle de ces études, j’ai eu la chance de participer, de prés ou de loin, & de nombreux
développements expérimentaux qui apporteront, j’en suis certain, des progrés significatifs
dans les années a venir.










Premiére partie

Contexte physique de ’étude des
éléments lourds et superlourds






Chapitre 1

Noyaux déformés, Isomérie-K et
systématiques d’interdictions
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1.1 Emnglish Summary : Deformed nuclei, high-K isomers

and forbiddenness systematics
Since the beginning of the 19" century, we try to understand the matter’s proper-
ties and especially the nuclear force which assure the nuclei cohesion. In parallel to
experimental discoveries, many models were developed to describe the atoms and then
the nuclear structure. They went from the simple Thomson’s model following the elec-
tron discovery to the most refined models based on quantum mechanics. Nowadays, our
theoretical physicists colleagues are still improving their models in order to explain the
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atomic and the nuclear structure. One of the major issues is coming from the fact that
the nuclear force is still not well-known. Theoreticians are therefore facing many issues,
especially for the description of heavy and superheavy nuclei. As experimental physicists,
our role is to challenge these models through experimental facts. We are working on two
topics of nuclear physics at the edge of our technological possibilities : the synthesis of
new superheavy elements (SHE) and the study of their excited states (i. e. spectroscopic
studies).

Despite the fact that one has currently access to rather precise theoretical models,
they do not agree on the position of the next magic numbers and on the relative the
single particle ordering. This latter point is very sensitive to the deformation, but the
nobelium region (one of this thesis subjects) is known to have deformed shell gaps that
somehow damp the changes in deformation and enable high-K isomerism. As it is done in
many articles, we have chosen to use the Nilsson labelling to describe the quantum states
and the single particle shells which explains their origin in this thesis. In Nilsson’s model,
the nucleus is considered as a 3D deformed ellipsoid with the Hamiltonian detailed in
the formula (1.15). This model gave rise to the famous asymptotic notation often used to
label the wave-functions describing the nucleons of a nucleus. It is based on the principal
quantum number N, the number of quanta on the deformation axis n,, the projection
A of the angular momentum [ on the deformation axis z, the projection 2 of the total
angular momentum 5 on the deformation axis and the shell parity m—(-1)'=(-1)V (see
figure 1.10). This notation gave rise to a labelling of orbitals as 9/2-[734] what means
N=7, n,=8, A=/ and Q=9/2=4+1/2 (spin up). Despite the practical interest of such
a notation, it is important to recall the fact that the real nucleons wave-functions we
are considering as experimentalists are not pure Nilsson states. In comparison to a more
realistic Wood-saxon or Hartree-Fock wave function, the Nilsson contribution to the
total wave-function is usually only few tens percent. If in practice only the total angular
momentum and the parity are significant, the community continues to use the Nillson’s
labels, as we will see in the spectroscopic studies presented later in this thesis.

A nucleus can face different kind of excitations. Usually, we distinguish the collective
phenomena as rotation and vibration - where all nucleons are considered - from the
individual excitations as quasi-particle excitations where only some nucleons close to
the Fermi level are involved. One can distinguish vibration from rotation with the ratio
Ra42=E(47)/E(2") between the second excited state (41) and the first one (27), giving
a result around 2 for vibrational excitations and around 3 for pure rotational structures.
This effect is visible on the figure 1.11, with spherical nuclei (grey), vibrational ones (blue)
with only few nucleons in addition to their spherical core and the pure rotational ones
(red) far away, with the Nobelia (Z=102), one of the topics of this thesis. As we are only
studying deformed transfermia nucleus, we focused our interest on rotational excitations.
By an analogy with classical physics, one can give rise to the (1.23) formula, which
describes the energies of rotational states with a J(J+1)-K? dependence (see figure 1.10).
Experimentally, the decays between rotational states are characterized by electromagnetic
transitions with rather high Weisskopf units due to the collective nature of the states. An
example of measured rotational bands is given in figure 1.12, for the case of 2**No. The
K quantum number is constant in a rotational band, that’s why we usually describe it by
this band head quantum number. It is important to underline, especially for the study
of 25°No, that Q=3 states follow a more complex law, with an additional decoupling

2
parameter a according to the formula (1.25). Thus, we are studying these rotational
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bands in order to explain the collective behaviors of nuclei, it is an important meeting
point between experimental and theoretical studies.

Any quantum state has a lifetime, with a value depending on the situation. By ana-
logy with chemistry, we call isomers all the excited states which shows a "long" lifetime.
We distinguish three kind of isomers : the shape isomers, the spin isomers and the high-K
isomers (see figure 1.14). In this thesis, we focused our work on high-K isomers, omni-
present in the superheavy region, and especially in Nobelia, as we will see in the next
chapters. High-K isomers results from the forbiddenness induced when a transition im-
plies a AK value higher than its multipolarity A. Such a transition violates the total
angular momentum J conservation and is therefore a "forbidden" transition which can
only occur through impurities in the wave-function, what give rise to significant life-
time. This phenomenon needs high-K difference and thus imply high-J nucleonic orbitals
around the Fermi level. This makes their observation very interesting and challenging
for theoretical models. We use the notion of quasi-particle (qp) to designate the action
of adding a particle or creating a hole on a single particle state, leading to a potential
blocking of pairing or a pair breaking in this single particle state. Indeed, for an even-even
nuclei, a 2-qp excitation corresponds to the excitation of a nucleon on a higher orbital.
In this case, the nucleon will leave a hole on its initial orbital and fill a higher orbital.
Thus, there are numerous 2-qp states, with energies directly dependent of the energy
difference between the two states involved, as described by the formula (1.28). For odd
nuclei, we talk about states 1-qp, 3-qp, 5-qp, etc. As it is described by the figure 1.15,
a 1-qp state will designate all the possible excitations of the single nucleon, a 3-qp re-
sults from the coupling of a 1-qp with a 2-qp etc. The nucleonic pairing effect has an
important influence on the excitation energy of these states. Indeed, a 2-qp excitation
involves two pair breaking, on the initial and on the final single particle state. For a 1-qp
excitation in an odd nucleus, as the third configuration of figure 1.15 shows, one pair is
broken on the final state (9/27) while the initial state comes again to the list of paired
states (hole pair). Thus, these two effects compensate themselves and no pair breaking
energy is required for such an excitation, at variance to the energy of two pair breaking
required to make a 2-qp excitation. Playing on the particle states occupancy may also
induce some deformation changes. It is therefore difficult to predict the ordering of the
2-gp states energies. One can list the ones leading to a high-K value that may have an
influence. At this point it is also important to remember that they may be some resi-
dual interaction between the angular momentum and spins of the two coupled orbital.
It is possible to know the ordering that follows an empirical systematics, according to
the C. J. Gallagher [33, 34] rule. In the Nilsson’s notation, the {2 quantum number de-
signate the total angular momentum of the orbital, with a spin 1 when Q:A—i—% and
} when Q:A—%. The favored 2-qp coupling will always be the one antiparallel spins.
Thus, in case of the 2-qp coupling of two orbitals with the same spin directions (1 1 or |
1), the favored configuration will be the one built on the difference of the total angular
momenta € : Q=] Oy - Qy |. Similarly, for 2-qp coupling of two orbitals with opposite
spins orientations (1 | or 1 |), the "Gallagher favored" will be the one resulting from the
summation, also leading to antiparallel spins coupling : Q2= + Q5. The amplitude of
energy difference between favored and unfavored states ranges from one to a few hundred
of keV.

This selection rule is therefore essential to explain the 2-qp couplings which can give
rise to isomeric states. In our studies, we are using it to determine the possible favored
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2-qp states out of all the 2-qp coupling which can be formed in the nucleus of interests.
For example, the figure 1.16 summarize all the 2-qp couplings considered in case of the
spectroscopic study of 2°No which will be presented in chapter 3.

The question about the ordering and the favored coupling of quasi-particle states
become way more complicated for 3-qp couplings. Indeed, in a deformed nucleus, the cou-
pling of three quasi-particles with K1, Ko and K3 values leads to four states K—=| K; + Ko + K |
with four different energies. As experimentalist, it is essential to know the ordering of
these four states. There is no comparable rule for 3-qp states but K. Jain proposed [40],
on the basis of experimental measurements, the formula (1.31) to calculate the energy
of any 3-qp configurations. Unfortunately, this formula requires some precise inputs and
especially the exact energy of the single particle states involved, an information impos-
sible to provide in the mass region we are studying. In this formula, K. Jain considered
the coupling of two "like-particles" to one "unlike-particle". As an instance, for a (ppn)
configuration, the two protons are the "like-particles" and the neutron is the "unlike"
one. For a (nnp) configuration the situation is the exact opposite. Thus, this formula is
not really useful for our spectroscopic studies but K. Jain also shows in its article that
some empirical rules emerged from its formula :

— the higher excited state will always be the one where "like-particles" spins are

parallel and "unlike-particle" spins are antiparallel.

— the state where all the spins of the quasi-particles are parallel will never be the

lowest in energy.

— for a (ppp) or (nnn) coupling, the highest state will always be the one with parallel

spins.
These rules were experimentally verified on many nuclei, as it can be seen on figure 1.18.
It does not give the ordering of the 3-qp states, but it points, in some cases, the two that
cannot be the lowest. We could therefore use it to have a global overview of the possible
low lying 3-qp states in 2*No, as it will be described in chapter 4.

In order to explain the lifetime of the high-K isomers observed, we can use the sys-
tematics developed by K. E. G/ Lobner in 1968 [41]. He studied all the high-K isomeric
states identified at that time in the heavy nuclei region in order to give a trend of high-K
forbiddenness and understand the lifetimes of these states according to their decay path.
He defines a forbiddenness factor v=AK-L, with L the multipolarity of the concerned
transition. It quantifies the missing angular momentum for this transition due to the
mandatory change in K for this transition to happen. In order to create a variable allo-
wing to quantify the ratio between the measured half-life of high-K isomers as a function
of their Weisskopf estimates, he also defined Fyy as :

y
Fy = ?V/V? (1.1)
1/2

Following a systematic approach, K. E. G/ Lobner shows a logarithmic dependence
between Fy and v, as it can be seen on figure 1.19. One can see a factor ~ 100 on Fyy
per forbiddenness degree, on this basis, L. I. Rusinov proposed an empiric rule for these

transitions [42] :
log(Fw) =2(|AK| - L) =2v (1.2)

In January 2015, F.G. Kondev, G.D. Dracoulis et T. Kibedi updated and extended
this systematic study accounting for all the isomeric states discovered for almost 50 years.
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This important statistic allows them to identify a trend somewhat different from their
predecessors, illustrated by the figure 1.20. We can see that if the Rusinov’s rule is still
a rather good approximation for low AK values, the more AK increases, the more the
differences are large. Following these observations, they proposed to add a corrective term
to the Rusinov’s rule, giving the formula (1.38). For our spectroscopic studies, we used
this systematic on a reverse mode, i. e. we used it to determine the half-life that should
exhibit a given transition, for a given energy. Thus, we were able to look for the most
probable transition properties which can explain the measured lifetime and so, identify
the isomeric state, as it will be presented in chapters 3 and 4 of this document.

The production of all the nuclei studied in this thesis is based on the fusion-evaporation
process. This reaction, well-illustrated by the figure 1.21 can be seen as a succession of
processes, each associated to a success probability. The reaction process starts with a
capture stage, where the projectile A hits the target B in order to make a compound
nucleus (CN), with a given probability. This capture process is in competition with dif-
ferent reactions such as quasi-fission, nucleon transfer or quasi-elastic scattering. When
the capture is successful, the compound nucleus (CN) is formed in a very excited state
with an energy shared between kinetic and internal energy. It therefore undergoes light
particle (protons, neutrons or even « particles ) evaporation to reduce its excitation
energy. This process is in competition with nuclear fission, we call this competing pro-
cess the fusion-fission. The nucleus resulting from the evaporation of light particles is
called the evaporation residue (ER) and still have a high excitation energy which will be
released by electromagnetic transitions. This part of the decay path is usually very fast
and there is not anymore competing channels unless the nucleus arrives to a long lived
isomer that may choose fission preferentially to a decay to the ER ground state (fissions
isomers). Finally, as it is described by the formula (1.40), the cross section of a fusion-
evaporation reaction leading to ER is the product of the success probabilities of all these
steps. This is how all the latest new element discovered were produced, up to the famous
2940g, which was created through the 249Cf(*®Ca,3n)??*Og fusion-evaporation reaction
with a 0.5755 pb cross-section [47]).

For a given reaction (beam and target defined), the only parameter that will affect
the cross section is the kinetic energy of the beam since it has a direct influence on the
excitation energy of the compound nucleus (see the formula (1.41)). The other parameter
of this formula is the reaction heat (), which depends only on the beam and target masses
(the difference in nucleonic binding energies) according to the formula (1.42). Since the
evaporation probability increases with the compound nucleus excitation energy, the com-
bination of the energy brought by the beam and energy frozen by a negative Q-value
will define the number of particles that may be evaporated. The terms of "hot" and
"cold" fusion originates directly from this reaction heat. Indeed, a "cold" fusion evapo-
ration reaction will create a compound nucleus with a small excitation energy thanks
to a highly-negative () value. Making a highly negative QQ value reaction requires a very
strong binding energy in the beam and target as it is the case for nuclei close to the magic
numbers. As an instance, the fusion reaction 2°Ph(*8Ca, 21n)?*%~*No, which is the topic
of the chapter 3, is cold because of the double magicity of the target and the beam. This
hot /cold fusion phenomena is illustrated on the nuclear chart on the figure 1.24 where
we can see the "cold" fusion area with nuclei up to Nihonium (Z=113), synthesized with
a 209Bi target allowing for a highly negative reaction heat. On the other side, one can
see the "hot" fusion area, where nuclei were synthesized with heavier and heavier targets
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associated to the famous doubly magic 4*Ca beam, going up to the Oganesson (Z=118).
One can also see on the figure 1.26 that the cold fusion reactions reached their limits with
the synthesis of element 113 (with a 22773 fb cross-section [83]) and that "hot" fusion
cross sections increases around Z=115. This phenomenon is explained by shell effects
which stabilize these deformed nuclei.

Moreover, the race to find the next superheavy spherical magic numbers is one of the
main interests of these superheavy elements studies, both in spectroscopy or in synthesis.
Different model predictions for the location of this island are presented in the table 1.1. If
the proton number seems good, with a Z=114 value in accordance with the experimental
lifetime measurements, we are very far on the neutron side. If the "hot" fusion reactions
allow for the synthesis of neutron rich elements, we are still very far away from the N=184
magic number predicted by the majority of theoretical models. The available targets being
very limited, the only solution is to use neutron rich radioactive beams but the intensities
we can deliver with such complicated beams are too low with the current facilities. For
now, we are limited to extrapolations on our knowledge in the superheavy region but
the spectroscopic studies of deformed nuclei, with common orbitals to the superheavy
spherical island, can give some interesting hints on this island which intrigues physicians
for decades.

For spectroscopic studies, the thinking process differs slightly because these two me-
thods are complementary since they do not feed the same isotopes of a given element.
Indeed, one can see on the figure 1.24 that we can access to isotopes with a higher num-
ber of neutrons in hot fusion even though the CN evaporates more neutrons. This can
be really interesting in some cases, particularly in the Nobelium region, this is how we
studied the 2°°No in Dubna. On the other side, we usually perform many cold-fusion
reaction, in order to study isotopes with less neutrons, one can cite the discovery of
a new Nobelium isotope ?4?No very recently, using **Ca beam impinging on a 2%*Pb
target [150].

1.2 Modéles théoriques

Depuis I’Antiquité, ’'Homme cherche a comprendre la matiére qui 'entoure. Le phi-
losophe grec A. Démocrite fut le premier & imaginer que la matiére puisse étre composée
de blocs insécables ("atomos") pouvant se combiner les uns avec les autres pour former
des structures complexes. Quelques siécles plus tard, le scientifique romain Lucréce af-
firma que "les corps premiers sont d’une simplicité impénétrable, et forment un ensemble
homogéne et étroitement cohérent de particules irréductibles dont la nature ne permet
pas qu’on puisse encore rien retrancher ni soustraire" [1], et il avait en partie raison.
Cependant, il aura fallu attendre la fin du 18¢ siécle pour que la physique de 'atome se
développe et que 'on passe des composants de la matiére des alchimistes du Moyen-age
a la notion physique d’atome.

Le chimiste A. L. de Lavoisier énonga en 1775 la célébre loi de conservation de la ma-
tiere "rien ne se perd, rien ne se crée, tout se transforme", marquant la naissance de la
chimie. S’en suivit de nombreux travaux de scientifiques européens, on peut citer J. Dal-
ton qui remarqua que les composants de la matiére sont sphériques et ont des masses
différentes, L. J. G. Lussac qui remarqua une corrélation entre température et volume
d’un gaz ou encore A. Avogadro qui énonga sans pouvoir le vérifier, qu’a température
et pression constante, un gaz contient un nombre fixe de molécules, elles-mémes compo-
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sées d’atomes. Quelques années plus tard (1815) W. Prout remarqua que les masses des
différents éléments sont un multiple de la masse de I’hydrogéne, faisant définitivement
émerger la notion d’atome et surtout, de nucléons le composant. Différents scientifiques
tachérent alors de classifier ces éléments en fonction de leur masse et de leurs propriétés
chimiques. On retient aujourd’hui la classification périodique de D. Mendeleiev (1869)
(voir chapitre 5). Mais ils se heurtaient & une difficulté : la masse A tient compte des
neutrons et des protons du noyau de I'atome alors que la charge Z et les propriétés chi-
miques ne dépendent que du nombre de protons, n’ayant pas encore découvert le neutron,
certaines incohérences pouvaient apparaitre.

A la fin du 19¢ siécle, le physicien H. Becquerel découvrit la radioactivité en ob-
servant un minerai d’uranium. I établit que ce dernier rayonnait et que l'intensité de
ces "rayonnements uraniques" persistait dans le temps, ce qui mena les physiciens & faire
émerger la notion de radioactivité : certains atomes peuvent spontanément se transformer
en un autre plus stable en émettant des rayonnements. Avec la découverte de ’électron,
J. J. Thomson fit émerger la notion de noyau atomique et de cortége électronique, les pre-
miers modéles théoriques cherchant a expliquer le comportement de 'atome émergérent
alors. En 1900, M. Planck montra que les échanges d’énergie dans la matiére étaient
quantifiés, puis E. Rutherford proposa sa célébre expérience qui permit de démontrer
que 'atome était constitué d’un noyau chargé positivement entouré d’électrons gravi-
tant autour. Ce modéle posa néanmoins un probléme : si les électrons tournent a l'infini,
pourquoi ne perdent-ils pas d’énergie, les poussant, & terme, a s’écraser contre le noyau ?

5 10,811

B

15%25¥2p!

Thomson
1904

Rutherford

FIGURE 1.1 — Comparaison des premiers modéles atomiques développés par J. J. Thom-
son, E. Rutherford, N. Bohr et E. Schrédinger sur ’exemple de I'atome de bore. Figure
extraite de [2].

Comparison of the first atomic models developed by J. J. Thomson, E. Rutherford,
N. Bohr and E. Schrodinger on the boron atom example. Figure extracted from [2]
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N. Bohr tenta de répondre a cette incohérence en 1913 en proposant que les orbites des
électrons soient quantifiées et que I'électron ne puisse pas descendre en dessous de son
orbite la plus basse. Certes, ce modéle exclut la possibilité pour les électrons de s’écraser
sur le noyau, mais il n’expliqua pas pourquoi.

Par la suite, ce modéle fut validé expérimentalement en 1914 par J. Franck et G. Hertz
tandis que E. Schrodinger modélisa ’électron comme une onde, les électrons de ’atome
étant donc un "nuage" qui entoure le noyau; ce modéle, contrairement aux autres, est
stable car I’électron ne perd pas d’énergie. Depuis, les physiciens cherchent & comprendre
la structure fine du noyau atomique, et si il n’existe toujours pas de modéle permettant
d’expliquer le comportement de tous les isotopes connus (notamment les plus exotiques),
les théoriciens du 20°¢ siécle ont réussi & développer des modéles cohérents, qui sont
mis & 'épreuve expérimentalement dans les laboratoires de physique nucléaire. Dans
cette partie, certains de ces modéles théoriques seront briévement présentés, avant de
s’intéresser aux notions physiques permettant d’appréhender cette thése expérimentale
avec plus de facilité.

1.2.1 Le modéle de la goutte liquide

Le modele de la goutte liquide (ou Liquid Drop Model - LDM) est historiquement
le premier modéle qui a permis de décrire les propriétés du noyau atomique. Il a été
initié au début des années 30 par le physicien russe G. Gamow et a été développé par
les physiciens N. Bohr, C. von Weizsécker et J. Wheeler, notamment pour expliquer le
mécanisme de fission nucléaire [3]. Ce modeéle a été développé a partir d’observations
expérimentales comme la propriété de saturation des forces nucléaires. Cette propriété
est illustrée par la figure 1.2 qui représente ’énergie de liaison par nucléon en fonction
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FIGURE 1.2 — Mesures expérimentales des énergies de liaison par nucléons en fonction du
nombre de masse A. Figure extraite de [2].

Ezxperimental measurements of binding energies per nucleon as a function of mass num-
ber A. Figure extracted from [2].
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du nombre de masse (A) pour des noyaux stables. On voit que I'énergie de liaison ne
varie que faiblement avec A, hormis pour les noyaux légers. Les physiciens en ont alors
conclu que les forces d’interaction nucléaire agissent & courte portée. Ainsi, un nucléon
interagit principalement avec ses voisins les plus proches, et non avec ’ensemble du noyau,
on parle de saturation des forces nucléaires. Il a également été observé que le noyau
atomique fait preuve d’une trés faible compressibilité. Or, ces propriétés se manifestent
également dans un systéme physique simple : la goutte liquide. Une analogie peut étre
faite entre les forces de Van der Waals dans une goutte liquide et les forces d’interaction
forte entre les constituants du noyau atomique. Ce modéle consiste donc a considérer le
noyau comme une goutte incompressible dont les briques élémentaires qui la constituent
sont les nucléons du noyau atomique.

Le modéle de la goutte liquide est ainsi basé sur les hypothéses suivantes :

— Le noyau est sphérique et son rayon est proportionnel au nombre de nucléons le
constituant :

R=rg.AY3 avec ro = cste (1.3)

— Le noyau est incompressible.

— La densité volumique de charge est constante dans le noyau. C’est & dire que 1'on
considére que les protons sont uniformément répartis.

— La force de cohésion globale est indépendante de la charge.

Ce modéle est un modele collectif ; on considére ainsi le noyau dans son ensemble, il a
permis de retrouver certaines propriétés du noyau comme son rayon, son énergie de liaison
ou encore sa stabilité. Cependant, il ne permet pas d’expliquer la structure fine du noyau,
ce que font mieux des modéles quantiques & particules indépendantes. Dans ces modéles,
on considére que les nucléons se déplacent dans un potentiel "moyen", tout nucléon
étant considéré comme indépendant des autres. Ce modéle a conduit C. von Weizsécker
a une premiére formule semi-empirique donnant une valeur approximative de 1’énergie
de liaison nucléaire B(A, Z) en 1935 [4]. L’année suivante, les physiciens H. Bethe et
R. Bacher ont simplifié son expression [5|, puis N. Bohr et J. Wheeler y ont ajouté un
terme d’appariement §(A,Z) |3] pour en arriver & la formule dite de Bethe-Weizsécker :

Z(Z -1 A—27)?
B(A,Z) = ay.A — a;. A5 — ac(Al) _ g A2 5(A, Z) (1.4)
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FiGURE 1.3 — Illustration des différentes contributions a 1’énergie de liaison des noyaux
atomiques selon la formule semi-empirique de Bethe-Weizsicker. Figure extraite de [6].
Hllustration of the binding energy contributions of atomic nuclei according to the semi-
empirical Bethe-Weizsdcker formula. Figure extracted from [6]
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On y retrouve donc cing termes dont les coefficients ont été déterminés empiriquement
de maniére & reproduire la courbe d’Aston que 'on peut voir sur la figure 1.2 : un terme
volumique (a, = 15.68 MeV), compensé par un terme de surface (a; = 18.56 MeV),
un terme d’interaction coulombienne (a, = 0.717 MeV), un terme décrivant ’asymeétrie
(a, = 28.1 MeV) et un terme d’appariement (§(A,Z)). Le terme §(A,Z) tient compte
du gain en liaison nucléaire apporté par 'appariement des nucléons. Il est égal a +f(A)
pour prendre en compte les deux nucléons célibataires dans les noyaux impair-impair, 0
pour les noyaux pair-impair et —f(a) pour marquer apport d’un appariement complet
dans les noyaux pair-pair, avec f(A) = 11,18.A~Y2 MeV. Ces différents termes sont
illustrés schématiquement par la figure 1.3. Le terme de volume est le terme principal, il
résulte de la force d’interaction nucléaire forte (attractive) et tient compte de la portée
de la force nucléaire et de I'indépendance de la charge. Le terme surfacique apporte une
correction au terme volumique pour les nucléons proches de la surface, qui ont moins de
voisins que ceux du centre, et qui contribuent donc moins & 1’énergie de liaison. Le terme
d’interaction coulombienne tient compte, comme son nom l’indique, de la répulsion entre
les protons. Le terme d’asymétrie traduit une "préférence" de stabilité pour les systémes
plus riches en neutrons qu’en protons pour les noyaux de grande masses. Pour finir, le

g0l N=20 28 50 82 126
"

Z= 20 28 50 B2
moom i i

85

Bfp (Mev)

80

Bfp (Mev)
O = MW s g @O

25 F

Q 50 100 150 200 250

FIGURE 1.4 — Comparaison entre les mesures expérimentales |7| (points) et les valeurs
renvoyées par la formule de Bethe-Weizsécker [8] (courbe) pour les énergies de liaison par
nucléon en fonction du nombre de masse A.

Comparison between experimental measurements [7] (points) and values returned by the
Bethe- Weizsdcker formula [8] (curve) for binding energies per nucleon as a function of
mass number A.
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terme d’appariement tient compte du fait que les nucléons ont tendance a se grouper par
paires de spin antiparalléles, il est donc minimal pour les noyaux pair-pair.

La figure 1.4 illustre la comparaison entre les mesures expérimentales de 1’énergie de
liaison par nucléon (points) et les valeurs renvoyées par la formule de Bethe-Weizsécker
(courbe). On voit que cette énergie augmente avec le nombre de masse jusqu’a un maxi-
mum d’environ 8.8 MeV atteint vers A=60. Au-dela de cette limite, cette énergie décroit
lentement, la répulsion coulombienne devenant compétitive avec la force nucléaire forte.
Pour des noyaux encore plus lourds, ce modéle atteint ses limites. En effet, comme cela
a été présenté par N. Bohr dans son article de 1939 [3], & partir de Z~104, la répulsion
coulombienne de longue portée devient majoritaire par rapport a la force attractive de
plus courte portée (interaction forte). Selon ce modéle, les noyaux ne pourraient donc
pas exister au-dela de cette limite, or des noyaux ont été observés jusqu’a Z=118. Des
effets quantiques de couches nucléaires apportent un surplus de stabilité, créant ainsi
des puits de potentiel suffisamment importants pour leur permettre d’avoir un temps
de vie mesurable. C’est & partir de cette observation que la définition d’un noyau "su-
perlourd" est née. En considérant une limite en durée de vie déterminée par le temps
pour un noyau de former son cortége électronique et de devenir un atome (de 'ordre de

Neutrons

FIGURE 1.5 — Limites de stabilité du modéle de la goutte liquide illustrées sur la carte
des nucléides. Les "drip-lines" proton (S,=0) et neutron (S,=0) sont indiquées en vert.
La disparition de la barriére de fission et la limite de fission spontanée (t; /2:10*148) sont
indiquées en bleu. La ligne rouge montre la ligne de stabilité béta [10]. Figure extraite
de [11].

Liquid Drop Model limits of stability drawn on the nuclear chart. Proton (S,=0) and
neutron (S, =0) drip-lines are indicated in green. The vanishing fission barrier and spon-
taneous fission half-life limit (t1/2:10*14s) are indicated in blue. The red line shows the
beta-stability line [10]. Figure extracted from [11].
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1071 8), cela positionne la frontiére & Z=104. Le premier élément superlourd est donc
le Rutherfordium, méme si d’autres modéles placent cette limite un peu plus bas. Cette
formule permet également de calculer les limites d’existence des noyaux en protons et
en neutrons, comme cela est visible sur la figure 1.5, on appelle ces limites les neutron-
proton drip lines. Ces derniéres sont définies telles que la drip line protons (neutrons)
est atteinte lorsque I’énergie de séparation d’un proton (neutron) devient nulle S, = 0
(S,=0), avec tout simplement :

Sy =B(A,Z)— B(A—1,Z —1) (1.5)
Sp=B(A,Z) — B(A—1,2) (1.6)

Cette premiére approche a donc permis de poser les limites du monde nucléaire mais
également de comprendre que des effets quantiques bien plus complexes entraient en
compte. Si I'on regarde de plus prés, on se rend compte que ce modéle simpliste comporte
en effet de nombreuses lacunes. Si la figure 1.4 montre que le comportement global des
énergies de liaison est bien reproduit par la formule de Bethe-Weizsécker, elle met égale-
ment en lumiére des différences qui apparaissent pour N ou Z = 2, 8, 20, 28, 50, 82, 126.

1.2.2 Les nombres magiques et le modéle en couches sphérique

La figure 1.4 représente 1’écart entre les énergies de liaisons mesurées expérimentale-
ment par rapport aux valeurs renvoyées par la formule de Bethe-Weizsécker en fonction
du nombre de neutrons. On peut voir que pour certains nombres précis, des énergies de
liaison plus importante que celles prédites ont été mesurées, on parle de nombres ma-
giques : 2, 8, 20, 28, 50 et 82 (126 et 184 sont magiques pour les neutrons mais aucun
noyau avec un Z suffisamment élevé n’a été synthétisé jusqu’a présent pour confirmer
ces chiffres pour les protons). Ces excés de stabilité pour des nombres particuliers de
protons et de neutrons rappellent le modéle atomique, ou les gaz rares, par exemple,
ont des propriétés de stabilité chimique car leur couche électronique externe est pleine.
Les nombres d’objets quantiques nécessaires & une fermeture de couche différent entre
électrons et nucléons. Pour les nucléons, cette analogie a mené au développement d’un
modéle dit "modéle en couches", la fermeture de couche entrainant une grande stabilité
qui ne peut pas étre reflétée par 'approche classique de Bethe-Weizséacker. Les physiciens
allemands M. Goppert-Mayer et J. Jensen (prix Nobel de 1963) ont été les premiers a
imaginer un modeéle concluant, en 1949 [12, 13]. Ils ont proposé d’organiser les nucléons
en niveaux d’énergie quantifiés selon un modeéle relativement simple, basé sur le prin-
cipe d’exclusion de Pauli. En effet, on sait de la physique atomique que ces nombres
magiques sont expliqués par des effets de couches, 'idée était donc de mettre au point
un modéle quantique sachant que dans le cas des nucléons, il faut gérer deux familles
d’objets quantiques (protons et neutrons). Ils ont alors développé un modeéle qui décrit
l'organisation des nucléons en couches (ou niveaux d’énergie), elles-mémes constituées
de sous-couches qui tirent leur origine des dégénérescences engendrées par le couplage
spin-orbite. Ces niveaux d’énergie sont susceptibles d’expliquer les nombres magiques pré-
cédemment mentionnés comme correspondants au nombre de nucléons nécessaires pour
remplir ces couches, ce qui confére & de tels noyaux une stabilité accrue par rapport aux
prédictions du modéle de la goutte liquide.

Le modéle en couches est un modéle dit du champ moyen, qui considére que chaque
nucléon est indépendant des autres et que la cohésion de I'ensemble est due au potentiel
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moyen qu’ils créent. D’aprés des expériences de mesure de section efficace de diffusion
élastique, R. Wood et D. Saxon ont déterminé un potentiel, dit de Wood-Saxon [14] :

r— Ry

V(r) = —=Vo[1 + exp( N~ avec Ry =1,3.AY3 (1.7)

qui dépend de 3 paramétres : 7 le rayon, Vj la profondeur et a la diffusivité.

Ce potentiel est inspiré des formes observées des distributions de charges dans les
noyaux (cf. figure 1.6), il est trés réaliste mais ses valeurs propres ne sont pas calculables
analytiquement pour un nombre important de nucléons. C’est pourquoi M. Goeppert-
Mayer and J. H. D. Jensen ont utilisé une approximation bien plus simple, un puits de
potentiel bien connu des physiciens dont les valeurs propres étaient facilement calculables,
un potentiel de type oscillateur harmonique sphérique :

1
V(ir)=-W+ §mw2r2 avec w = +/2Vy/mR? (1.8)

Comme on peut le voir sur la figure 1.6, il a une forme parabolique qui est moins
bien adapté au potentiel observé. La résolution de ’équation de Schrodinger pour un tel
potentiel permet d’accéder a ses valeurs propres, soit aux énergies propres (Ey) de ce
potentiel :

By = ho(N + 3) = ho(2(n — 1) + 14 5) (1.9)

avec N=0, 1, 2... le nombre quantique principal, 1=0, 1, 2... le nombre quantique orbital
et n le nombre quantique azimutal

Les couches sont donc définies par le nombre quantique principal N, I’écart entre ces
couches est proportionnel & Aw qui est donc proportionnel & A2/ (équations 1.5 et 1.6).
On remarque donc que quand A augmente, ’écart entre les couches diminue de sorte

A V(r) A

1.25 =

r (10" cm)

0.25 - N

FIGURE 1.6 — (a) Densité de charge en fonction du rayon pour des noyaux de Ca, Co,
Sb et Au. (b) Puit de potentiel d'un oscillateur harmonique 3D simple (en bleu) et d’un
potentiel de Wood-Saxon (en vert). Communications internes (B. Gall).

(a) Charge densité as a function of r for Ca, Co, Sb and Au. (b) 3D harmonic oscillator
potential (blue) and Wood-Sazon potential (green). Private communication (B. Gall).
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que la profondeur du puits reste constante (saturation des forces nucléaires). Dans le
cas d’un potentiel & symétrie sphérique, I'étiquetage des états avec le nombre quantique
magnétique "m" n’est pas nécessaire car il n’y a aucune dépendance angulaire. De ce
fait, les (2l+1) sous-états magnétiques sont dégénérés. Les énergies propres dépendent
de N (ou de n et l) uniquement. Tous ces états sont également dégénérés deux fois pour
les deux orientations de spin possibles, ce qui conduit & une dégénérescence de 2(21+1)
pour chaque état.

Comme cela est illustré par la figure 1.7, on peut ainsi calculer facilement le nombre
de nucléons que peut accueillir chaque couche :

— Si N=0 — 1=0 — dp=2(0+1)=2

— SiN=1 — 1=1 = d;=2(2+1)=6

— SiN=2 — =0 ou 1=2 — d9=2(0+1)+2(4+1)=12
On voit que les premiers nombres magiques sont bien reproduits par ce modeéle simple,
mais au-dela de 20 nucléons des différences apparaissent (on trouve 40, 70, 112 et 168
contre 28, 50, 82, 126..). Le probléme est que l'oscillateur harmonique n’a pas les bonnes
propriétés, il est de plus en plus inadapté & mesure que les rayons augmentent (c’est-
a-dire pour des noyaux comportant un grand nombre de nucléons) et ne reproduit pas
le "bord" diffus du potentiel, comme on peut le voir sur la figure 1.6(b). Le puits de
potentiel est plus représentatif si on lui ajoute un terme correctif qui "aplatit" le fond
du puits, fournissant d’avantage d’énergie aux nucléons situés vers ’extérieur, possédant
des [ plus élevés, d’ou le nom d’effet de bord.
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Figure 2-23  Sequence of one-particle orbits, The figure is taken from M. G. Mayer and A
J. H. D. Jensen, Elementary Theory of Nuelear Shelf Structure, p. 58, Wiley, New York, 1955, Figure 2-30  Encriies of neutron orbits caleulated by C. J. Veje (private communication).

FIGURE 1.7 — (gauche) Séquence des états a une particule selon le modeéle en couches
sphérique. (droite) Evolution des gaps sphériques en fonction de la masse A. Figures
extraites de [15].

(left) Sequence of one-particle states according to the spherical shell model. (right) Sphe-
rical gaps evolution according to the mass A. Figures extracted from [15].
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Dans la pratique, on simule cet effet en introduisant un terme -DP, avec D > 0.
Pour une couche N donnée, ce terme léve la dégénérescence en [ des états, en abaissant
d’autant plus I'énergie d’un état que sa valeur de [ est élevée. On retrouve cette levée de
dégénérescence sur la figure 1.7. Malheureusement, ce terme correctif ne permet toujours
pas de retrouver les nombres magiques au-dela de 20. Pour cela, il faut ajouter un second
terme correctif, le terme de spin-orbite. On introduit un potentiel moyen associé au
couplage intrinséque du spin s et du moment orbital [ d'un nucléon, ayant la forme
Vso=-a(l .5 ). Le terme Ls peut étre écrit :

_>_>) = %(j2—l2—52) avec?z?—i—? (1.10)

Ce potentiel Vgo léve la dégénérescence en j = [ + %, placant les niveaux l+% a une
énergie plus basse que les états l—%, avec une séparation de l'ordre de (2l+1). L’origine
de ce terme est relativiste, il vient naturellement si on part de 1’équation de Dirac. Il
faut noter que le signe de cette interaction est 'opposé de celui utilisé pour les électrons
en physique atomique. A partir de [>3, cette séparation peut amener un des niveaux
d’une couche N en dessous d’un niveau de la couche N-1 : on parle d’intrus, car ces états
auront une parité opposée aux états qui 'entourent. Cet effet fait apparaitre des écarts
importants en énergie pour certains nombres de nucléons, on parle de "fermetures de
couches" (ou de gaps), qui, comme l'illustre la figure 1.7, correspondent aux nombres
magiques observés expérimentalement. Pour résumer, le hamiltonien total (énergie ciné-
tique, oscillateur harmonique, effet de bord et couplage spin-orbite) présente les valeurs
propres (énergies) suivantes :

Epyjei—1/2 = (2(n — 1) + D)hwy — DI + 1)h% + %(z 1R (1.11)

Eppjeis1yz = (2(n — 1) + Dhwy — DI(L+ 1)h% + ng (1.12)

Ce modéle en couches sphérique permet donc de décrire les orbitales de tous les
nucléons d’'un noyau. Ces derniers occupent ces orbitales dans un ordre croissant d’énergie
en obéissant au principe d’exclusion de Pauli et aux régles d’appariement. On retrouve
ainsi les nombres magiques observés expérimentalement a travers la mise en exergue de
ces écarts énergétiques importants (gaps), qui conférent une stabilité plus importante aux
noyaux dont le niveau de Fermi est situé dans un de ces gaps. On a ainsi pu reproduire
les nombres magiques observés expérimentalement jusqu’au 2°®Pb, le noyau magique en
protons (Z=82) et en neutrons (N=126) le plus lourd connu a ce jour. Ce modéle permet
de prédire les caractéristiques (spin, parité) des niveaux fondamentaux et excités de tous
les noyaux légers sphériques ou quasi-sphériques mais il se heurte a des écarts importants
pour les noyaux déformés.

Dans les années 40, les physiciens ont remarqué que les noyaux pair-pair étaient
systématiquement plus liés que leurs voisins impairs, les conduisant & supposer un effet
d’appariement nucléaire. L’idée est que chaque nucléon se lie avec un autre pour former
une paire, pour un noyau pair-pair (J'' =07), chaque nucléon pourra donc former une paire
avec un partenaire. M. Goeppert-Mayer a fourni en 1950 la premiére explication théorique
de ce phénomeéne : Iinteraction nucléon-nucléon & courte portée favorise énergiquement
les paires pour une couche j donnée. On ne rentrera pas dans les détails théoriques de
cet effet dans cette thése mais nous verrons par la suite que pour exciter un systéme
pair-pair il faut fournir une énergie plus importante que pour un noyau impair, afin de
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compenser cette énergie d’appariement. Au contraire, pour les noyaux impairs, il existe
un nucléon dit "célibataire", dont ’excitation ne requiére pas de brisure de paire et
n’implique donc pas une grande énergie d’excitation. Il a également été remarqué que
I’appariement proton-proton est légérement plus important que 'appariement neutron-
neutron, ce qui peut avoir un impact sur les configurations d’excitation favorisées, comme
cela sera détaillé par la suite.

1.2.3 Le modéle en couches déformées

Les noyaux dont les nucléons de valence sont situés entre des fermetures de couches
peuvent présenter une certaine déformation (les actinides en sont un exemple typique).
L’introduction de cette déformation axiale dans le modéle en couches sphériques méne a
une levée de dégénérescence supplémentaire [16]. En effet, pour un potentiel & symétrie
axiale (selon l'axe z) de type :

V = Vo(r) + Va(r).Y2(©) (1.13)

le Hamiltonien commute avec j, (symétrie axiale selon I'axe de déformation z). Ainsi, la
projection du moment angulaire (K) sur 'axe z (axe de déformation) est un bon nombre
quantique (voir figure 1.10). La résolution de ’équation de Schrodinger pour ce potentiel
déformé donne les valeurs propres :

5 j(j+1) - 3K?
Ejgx=—<Vo>; =02
TN g S T TG+

ce qui implique une levée de dégénérescence des états d'une couche jselon leur projection
K de I'ordre de d; =2.j+1.
On conserve donc seulement une dégénérescence de facteur 2 pour chaque état (contri-

(1.14)

bution en K?). La figure 1.8 montre la levée de dégénérescence selon la projection de j
sur 'axe de symétrie en fonction de la déformation 5. Dans cet exemple, on retrouve bien

FIGURE 1.8 — Vue schématique de la levée de dégénérescence en fonction de la déformation

\ A
% ol |

f3 <0 (oblate) f > 0 (prolate)

K K

1/2 7/2
3/2 5/2
5/2 3/2
7/2 1/2

0 8

(oblate ou prolate). Figure extraite de [17].

A schematic vue of the level splitting as a function of deformation (oblate or prolate).

Figure extracted from [17]
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les d; :2.%+1 =8 états dont la dégénérescence a été levée, ces états ont eux-mémes une
dégénérescence di =2. On voit que pour une déformation prolate (5>0), les états auront
des énergies croissantes avec K et que c’est I'inverse pour des déformations oblate (5<0).
La figure 1.9 permet de visualiser l'effet de cette déformation dans la région des éléments
superlourds, on y retrouve les énergies calculées des couches en fonction du paramétre
de déformation B. On voit que cette levée de dégénérescence fait disparaitre certains
gaps sphériques et apparaitre des gaps déformés, qui conférent une grande stabilité & ces
noyaux déformés. On voit par exemple apparaitre les gaps déformés Z=100 et N=152,
dont 'étude expérimentale est I'un des objets de cette thése. En effet, les 2°°No et 2°6No
(Z=102), qui comportent respectivement 153 et 154 neutrons, sont des candidats idéaux
pour mettre & I’épreuve les différents modéles prédisant ces gaps déformés. Ayant observé
de nombreuses bandes de rotation dans cette région de masse, il est connu que ces noyaux
sont déformés, et si différents modéles tentent de prévoir leurs comportements, ils sont
généralement en désaccord les uns avec les autres, et des études de spectroscopie sont
nécessaires pour les mettre a ’épreuve.
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FIGURE 1.9 — Niveau de particules individuelles neutrons et protons obtenues & partir
d’un modéle basé sur un potentiel de Wood-Saxon en fonction de la déformation quadri-
polaire [18]. Les orbitales qui seront mises en jeu dans I'étude des 2°No et 2°No sont
encadrées en rouge.

Proton and neutron single-particle levels obtained from a Woods-Saxon model as a func-
tion of the quadrupole deformation[18]. The relevant orbitals around ?*>No and 2*° No
squared in red.

25



Noyaux déformés, Isomérie-K et systématiques d’interdictions

1.2.4 Le modéle de Nilsson

On a vu plus haut que l'oscillateur harmonique sphérique, bien que non idéal pour
approcher le hamiltonien nucléaire, a le grand avantage d’étre soluble analytiquement.
S. G. Nilsson a développé une version de cet hamiltonien visant a décrire les noyaux
déformés. Il suppose que le noyau se comporte comme un systéme de ressorts & trois
dimensions avec une raideur différente sur I'axe de déformation par rapport a celle sur
les axes perpendiculaires (supposées identiques) :

N 1 R
H= TA + §m(wg$2 +w§y2 +w) —cl T —d(IP— < I?>p) (1.15)
m

sans détailler la dérivation ici, Nilsson arrive aux énergies propres suivantes :

B(N,n.) = huo(N + ) + ho(y — )3 (1.16)

avec 0 le paramétre de déformation, N = nj + n; et ny = 2n,+| A |

x A

Ny

FIGURE 1.10 — Schéma représentant le moment angulaire nucléaire pour un noyau pré-
sentant une déformation selon l'axe z. On note w la fréquence de rotation autour de
I'axe x, 7 le moment angulaire intrinséque, ﬁ le moment angulaire rotationnel et 7 le
moment angulaire total. On peut également voir le nombre quantique K, défini comme la
projection du moment angulaire total sur 'axe de déformation. Figure adaptée de [20].

Schematic view of the nuclear angular momentum for a nucleus exhibiting a deformation
along the z axis. We denote w the rotation frequency around the x axis, j the intrinsic
angular momentum, ﬁ the rotational angular momentum and the total angular mo-
mentum. One can also see the quantum number K, defined as the projection of the total
angular momentum on the deformation azis. Figure adapted from [20]
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S. G. Nilsson a alors introduit une labélisation des fonctions d’ondes Q7 [N, n,, A]
qui est toujours utilisée aujourd’hui [19]. Elle repose sur le nombres quantiques principal
N, le nombre de quanta sur ’axe de déformation n,, la projection A du moment angulaire

I sur 'axe de déformation z, € la projection du moment angulaire total 7 sur 'axe de
déformation, et 7 la parité de l'orbitale 7=(-1)'=(-1)Y. On a donc des labels du type
9/27 |734] qui signifie N=7, n,=3, A=4 et 2=9/2=4+1/2 (spin up).

Bien que les fonctions d’ondes des nucléons considérées par les expérimentateurs
ne soient pas des états de Nilsson purs, il a été pris comme habitude de libeller les
états quantiques avec la notation de Nilsson en physique éxpérimentale. En pratique la
contribution d’une fonction d’onde de Nilsson dans la vraie fonction d’onde est seulement
de T'ordre de quelques dizaines de %... Mais cette notation est largement utilisée pour
décrire les orbitales, comme on peut le voir sur la figure 1.9, avec par exemple l'orbitale
7/2% [613] qui ferme le gap déformé N=152. Pour la suite de cette thése, et surtout pour
I'interprétation des isomeéres découverts dans les 25%/256No (voir chapitres 3 et 4), nous
utiliserons cette notation.

1.3 Les excitations nucléaires

Un noyau peut étre I'objet de différents types d’excitations, on considére les phéno-
meénes collectifs, ol 'ensemble des nucléons est en jeu et les excitations individuelles, ne
mettant en jeu que certains nucléons autour du niveau de Fermi. On distingue donc la vi-
bration et la rotation, qui sont des phénoménes collectifs des excitations particules-trou,
qui sont des phénomeénes individuels. Ces excitations individuelles mettent en oeuvre des
effets de couches ou des nucléons vont étre excités sur des niveaux d’énergies supérieures.
Elles vont donc dépendre de la structure du noyau et en particulier de la parité en neu-
trons et en protons. Nous verrons qu’il y a de grandes différences entre ces excitations
individuelles dans les noyaux pair-pair et les autres, en raison de I’appariement nucléaire.
Les phénoménes collectifs sont pour leur part moins énergivores, et comme nous le verrons
par la suite, ces deux types d’excitations ne sont pas incompatibles.

1.3.1 Excitations collectives : vibration et rotation

Les excitations de type vibrationnelles sont dominantes par rapport a la rotation pour
des noyaux ayant peu de nucléons de valence en plus de leur "coeur" sphérique. On peut
distinguer ces deux types d’excitations a travers le rapport Rye=E(41)/E(27), soit le
rapport entre I'énergie du second état excité (47) et celle du premier (21). Ce rapport
est d’environ 2 pour les excitations purement vibrationnelles et de plus de 3 pour les
excitations purement rotationnelles. Cet effet est illustré par la figure 1.11, on y retrouve
les noyaux sphériques en gris, entourés de noyaux purement vibrationnels en bleu (avec
peu de nucléons de valence en plus de leur "coeur" sphérique) et plus loin, les noyaux
purement rotationnels (en rouge), dont les nobeliums (ou nobelia), qui sont I'un des
objets de cette thése, font partie. Nous nous concentrerons donc sur ce type d’excitation.
Un objet quantique ne peut pas tourner autour de son axe de symétrie, la rotation
collective est donc impossible pour les noyaux sphériques. A contrario, un noyau déformé
peut avoir une infinité d’axes de rotation, tant que ces derniers sont perpendiculaires
a l'axe de déformation z (qui est un axe de symétrie). On décrit par convention une
rotation selon 'axe x (voir figure 1.10), perpendiculaire a l'axe de déformation d’un
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noyau, avec un fréquence de rotation w. Le noyau tourne donc avec un moment angulaire
de rotation collective R. Le moment angulaire total du noyau est défini comme la
somme de contributions individuelles des moments angulaires des nucléons le composant
(correspondant & la somme des spins et des moments orbitaux des nucléons) : 7:ﬁ+ J-
On peut comparer cette rotation a la rotation d’un solide en mécanique classique (énergie
cinétique), avec une énergie :

Erot = Zmz (1.17)

Erot = _Zmz 2 2 (118)

On considére une sphére solide, on a donc w; =w et par définition du moment d’inertie
classique J =>_m;7;2. En mécanique classique, la norme du moment cinétique L peut
s’exprimer en fonction de w tel que :

L= M;T0; mv = mrw-jw 1.19
Z (AN A Z 1Y Z Z (2 ( )
Avec :
Erot = = Zmz == 2j (120)
En injectant L? dans (1.16), on obtient :

L2
Erot = ﬁ (121)
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Nombre de neutrons

FIGURE 1.11 — Rapports Ryo=E(47)/E(2") pour les noyaux pair-pair du Pb (Z=82)
au Rf (Z=104). La couleur donne une indication du mode d’excitation favorisé. Figure
extraite de [21].

Rao=E(4t)/E(2" ) ratios for nuclei from Pb (Z=82) to Rf (Z=10). The color represents

the favored excitation mode. Figure extracted from [21].
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FIGURE 1.12 — (gauche) Schéma de niveaux du 25*No, on y voit plusieurs bandes de
rotation. (droite) Spectres v correspondants. Figures extraites de [22].

(left) 2**No level scheme, one can see different rotational bands. (right) Associated y-ray
spectrum. Figures extracted from[22].

On considére maintenant le noyau représenté sur la ﬁg&)re 1.10, allongé selon un axe
de symétrie z avec un moment angulaire total J = J,+J,+J,. Cet objet quantique ne
pouvant avoir de rotation collective autour de son axe de symétrie, son Hamiltonien
correspondant & la rotation collective sera :
~ 92 ~ 92 ~ A
- Iy Jy J? J?
rot = ot S (1.22)
27, 29, 29 2J
avec J = J, = Jy par symétrie.
Les valeurs propres de J? étant (5% J(J+1)) et celles de J, étant (hK). L'énergie de
rotation sera alors :
R? 9
Erop=—[J(J+1) - K 1.23
rot QJ[ ( + ) ] ( )
Expérimentalement, la rotation est caractérisée par des transitions électromagné-
tiques dont 'énergie croit réguliérement (voir cas du 2%*No sur la figure 1.12) formant
ce qu’on appelle une bande de rotation. On peut montrer aisément a partir de (1.21)
que I'écart entre deux E, d’une bande rotationnelle dans le cas d'un noyau pair-pair (ou
seules les valeurs paires de spin sont autorisées) vaut :

4h?
AE,=FE,(I) - E,(I -2) = 27 (1.24)
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On remarque que K, la projection de ? sur I’axe de déformation, reste constant par
rapport a la rotation car seule la norme de R varie dans une bande de rotation. De ce
fait, ce nombre quantique est utilisé pour caractériser les tétes de bande de rotation. Un
telle séquence peut étre construite sur le niveau fondamental ou sur un état excité d’'un
noyau, comme le montre la figure 1.12. On voit que I'écart entre deux niveaux dépend
uniquement du moment d’inertie J, qui est constant dans le cas d’un solide, mais pour
un noyau, J varie, il diminue progressivement dans une bande de rotation, du fait de
la diminution progressive de l'appariement nucléaire induite par la force de Coriolis,
créant des différences AE, de plus en plus grandes. Notons que le spectre rotationnel est
différent pour les configurations 2=1/2, ou les bandes de rotation suivent une loi [18] :

2

Erot = :j[J(J +1) +a(J + %)(—1)““/2)] (1.25)

avec a le parameétre de découplage.

Le 255No, dont 'étude spectroscopique sera présentée par la suite (voir chapitre 4) a un
niveau fondamental 1/2% [620]. Lors de I'interprétation des états isomériques découverts
dans ce noyau, nous avons donc été confrontés a ce cas particulier (2=1/2). Les isotones
(N=153) voisins plus légers du 2*No (**?Cm, ?°!Cf et 2°3Fm) présentent logiquement
le méme niveau fondamental 1/2% [620]. Nous avons donc utilisé les valeurs connues de

TABLE XX. Intrinsic states of {Cm,,.
Mom(d, p) omygy
Bandhead Empirical data used to
energy (keV) I Kr Assigned character /28 (keV) a deduce assignment References
Lo 1/2+ 1/2 + [620] 6.5 +0,29 | (d, p) a
110 /2 T/2+ 7/2 + [613] (d, p) a
208 a/2+ a/2 + [622)A 6.8 (d, ) a
220 9/2+ 9/2 + (61518 d,p) a
469° 3/2 1/2- 1/2 - [750)A d,p) a
*Braid et al. (1871); **Cm(d, p).
"The 1/2—[750] state is sometimes labeled as 1/2 = [761].
TABLE XXIII. Intrinsic states of %iCfy,.
BSpm 2 ,7/2 + [613] BChss EC Bipg a/0_ [521)
Bandhead Empirical data used to
energy (keV) I Kx Assigned character K2/29 (keV) & deduce assignment References
| o 1/2+ 1/2 +[620] 6.4 +0,285 y-mult,, EC(6,2) a
106.3 T/2+ 7/2 +[613] 6.7 Fav, o, y-mult., T b
177.6 3/2+ 3/2 + [622] 6.8 a ,y-mult., EC{~5.7) a,b
3704 11/2— 11/2 - [725] o, y-mult., T b,c
434,2 9/2— 0/2 — [734] a ,y-mult, b,c
544.1 5/2+ 5/2 + [622] 6.6 o, y=mult, b,c
& Ahmad et al. (1970); *'Eg EC decay.
b Ahmad ef al. (1971); *®Fm o decay and v.
®Ahmad and Milsted (1975a); **Fm o decay.

FIGURE 1.13 — Tableaux résumant les états connus et les paramétres a et % des bandes
de rotation des niveaux fondamentaux 2=1/2 dans deux isotones (N=153) du 2%°No :
les 249Cm et 2°'Cf. Figure extraite de [18].

Tables of known states and corresponding parameters of ground states Q=1/2 rotational

bands for two 2> No isotones (N=153) : 24°Cm and *>* Cf. Figure extracted from [18].
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paramétre de découplage a et de % de ces isotopes pour estimer la bande de rotation
construite sur le niveau fondamental du 2°No. Ces valeurs ont été extraites d’une étude
de R. R. Chasman et son équipe [18| compilant tous les résultats connus pour ces isotopes,
on peut en retrouver un exemple en figure 1.13.

L’étude de ces bandes de rotation permet donc de comprendre les comportements
collectifs dans les noyaux. Cela permet de confronter les résultats issus des différents
modéles développés par les théoriciens, ¢’est un point de rencontre essentiel entre théorie
et expérience.

1.3.2 L’isomérisme

Tout état quantique a une durée de vie plus ou moins longue selon la situation, par
analogie avec la physique moléculaire, on parle d’état isomérique nucléaire pour désigner
tout état métastable autre que les états fondamentaux. Ces états excités peuvent dé-
croitre par de simples décroissances électromagnétiques, mais également par fission ou
par émission de particules «, sans méme passer par le niveau fondamental. Ces états
résultent d’une interdiction, ou du moins d’un frein, & leur transition vers un autre état
de moindre énergie, ce qui leur confére un temps de vie. Il n’existe pas de définition
stricte du temps de vie que doit avoir un état pour étre considéré comme isomérique,
mais en physique expérimentale, il est admis qu'un état est isomérique dés lors que les
instruments permettent de mesurer son temps de vie. Historiquement, F. Soddy fut le
premier & suggérer I'existence de tels états, ayant des temps de vie et des caractéristiques
de décroissances différents dans un méme noyau [24]. G. Gamow [25, 26] fut le premier a
les dénommer "isomeéres" par analogie avec les isoméres chimiques, en 1921. Par la suite,

..n.‘ %.—

Energy
Energy
Energy

Shape elongation Spin Spin projection

FIGURE 1.14 — Minimums secondaires dans le potentiel d’un noyau en fonction de diffé-
rentes variables pour les différents types d’isoméres. Figure extraite de [23].

Secondary minima in the potential energy of a nucleus as a function of various nuclear
variables lading to different kinds of isomers. Figure extracted from [23].
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O. Hahn observa expérimentalement un isomére dans I’'Uranium [27] et C. F. von Weizsé-
cker [28] proposa une explication théorique & ce phénoméne, établissant que les protons
et les neutrons pouvaient étre arrangés différemment selon leurs orbitales quantiques au
sein d’'un méme noyau, permettant la formation d’états métastables, maintenus en vie
dans des minima secondaires d’énergie (voir historique complet dans [29]).

On distingue trois grandes familles d’isomérie :

— Les isoméres de forme : Comme l'illustre la figure 1.14, ils apparaissent lorsqu’il
existe un second minimum de I’énergie d’excitation d’un noyau, pour une forme
donnée. Si cette forme est suffisamment différente de celle du niveau fondamental,
la transition entre ces deux états demandera de réarranger un grand nombre de
nucléons, ce qui va ralentir, voir "bloquer" cette transition, conférant un temps de
vie significatif a cet état. En effet, si la forme d’un noyau est modifiée (parameétre
de déformation /3), on voit sur la figure 1.9 que I'ordre des orbitales autour de Fermi
Iest également. Ces isoméres décroissent en grande majorité par des émissions de
rayons . Les isoméres de fission sont un cas particulier des isomeéres de forme. Ce
sont des états trés déformeés (oblate ou prolate), qui peuvent décroitre par fission,
en franchissant la barriére de potentiel "de 'autre coté" comme cela est illustré
dans le premier cas de la figure 1.14.

— Les isoméres de spin : Les isoméres de spin (ou "spin-traps") sont le résultat d’une
interdiction de transition crée par une différence de moment angulaire importante
par rapport a ’énergie entre deux états. En effet, si un état excité de faible énergie
a un moment angulaire trés différent de celui des niveaux plus bas en énergie, pour
respecter les régles de transition, seule une transition de grande multipolarité A
(E ou M) pourra satisfaire ces conditions. Comme cela est illustré par la formule
suivante, la probabilité d’une telle transition décroit avec A, ce qui crée un "spin-
trap", bloquant temporairement la décroissance [30] :

1 3
Byp(E, ) = E[m]%g’\/ﬁ*/?’ (1.26)
B (M )\) _ E[i]2r2)‘_214(2/\_2)/3 (1 27)
M2 =gy o '

— Les isoméres de haut-K : Les isoméres de haut-K sont un type particulier d’iso-
meéres n’apparaissant, par définition du nombre quantique K (projection du mo-
ment angulaire ? sur l'axe de déformation), que dans les noyaux déformés, lors-
qu’une transition implique un AK entre I'état initial (K;, I;, 7;) et I'état final (Ky,
Iy, mf) plus important que la multipolarité A de la transition concernée. Une telle
transition ne respecte pas les lois de conservation de J, on parle donc de transition
"interdites" si AK>\, la transition ne peut avoir lieu qu’a travers des impuretés
de la fonction d’onde, ce qui confére un temps de vie & un tel état.

Dans la région des éléments superlourds, les isoméres de haut-K sont particuliérement in-
téressants. Ces états sont directement reliés a des couplages entre les différentes orbitales
nucléoniques (pleines ou vacantes) autour des niveaux de Fermi (proton et/ou neutron)
dans ces noyaux. Cela en fait des sondes idéales pour identifier les orbitales mises en jeu
expérimentalement, et ainsi, confronter les différents modéles théoriques prédisant ’ordre
et les écarts de ces orbitales ainsi que la déformation de ces noyaux.
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1.3.3 Etats de quasiparticules

Pour des excitations de nucléons sur des orbitales voisines du niveau de Fermi, on
parle de quasi-particules (qp) pour désigner le fait de "mettre" une particule ou de
créer un trou sur un état donné, sachant que le déplacement d’un nucléon induit des
effets d’auto-consistance dans le Hamiltonien et notamment un changement au niveau
de I'appariement qui peut étre important. Ainsi, une excitation & deux quasiparticules
(2-qp) correspondra a l'excitation d’un nucléon vers une orbitale d’énergie supérieure.
Le nucléon laisse donc une place vacante (qp de type trou) et remplit un état d’énergie
supérieure (qp de type particule). Il existe ainsi un grand nombre de possibilités de
configurations 2-qp pour chaque noyau, en fonction des orbitales accessibles. Des états a
4-qp, 6-qp et ainsi de suite peuvent également exister, résultats d’excitations simultanées
de plusieurs nucléons.

Dans le cas de noyaux impairs (en protons et/ou en neutrons), on parle d’excitations
a 1-qp, 3-qp, etc. En effet, un état a 1-qp correspond a toutes les possibilités pour
positionner le nucléon célibataire. Une 3-qp résultera du couplage de cette excitation
du nucléon célibataire avec une excitation a 2-qp et ainsi de suite. On remarque que
le niveau fondamental d’'un noyau impair est donc une configuration 1-qp, car un tel
noyau posséde un nucléon célibataire, qui définira par ailleurs les propriétés quantiques
(notamment spin et parité) de son niveau fondamental, comme lillustre la premiére
configuration de I’exemple présenté en figure 1.15.

Pour les noyaux pairs-pairs, les énergies d’excitations de ces états dépendent prin-
cipalement de la différence d’énergie entre les deux orbitales en jeu et de I’énergie de
brisure de paire nécessaire pour séparer deux nucléons d’une orbitale donnée (dans le
cas d’'un nombre pair de nucléons uniquement). L’appariement nucléonique a donc un
impact important sur les énergies d’excitations particule-trou. En effet, il y a forcément
une brisure de paire lors d’une excitation, méme dans le cas d’'un noyau impair. Imagi-

PROTONS | NEUTRONS

9/24[624] @ — | ——— 11720725

3/2+[622]
12521 “@— @@ —— —@— | 1/2+{620]
72514 -9 90— 99 — | 7/2+(613]

Z=100 | N=152
712+(633| 48— 99— 99— 99— | 99— 92734
Ground state  1st excited 1g-p 3g-p E

FIGURE 1.15 — Représentation schématique des configurations protons (gauche) et
neutrons (droite) disponibles basées sur un schéma de particules individuelles calculé
dans [18] pour le 2®>Lr. Figure extraite de [31].

Schematic representation of the available proton (left) and neutron (right) configurations
based on the single-particle levels calculated in [18]. Figure extracted from [31].
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nons une excitation a 1-qp dans un noyau impair, comme celle présentée sur la troisiéme
configuration de la figure 1.15. En réalité, toutes les orbitales autour du niveau de Fermi
participent a 'appariement, le proton qui a été excité vers la couche 9/27 [624] n’était pas
apparié, mais les deux orbitales j et -j de cette couche participaient a I’appariement de ce
noyau. On brise donc la paire de trous en y placant le proton, mais dans le méme temps,
on permet la formation d’une paire de trous sur le niveau 1/27 [521] laissé vacant. Ces
deux effets se compensent donc en partie, mais il reste un différentiel d’énergie & combler,
correspondant a la différence entre les énergies d’appariements sur les niveaux 9/27 [624]
et 1/27 [521] (positive ou négative) et a la différence d’énergie entre ces niveaux.

Au contraire, pour une excitation a 2-qp, une énergie deux fois plus importante est
nécéssaire : pour briser la paire de particules d’ou part le nucléon ainsi que celle sur le
niveau final, ott on va placer ce nucléon (brisure d’une paire de trous). Considérant que
ces énergies de brisure de paire sont de 'ordre de ~500 keV dans la région des éléments
lourds et superlourds, les énergies d’excitation 2-qp sont donc bien plus importantes que
les excitations 1-qp. On peut calculer I’énergie d'une excitation 2-qp de l'orbitale a a
l'orbitale b selon la formule suivante [32] :

eap(a — B) = \/(eap(a) = N2 + A2 4/ (eqp(B) — N2 + A2 (1.28)

avec (egp(a)-\) Uécart énergétique entre le niveau de Fermi et lorbitale a et A la contri-
bution de l’appariement.

Il est néanmoins trés compliqué de prédire 'ordre énergétique de ces états. Les différents
modéles ne parviennent pas a reproduire les séquences énergétiques observées expérimen-
talement et sont souvent en contradiction les uns par rapport aux autres, en particulier
pour les éléments lourds et superlourds. Cela rend ’étude expérimentale de ces isomeéres
d’autant plus intéressante car elle permet de donner des points d’ancrage pour améliorer
ces différents modéles.

Pour les couplages a deux quasi-particules dans des noyaux pair-pair, les caracté-
ristiques de I'état formé peuvent étre déduites & partir des caractéristiques des deux
orbitales concernées. On a vu dans la notation de Nilsson que le nombre quantique K
est la projection du moment angulaire 2 sur I’axe de symétrie, 'orbitale correspondante
est dégénérée deux fois (+K et —K). Pour une excitation 2-qp, on a donc deux possibi-
lités + K1+ Ky (équivalent & —K;—Ks) et +K;— Ko (équivalent & —Kj+K>) conduisant
a deux possibilités de projection du moment angulaire total Q=| Q; £+ Q9 |, formant
ainsi deux états possibles. Ces deux états ne seront pas a la méme énergie du fait d’une
contribution énergétique liée au couplage résiduel des spins sjetss des deux orbitales. On
parle de séparation énergétique du doublet a 2-qp ("energy splitting of two-quasiparticle
doublets"). C. J. Gallagher a proposé une régle permettant de déterminer le couplage
favorisé pour ces états a 2-qp dans les noyaux pair-pair de masse 150 < A < 190. Selon
cette régle basée sur ses observations, la dégénérescence d’ordre 2 de ce couplage est
brisé par les interactions résiduelles dépendant du spin, ce qui favorise la configuration
pour laquelle les spins intrinséques des particules individuelles sont antiparalléles. Or,
lorsqu’on parle de §2;, on peut avoir une orbitale de spin up Q:A—F% et de spin down
Q:A—%. Ainsi, si les deux orbitales considérées sont de spin up (1 1) ou de spin down
(4 1), la configuration "Gallagher favorisée" ("Gallagher favored"), qui se retrouve plus
bas en énergie, sera celle oil les deux projections §21 et {21 se couplent donc de telle sorte
que :
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Q=0 — Q) (1.29)

de maniére & rendre compte du fait que cette configuration présente un gain énergétique
induit par les spins antiparalléles. Au contraire, si les deux orbitales considérées sont
de de spin opposés (T | ou | 1), la configuration "Gallagher favorisée" sera celle ou
les moments angulaires des deux nucléons sont paralléles, de maniére & avoir les spins
antiparalléles :

Q=04+ (1.30)

La figure 1.16 montre les configurations (favorisées et défavorisées) 2-qp possibles
pour le 2°No. L’orientation des spins relative a celle des moments angulaires des états
est indiquée par une fleche afin de faciliter 'application de la régle de Gallagher. On
retrouve par exemple une configuration 2-qp protons favorisée Q=3" pour le couplage de
la [514)] 7/27 avec la [521)] 1/27. Les spins des deux couches étant |, c’est la configura-
tion correspondant a la différence Q:%—%:S qui est favorisée par le couplage spin-spin.
La parité d’une configuration 2-qp est quant a elle le simple produit des parités des orbi-
tales concernées, donc dans ce cas une parité m—=-+. Sur la figure 1.16, les configurations
favorisées sont indiquées en vert et les défavorisées, qui sont donc ~ 300 keV plus haut,
sont indiquées en bleu.

Dans la pratique, de notre point de vue de physiciens expérimentaux, nous utilisons
ces régles pour déterminer toutes les possibilités d’excitation pour le noyau étudié, puis

------------------------------- *--o--o-— [5121]52-
A A
[6131]7/2 : o .
A A
[r251M11/2- PP v'""T""""""
[622]]3/2 * A A 20— oo [624119/2 *
Fermi -k 7 5+ A
— (#)= (2*)-
(6201172 . 5 3+ [5211]1/2-
" &) ") :::f:*::::'é-'".:.:::'31':?::::: Fermi
3+ (4-)8; @) g+ [514117/2-
“") (1) (1)
[734]9/2 - mmmmmehm oo — —  [6331]7/2*
6. 1+ L 1. 47 1+ 6
Neutrons ) (109 ) SR ) ) Protons

FIGURE 1.16 — Illustration des configurations & deux quasi-particules protons et neutrons
possibles pour le 2*No, adaptées depuis [32]. Les valeurs de K des configurations 2-qp
favorisées sont indiquées en vert et les défavorisées en bleu [33, 34] . L’orientation des
spins y est inscrite pour faciliter I’application de la régle de sélection de Gallagher.
Illustration on the possible two quasi-particles states on experimental neutron and pro-
ton single-particle schemes adapted from [32]. Two quasi-particle excited states K value
and parity are indicated in green (blue within brackets) for the favored (resp. unfavored)
Gallagher [33, 34] combination. Spin orientation is indicated by an arrow in the Nilsson
labelling of single nucleon orbital in order to facilitate application of Gallagher rules.
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nous les confrontons aux résultats expérimentaux, ce qui permet, & posteriori, de tester
les modéles théoriques. Ces régles de sélection sont trés efficaces mais elles se limitent
aux noyaux pair-pair et impair-impair. Pour les noyaux impair-pair (ou pair-impair),
la situation est plus complexe et il n’existe pas de régle si simple pour déterminer la
configuration qui sera énergiquement favorisée, ce qui a été un obstacle important dans
notre interprétation des états isomériques découverts dans le 2°°No.

1.3.4 Reégle de sélection pour les configurations 3-qp dans les noyaux
impairs

Comme cela a été mentionné précédemment, si 'on exclue les cas K:%, on peut

calculer les énergies d'une bande de rotation selon ’équation (1.21). Or, dans les années
60, N. D. Newby observa des différences entre les valeurs renvoyées par cette formule
et des observation expérimentales de bandes de rotation K=0 dans des noyaux impairs
[35, 36]. Dans certains noyaux, comme le 1%¢Ho, cette déviation est méme suffisamment
importante pour modifier ’ordre des niveaux au sein d’une bande de rotation. On retrouve
cet exemple sur la figure 1.17, ot 'on voit que le niveau =1 se situe au-dessus du niveau
1=2. A partir des mesures de la différence d’énergie entre le niveau I=2 et le niveau /=0,
une valeur de h/27 = 9 keV a été calculée. Selon cette valeur, le niveau [=1 devrait
étre a 18 keV, mais expérimentalement, ce niveau a été observé a 82 keV'! Il a donc été
décalé de 64 keV. 11 en est de méme pour tous les niveaux impairs de ces bandes de rotation
K—0. Dans le ?*2Am, des décalages dans le sens opposé ont été observés. Ce décalage est
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FIGURE 1.17 — Schéma de décroissance du '6Dy. On voit que le niveau /=1 est plus
haut en énergie que le niveau /=2 dans la bande de rotation du niveau fondamental du
166Ho. Figure extraite de [35].

Decay scheme of Y6 Dy. One can see the I=1 at a higher energy than the I=2 level in the
rotational band of the %6 Ho ground state. Figure extracted from [35].
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nommé le "Newby Shift" (NS) et a été interprété comme un décalage da a l'interaction
résiduelle neutron-proton. Ce phénomeéne a été modélisé [35] et des calculs ont été réalisés
pour déterminer les énergies de shift Ey pour de nombreux noyaux [37, 38, 39).

Comme cela a été mentionné précédemment, les noyaux impairs-pair (ou pair-impair)
peuvent former des états excités & 1-qp, 3-qp ou encore 5-qp. Contrairement a la régle de
sélection de Gallagher pour déterminer le couplage favorisé de deux orbitales formant un
état 2-qp, il n’existe pas de régle si simple pour déterminer le couplage favorisé d’une confi-
guration & 3-qp. Deux types de couplages sont possibles : les couplages ayant 3 particules
de méme genre (ppp ou nnn) et les couplages impliquant une combinaison des deux types
de particules (npp ou nnp). Dans un noyau déformé, le couplage des trois quasi-particules
ayant des valeurs Ky, Ky et K3 méne donc a quatre possibilités K=| K; + Ko + K3 |.
Ces 4 états se retrouvent a des énergies différentes en raison de 'interaction résiduelle
entre les protons et/ou neutrons. En tant que physiciens expérimentaux, il est essentiel
de pouvoir déterminer lequel de ces 4 états sera le plus bas en énergie pour pouvoir
donner une interprétation cohérente des états isomériques observés. K. Jain a publié en
1992 une étude & ce sujet [40], basée sur des observation expérimentales dans les '63Er,
15Lu et "L, trois noyaux impairs. Il choisit de considérer les contributions des inter-
actions résiduelles comme la somme de contributions neutron-neutron, proton-proton et
proton-neutron d’états 2-qp dans le voisinage. En conséquence, il proposa de calculer les
énergies d’excitation des membres d’une bande 3-qp comme la somme d’une énergie de
brisure de paire, des énergies d’excitations des 3 nucléons considérés, d’un terme d’énergie
rotationnelle et du terme d’interaction résiduelle entre les nucléons non appariés.

Il a ainsi proposé de traiter le couplage & 3 quasi-particules comme une somme de
couplages a 2-qp selon la formule suivante [40] :

E(I) = Epairing + Erot + Eqp + Eint

=20+ EQ) + EQ + EQ) + (——[I(I +1) - K]

2~73qp
1 1 1
- [01[5 — 05(1,2),0) Esprit(1,2) + 02[5 — 05(2,3),0) Esplit(2,3) + 03[5 — 05(1,3),0) Esplit(1,3)]
— [0100k1,2)0(=1) Ex2)12)] + 02[0k 23)0(—1) B3 (2,3
+ 03[0k 1,3),0(—1) Enaup 3]

(1.31)
avec A I'énergie d’appariement, Eg, les énergies des états en jeu, X le spin intrinséque,
op,=—1 pour les "like-particles" et o,—+1 pour les "unlike-particles" et Egp;; la différence
d’énergie entre les deux couplages possible d'une 2-qp. Pour une configuration 3-qp (ppn)
par exemple, on parle de "like-particle" pour désigner les deux protons (qui représentent
le couplage 2-qp qui va étre couplé a une 1-qp) et de "unlike-particle" pour désigner le
neutron célibataire. Pour une configuration 3-qp (nnp) c’est le contraire.

A partir de cette formule, on peut donc calculer les niveaux d’énergie attendus des 4
couplages possibles K=| K; + Ky + K3 |, & condition bien sir, d’avoir accés aux valeurs
précises du "Newby Shift" Ex, mais aussi des énergies précises des couches impliquées
dans ce couplage, ce qui est trés rarement le cas. Cette formule est bien loin de la simplicité
de la régle de sélection de Gallagher pour les couplages & 2-qp mais on peut néanmoins
remarquer certains couplages particuliers. Si l’on prend en compte le fait que Egp;; est de
l'ordre de la centaine de keV pour un couplage 2-qp de deux particules célibataires (donc
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pour un noyau impair-impair) et de 'ordre de 400-500 keV pour un couplage 2-qp dans
un noyau pair-pair, on peut faire émerger une tendance, pour certaines configurations
particuliéres.

Le calcul ne sera pas détaillé ici mais K. Jain a mis en évidence que :

— Le niveau le plus excité sera toujours la 3-qp ot les spins de "like-particles" sont
paralléles et les spins des "unlike-particles" sont antiparalléles.

— L’état dont les spins des 3 quasi-particules sont paralléles ne sera jamais le plus
bas en énergie.

— Si les trois quasi-particules sont de méme nature (nnn) ou (ppp), 'état le plus
haut sera toujours celui pour lequel les spins sont paralléles.

Ces affirmations ont été validées sur de nombreux résultats expérimentaux fiables, comme
on peut le voir sur la figure 1.18. Cette formule permet donc de déterminer 'ordre des
quatre possibilités K=| K; + Ko £ K3 |, cependant, elle nécessite des parameétres es-
sentiels qu’il est compliqué de déterminer. Certes, les Ex sont en partie tabulés, mais
les Egpi¢ sont directement reliés a des calculs modéles-dépendants, qui sont souvent en
désaccord les uns avec les autres, c¢’est pourquoi il reste trés compliqué de déterminer les
configurations 3-qp énergiquement favorisées, et qu’il ne faut souvent considérer tous les
couplages différents dans la phase d’interprétation des données, comme cela sera présenté
par la suite.
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FI1GURE 1.18 — Comparaison entre les résultats des calculs des énergies d’excitation des
configuration 3-qp dans les '3Er et '"™Lu et les observations expérimentales corres-
pondantes. Les fléches fines (larges) représentent les spin des "like-particles" ("unlike-
particles"). Figure extraite de [40].

Comparison between calculated energy levels of 3-qp configurations in '3 Er and '™ Lu
and experimental results. Thin arrows show the spin of like particles and the thick arrows
the unlike particle. Figure extracted from [40].
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1.3.5 Facteur d’interdiction et systématique de Lobner

Comme cela a été présenté précédemment, une transition d’un état (K, I;, ;) vers
un état (Ky, Iy, mf) impliquant une variation AK supérieure a la multipolarité de la
transition L est dite "interdite", ce qui est & l'origine de 'isomérie de haut-K. En effet,
la multipolarité L d’une transition donnée doit respecter certaines régles :

\I; —I¢| > L>1;+ I
T =Ty (1.32)
|K; — Kf| =AK < L

La derniére de ces 3 régles est moins stricte que les deux précédentes, en effet, des
transitions AK>L sont possibles, moyennant des durées de vie significatives formant des
isoméres-K, on les appelle des transitions K-interdites (K-forbidden transitions) et on
définit le degré d’interdiction v tel que :

v=AK—1L (1.33)

Ce degré d’interdiction tient donc compte de la valeur K de I’état isomérique et celle
des états de plus basse énergie pouvant entrer dans son chemin de décroissance. Ainsi,
I'isomérie K dépendra aussi de son environnement quantique, il ne suffit pas d’étre de
grand K. Le degré d’interdiction d’une telle transition influe directement sur le temps
de vie de l'isomére-K ainsi formé, plus il sera grand, plus son temps de vie sera élevé.
Nous verrons plus loin qu’empiriquement, chaque degré d’interdiction supplémentaire
apporte un facteur 100 au temps de vie [42], qui peut atteindre plusieurs années dans
certains cas [41]. De ce fait, le degré d’interdiction d’une transition définit si un état est
isomérique ou non. Il faut cependant noter qu’'un état sera un isomeére de haut-K si, et
seulement si, toutes ses voies de décroissances sont suffisamment interdites. Si une de ses
voies de décroissance ne présente pas suffisamment d’interdiction par rapport aux autres,
elle sera trés largement favorisée. Afin d’avoir une variable permettant de quantifier le
rapport entre les temps de demi-vie des isomeére-K mesurés et les estimations de demi-vie
théoriques de Weisskopf, on utilise une variable Fyy définie telle que :

T’Y
Fy = TI—W/,? (1.34)
1/2

K. E. G. Lobner a réalisé une étude systématique des temps de vie de ces isoméres
de haut-K [41], compilant les Fy des transitions E1, E2, E3, M1, M2 et M3 connues
a cette époque pour toute valeur de AK. On retrouve les résultat de cette étude sur la
figure 1.19 ot 'on voit que les Fyy des isomeéres-K suivent une tendance logarithmique.
L. I. Rusinov a proposé une loi empirique pour ces transitions [42] :

log(Fy) = 2(|AK| — L) = 2v (1.35)

Comme le montre la figure 1.19, on retrouve bien le facteur 100 (=102) sur le Fy pour
chaque unité de AK pour un type de transition donnée (E1, M1, E2...). Dans la pratique,
ce facteur 100 n’est pas une régle inconditionnelle, il est méme souvent incorrect [41] mais
cette systématique permet néanmoins d’exclure certaines possibilités dans I'interprétation
de la décroissance d'un état isomérique. Nous verrons par la suite que cette systématique
a été un outil essentiel & l'interprétation des isoméres de haut-K découverts dans les
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255No et 256No. On peut également utiliser la variable f,, communément nommée facteur
d’interdiction réduit et définie telle que :

1/v
. Fl/l/ . TY/Z 1.36
fV - 1%.% - TW ( . )
1/2

FIGURE 1.19 — Graphiques de la tendance du facteur d’empéchement Fyy en fonction de
différentes transitions électromagnétiques extraite des études de K. E. G. Lobner (lignes
pleines) et de L. I. Rusinov (pointillés) [41].

Trend of the hindrance factor Fyy for several multipolarities based on studies of by
K.E.G. Lobner (solid lines) and L. I. Rusinov (dot-and-dash lines [41].
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Cette variable est souvent utilisée, en particulier dans la région des noyaux lourds et
superlourds, afin de comparer des transitions isomériques. On observe tout de méme de
grandes variations de f, d’'un noyau a 'autre, méme si on peut considérer que dans la
région des Nobelia, les valeurs de f, des isoméres observés jusqu’a présents varient entre
100 et 800 [31].

1.3.6 Approche plus récente (Kondev)

Récemment (Janvier 2015), F. G. Kondev, G. D. Dracoulis et T. Kibédi ont repris
I’étude systématique des isoméres de haut-K, ajoutant a la statistique de K. E. G. Lobner
et L. I. Rusinov tous les états isomériques découverts depuis. Cette statistique importante
leur a permis d’observer une tendance légérement différente de leurs prédécesseurs, qui
est illustrée par la figure 1.20. On y voit que pour des AK faibles, la systématique
de Rusinov [42] reste correcte mais que plus les valeurs de AK augmentent, plus on
s’en éloigne. P. Kondev a alors proposé de factoriser l'interdiction en un produit de
I'interdiction intrinséque (Fp) par un facteur relié a l'interdiction supplémentaire apportée
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F1GURE 1.20 — Distribution des transitions E1, M1 et E2 en fonction du AK. Les lignes
pleines montrent & un ajustement sur ces données expérimentales et les lignes pointillées
montrent la tendance fy=100 proposée par Rusinov [42|. Figue extraite de [44].
Distribution of E1, M1 and E2 decays as a function of AK. The solid lines are fits on
these experimental data and the dashed line corresponds to the fo=100 value from Rusinov
[42]. Figure extracted from [44].
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par le AK (fo"), ce qui donne :

F=Fy.f! (1.37)

et dans sa forme logarithmique :

log(F) = log(Fy) + v.log(fo) (1.38)

Ces résultats concordent avec la déduction que Lobner avait fait des années auparavant,
selon laquelle il y avait un décalage dépendant de la multipolarité dans les facteurs
d’interdiction, au contraire de la régle linéaire f, =100 proposée par Rusinov [42]. Dans
la pratique, nous avons exploité cette systématique a l’envers, pour estimer les temps de
vie que devraient avoir une transition donnée, pour une énergie donnée. Nous avons ainsi
pu comparer ces estimations de temps de vie aux valeurs mesurées expérimentalement, en
gardant & l'esprit que les barres d’erreur de ces systématiques couvrent plusieurs ordres
de grandeur, cela sera détaillé dans les chapitres dédiés aux études de spectroscopie des
255No et 2°No (voir chapitres 4 et 5).

1.4 Les réactions de fusion-évaporation

La réaction de fusion-évaporation est, comme son nom l'indique, une réaction met-
tant en oeuvre la fusion de deux noyaux suivie d’'une phase d’évaporation de nucléons
qui stabilise le noyau ainsi synthétisé. Cette technique a été proposée par N. Bohr en
1936 [45], elle consiste & fusionner deux noyaux pour en créer un plus lourd, a l'aide
d’un faisceau de noyaux A projetés sur une cible B. On peut ainsi choisir le couple fais-
ceau/cible en fonction du noyau que 'on souhaite synthétiser, sous certaines conditions.
En effet, le couple et 'énergie de faisceau choisie détermineront la section efficace de
cette réaction. On peut séparer les réactions de fusion-évaporation en trois catégories de
couples faisceau/cible : une cible lourde et un faisceau léger, une cible légére et un fais-
ceau lourd ou encore un couple faisceau/cible symétrique. Ces trois catégories présentent
des caractéristiques complétement différentes, qui seront explicitées par la suite.

1.4.1 Le mécanisme de réaction

La réaction de fusion-évaporation peut étre décomposée en plusieurs étapes, résumées
sur la figure 1.21. Elle commence par une phase de "capture" ou le projectile A entre
en contact avec la cible B pour former un noyau composé (compound nucleus - CN).
Bien évidemment, ce noyau composé n’est pas formé a chaque fois, c’est un systéme
probabiliste qui peut amener soit & ce noyau composé, soit & un phénoméne de quasi-
fission, soit & une réaction de transfert de quelques nucléons, soit & une réaction dite
quasi-élastique, ol les deux noyaux échangent de l’énergie, mais aucuns nucléons. Le
phénoméne de quasi-fission est le mécanisme dominant dans les interactions entre noyaux
lourds, le projectile et la cible vont échanger des nucléons dans un temps trés court (de
'ordre de 10~2!s), il n’y a donc pas de fission d'un noyau a proprement parler mais cette
réaction crée deux noyaux qui peuvent aisément étre confondus avec de réels fragments de
fission. Revenons-en a notre noyau composé, ce dernier a été créé dans un état fortement
excité, cette énergie est répartie entre énergie cinétique et énergie d’excitation interne.
Cette énergie d’excitation interne importante peut mener le noyau composé a se séparer
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en deux fragments, on parle alors de fusion-fission. Le noyau composé a été créé, il y a
donc eu fusion, mais dans un laps de temps trés court (10~15s), ce dernier s’est désexcité
en fissionnant [48]. Cette réaction parasite n’est pas intéressante pas car elle meéne trés
souvent a un fragment de fission trés stable (autour du 2° Pb doublement magique) et a4 un
second fragment plus léger. Néanmoins, ce noyau composé peut se désexciter autrement,
avec une certaine probabilité, il peut évaporer des particules légéres, principalement des
neutrons mais aussi des protons et des « pour former un noyau lourd stable, que I'on
nomme le résidu d’évaporation (evaporation residue - ER). Ce noyau est alors encore
excité et va décroitre & travers des transitions électromagnétiques.

On peut donc décrire ce mécanisme de fusion-évaporation comme une suite de réac-
tions, ayant chacune une probabilité de succés donnée :

A+ B — CN* = ER*+an — ER+ (1.39)

On peut définir la section efficace d’une réaction de fusion-évaporation en fonction des 3
étapes la composant, elle correspond trés simplement au produit de la section efficace de
capture par la probabilité de fusion par la probabilité de survie du noyau composé ainsi
formé, cela est illustré par la figure 1.21 :

O fusion—evaporation — Ucapture~Pfusion-Psu7‘vie (140)

Comme on peut le voir sur la figure 1.22, les noyaux ainsi synthétisés peuvent étre
étudiés directement au plan cible (voir spectroscopie prompte chapitre 2) ou étre trans-
portés jusqu’au plan focal d’'un systéme de détecteurs silicium et germanium qui permet

OER = 0Capture(EsI-) . FJFusion (E,L) . WSurvival(E*rL)

o ¢ cepro(E:L)=7 TELHTL(E)

Capture J {
P J Quasi-Fission

Fusion

Compound '
Nucleus (CN)

PFusion(EyL)

J Fission
o

L@

Evaporation ‘JJ Evaporation
Residue (ER)

WSurvivaI(E*sL)

FIGURE 1.21 — Représentation des différentes étapes d’une réaction de fusion-évaporation
et des différentes contributions a la section efficace totale, définie comme le produit de
la section efficace de capture par la probabilité de fusion par la probabilité de survie du
noyau composé. Communications internes (B. Gall).

Schematic view of the different steps of a fusion-evaporation reaction and the cross sec-
tion contributions. The total cross section is defined as the product of the capture cross
section per the fusion probability per the compound nucleus survival probability. Private
communication (B. Gall).
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de les identifier, et d’étudier leur structure (voir spectroscopie retardée chapitre 2). Cette
voie de réaction a été largement exploitée depuis 'aprés-guerre dans le but de synthétiser
des éléments de plus en plus lourds. En effet, il est possible de synthétiser des éléments
jusqu’au Californium (Z=98) par irradiation neutronique mais pour aller au-dela, la
fusion-évaporation est la seule alternative viable. Différentes équipes de physiciens ont
ainsi synthétisé des éléments jusqu’au célébre Oganesson (Z=118), découvert en 2006 par
Y. Oganessian et son équipe a Dubna [47]. La réaction utilisée 24°Cf(*8Ca,3n)?%*Og est a
I’extréme limite de ce que les instruments utilisés permettaient, avec seulement 4 atomes
d’Og observés jusqu’a présent (I'historique de la découverte de ces éléments sera détaillé
en introduction du chapitre 5).

1.4.2 Energies et sections efficaces

Pour une réaction de fusion-évaporation donnée, et donc un couple faisceau/cible
donné, le seul paramétre qu’il est possible de modifier est ’énergie cinétique du faisceau.
Il faut apporter suffisamment d’énergie cinétique au systéme avec le projectile pour passer
la barriére de Coulomb afin de former le noyau composé. Le noyau composé est créé avec
une énergie d’excitation correspondant & la somme de I’énergie cinétique du systéme
cible-projectile dans son centre de masse, noté Ty, et de la chaleur de réaction de la

Fusion-Fission X 4 - Prompt decay to Ground State
0 Neutron "y /}v - gamma spectroscopy
~
- electron spectrosco
v evaporation " -~ p py

Quasi-Fission A An e

=N 2
/ 2

Y
—

I1: Selection / Identification with
Recoil separator

20ty
o Compound
Projectile Nucleus o]
°~Q
16ty
Target Ill: Delayed decay to GS
2 - gamma spectroscopy
- - electron spectroscopy
SO R
10* K=5 isomer ?\ SZQ/E \fi/'\’.de’,
gt A ki \N\J\;'
N o
[ ¥ ~
%i ot “y & ¥

VHE Ground State v
X IV: Daughter delayed spectroscopy

FIGURE 1.22 — Etapes d’une réaction de fusion-évaporation. On y retrouve les différentes
réactions concurrentes ainsi que les décroissances du résidu d’évaporation synthétisé.
Figure extraite de [130]

Stages of a fusion-evaporation reaction. One can see the different competing reactions
as well as the decay sequence of the synthesized evaporation residue. Figure extracted
from [130]

44



Les réactions de fusion-évaporation

formation du noyau composé, notée Qn¢ :

Exe =Tom + Qne (1.41)

La chaleur de réaction est la quantité d’énergie dégagée au cours de la réaction, elle n’est
donc composée que d’énergie de masse, et correspond a la différence d’énergie de liaison
entre le systéme final et le systéme initial :

QNC - (Minitial - Mfinal)-c2 - Ainitial - Afz'nal - Binitial - Bfimzl (142)

ou M représente la masse, A le défaut de masse et B ’énergie de liaison
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Ficure 1.23 - Fonctions d’excitation des voies n a 4n de la réaction

208ph(48Ca, xn)*5~*No obtenues dans les études [49] ainsi que dans des travaux pré-
cédents [50, 161, 52]. On y retrouve les résultats de calculs HIVAP [53| comme point de
comparaison (lignes). Figure extraite de [49].

Ezcitation functions for the 28 Pb(*8Ca, n)** =" No reactions as obtained in [49] and
earlier works [50, 161, 52] (symbols), in comparison with the results of calculations with
the HIVAP code [53] (lines). Figure extracted from [49]
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Pour une réaction exothermique (Q>0), I’énergie cinétique du produit est plus grande
que celle des réactifs, ce qui implique une conversion de masse en énergie cinétique au
cours de la réaction, dans le cas endothermique, c’est le contraire. Qy¢ est fortement
négatif pour les réactions de fusion-évaporation visant a synthétiser des éléments lourds
et superlourds. Si la cible et/ou le projectile sont des noyaux magiques, la chaleur de
réaction sera encore plus négative : c’est ce qu’on appelle la fusion froide (voir section
suivante). Plus la chaleur de réaction sera négative, moins I’énergie d’excitation du noyau
composé sera grande, il évaporera donc moins de neutrons et se stabilisera plus facilement.
Ainsi, sa probabilité de survie augmente, ce qui se traduit directement par des sections
efficaces plus grandes. Il faut également noter que le nombre de neutrons évaporés dépend
aussi du choix de I’énergie projectile, cet effet est visible sur la figure 1.23.

Prenons I'exemple de la réaction 2OSPb(‘lgCa, 2n)?%6=*No, dont la spectroscopie du
255No (soit la voie d’évaporation x=1) est I'un des objets de cette thése. Le projectile
et la cible sont tous les deux doublement magiques, c’est donc la réaction présentant
les plus grandes sections efficaces, et donc la chaleur de réaction la plus froide, dans
cette région de masse. On retrouve sur la figure 1.23 les sections efficaces des différentes
voies d’évaporation de cette réaction. Le maximum de la section efficace pour la voie
d’évaporation d’un seul neutron est de 209 MeV et, comme la cible est fixe, on peut
calculer I’énergie cinétique du systéme cible-projectile dans son centre de masse Ty :

Mioar 48
— 209 — 209.— =209 — 39,34 = 169,76 MeV (1.43
My 255 : ’ eV (1.43)

TCM = Ebeam - Ebea,m'

L’excitation du noyau composé E* ¢ est donnée par :

Eye =Ton + Qne = 169,76 + (—44,22 — 21,75 — 87,82) = 15,87 MeV  (1.44)

L’énergie d’excitation du noyau composé sera donc de 15,87 MeV pour cette réaction,
les défauts de masse sont extraits de [138]. Il reste suffisamment d’énergie pour évaporer
un neutron et ainsi former le 2°*No. En effet, 'évaporation d’un neutron compte pour
~ 7 MeV, il restera donc ~ 8 MeV d’excitation aprés cette évaporation. Si I'on cherche
a synthétiser du 2°*No, on va donc chercher a apporter plus d’énergie d’excitation au
noyau composé, comme cela est retranscrit sur la figure 1.23, le maximum de la section
efficace de la voie 2n est de 218 MeV, ce qui donnera une énergie d’excitation du noyau
composé de 24,87 MeV.

1.4.3 Fusion froide et fusion chaude

La réaction 2%Pb(*¥Ca, 2n)2°5~*No est une réaction de fusion-évaporation dite "froide",
on va créer un noyau composé avec une faible énergie d’excitation grace & une valeur gran-
dement négative de ) permettant d’évaporer un ou deux neutrons. Dans les réactions
de fusion dites "chaudes", le noyau composé a une énergie d’excitation plus importante,
entrainant une évaporation d’un nombre plus important de neutrons (dans la pratique 3
4 5). La deuxiéme étude de spectroscopie qui sera présentée par la suite (voir 2°°No cha-
pitre 4) est le fruit d’une réaction de fusion chaude, impliquant un faisceau léger de 2Ne
et une cible lourde d’?38U. Cette différence d’énergie d’excitation est corrélée a la magi-
cité du couple faisceau/cible utilisé, cela se comprend facilement a l’aide des équations
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FIGURE 1.24 — Zoom sur les noyaux superlourds de la carte des nucléides. On y retrouve
les temps de demi-vie ainsi que les modes de décroissance de ces noyaux. On voit se
dessiner les regions de synthése par fusion froide et par fusion chaude. Figure extraite
de [55].

Zoom on the superheavy nuclei in the nuclides chart. One can see the half-life as well as
the decay modes of these nuclei. The regions of synthesis by cold fusion and by hot fusion
are highlighted. Figure extracted from [55].

présentées dans la partie précédente. En effet, prenons 'exemple du calcium, son défaut
de masse est minimal pour son isotope le plus stable, c’est & dire le *Ca doublement ma-
gique, il en est de méme pour le 2°8Ph. C’est I'énergie de liaison du couple faisceau/cible
utilisé qui va directement influer sur ’énergie d’excitation du noyau composé, plus cette
énergie de liaison est grande moins I'énergie d’excitation sera grande, et inversement.
Ce phénomeéne est illustré par la figure 1.25, & nombre de neutrons évaporés égal, on
voit clairement que les sections efficaces sont plus grandes pour la réaction impliquant
un faisceau de °°Ti que pour celle impliquant du *8Ti. En effet, le °°Ti présente 22
protons et 28 neutrons, il est donc magique en neutrons, contrairement au *Ti. Dans
notre quéte de nouveaux éléments superlourds, la fusion froide a été largement favorisée
pour synthétiser les éléments jusqu’au Nihonium (Z=113) a l'aide de cibles doublement
magiques de 2°®Pb (ou de son voisin le 2°?Bi), comme l'indique la figure 1.24. Or, les
limites de cette méthode ont été atteintes avec une section efficace de I'ordre de 10~* pb
pour I'élément 113, comme cela est visible sur la figure 1.24. G. Flerov, Y. Oganessian et
leur équipe ont proposé d’exploiter la double magicité du **Ca couplé a des cibles de plus
en plus lourdes, ces réactions sont plus asymétriques, donc plus chaudes, mais, comme
I'illustre la figure 1.26, une augmentation des sections efficaces a été observée pour les
noyaux autour de Z=115 avec cette méthode. Ce phénomeéne est expliqué par des effets
de couches dans les noyaux déformés ainsi formés, qui les stabilisent de par leur plus
grand nombre de neutrons que ceux que ’'on peut produire en fusion froide. L’équipe de
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FIGURE 1.25 — Sections efficaces des voies In et 2n des réactions (A) 208Pb(°0Ti,
xn)2%8=2Rf et (B) 298Pb(*8Ti, xn)?°0~2Rf (d’aprés [56] et [20]).

Cross sections of 1n and 2n evaporation channels of reactions (A) 2% Pb(° Ti, zn)*>%~* Rf
and (B) 28 Pb(*8 Ti, an >~ Rf (based on [56] and [20]).

Y. Oganessian a ainsi réussi a synthétiser les éléments 114 & 118 & 'aide d’un faisceau
de *8Ca, et tente actuellement d’aller plus loin, & I’aide de faisceaux proches de cette
double magicité comme le °°Ti ou le 54Cr. En paralléle, comme cela sera présenté dans le
chapitre 5, nous tentons également de synthétiser I’élément 119 & RIKEN, a I’aide d’un
faisceau de °'V. On voit donc que ces deux types de réactions ont chacun leurs intéréts.
La fusion chaude permet notamment de synthétiser des noyaux plus riches en neutrons
comme le ?*°No qui sera présenté par la suite. En termes de spectroscopie, ces noyaux
se montrent trés intéressants afin de sonder certaines orbitales nucléoniques mais nous
verrons également que ces réactions peuvent étre plus compliquées & mettre en place d’un
point de vue technique. On retiendra donc que deux méthodes sont trés complémentaires,
elles permettent de viser des isotopes différents d’'un méme noyau et si la fusion chaude
est plus favorable que la fusion froide pour la synthése de nouveaux éléments, elle reste
trop rarement exploitée pour les études de spectroscopie de noyaux lourds et superlourds.

Comme cela a été présenté précédemment, les différents modéles théoriques utilisés
de nos jours reproduisent relativement bien les fermetures de couches protons jusqu’a
7=82 et neutrons jusqu'a N=126, correspondant a l'isotope doublement magique le plus
stable : le 2%8Pb. Dés 1955, J. A. Wheeler a envisagé la possibilité de synthétiser des
noyaux stables au-dela du 2°8Pb, introduisant pour la premiére fois la notion d’ilot de
stabilité superlourd. Les prévisions pour les prochaines fermetures de couches sphériques
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FIGURE 1.26 — Mesures de sections efficaces pour (a) les réactions de fusion froide et (b)
les réactions de fusion chaudes utilisées pour la synthése d’éléments superlourds. Figure
extraite de [55].

Cross section measurements for (a) cold fusion reactions and (b) hot fusion reactions
used for the superheavy elements synthesis. Figure extracted from [55].

proton et neutron sont grandement dépendantes des modéles théoriques. On retrouve sur
le tableau 1.1 un résumé de ces prédictions en fonction de 5 modéles.

On constate que ces modéles ne sont pas en accords, méme si les valeurs proposées
restent proches. De plus, ces modéles prévoient une zone de stabilité sphérique centrée
sur ces valeurs plutot que des lignes isotoniques et isotopiques bien précises. On ne peut
plus vraiment parler de fermeture de couches au sens strict du terme comme c’est le cas
du 2%8Pb, mais plutét d’une région de la carte des nucléides, ou d’'un "ilot" de regain de
stabilité.

Ces modéles se heurtant a leurs limites dans la région des noyaux superlourds, il faut
vérifier expérimentalement ces résultats, a travers la synthése d’éléments de plus en plus
lourds, dans le but d’atteindre directement cet ilot mais également a travers des études de
spectroscopie de noyaux déformeés plus légers. En effet, comme le rappelle la figure 1.9, la
déformation nucléaire entraine une levée de dégénérescence qui peut amener au voisinage
du niveau de Fermi de ces noyaux déformés des orbitales correspondant & la supposée
fermeture de couche sphérique pour des noyaux plus lourds, & la fois cdté protons et coté
neutrons. Si la synthése d’éléments de plus en plus lourds semble étre un moyen direct
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Model Z N | Reference
Nilsson 114 | 184 [57]
Wood-Saxon 114 | 184 [58]
Wood-Saxon Universal | 126 | 184 [59]
Hartree-Fock-Bogoliubov | 126 | 184 [60]
Relativistic Mean Field | 120 | 172 [60]

TABLE 1.1 — Prédictions théoriques de la position de I'ilot de stabilité superlourd selon
différents modéles.
Theoretical predictions for the superheavy stability island according to different models

d’atteindre, ou du moins de localiser cet ilot, les études de spectroscopie autour des gaps
déformés Z=100, Z=108 et N=152 sont aussi trés importantes.

Les mesures des temps de vie des éléments Z=110 & Z=118 ménent a penser que le gap
sphérique proton se situerai bien autour de Z=114. On observe un regain de temps de vie
pour le Flerovium (Z=114), mais rien de trés significatif étant donné que les prédictions
pour l'ilot de stabilité coté neutrons sont encore lointaines. On a également observé
un regain de section efficace autour de Z=114 pour les réactions de fusion-évaporation
utilisant un faisceau de *¥Ca doublement magique [55]. Le probléme majeur rencontré
aujourd’hui est donc I'impossibilité de synthétiser des isotopes plus riches en neutrons.
En effet, les sections efficaces sont déja si faibles (de 1'ordre du pb) lorsque I'on tire parti
de la double magicité du “8Ca qu'il est difficile d’envisager des réactions impliquant un
projectile ou une cible suffisamment riche en neutrons pour atteindre directement cette
région de masse (autour de Z=114 et N=184). Les cibles a notre disposition étant trés
limitées, la seule solution viable serait d’utiliser des faisceaux radioactifs trés riches en
neutrons, mais les intensités délivrées sont pour le moment beaucoup trop faibles pour
étre exploitables. Il faudrait en effet tenter de synthétiser un 2%8Fl, or, l'isotope le plus
lourd du Flerovium qui n’ait jamais été créé jusqu’a présent est seulement le 28F1. Pour
le moment, ces études sont limitées & des extrapolations & partir des temps de vie et
des sections efficaces mesurées au cours des expériences de synthése mais également a
travers ’étude fine de noyaux déformés, qui comme cela a été mentionné précédemment,
mettent en jeu des orbitales communes avec les potentiels fermetures de gaps de cet ilot
de stabilité sphérique.

50









Chapitre 2

Instruments et méthodes

PR

expérimentales
Sommaire

2.1 English Summary : Instruments and experimental methods . 54

2.2 Techniques de spectroscopie . . . ... ... ... ........ 57

2.2.1 Spectroscopie alpha, béta, gamma . . . . ... ... ... ... 57

2.2.2  Spectroscopie prompte/retardée . . . . . . ... 59

2.3 Lesséparateurs . . . . . .« v v v vt ittt e e e e e e e e 61

2.3.1 Le séparateur SHELS du FLNR 4 Dubna . . . . ... ... .. 63

2.3.2  Les séparateurs GARIS I, IT et IIT de RIKEN a Tokyo . . . . . 65

2.3.3 Le séparateur S du GANIL a Caen . . . .. .. .. ...... 66

2.4 Dispositifs de détection . . . . . . ... ... 0oL, 67

2.4.1 GABRIELA auFLNR . . .. ... ... ... ... ....... 67

2.4.1.1 Le détecteur de temps de vol . . . . . ... ... ... 68

2.4.1.2 Le détecteur d’implantation . . . . . . .. ... .. .. 69

2.4.1.3 Les détecteurs tunnels . . . . . . . ... ... ... 71

2.4.1.4  Les détecteurs Germanium . . . . . . ... ... ... 72

2.4.1.5 La chaine d’acquisition et format des données . . . . . 73

2.4.2 Perspectives d’avenir . . . . .. ... 75

2.4.2.1 La nouvelle chambre 4 5 CLOVERs . . . .. ... .. 76

2.4.2.2 Le passage a une électronique numérique . . . . . . . 77

24.23 Leprojet SHEXT . . . ... ... ... ... ...... 79

2.4.3 Le plan focal de GARIS a RIKEN . . . . ... ... ...... 80

2.4.3.1 Les détecteurs de GARIS . . . ... ... ... .... 81

2.4.3.2 Le détecteur de temps de vol . . . . . . .. ... ... 81

2.4.3.3 Le détecteur d’implantations . . . . . .. ... .. .. 82

2.4.3.4 Les détecteurs tunnels . . . . . .. ... Lo 83

2435 LeVETO . ... ... ... . ... ... ... 84

2.4.3.6  Chaine d’acquisition . . . . . . .. .. ... ... ... 85

2.4.4 Le systéme de détection SIRIUS au GANIL a Caen . . . . . . . 87

53



Instruments et méthodes expérimentales

2.1 English Summary : Instruments and experimental me-
thods

As it was described in the previous chapter, for fusion-evaporation reaction, different
mechanisms are in competition. Projectiles generated by quasi-fission, transfer reactions
or fusion-fission will, in addition to the diffused beam which did not interact with the
target, produce a large background. For our spectroscopic studies, we aim to study the
evaporation residues only, and especially their decays. This is why these studies require
some complex devices, with recoil separators, time of flight measurements and high re-
solution «, e~ and  detectors. Spectroscopic studies of heavy and superheavy elements
can be performed by two complementary methods : the prompt spectroscopy which ex-
ploit the decay informations gathered by the detectors placed around the target plane
and the delayed spectroscopy, where the detection array is located at the focal plane of
a separator, as it is highlighted by the figure 2.2.

We perform delayed spectroscopic studies at the Flerov Laboratory for Nuclear Re-
search (FLNR) in Dubna (Russia) with the SHELS separator associated to the detector
array GABRIELA | using beams from the U400 cyclotron. This work is performed in the
framework of a long lasting french-russian collaboration initiated several decades ago by
researchers from [JCLab and IPHC heavy elements teams and the russian team from the
FLNR/JINR. The separator SHELS (Separator for Heavy ELements Spectroscopy) is an
upgraded version of the famous VASSILISSA separator (cf. figure 2.4). This upgrade was
financed by an ANR grant and Russian funds. It was designed with a clear intention to
create a setup at the edge of the technology. It is a vacuum separator with a structure
based on two velocity filters, two focusing lenses and a deflector in output : a QQQ-E-
D-D-E-QQQ-D structure. With Q a magnetic quadrupole, E an electrostatic dipole and
D a magnetic dipole. With a 40% transmission for reactions with “8Ca and ®°°Ti beams
but above all, some very good results for very asymmetric reactions using lighter beams
as 22Ne (cf. figure 2.5), SHELS is one of the best separator dedicated to spectroscopic
studies of heavy and superheavy elements in the world.

On another side, we are fortunate to work on the synthesis of the element 119 at
RIKEN in Wako (Japan) first with the separator GARIS II, and then with GARIS III,
an updated version of GARIS II designed especially for very asymmetric synthesis experi-
ments. Both GARIS IT and III are gas-filled separators with a Q-D-Q-Q-D configuration.
The quadrupoles (Q) aim to focus the ions beam while the deflectors (D) allows to reject
the primary beam, some charged particles and as much parasite reaction products as
possible. This separator is fully optimized for the ongoing 119 synthesis in association to
the very intense beams delivered by the new RILAC II in order to have a fully dedicated
setup able to run this long-term experiment almost continuously.

The Grand Accélérateur National d’Ions Lourds (GANIL) in Caen (France) is building
the Super Separator Spectrometer S? in the framework of the SPIRAL2 project. It was
developed especially for spectroscopic studies of superheavy elements. With the high
intensity beams that will be delivered by the LINAC injector of the SPIRAL?2 facility [90,
91], we will be able to perform low cross section experiments such as studies of very
heavy elements, of neutron rich elements and of nuclei close to the proton drip line as
the promising doubly magic 1°°Sn.

In Dubna, we are working with the GABRIELA (Gamma Alpha Beta Recoil Investi-
gations with the electromagnetic Analyser) detector array at the focal plane of SHELS,
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this setup is presented in figure 2.8. GABRIELA is sensitive to all radioactive decay
modes (a, e, v and fission fragments). It is composed of a Time of Flight (ToF) detec-
tor, a Double-sided Silicon Strip implantation Detector (DSSD) and four silicon detectors
in a tunnel configuration surrounded by germanium detectors. One can find illustrations
of these detectors in figures 2.9, 2.10 and 2.12. The ToF detector is dedicated to the se-
lection of the recoils through correlations with the DSSD. It is composed of two modules
located upstream of the DSSD which will provide a boolean signal for each measure-
ment of the implantation detector (1 if the ToF detected a particle going through and 0
otherwise). The implantation DSSD is devoted to measurements in an energy range from
conversion electrons to fission fragments events. This is why the signals from each strip
are amplified with two different gains, optimized for each experiment. With 128 strips on
each side, the 16 384 pixels of the DSSD allows for the reconstruction of decay chains up
to the third or even the fourth generation, in a pixel by pixel analysis. The germanium
detectors, surrounded by anti-Compton BGO shields, are dedicated to high resolution
~-rays spectroscopy. The four detectors behind the tunnels are monocrystal HPGe and
the one behind the DSSD is the clover detector CLODETTE [99]. The data from all
these detectors are recorded in a total data readout mode associating each individual
analog-to-digital converter (ADC) readout to a timestamp with a 1us clock.

We will see in the next chapters that this detector array and its electronic acquisition
chain reach their limits in terms of spectroscopy. We faced few issues with a detection
threshold around ~100-150 keV and some pile-up phenomena for fast decay events in the
us range. This is why we are developing several solutions that will be implemented in the
coming months and years. First of all, the digital electronic acquisition chain is almost
ready and will be installed in 2022. This major update of the electronic chain will reduce
the dead time to the us order of magnitude and improve the resolution of our detectors.
Very recently, a new detection chamber was designed with a dedicated space for the four
new clovers which will replace the tapered monocrystal HPGe detectors. This chamber
was designed with thick tungsten shields. This high-Z metal will significantly reduce the
background, especially from the “°K from the concrete walls that was generating unwan-
ted firing of anti-Compton shields. We have also posted an ANR grant request in order
to replace the tunnel detectors by some very thick silicon detectors with better resolution
and sensitivity at low energy. Indeed, some simulations on the detection efficiency (see
figure 2.16) show a strong increase of the low energy detection efficiency with such a
setup. That will make GABRIELA the first spectroscopic setup able to discern L X-rays
from two neighboring superheavy nuclei. Last but not least, this setup was produced in
two identical versions, the first one will be used at the focal plane of SHELS and the
second one will be dedicated to the focal plane of the brand new DGFRS-3 gas filled
separator at the SHE Factory. It will benefit from the very intense beams of the new DC-
280 cyclotron. All of these developments will give many opportunities in the following
years for forefront spectroscopic studies on two complementary dedicated setups at the
edge of technology. It looks very promising !

In RIKEN, we are working with a similar detection setup optimized for new elements
synthesis experiments. Indeed, we are looking for element 119 that we hope to detect
through its « decay chain. This new element will be produced through the fusion eva-
poration reaction *'V+248Cm—29"%119 { zn, with a femtobarn estimated cross section.
Therefore, this detection setup is dedicated to o decay measurements with the best pos-
sible efficiencies. It is composed of a Time of Flight detector, an implantation DSSD
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surrounded by six tunnel detectors and a VETO detector, located behind the DSSD.
The Time of Flight detector was recently optimized to a ~99% detection efficiency [107]
with a 700 ps time resolution. One can see the two modules of the ToF detector loca-
ted upstream of the implantation detector on figure 2.19. Each of these modules have a
detection efficiency ranging from 83.7+1.3% to 96.0+1.1% [177], depending on experi-
mental conditions. As a consequence, when a particle crosses the ToF, we can have two
signals (~80%), only one signal (~19,3%) or even sometimes zero signal (~0,3%). As it
will be described in the dedicated chapter (cf. chapter 5), the ToF detector allows for the
identification of the recoiling nuclei so cases with only one signal should be considered
and treated with a special care. Indeed, the identification of a recoil signs the beginning
of a decay chain, a major point for our analysis codes. In order to differentiate recoiling
nuclei from other particles which can have similar velocities, we correlate signals from
this detector with the implantation detector and the VETO.

The implantation detector is composed of two DSSD side by side with 64-32 strips each
giving 4096 virtual pixels visible on figure 2.20. This detector allows for the identification
of recoiling nuclei, in correlation with the ToF detector but also of the a particles emitted
backward of the DSSD. In order to access to the energies of o particles emitted frontward
of the DSSD (i. e. escape «), we use the 8 silicon detectors in a tunnel configuration visible
on figure 2.21. This "box" of silicon detectors allows for an increase of the o detection
efficiency of our setup but one needs to treat these signals with a dedicated analysis
method. Indeed, when « particles escapes from the DSSD, a first part of its energy is
lost in the DSSD while the complementary part is deposited in the tunnel detector. With
a summation method between these two detectors described in chapter 5, we are able
to reconstruct these escape « energies. The VETO detector, visible on figure 2.22, is
dedicated to the data filtering only. It is made of two silicon pads located behind the two
implantation DSSD in order to detect particles which have fully crossed the implantation
detector depositing only a part of their energy, what can generate parasite signals in the
« decay range. Due to the fact that an a particle can’t cross the DSSD, the signals from
the VETO detector in coincidence with the DSSD signs parasite events as diffused beam
or light particles. It is a very powerful rejection device which should be handled with a
special care in order to be absolutely sure of what will be rejected during our analyses.

The analogic acquisition chain of GARIS can be seen on figure 2.23. It is based on
multichannel CAMAC modules. In order to get rid of the rather long acquisition time of
the ADC modules, a second trigger was implemented to take over the acquisition when
the first one is occupied (see on figure 2.24). This strategy allows for a reduction of the
dead time from ~80 us to ~10 s, an important point for these synthesis experiment. A
major upgrade of this acquisition system was impulsed by our Oak-Ridge and Japanese
colleagues. It is based on XIA digital modules and is currently under test in real condition
in RIKEN. After some verifications on a test bench performed by P. Brionnet, it was
recently installed in parallel to the analogic one in order to make comparisons between
the two chains. This test stage shows very good results and the digital chain should be
installed in its definitive version very soon, giving a reduction of the dead time to the
s order of magnitude. Indeed, even if lifetimes estimations for the 119 element are in
the hundreds of us order of magnitude, models predictions differs quite a lot from one to
another. This is why we need to cover a lifetime range as large as possible in the analysis.

The SIRIUS (Spectroscopy and Identification of Rare Isotopes Using S®) detection
array will be installed at the focal plane of S? in GANIL. From the detection principle,
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it will be a setup rather similar to GABRIELA (see figure 2.25), with an implantation
DSSD, some silicon detectors in a tunnel configuration (developed by IPHC) and 5 clover
germanium detectors surrounding it. The acquisition system of SIRIUS will be fully
digital. IPHC Strasbourg took an active part in the design of SIRIUS and especially in the
development of an innovative large size zero dead layer tunnel detector and with the 3D
design of the reaction chamber of SIRIUS. A test bench was developed at IPHC in order
to characterize the silicon detectors dedicated to the tunnels of SIRIUS. The separator S*
associated to the focal plane detector array SIRIUS is currently under construction and
should be ready in the next two or three years. Many spectroscopic studies are already
planned and we hope to have dedicated beam time to start the spectroscopic program of
very heavy nuclei with S3-SIRIUS.

2.2 Techniques de spectroscopie

2.2.1 Spectroscopie alpha, béta, gamma

Le noyau de I'atome est lui-méme constitué d’un ensemble de A particules (ou nu-
cléons) comprenant Z protons et N neutrons. Ce systéme de particules liées entre elles
par I'interaction forte constitue un systéme quantique susceptible d’exister dans plusieurs
états d’énergies différentes. Comme cela est présenté dans le chapitre 1, lors d’une ré-
action de fusion évaporation, les noyaux composés sont créés dans un état excité par
fusion du couple faisceau/cible utilisé. Aprés évaporation de particules légéres (neutrons,
protons, «), les noyaux synthétisés ont une énergie d’excitation interne qui les placent
dans une des multiples configurations quantiques (états excités) propres a chaque noyau.
Ce dernier peut ensuite passer spontanément d’un état quantique & un autre de moindre
énergie, on parle alors de désexcitation. Ces transitions d’un état & un autre, impli-
quant 'émission d’électrons de conversion et/ou de photons 7, répondent & des régles
de sélection quantiques, ce qui révéle la structure du noyau étudié. C’est le principe de
la spectroscopie nucléaire : on synthétise des noyaux excités et c’est 'observation de
leurs désexcitations qui renseigne sur la structure quantique du noyau observé. Dans la
pratique, ces désexcitations se traduisent par des dégagements d’énergies a travers des
émissions de particules «, des désexcitations (3, des rayonnements 7y, des phénomeénes de
conversions internes ou encore des phénomeénes de fission du noyau en question. La spec-
troscopie nucléaire consiste donc & mesurer ces énergies de transition et a caractériser
ces derniéres dans le but de constituer le schéma de niveau du noyau étudié, selon des
conventions internationales établies au 20™€ siécle.

La spectroscopie « consiste & étudier les émissions de particules alpha, ces particules
sont constituées de deux protons et de deux neutrons formant un noyau d’helium *He?™.
Pour ce type de décroissance (‘gXN — g‘:éYNf2 + «) on parle de désintégration car
le noyau fils Y est un élément différent, avec deux protons et deux neutrons de moins
que le noyau initial X. Dans la plupart des cas, il existe peu de transition « possibles,
les informations issues d’une telle étude sont donc relativement limitées. Notons que la
mesure des énergies de ces particules est assez précise (quelques dizaines de keV pour des
énergies de 6 a 11 MeV avec GABRIELA), on parle de spectroscopie fine.

La spectroscopie 8 consiste & étudier des noyaux qui se désintégrent par émission
d’une particule 5. Pour les noyaux superlourds atteignables par fusion-évaporation, on
observe exclusivement des désintégrations ST (E‘XN — §—1YN 41t B+ ve avec § un
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FIGURE 2.1 - Schéma de décroissance du 2°"Db, on y voir les différents états de ses des-
cendants les 2%3Lr, 222 Md et 2*°Es peuplés par la décroissance o du 2°"Db. Ces résultats
ont été obtenus par spectroscopie retardée sur GABRIELAQSHELS |[9].

2TDb decay scheme, one ca see the different states of **>Lr, > Md and **> Es populated

by the 2°"Db « decay. These results originate from a delayed spectroscopic study with
GABRIELA@SHELS [9]..

positron). Ces derniéres peuvent peupler des états excités dans le noyau fils Y, permettant
d’étudier leurs structures fines.

La spectroscopie v permet une caractérisation plus approfondie des noyaux étudiés
avec des résolutions de l'ordre du keV pour des v jusqu’a 2 MeV. Un noyau dans un état
excité peut décroitre en émettant des photons 7 et/ou des électrons de conversion, ces
transitions sont le reflet du passage d’un état quantique & un autre de moindre énergie,
et sont donc une sonde trés puissante pour déterminer le schéma de niveaux du noyau en
question. En effet, ces transitions électron et v sont intrinséquement liées car le passage
d’un état & un autre peut se faire a travers ces deux phénomeénes, qui sont en compétition.
Le ratio e~ /7 caractérise directement le type de transition (E ou M) et la multipolarité ()
d’une décroissance particuliére. Sa mesure permet d’identifier cette transition et donc de
remonter aux caractéristiques quantiques de I'état considéré. Les rayons-X coincidents
avec la conversion interne apportent également des informations essentielles permettant
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d’identifier le Z du noyau émetteur mais aussi sa structure fine.

Il est important de noter que les systémes quantiques étudiés sont par définition
probabilistes, chaque noyau synthétisé va ainsi suivre son propre chemin de décroissance.
A condition que I’énergie d’excitation soit suffisante, certains états seront donc plus ou
moins peuplés et les transitions d’un état & un autre seront plus ou moins permises (voir
chapitre 1). Afin d’observer tous les chemins possibles, mais également de déterminer les
probabilités de transition d'un état & un autre, il faut démultiplier autant que possible
les observations de ces décroissances pour accumuler une statistique importante, ce qui
explique en partie la longueur de ces expériences.

Il faut savoir que ces techniques, qui sont aujourd’hui largement maitrisées, sont
également utilisées dans 'industrie. On peut par exemple faire des analyses par activation
en bombardant un matériau avec des faisceaux de neutrons ou de protons. On va ainsi
exciter les noyaux composant ce matériau. En analysant leurs désexcitations, on peut
déduire la composition de ce matériau, et cela avec une précision inégalable par des
procédés chimiques ou autres. En effet, quand bien méme il peut y avoir des transitions
d’énergie communes a plusieurs noyaux, la structure d’un élément lui est propre et unique.
Si la statistique de décroissance est suffisante, on peut ainsi caractériser avec précision
la composition d’un matériau.

2.2.2 Spectroscopie prompte/retardée

Expérimentalement, on peut réaliser deux types d’études de spectroscopie nucléaire,
ayant chacune leurs avantages et leurs inconvénients : les spectroscopies dites promptes
et retardées. Ces deux types d’études sont complémentaires mais visent des objectifs
différents. On parle de spectroscopie prompte lorsqu’on étudie un noyau a ’endroit, et
surtout, au moment ot il a été créé, c’est a dire au plan cible, avant son passage a travers
un séparateur. La spectroscopie retardée consiste & étudier un noyau au plan focal d’un
séparateur, qui permet de sélectionner les noyaux d’interét en charge (%) et/ou en vitesse.
On s’affranchit ainsi d’un bruit de fond important au plan cible, mais a contrario, on ne
peut pas étudier ce qu’il se passe avant son implantation au plan focal. On perd donc
volontairement une partie de 'information mais on peut observer des transitions plus
rares (notamment des isomeéres), et surtout, dans de meilleures conditions.

La spectroscopie prompte consiste donc & étudier les désexcitations de noyaux au plan
cible, c’est-a-dire que ’on mesure les décroissances immédiatement aprés 1’évaporation de
particules du noyau composé formé par la réaction de fusion-évaporation en question. En
effet, aprés la phase d’évaporation, le noyau créé va directement se désexciter a travers
des rayonnements 7y et /ou des phénoménes de conversion interne (ou encore des émissions
d’électrons Auger, de rayons X, de fluorescence...) jusqu’a atteindre un état isomérique ou
le fondamental. Ce dispositif peut étre couplé a un systéme d’identification du noyau en
question, en effet, il est inutile d’observer des transitions si I’on ne peut pas les attribuer
avec certitude & un isotope précis. On peut néanmoins identifier un noyau a l’aide de ses
rayons-X (en Z uniquement) ou de transitions 7 connues, si l'isotope a déja été étudié.
Comme cela est présenté sur la figure 2.2, un systéme de spectroscopie au plan cible peut
étre couplé & un séparateur et & un détecteur d’implantation, qui permet d’identifier
les noyaux produits a travers leurs décroissances « caractéristiques [61, 62]. Le systéme
de détection au plan focal permet également de s’affranchir d’événements inintéressants
grace a la mesure du temps de vol en sortie du séparateur, ce qui permet de faire un
premier tri dans les données. Malgré tout, comme on ne peut pas synthétiser qu’un

59



Instruments et méthodes expérimentales

seul isotope bien précis lors d’une réaction de fusion-évaporation, on peut affirmer avec
certitude qu’une transition observée appartiendra au noyau détecté que si les conditions
de bruit de fond le permettent, bien que I’observation des rayons-X permette une premiére
identification en Z. Cela permet d’établir une fenétre temporelle dans laquelle on peut
corréler ce qu’on observe au plan focal avec les observations au plan cible; couplé a
des études statistiques, on peut ainsi s’assurer de l'identification de noyau étudié. C’est
pourquoi le bruit de fond est une limite majeure pour ce type de spectroscopie. La
conséquence directe de cette limite est que 'on doit réguler les taux de production des
noyaux étudiés en fonction de ce bruit de fond. Cela revient a limiter les intensités de
faisceau et donc la statistique totale que I'on obtiendra pour une telle expérience.

La spectroscopie retardée s’effectue pour sa part au plan focal, comme l'illustre la
figure 2.2. Le dispositif de détection est installé a la sortie du séparateur, on est donc
aveugle par rapport aux premiéres décroissances entre le plan cible et le détecteur d’im-
plantation. Il faut donc que ces états (isomeéres ou états fondamentaux) aient un temps
de vie supérieur au temps de transport dans le séparateur (de l'ordre de la ps) pour
permettre leur observation aprés implantation au plan focal. Ce choix peut paraitre

Détecteurs Ge

"'Q D Seéparateur

Faisceau S
= Vi Q Spectroscopie
e " Q retardée
‘l‘ ToF
NigEs b Détecteur
Spectroscopie Y d’'implantation
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prompte
Tunnel e
Détecteurs Ge
Synthése Signal ToF  Implantation Décroissance
| =
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Temps de vol au plan focal ¢———
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du noyau N 4

FIGURE 2.2 — Exemple de dispositif de spectroscopie prompte et retardée [9]. On voit
un premier dispositif de détection au plan cible (spectroscopie prompte) ainsi qu’un
second au plan focal (spectroscopie retardée). Les intervalles de temps correspondants
sont détaillés en dessous.

Prompt and delayed spectroscopic setup example [9]. One can see the first detection array
at the target plane (prompt spectroscopy) ans the second one at the focal plane (delayed
spectroscopy). The timing informations are described below the scheme.
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contestable mais il permet de gagner considérablement en précision. En effet, comme
mentionné précédemment, le séparateur couplé a un détecteur de temps de vol permet
de s’affranchir de bon nombre d’événements inintéressants qui polluent les spectres. De
plus, les noyaux sont implantés dans un détecteur silicium dont tous les pixels sont traités
indépendamment. On peut ainsi restreindre la fenétre d’étude d’une chaine de décrois-
sance au pixel dans lequel le noyau s’est implanté. Cela permet d’une part de réduire
le taux de comptage, donc le bruit de fond, mais également de gérer plusieurs chaines
de décroissances simultanées, a condition que les implantations aient eu lieu dans des
pixels différents. Les études de spectroscopie présentées dans cette thése ont été réalisées
en spectroscopie retardée avec le séparateur SHELS associé au dispositif de détection
GABRIELA a Dubna qui sera détaillé par la suite.

La spectroscopie retardée entraine donc la perte d’une partie de 'information pour
gagner en précision, et surtout, elle permet d’avoir des taux de production beaucoup plus
importants. Il est important de noter que I'on peut également étudier les noyaux fils des
noyaux implantés, et ce, sans aucune concession. En effet, les décroissances internes au
noyau fils seront détectés en coincidence avec la désintégration o ou 8 du noyau implanté.
On peut donc, dans certains cas, obtenir les mémes résultats en spectroscopie retardée
qu’en spectroscopie prompte, a condition d’implanter un noyau connu pour décroitre vers
le sujet de I'étude.

En conclusion, ces deux types de spectroscopie sont différentes mais trés complé-
mentaires, c¢’est pourquoi certaines équipes ont décidé de les combiner. On peut citer
ici 'exemple de SAGE (plan cible) + GREAT (plan focal) [63, 64] couplé au sépara-
teur RITU [65] a Jyvaskyld, sur lequel 1'équipe dont je fait partie a eu 'opportunité
de travailler il y a quelques années. C’est sur ce dispositif qu’a été réalisée la premiére
spectroscopie prompte d’'un élément superlourd (Z>104) avec le 23Rf52 [20].

2.3 Les séparateurs

Au cours de ma thése, j’ai eu la chance de travailler sur deux dispositifs différents
au JINR (Dubna) et & RIKEN (Tokyo). Ces deux dispositifs sont munis de séparateurs
qui ont chacun leurs spécificités car ils n’ont pas été congus pour les mémes objectifs.
On retrouve d’une part le séparateur SHELS & Dubna, qui a été congu et optimisé pour
des études de spectroscopie, et en particulier pour des réactions de fusion-évaporation
trés asymétriques et d’autre part les séparateurs GARIS I, IT et III développés, entre
autres, pour des réactions de synthése de nouveaux éléments. Comme nous I'avons vu
dans la partie 1.4.1, la fusion-évaporation est loin d’étre le mécanisme de réaction le
plus probable lorsque le faisceau interagit avec la cible. La majeure partie du faisceau
traverse la cible sans interaction ou avec des réactions parasites (quasi-fission, fusion-
fission, transfert...). Les noyaux créés par fusion-évaporation sont trés minoritaires dans
le flux de particules en sortie de cible, on utilise donc des séparateurs qui permettent
de filtrer en partie ces événements du bruit de fond. Ces dispositifs ont pour objectif
de rejeter une partie des particules chargées qu’ils transportent entre le plan cible et le
plan focal tout en sélectionnant les noyaux d’intérét pour les guider jusqu’au détecteur
d’implantation, a ’aide de champs électromagnétiques. Ils sont principalement composés
de quatre types de modules :

— Les dipoles électrostatiques et électromagnétiques : ils permettent de courber la

trajectoire des ions selon des champs E et B transverses a leur mouvement. On
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peut ainsi sélectionner les ions d’intérét en fonction de leur charge en rejetant des
particules parasites en fonction de leur Ep/Bp.

— Les quadripoles magnétiques : leur role est de focaliser les particules chargées
dans une direction. Ils sont généralement placés au début (pour focaliser le flux
de particules incident) et a la fin du séparateur (pour refocaliser les ions d’intérét
dans 'axe du détecteur d’implantation). Les quadripdles focalisent le faisceau dans
une direction (horizontale Q ou verticale Q, ), on utilise donc des combinaisons
de plusieurs quadripéles perpendiculaires successifs pour focaliser le faisceau dans
les deux directions.

— Les déflecteurs électrostatiques : ce sont des versions simplifiées des dipoles électro-
statiques dont les plaques qui permettent d’appliquer le champ E sont paralléles
et planes. Le champ E créé sera donc plan et non courbé a l'instar de la trajectoire
du faisceau d’ions. Ils permettent de courber la trajectoire du flux de particules.
Ils sont généralement utilisés pour les séparateurs de type "filtre de vitesse", com-
binés a des dipoles magnétiques, a l'instar de SHIP ou de SHELS [72].

— Les filtres de Wien : cet élément combine un champ électrique et un champ ma-
gnétique, ce qui permet de sélectionner les ions par rapport a leur vitesse. Son
principe de fonctionnement est trés simple : prenons un noyau qui arrive dans
un filtre de Wien a une vitesse ¢ perpendiculaire au champ B. Ce noyau va étre
sujet & la force de Lorentz ﬁL:q. (T A é} et & la force de Coulomb ﬁC:q,E dans
le sens opposé. La projection du principe fondamental de la dynamique sur I'axe
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FIGURE 2.3 — Schéma d’un filtre de Wien. On voit que seules les particules de vitesse
Uo="Upassage 1€ sONt pas déviées par les champs électromagnétiques. Figure extraite de [9)].
Schematic view of a Wien filter. One can see that only the particles with a velocity
U =Upassage Will not be deviated by the electromagnetic fields. Figure extracted from [9)].
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horizontal donne directement :

q.FE =quv.B = v=—= (2.1)

Ainsi, en fixant Eet B , on choisit la vitesse de passage que I’on souhaite sélection-
ner, c’est une sélection en vitesse uniquement, qui est indépendante de la masse ou
de la charge de I'ion. Dans la pratique, ces filtres sont généralement réalisés avec
une succession de dipoles magnétiques et de déflecteurs électrostatiques, comme
c’est le cas pour SHELS, que sera présenté par la suite.

2.3.1 Le séparateur SHELS du FLNR a Dubna

Pour les expériences de spectroscopie menées & Dubna, nous utilisons un séparateur
a vide optimisé pour les réactions de fusion-évaporation trés asymétriques, c’est a dire
pour des réactions impliquant des couples faisceau/cible ayant une grande différence de
masse, typiquement un faisceau léger comme du 2?Ne et une cible lourde comme de
1'238U. La collaboration franco-russe GABRIELA a commencé son programme scien-
tifique aupreés d’un séparateur ayant fait ses preuves pendant de nombreuses années :
VASSILISSA [66, 67, 68, 69] (voir figure 2.4). Les expériences utilisant un faisceau de
22Ne a haute intensité ont montré que pour les résidus d’évaporation lents, une efficacité
de transmission plus élevée serait nécessaire afin de collecter des statistiques suffisantes a
la réalisation d’études spectroscopiques complétes. L’expérience accumulée par 1’équipe

Focal plane
Magnetic

VASSILISSA
Quadrupole Time of Flight
Triplet & 12 o o
: ocal plane
Dipole Electric . e
-100 &V
Dipole Electric @ [&%
Dipole Electric Time of Flight
G 307 Magnetic
Quadrupole 0\&“90_ : Dcia

Triplet

) Quadrupole
5 Triplet
Electric Deflector

netic Dipole

Magnetic Dipole SHELS

Beam Stop

& Quadrupole
Target Triplet

FIGURE 2.4 — Schéma optique des séparateurs VASSILISSA et SHELS [72].
Schematic view of the VASSILISSA and SHELS separators [72].
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de Dubna en terme d’optique pour le transport de particules chargées leur a permis
de mettre au point un nouveau séparateur : SHELS [70, 71, 72| (Separator for Heavy
ELement Spectroscopy). Ce nouveau dispositif expérimental a été développé a partir du
séparateur VASSILISSA existant et il est utilisé depuis juillet 2013, couplé au systéme
de détection GABRIELA (73, 74| qui sera détaillé par la suite. Comme cela est présenté
dans [75], cet ensemble a permis d’étudier de nombreux isotopes de noyaux lourds autour
des Fm, Md, Lr et No.

La sélection des produits d’'une réaction de fusion-évaporation est effectuée a tra-
vers des filtres de vitesse sur SHELS. Dans la pratique, ce séparateur est composé de
deux filtres de vitesses (filtres de Wien), deux lentilles de focalisation des ions et d’un
déflecteur. La configuration de SHELS est QQQ-E-D-D-E-QQQ-D, avec Q un quadri-
pole magnétique, E un dipole électrostatique et D un dipole magnétique, ces éléments
sont détaillés dans la thése de Pierre Brionnet [9]. Chaque filtre est composé d’un di-
pole électrostatique & plaques paralléles et d’un dipole magnétique. La distance entre les
plaques est optimisée pour correspondre de maniére optimale & la distribution angulaire
et & la rigidité électrique des résidus d’évaporation (ER) que 'on souhaite sélectionner.
L’angle de déviation nominal des résidus d’évaporation dans le champ électrique est de
8 degrés et dans le champ magnétique 22 degrés. Chaque lentille se compose de trois
aimants quadripolaires. Les premiers triplets quadripolaires concentre le faisceau de rési-
dus d’évaporation émergeant de la cible et le deuxiéme triplet les focalise sur le détecteur
de plan focal. Le dernier aimant est trés important car il permet de dévier le faisceau de
résidus d’évaporation filtrés de 8 degrés, ce qui permet de ne pas étre directement dans
I’axe du faisceau et de la cible, réduisant encore le bruit de fond di au faisceau diffusé au
niveau du plan focal. Dans la méme optique, un mur de béton sépare le systéme de détec-
tion du séparateur. SHELS présente, par exemple, une efficacité de transmission de 40%
pour les réactions avec des faisceaux de *8Ca et de °OTi [76, 77]. Comme précédemment
mentionné, SHELS présente également de trés bonnes transmissions pour des réactions
plus asymétriques, avec un faisceau de ??Ne par exemple. Comme cela est détaillé sur la
table 2.5, on atteint 6.5% pour la réaction 22Ne (17 Au,4-61)2137215 Ac qui est par ailleurs
une des réactions d’étalonnage que j’ai utilisé pour I'expérience de spectroscopie du ?*°No
qui sera présentée au chapitre 4.

Reaction Beam energy Target thickness (mgfem?) ERs transmission

Old New
#INe(?**U 4-5n)*>5?5No 115 0.35 (U;05) 0.01 -
“INe(*8ph,4n)**EU 117 0.36 (PbS) 0.02 -
*Ne(*™Pb,4n)***U 117 0.23 (metal] 0.02 -
INe("P1,5-7n)""* "Ra 115-125 0.30 (metal) 0.03 0.040 £ 0,015
“INe("" Aud-6n)?1 12157 120 0.35 (metal 0.03 0.065 £ 0.030
“°Ti("*'Dy.3-5n)"*" *''Ra 240 0.3 (Dy,0) 03 0.4
A0Ar(2°%Pb,2-3n) 5 M5Fm 237 0.36 (PbS) 020 0.4
“*Ti(**Pb,2n )R 237 0.36 (PbS) 0.20 0.3£0.1

FIGURE 2.5 — Transmissions mesurées pour différentes réactions de test et comparaison
entre SHELS et VASSILISSA. On voit 'amélioration de la transmission pour les réactions
trés asymétriques utilisant un faisceau de ?2Ne. Figure extraite de [72].

Measured transmissions for different test reactions and comparison between SHELS and
VASSILISSA. One can see the transmission increase for the very asymmetric reactions
using a 22 Ne beam. Figure extracted from [72].
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2.3.2 Les séparateurs GARIS I, IT et 11T de RIKEN a Tokyo

Pour les expériences de synthése de nouveaux éléments que réalisées & RIKEN, nous
travaillons avec les séparateurs a gaz GARIS II [79] et GARIS III [80, 81]. Ces sépara-
teurs sont des versions améliorées de GARIS I [82, 83]. Ce dernier est devenu célébre
avec la découverte du Nihonium (Z=113) créé a partir de la réaction de fusion froide
07n(?99Bi, n)?"®Nh (83, 84, 85|. Ce séparateur était donc optimisé pour ce type de ré-
actions de fusion froide, il avait une structure DQQD qui est devenue un probléme pour
les réactions de fusion chaude choisies pour la synthése de ’élément 119. En effet, des
expériences ont montré, comme cela était attendu, que la transmission de GARIS deve-
nait bien plus faible pour des réactions trés asymétriques avec des cibles d’actinides [86]
qui impliquent des vitesses de recul plus faibles et donc des effets de diffusion dans le
gaz et de straggling neutron plus importants. C’est pourquoi il a été décidé de construire
un nouveau séparateur basé sur GARIS I et dédié a la synthése des éléments Z>119 :
GARIS 1II. Ce dernier a une configuration QDQQD qui a été mise au point et optimisée
a l'aide de simulations. Le quadripole Q1, qui a été ajouté sur GARIS II et III, permet
une focalisation verticale correspondant a ’acceptance du dipoéle D1 qui est chargé de
rejeter le faisceau primaire. Son angle de sortie de 30 degrés permet également une foca-
lisation horizontale. Les Q2 et Q3 permettent de refocaliser le faisceau, respectivement
horizontalement et verticalement et le D2 permet de séparer les produits indésirables
et les particules chargées. Cet ensemble, optimisé pour des réactions de fusion chaude
a été reproduit quasiment a 'identique (GARIS III [80, 81]) pour permettre d’avoir un
dispositif exclusivement dédié a cette expérience de synthése de I’élément 119, ce qui
permettra d’avoir le temps de faisceau nécessaire a cette expérience trés ambitieuse.

GARIS li

Focal plane

] Gas inlet
0 1[m]

Beam dump (Ta)
with water cooling

—
Differential
pumping

Q1 D1 eveporatonresides

FIGURE 2.6 — Schémas optiques de GARIS et de son successeur GARIS II. On y voit la
structure DQQD de GARIS et I’'ajout d’un quadripdle en entrée de GARIS II, composant
une structure QDQQD. Figure extraite de [78].

Schematic view of GARIS and GARIS II. One can see the DQQD configuration of GARIS
and the entrance quadrupole added to GARIS 11, giving a QDQQD configuration. Figure
extracted from [78].
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2.3.3 Le séparateur S* du GANIL a Caen

Le Super Separator Spectrometer (S?) est un séparateur en cours de construction au
GANIL [87, 88]. Il sera associé aux dispositifs de détection SIRIUS (Spectroscopy and
Identification of Rare Isotopes Using S%) et S3-LEB (Low Energy Branch). Ce projet
est le fruit d’une collaboration internationale qui a donné lieu & de nombreuses lettres
d’intention. Ce séparateur sera doté d’un spectromeétre de masse avec une résolution
M/dM > 300 [89], ce qui permettra non seulement d’identifier directement le nombre de
masse A des résidus d’évaporation synthétisés mais également de séparer ces produits
en masse. De ce fait, les taux de comptages au plan focal ne devraient pas dépasser
~ 100 ions/s pour les expériences de spectroscopie, permettant I’étude d’états quantique
présentant de longues durées de vie.

Comme on peut le voir sur la figure 2.7, ce séparateur sera donc composé de deux
parties, la premiére est un achromate en moment qui assurera notamment la réjection
du faisceau primaire tandis que la deuxiéme sera chargée de la sélection en masse. Des
dispositifs de détections comme FISIC, AGATA, EXOGAM?2 ou PARIS pourront éga-
lement étre installés & un plan focal intermédiaire entre ces deux parties. Il sera aussi
possible d’utiliser S? pour fournir des faisceaux secondaires afin d’alimenter DESIR via
la branche basse énergie ("Low Energy Branch - LBE").

Au cours de ma thése, j’ai eu 'opportunité de travailler sur les détecteurs tunnel qui
seront installés prochainement sur SIRIUS ainsi que sur une partie de la chaine d’ac-
quisition : les préamplificateurs. De plus, le dispositif SIRIUS-S? représente le futur de
la physique des éléments superlourds en France, c’est pourquoi j’ai fait le choix de le
présenter dans cette thése, bien que ce dispositif soit encore en phase de construction au

FISIC collision point Electric Detection

dipole chamber to DESIR

FIGURE 2.7 — Schéma du Super Separator Spectrometer S3. On distingue le plan cible,
suivi de I’achromate en moment, du spectromeétre de masse, du plan focal ou sera installé
S3 et de la branche basse énergie.

Schematic view of the Super Separator Spectrometer S®. One can see the target plane,
the momentum achromat, the mass spectrometer, the detection chamber S® and the low
energy branch.
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GANIL. Cet ensemble est en effet congu pour des expériences novatrices et innovantes de
de spectroscopie de noyaux lourds et superlourds grice aux faisceaux de trés haute inten-
sité de I'accélérateur linéaire supraconducteur de 'installation SPIRAL2 du GANIL. En
effet, les faisceaux d’ions lourds délivrés par le LINAC [90, 91] atteindront des intensités
qui devraient ouvrir de nouveaux horizons de recherche dans les domaines des noyaux
rares et des réactions a faible section efficace. Ce dispositif a été pensé pour permettre
I’étude de plusieurs régions de la charte des nucléides :

— La région des éléments superlourds, dans le but ultime de synthétiser de nou-
veaux éléments pour étendre nos connaissance et notre compréhension du tableau
périodique de Mendeleiev. Avec les propriétés attendues pour S?, une limite de
10 femtobarn pourrait étre atteinte en 3 mois de temps de faisceau cumulé, ren-
dant possible des expériences de synthése similaires & celles menées au JINR et a
RIKEN.

— La région des éléments lourds et superlourds, a travers des études de spectrosco-
pie similaires a celles menées au JINR. Les intensités délivrées par le LINAC de
SPIRAL2 permettront de réaliser des réactions a faible section efficaces rendant
possible I’étude d’isotopes lourds autour des Z=100-108. Des études détaillées de
décroissance d’états excités mais également des mesures de masse de haute pré-
cision pourront ainsi étre possibles & I’aide de ce dispositif, ce qui le rend unique
en son genre.

— La région des noyaux proches de la drip-line proton, et en particulier la région du
noyau doublement magique °°Sn considéré comme I'un des repéres critiques de
la structure nucléaire loin de la vallée de stabilité.

Ce dispositif permettra également d’étudier les interactions atomiques ion-ion pour des
études des sections efficaces d’échange électronique pour la physique des plasmas (projet
FISIC : Fats Ion - Slow Ion Collision) {92, 93].

2.4 Dispositifs de détection

2.4.1 GABRIELA au FLNR

Le systéme de détection GABRIELA [73, 74] (Gamma Alpha Beta Recoil Investiga-
tions with the electromagnetic Analyser) est installé au plan focal du séparateur SHELS
du FLNR a Dubna.

Ce systéme de détection est sensible a tous les modes de désintégration radioactive,
il est ainsi capable de détecter les rayons -, les particules «, les électrons mais aussi les
fragments de fission spontanée. Il dispose également d’un détecteur de temps de vol qui
permet de mesurer les énergies cinétiques des résidus d’évaporation.

Ce systéme de détection a permis de réaliser, entre autres, la spectroscopie des
253No [94], 2°*No [95], 2°?Db [9] ou encore du 2'Fm [96]. Il est composé de :

— Un détecteur de temps de vol (Time of Flight - ToF) [98].

— Un détecteur silicium pixélisé ou les résidus d’évaporation sont implantés (Dou-

blesided Silicon Strip Detector - DSSD).

— Un ensemble de détecteurs silicium en configuration tunnel autour du DSSD.

— Un systéme de détecteurs germaniums dédiés aux rayonnements gamma. Ils sont

entourés d’un systéme de suppression Compton actif basé sur des cristaux BGO
qui seront détaillés par la suite.
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FIGURE 2.8 — Le systéme de détection GABRIELA. On y retrouve les détecteurs germa-
nium ainsi que leurs systémes anti-Compton autour de la chambre contenant les siliciums.
On voit aussi une partie de la chaine d’acquisition. Photo prise par A. Popeko.
Detection system GABRIELA. One can see the Germanium detectors with their anti-
Compton shields and the detection chamber. A part of the acquisition chain is visible
behind. Picture taken by A. Popeko.

Les données sont enregistrées dans leur totalité, elles ne sont pas traitées ou triées
en direct, ce qui permet de les analyser a posteriori avec plus de finesse. Pour cela, les
données sont enregistrées sur disque en associant chaque lecture ADC individuelle a un
temps avec une horloge cadencée a 1 us.

2.4.1.1 Le détecteur de temps de vol

Comme cela est illustré sur la figure 2.4, les noyaux sélectionnés par SHELS traversent
un détecteur de temps de vol (ToF) [98] avant de s’implanter dans le DSSD au plan
focal. Ce détecteur est constitué de deux feuilles émissives d’électrons constituées de 30-
40 pg/cm? d’or déposées sur 40-50 pug/cm? de polypropyléne de dimensions 102x90mm.
Lorsqu’un résidu d’évaporation traverse ces feuilles, des électrons sont émis par cette
derniére. Ils sont ensuite accélérés et guidés vers deux galettes & microcanaux (Micro
Channel Plates - MCP) placées perpendiculairement aux feuilles, le long de l'axe du
faisceau. Ces MCP, constitués d’un matériau hautement résistif, permettent d’amplifier
le nombre d’électrons entrants avec un gain proportionnel & la tension appliquée. On
obtient ainsi un signal lorsqu’un résidu d’évaporation traverse ces feuilles, qui est inscrit
dans les données comme un marqueur booléen : 0 si le ToF n’a rien détecté ou 1 dans le
cas contraire. L’écart entre ces deux feuilles est de 240mm et elles sont situées 335mm
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FIGURE 2.9 — Schéma (a) d’une galette a microcanaux (MCP) et (b) d’'un module de
ToF complet [97].
Schematic view of (a) a micro channel plate (MCP) and (b) a complete ToF module [97].

en amont du détecteur d’implantation. Ces mesures du temps de vol sont extrémement
utiles pour filtrer les données. En effet, un résidu d’évaporation n’aura pas la méme vitesse
qu’une particule légére ou encore que des résidus de faisceau diffusé qui n’auraient pas
été rejetés par SHELS. La mesure du temps de vol permet de les différencier en partie,
comme nous le verrons dans le chapitre 5. Cela dit, dans une optique d’optimisation de
la statistique, nous faisons souvent le choix de n’utiliser que le marqueur booléen, qui
permet de distinguer un événement relatif & une implantation d’une décroissance interne
au DSSD.

Notons qu’il est possible de retirer une des deux feuilles du ToF et de déduire le temps
de vol comme la différence de temps entre le déclenchement de I'unique feuille émettrice et
le DSSD. Certes cela entraine une perdre d’efficacité de détection du systéme ToF et une
dégradation de la résolution temporelle mais cela permet de limiter les pertes d’énergie
cinétique des résidus d’évaporation formés. Dans le cas d’une réaction trés asymétrique
formant des reculs lents, cela permet d’éviter que ces ER soient stoppés avant méme leur
implantation dans le DSSD.

2.4.1.2 Le détecteur d’implantation

Aprés étre passés dans le détecteur de temps de vol, les résidus d’évaporation vont
s’implanter dans un détecteur silicium, on le nomme détecteur d’implantations ou encore
DSSD (Doublesided Silicon Strip Detector). 11 s’agit d’un DSSD de 10 x 10 ¢cm? d’une
épaisseur d’environ 300 pm. Selon ’énergie cinétique et la masse des résidus d’évapora-
tion observés, la profondeur d’implantation peut varier de ~ 1 & 7 ym. Cette profondeur
d’implantation est un paramétre important pour I’étalonnage des détecteurs tunnel, le-
quel sera détaillé par la suite. Elle peut étre déterminée par des simulations sur la base de
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spectres expérimentaux comme cela est présenté dans [74]. Si besoin est, on peut ajouter
une feuille de Mylar en amont de ce détecteur pour réduire ’énergie cinétique des RE et
ainsi réduire cette profondeur d’implantation pour les réactions formant des résidus d’éva-
poration avec de grandes énergies cinétiques, au contraire des réaction de fusion chaudes
(trés asymétriques) précédemment mentionnées. Ce DSSD est constitué de 128 pistes
de chaque c6té qui permettent de reconstituer 16384 pixels au cours de 'analyse des
données. Cette pixélisation permet d’avoir des taux de comptages relativement bas (de
l'ordre de la dizaine de hertz par pixel). En conséquence, comme cela sera présenté par la
suite, la limite de corrélations aléatoire est suffisamment élevée (de l'ordre de la minute)
pour reconstituer des chaines de décroissances jusqu’a la 3°™¢ ou 4°™¢ génération selon
les cas. Couplé a l'indicateur du ToF, ce détecteur permet d’isoler les événements rela-
tifs aux implantations, selon une gamme d’énergie déterminée expérimentalement. Pour
les décroissances des noyaux implantés, le DSSD présente une efficacité de détection de
50%. En effet, seules les émissions vers l'arriére du détecteur déposeront la totalité de

A.
-t

FIGURE 2.10 — (gauche) Vue de face du DSSD d’implantation entouré de 4 des 8 siliciums
formant le tunnel. (droite) Vue de coté des détecteurs tunnels. Photos prises par O.
Dorvaux.

(left) Front view of the implantation detector (DSSD) surrounded by the 4 tunnel silicon
detectors. (right) Side view of the tunnel detectors. Pictures taken by O. Dorvauz.
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leur énergie dans ce dernier. Pour les émissions vers l'avant, 4 détecteurs silicium sont
positionnés en configuration tunnel, ils seront 'objet de la section suivante. Les signaux
du DSSD sont amplifiés avec deux gains différents pour chaque face, ces gains sont choisis
en fonction des expériences, cela sera détaillé dans les chapitres 3 et 4 respectivement
dédiés aux études des Nobelia 256 et 255. Ces deux gains permettent de couvrir toute
la gamme d’énergie, des électrons de conversion a basse énergie aux produits de fission &
haute énergie, en passant pas la mesure des particules a. Il faut également noter que le
seuil de détection inférieur est réglé en fonction des taux de comptages observés, il varie
ainsi de ~ 40 a 150 keV selon les réactions étudiées, il est donc adapté en fonction des
expériences.

2.4.1.3 Les détecteurs tunnels

Comme le montre la figure 2.10, les détecteurs tunnel sont constitués de 8 DSSD posi-
tionnés perpendiculairement en amont du détecteur d’implantation. Ces DSSD mesurent
5 x 6 cm? et ont 16 pistes sur chaque face. Pour la suite de cette thése, nous dénommerons
ces détecteurs les tunnels. Leur role est de collecter une partie des particules s’échappant
du détecteur d’implantation lors des décroissances des noyaux implantés. Cela permet
d’améliorer 'efficacité de détection des électrons, des fragments de fission ou des parti-
cules . Ces détecteurs sont relativement épais, leur épaisseur de 700 pum a été pensée
pour optimiser leur efficacité a basse énergie, comme le montre la figure 2.11. Il est égale-
ment possible de réaliser des corrélations angulaires entre le détecteur d’implantation et
les tunnels au cours de 'analyse des données. Il est ainsi possible de calculer les trajec-
toires des particules s’échappant du DSSD afin de corriger leurs énergies en fonction de
la distance parcourue dans les zones mortes des siliciums. Cette correction permettrait
donc d’améliorer la résolution en énergie des détecteurs tunnels mais elle requiert une
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FIGURE 2.11 — Efficacité de détection des tunnels pour une source *, pour le 2?Ra @ et
pour le 2»°Rf O. Figure extraite de [74].

Tunnel detection efficiency for a source x, for the 2 Ra @ and for the > Rf O. Figure
extracted from [74]
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statistique d’étalonnage trés importante. Elle peut néanmoins s’avérer intéressante pour
étudier des événements trés rares. Pour les expériences de spectroscopie auxquelles j’ai
pris part, nous avons utilisé uniquement les faces avant des tunnels.

2.4.1.4 Les détecteurs Germanium

Les détecteurs germanium sont dédiés a la détection des rayonnements - et des rayons-
X émis lors des phénoménes de désexcitation nucléaires et atomiques des noyaux implan-
tés dans le DSSD. Quatre d’entre eux sont situés autour des tunnels et le dernier est
derriére le DSSD. Du fait de la faible probabilité de détection de ces cristaux et du
risque d’échappement lors d’un effet Compton, chacun d’eux est équipé d’une enceinte
anti-Compton en BGO (composition chimique BiyGes012) qui transmet, en coincidence
avec la détection d’'un germanium, un signal booléen : 0 lorsque seul le germanium s’est
déclenché et 1 lorsque le germanium et 'anti-Compton se déclenchent en méme temps
(échappement du photon Compton). Ce bouclier permet de trier les données par des
anti-coincidences lors de la phase d’analyse bien qu’il soit aussi intéressant de regarder
les données sans prendre en compte cette suppression Compton, dont 'efficacité n’est pas
de 100%. En effet, du fait du faible taux de production, une part significative de l'activité
~v provient du “°K présent dans les murs de la salle d’expérience, conduisant potentiel-
lement a de fausses suppressions Compton. Ce probléme sera solutionné au cours de la
prochaine phase d’amélioration de GABRIELA par I'ajout de blindage en tungsténe,
comme nous le verrons par la suite.

Les quatre détecteurs autour des tunnels sont des monocristaux tronconiques (HPGe)
Germanium Hyper Pur tandis que le détecteur derriére le DSSD est le clover CLODETTE [99].
Ce dernier est lui-méme constitué de quatre cristaux quasi-cylindriques de 50mm de dia-
métre et de 70mm de long. La chambre de réaction & été congue pour placer ces détecteurs
au plus prés des siliciums grace a des inserts en forme de gobelets ("Stakans" en russe)

FIGURE 2.12 — (a) Photo du Clover CLODETTE [99]. (b) Un détecteur monocristal de
profil, monté sur la chambre de détection, dans son bouclier BGO. Figure extraite de [11].
(a) Picture of the CLODETTE [99] detector. (b) A monocristal detector from the side,
mounted on the detector chamber, without its BGO shield. Figure extracted from [11]
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FIGURE 2.13 — Simulations des efficacités de détection v pour différentes configurations :
source en mode add-back @ et en mode simple M, 2°?Ra en mode add-back O et en mode
simple O et 2°Rf en mode add-back 4 et en mode simple * [74].

Stmulated efficiencies for ~v-rays with different configurations : source in add-back mode
® and in singles mode M, 2° Ra in add-back mode O and in singles mode 3, > Rf in
add-back mode ¥ and in singles mode * [74].

munis de fenétres en aluminium de 1 mm d’épaisseur visibles sur la figure 2.12. Au cours
de la phase d’analyse, il est possible d’utiliser les signaux issus des quatre cristaux HPGe
du clover en mode "add-back" [100], c’est & dire que 'on peut sommer les signaux ob-
servés en coincidence dans deux cristaux voisins, ce qui permet d’améliorer I'efficacité de
détection. Encore une fois, il est toujours important de regarder les données avec et sans
cette sommation, car les deux approches sont intéressantes. Avec un seuil habituellement
réglé autour de 10 & 20 keV, ce dispositif permet d’avoir de trés bonnes efficacités de dé-
tection gamma comme on peut le voir sur la figure 2.13. On remarque que 'efficacité de
détection est bien meilleure & basse énergie, et que si le mode "add-back" n’apporte pas
énormément a basse énergie, il permet de gagner quelques % d’efficacité pour les hautes
énergies, qui sont essentielles a 1’études d’isoméres de haut-K, comme nous le verrons
dans les chapitres 3 et 4.

2.4.1.5 La chaine d’acquisition et format des données

L’interaction du rayonnement dans un détecteur conduit & une création de paires
électron-trou dont le nombre est proportionnel & 1’énergie déposée dans le volume actif
du détecteur. Ces détecteurs ayant des électrodes de polarité opposée, les charges se dé-
placent sous I'influence du champ électrique créé et produisent un courant d’amplitude
toujours proportionnelle & I’énergie déposée dans le détecteur. Comme cela est indiqué par
la figure 2.14, les signaux produits dans ces détecteurs étant trop faibles pour étre trai-
tés directement, ils passent dans un premier temps par des préamplificateur (PA) situés
proches des détecteurs pour limiter au maximum la longueur des cables. Ces préampli-
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ficateurs vont convertir le courant recu en un signal transitoire de tension d’amplitude
proportionnelle & la charge déposée dans le détecteur. Ce signal est ensuite transporté
jusqu’a un amplificateur de spectroscopie ot il est mis en forme. Comme cela a été men-
tionné précédemment, les signaux sont amplifiés avec deux gains différents, permettant
de couvrir une gamme d’énergie de ~50 keV a 250 MeV. Ces signaux sont ensuite dirigés
vers un convertisseur "analogique vers numérique" ou ADC (Analog to Digital Conver-
ter). Dans un souci économique, les signaux de plusieurs pistes des détecteurs silicium
sont multiplexés pour partager un seul ADC pour plusieurs pistes. Ces signaux passent
par un multiplexeur & 16 canaux qui en sélectionne un parmi les 16 regus, en fonction de
leurs amplitudes.

Les pistes avant et arriére du détecteur d’implantation sont disposées de sorte que
deux pistes voisines ne partagent pas le méme ADC. Ce branchement permet d’éviter de
passer & coté d’un partage de charge entre deux pistes. Pour les siliciums des tunnels, un
tel arrangement n’est pas nécéssaire et les 16 pistes de chacun des 8 DSSD sont connectées
au méme ADC. Les détecteurs germanium ont eux aussi chacun leur ADC, dans un souci
d’efficacité de détection. Ces ADC convertissent les signaux analogiques regus en un
nombre proportionnel & I’énergie mesurée qui est codé sur 12 bits, ce qui donne 28=4096
canaux possibles. Les signaux des détecteurs germanium passent par un bloc d’anti-
coincidence avec le BGO correspondant ce qui permet de délivrer le bit 0 ou 1 codant pour
la coincidence Ge/BGO. Les ADC sont placés dans deux CAMAC (Computer Automated
Measurement and Control), chacun d’eux a un module de synchronisation de 1IMHz de
fréquence qui synchronise tous les signaux regus et inscrit un temps sur 16 bits par
événement. Pour une fréquence de 1 MHz, ces 16 bits ( TimestampLow) permettent un
cycle de 65536 ps, mais un autre compteur sur 16 bits ( TimestampHigh) est réservé pour
s’incrémenter a chaque passage par 0 du TimestampLow. De plus, le passage par 0 du
TimestampHigh est traité lors de l'analyse des données en incrémentant une variable
Loop, ce qui permet de reconstituer une horloge absolue ¢ en us selon cette formule :

t = Loop x 232 + TimestampHigh x 2'° + TimestampLow (2.2)

2.4.2 Perspectives d’avenir

Le dispositif expérimental du JINR est en constante évolution. Des collaborations
avec I’équipe russe sur plusieurs projets visant a optimiser SHELS et GABRIELA sont
en cours. Les principaux objectifs sont d’'une part d’améliorer le dispositif de détection
GABRIELA (efficacités de détection, résolutions en énergie, seuils de détection...) mais
aussi la chaine d’acquisition. En effet, cette chaine d’acquisition analogique est efficace,
mais n’offre pas les avantages d’un traitement numérique des données. Le passage & une
électronique numérique permettra de diminuer les limites de corrélations temporelles
mais également d’améliorer les résolutions des détecteurs. L’électronique numérique est
aujourd’hui devenue indispensable pour sonder, par exemple, des états isomériques a
temps de vie trés court. Dans le cadre de ’expérience de fusion-évaporation trés asymé-
trique 238U (?2Ne,xn)?09~*No qui sera présentée dans cette thése, cela a fait défaut, et il
est d’ores et déja prévu de réitérer cette réaction dés lors que cette nouvelle électronique
sera installée, testée et validée. Cette amélioration de la chaine d’acquisition ainsi que
les projets en cours sur ce dispositif expérimental seront ’objet de cette partie.
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2.4.2.1 La nouvelle chambre & 5 CLOVERs

Comme cela a été présenté précédemment, le systéme de germaniums est actuellement
constitué d'un détecteur clover (constitué de quatre cristaux de Ge) derriére le DSSD et
de quatre détecteurs monocristaux situés derriére les tunnels. Dans un souci d’efficacité
de détection, il est prévu de remplacer ces monocristaux par quatre détecteurs clover.
Ces derniers ont été financés par 'équipe russe du FLNR et sont déja arrivés a Dubna.
Une telle chambre nécessite une géométrie adaptée, elle a été congue et dessinée en 3D
par Benoit Gall et commandée en deux exemplaires, qui ont été livrées trés récemment.
Cette chambre a donc été spécialement adaptée pour recevoir ces quatre clovers mais
d’autres modifications y ont également été apportées. En effet, pour améliorer le blin-
dage de la chambre et ainsi limiter au maximum la détection d’événement extérieurs
aux expériences, les enceintes des clovers ("Stakan"), précédemment en inox, seront en
tungsténe. Le haut Z du tungsténe (Z=74) aura pour effet de limiter au maximum la
détection des décroissances naturelles qui induisaient de faux Compton, en particulier le
40K des murs. Les boucliers anti-Compton ne seront donc plus touchés par ces événements
extérieurs, leur efficacité de suppression sera donc améliorée. Cette nouvelle chambre de
réaction permettra également de remplacer les actuels DSSD des tunnels par des siliciums

FI1GURE 2.15 — Plan 3D de la nouvelle chambre de détection de GABRIELA. On y voit
les écrans de tungsténe au centre (bleu foncé) entourant le cadre réservé aux détecteurs
silicium. On retrouve également les 5 clover entourant cette future chambre de détection.
Plans 3D réalisés par B. Gall.

3D view of the new GABRIELA detection chamber. One can see the tungsten screens
(blue) surrounding the box reserved for silicon detectors and the 5 clovers detectors. 3D
plans made by B. Gall.
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plus épais. Ce projet se nomme SHEXI et sera 'objet de la section suivante. D’aprés des
simulation réalisées par R. Chakma [74], I'unique clover de ce dispositif actuel représente
63% de l'efficacité totale de détection du systéme de germaniums. L’ajout de quatre dé-
tecteurs clover supplémentaires permettrait ainsi d’aller beaucoup plus loin en termes de
spectroscopie gamma, avec une efficacité de détection plus importante.

De plus, dans un futur proche, une copie de ce systéme de détection (GABRIELA
DVA) sera également utilisée au plan focal d’un nouveau dispositif : le DGFRS-3, qui est
situé a l'usine de synthése d’éléments superlourds ou SHE-Factory [101]. Le DGFRS-3
a été installé dans un hall expérimental dédié de la SHE-factory début 2021. C’est une
copie quasi conforme du séparateur DGFRS-2 qui est exclusivement destiné a la synthése
d’éléments super lourds, il est pour sa part déja en service. Il en différe cependant par
le fait qu’il dispose, en bout de séparateur, de deux sorties possibles, une destinée a la
chimie des superlourds et I'autre aux études de spectroscopie. L’expérience acquise avec
le DGFRS-2 devrait permettre une mise en service du DGFRS-3 relativement simple et
rapide. Un premier essai a été effectué fin 2021 et une premiére expérience de chimie
est prévue en mars 2022. Par rapport au séparateur d’origine qui a été utilisé au FLNR
pour le programme de synthése de nouveaux éléments, les DGFRS-2 et 3 présentent
une réduction du bruit de fond d’un facteur 200 [102]. Comme nous le verrons dans
les analyses des 2°°No et 2°°No, nous sommes actuellement & la limite de ce que ces
instruments permettent de faire, en particulier pour les réactions de fusion chaude trés
asymeétriques. Ces différentes améliorations du dispositif expérimental nous permettront
donc d’aller plus loin dans ces études de spectroscopie. Nous pourrons ainsi & la fois
pousser ces études en Z mais également en N, pour étudier des éléments plus lourds, qui
n’ont jamais pu étre 'objet d’études spectroscopique.

2.4.2.2 Le passage a une électronique numérique

Cette amélioration majeure de la chaine d’acquisition est en cours de développement
depuis plusieurs années. [’ IPHC a été un des pionniers dans ce domaine avec le déve-
loppement des cartes d’acquisition TNT2D [103]. Au GANIL, le systéme de détection
SIRIUS bénéficiera des cartes NUMEXO-2 tandis que GABRIELA sera équipé de cartes
industrielles, développées par National Instrument. Le passage & une électronique numé-
rique permettrait de réduire drastiquement les temps morts de ’électronique. En effet,
ces temps morts ont été un probléme majeur pour les études spectroscopique des 2°°No
et 2%6No qui seront présentées par la suite.

Nous avons rencontré des phénomeénes d’empilement, c’est-a-dire que lorsque deux
événements se suivent dans le méme pixel & moins de ~ 9us (cette valeur peut varier
d’une expérience a l'autre en fonction de I'énergie des reculs observés) d’intervalle, le
deuxiéme signal va s’empiler sur la queue de distribution du premier, conduisant & une
énergie mesurée plus grande que ’énergie réelle déposée dans le détecteur. Ce phénomeéne
est clairement visible sur la figure 2.16, cette figure montre la différence de temps entre
une implantation et la premiére décroissance dans le méme pixel (donc le temps de vie du
premier état implanté dans le DSSD) en fonction de ’énergie de cette premiére décrois-
sance. On voit que pour les événements correspondants a un état a temps de vie <9us,
les énergies mesurées sont surestimées, et cette surestimation est d’autant plus grande
que les temps sont courts. Ce phénomeéne peut étre en partie corrigé comme cela sera
présenté par la suite mais c’est un probléme majeur pour ’étude d’états a temps de vie
de 'ordre de la ps. Un des principaux atouts de 1’électronique numérique est la possibilité
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de détecter de fagon indépendantes les deux signaux. Ce nouveau dispositif permettra de
détecter de tels signaux et d’écrire directement sur disque la trace correspondante, afin
de pouvoir décolérer les deux signaux a posteriori, réduisant ainsi le temps mort de la
chaine d’acquisition & ’ordre de la dizaine de nanosecondes. Au cours de ma thése, j’ai eu
la chance de travailler sur une partie de cette nouvelle chaine d’acquisition : les préam-
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FIGURE 2.16 — (a) Temps de décroissance du premier état suivant une implantation en
fonction de son énergie de décroissance en échelle logarithmique. (b) Méme figure avec
une correction appliquée entre 23 et 2%us pour compenser l'effet d’empilement, il n’est
pas possible de corriger cet effet en dessous de 8us du fait d’une trop grande dispersion.
(a) A logarithmic plot of the time difference between an implantation of a recoil and the
subsequent decay as a function of the decay energy. (b) Same figure with the correction
applied from 2% to Pus to account for the pile-up effect, it is not possible to correct this
effect below 8us because of a too large energy dispersion.
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plificateurs de charge. Ces derniers ont été développés spécialement pour ce dispositif et
permettront d’avoir de meilleures résolutions pour les détecteurs silicium (15 & 20 keV)
grace a des méthodes de filtrage (algorithme de Jordanov couplé a des filtres passe-haut
et passe-bas). Cette nouvelle électronique est trés attendue par la collaboration car elle
permettra d’aller plus loin dans les études de spectroscopie menées & Dubna. Elle est sur
le point d’étre finalisée et devrait étre installée au cours de I’année 2022.

2.4.2.3 Le projet SHEXI

Le projet SHEXI (Super Heavy Elements X-rays Identification) [104] vise & améliorer
les capacités de détection de rayons-X et des électrons de conversion de GABRIELA.
Ce projet fait 'objet d’'une demande ANR internationale (collaboration franco-russe)
similaire aux précédents financements de SHELS et de GABRIELA. Les rayons-X émis
au cours des décroissances électromagnétiques sont caractéristiques de ’élément observé,
ils sont donc un moyen d’identification str et direct. De plus, dans la région des élé-
ments superlourds, les écarts de niveau entre les états excités devraient étre faibles et
souvent inférieurs a I’énergie de liaison de la couche K. On observe donc principalement
des rayons-Xj, de basse énergie, pour lequel le systéme de détection actuel n’est pas trés
efficace (voir figure 2.17). Ce projet a donc été pensé spécifiquement pour ces rayon-
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FIGURE 2.17 — Comparaison des efficacités de détection du dispositif actuel GABRIELA
et de simulations du projet SHEXI. On voit une trés forte augmentation des capacités
de détection a basse énergie [104].

Comparison between the v-ray detection efficiencies of GABRIELA and simulations for
the SHEXI project. One can see a large increase of the low energy efficiencies [104].
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X de trés basse énergie. Les huit DSSD du tunnel de GABRIELA (50x60x0,7 mm?)
seront remplacés par quatre DSSD plus épais (100x100x1,5 mm?) de haute résistiviteé.
Un cinquiéme détecteur sera également placé derriére le détecteur d’implantation, pour
faire office de VETO. Comme cela est illustré par la figure 2.17, les simulations Geant4
de cette configuration indiquent que cette amélioration permettra une augmentation de
Pefficacité de détection d’un facteur 10 pour les rayons-Xy. Cela ferait de GABRIELA
le premier systéme de détection dédié a la spectroscopie avec la résolution (<0,4 keV
FWHM) suffisante pour distinguer les éléments superlourds voisins les uns des autres via
leurs rayons-Xj, caractéristiques. SHEXI permettra également de nouvelles possibilités
en termes de spectroscopie dans cette région des éléments superlourds (Z>104), ou la
conversion interne est un processus dominant pour les transitions de basse énergie. GA-
BRIELA permet actuellement de détecter des électrons de conversion interne avec une
résolution d’environ 10 keV dans une plage d’environ 100 keV & 2 MeV, SHEXI permettra
d’avoir une meilleure résolution mais surtout des seuils plus bas, ce qui, comme nous le
verrons dans I’étude des 2%°No et 2%No est un point crucial pour les études d’isomeéres-K.
En paralléle de ce projet, une amélioration du séparateur SHELS & trés récemment (été
2021) été mise en place, de nouveaux quadripoles-triplets ont été installés a lentrée de
SHELS pour augmenter la transmission du séparateur - en particulier pour les réactions
trés asymétriques.

2.4.3 Le plan focal de GARIS a RIKEN

Pour I'expérience de synthése de 1’élément 119 sur laquelle nous travaillons & RIKEN,
nous utilisons un systéme de détection relativement similaire & GABRIELA, bien qu’il
soit, dans sa forme actuelle, optimisé pour des réactions de synthése et non pour de la
spectroscopie. En effet, ce dispositif de détection n’est pas équipé de détecteurs germa-
nium mais il pourrait aisément étre adapté selon les expériences. Il est installé au plan
focal de GARIS II et sa copie conforme est installée au plan focal de GARIS III |78|.
L’objectif de ces réactions de synthése est de détecter la chaine de décroissance o de
I’élément 119.

Ce systeme de détection est composé de :

— Un détecteur de temps de vol (Time of Flight - ToF) [105].

— Un détecteur silicium d’implantations pixelisé (Doublesided Silicon Strip Detector
- DSSD).

— Un ensemble de détecteurs silicium en configuration tunnel autour du DSSD.

— Un détecteur VETO, qui est un silicium non pixélisé, placé derriére le DSSD
d’implantation.

A la difféerence de GABRIELA, ce systéme n’a pas de germaniums mais est doté
d’un VETO qui permet de savoir quels événement traversent le DSSD d’implantation,
une information trés utile en termes de filtrage, qui serait également un bon atout pour
GABRIELA. Un systéme de détecteur germanium pourrait néanmoins s’avérer utile et il
n’est pas exclu d’en ajouter un prochainement sur GARIS II. Il ne sera malheureusement
pas possible de faire de méme sur GARIS III par manque de place. En effet, la détection
des rayons-X d’un nouvel élément serait une preuve indiscutable de son observation. On
pourrait également imaginer des détecteurs siliciums plus épais pour les tunnels, optimisés
pour la détection de rayons-X, a I'instar du projet SHEXI sur GABRIELA.
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FIGURE 2.18 — Photo du du séparateur GARIS II et de son plan focal. On y retrouve la
chambre de détection et une partie de la chaine d’acquisition sur la gauche. Photo prise
par B. Gall.

Picture of the GARIS 11 separator and its focal plane. One can see the detection chamber
and a part of the acquisition chain on the left side. Picture taken by B. Gall.

2.4.3.1 Les détecteurs de GARIS
2.4.3.2 Le détecteur de temps de vol

Le détecteur de temps de vol est trés similaire & celui de GABRIELA, il est composé
de deux feuilles émissives d’électrons, placées en amont du plan focal, qui déclenchent un
signal lorsqu’un noyau de recul les traverse. Les fenétres ont été fabriquées a partir de
mylar de 0,5 pm d’épaisseur et mesurent 85 mm de diamétre. Elles sont recouvertes de
100 A d’or et de 20 pg.cm~?2 de Csl pour augmenter la probabilité d’émission d’électrons
secondaires. De la méme fagon que sur GABRIELA, ces électrons secondaires sont ensuite
accélérés, amplifiés et mesurés. Sur ce dispositif, la distance entre les deux feuilles est de
295mm. Il présente une efficacité de détection de 99% [106] et une résolution en temps de
750 ps. Ce détecteur permet donc de faire des sélections cinématique parmi les noyaux
qui vont s’implanter dans le DSSD. Dans la pratique, on réalise des corrélations entre le
ToF et le DSSD, afin de définir les événements que nos codes reconnaitront comme des
implantations ou des membres des chaines de décroissances des noyaux déja implantés,
cette méthode sera détaillée dans le chapitre 5.
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[ GARIS-Il TOF detector H

GARIS TOF detector:

FIGURE 2.19 — Schéma du détecteur de temps de vol de GARIS II, on y retrouve les deux
modules en amont du détecteur d’implantation. Figure extraite de [107]

Schematic view of GARIS II Time of Flight detector, one can see the two modules ups-
tream of the implantation detector. Figure extracted from [107]

2.4.3.3 Le détecteur d’implantations

Le détecteur d’implantation est constitué de deux DSSD (Doublesided Silicon Strip
Detector) situés cote a cote. Chacun des DSSD dispose de 32 pistes horizontales et de 64
pistes verticales formant 4096 pixels virtuels. Si ce systéme a été choisi, c’est que GARIS
permet une meilleure focalisation du faisceau verticale qu’horizontale. Ce systéme a deux
DSSD cote a cote est présenté sur la figure 2.20. Il permet donc de capter la totalité
des résidus d’évaporation sélectionnés par le séparateur. Ce détecteur a pour fonction de
détecter, grace a un couplage avec le ToF, 'implantation des résidus d’évaporation mais
également de détecter les décroissances « successives des noyaux implantés, lorsque les
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FIGURE 2.20 — Photo du détecteur d’implantation constitué de deux DSSD cote a cote.
Photo fournie par K. Morimoto.

Picture of the implantation detector composed of two DSSD side by side. Picture provided
by K. Morimoto.
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sont émis vers 'arriére du détecteur. Dans le cas contraire, ces a pourront étre en partie
captés par les tunnels, si leur angle d’émission le permet, sinon, ils seront définitivement
perdus. Si des particules traversent en totalité le DSSD, le détecteur VETO situé derriére
permet de rejeter de tels événements avec des sélections qui seront détaillées dans le
chapitre 5.

2.4.3.4 Les détecteurs tunnels

Comme le montre la figure 2.21, les détecteurs tunnels sont également des siliciums
positionnés en amont du DSSD formant une "boite". Ces derniers ont pour mission de
détecter autant que possible les particules o émises vers 'avant du détecteur d’implan-
tation. Ils sont constitués de 6 détecteurs silicium positionnés perpendiculairement au
DSSD dans le but de détecter des événements en coincidence dans le détecteur d’implan-
tation et dans un tunnel.

Dans le cadre de ces expériences de synthése d’'un nouvel élément, la détection de
particules « et des événements de fission sont priorisés. Il n’est donc pas nécessaire, comme
¢a l’est pour GABRIELA, de traiter spécifiquement les événements de basse énergie. Pour
reconstituer les énergies des particules o dans leur totalité, il faut réaliser une sommation
synchrone de ’événement correspondant a la sortie de ' du DSSD avec 1’événement
correspondant & son implantation dans un tunnel. En effet, contrairement aux électrons,
les particules « laissent une partie de leur énergie dans le DSSD lorsqu’ils s’en échappent
vers "avant. Il faut donc la prendre en compte pour les mesures réalisées avec les tunnels.
Cette sommation doit également étre effectuée lors des réactions d’étalonnage, ce qui
requiert des réactions d’étalonnage relativement longues, afin d’obtenir une statistique
suffisante pour faire des corrélations DSSD /tunnels, et ce pour chaque piste des tunnels.

FIGURE 2.21 — Photo de la chambre de détection ouverte. On y voit les DSSD en confi-
guration tunnel entourant les DSSD d’implantation. Photo fournie par K. Morimoto.
Picture of the inside of the detection chamber. The DSSD surrounded by the tunnel de-
tectors are wvisible. Picture provided by K.Morimoto.
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2.4.3.5 Le VETO

Le détecteur VETO a pour unique objectif de permettre de nettoyer les données
du DSSD en discriminant les particules qui ne laissent pas toute leur énergie dans le
détecteur d’implantation des autres. Il permet donc de détecter les particules qui auraient
traversé le DSSD. Les particules o émises lors des décroissances des noyaux de recul qui
sont synthétisés ne peuvent pas traverser le DSSD dans son intégralité. Par contre, des
particules légéres (*H, 2H, 3H, He...), principalement issues de I'interaction du faisceau
avec le gaz du séparateur, le peuvent. Ce type d’événement va induire dans un pixel du
DSSD une énergie qui peut étre confondue avec une implantation ou une décroissance
avant d’aller déclencher le VETO, situé derriére les DSSD. Les coincidences entre le DSSD
et le VETO permettent ainsi d’éliminer ces événements parasites au cours de I'analyse.
Le détecteur VETO détectera presque uniquement des événements inintéressant venant
polluer les spectres. C’est un outil de filtrage trés intéressant pour ce type d’expériences
produisant des jeux de données importants.

Ce détecteur est composé de deux détecteurs silicium & pistes connectées. En effet, les
16 pistes de chaque VETO sont regroupées pour ne garder qu’'un seul signal somme par
détecteur. On dispose donc d’un signal VETO "droite" et d’un signal VETO "gauche",
qu’il faut corréler avec les détecteurs d’implantations correspondants. S’ils n’ont qu'un
pixel, c’est qu’étant un outil de réjection, il ne nécessite ni information spatiale ni me-
sure précise de 'énergie. Le VETO est utilisé pour affiner la sélection des événements
correspondants noyaux de recul, et donc en anti-coincidence avec le DSSD correspon-
dant. Du fait de sa grande taille, il se peut qu’une implantation arrive en méme temps

FIGURE 2.22 — Photo des deux détecteurs VETO. On voit que les signaux des différentes
pistes de ces DSSD sont réunis entre eux pour ne fournir qu’un seul signal de sortie par
détecteur. Photo fournie par K. Morimoto.

Picture of the VETO detectors. One can see that the strips are all connected together in
order to have only one output signal per detector. Picture provided by K. Morimoto.
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qu’une particule légére qui déclenchera le VETO, c¢’est pourquoi on ne peut pas se fier
a 100% a ce détecteur pour rejeter des événements. Il faut réaliser des sélections trés
précises qui seront détaillées par la suite. Comme cela a été mentionné précédemment,
Pintégration d’un tel détecteur & GABRIELA pourrait étre intéressante. Ayant travaillé
pendant plusieurs années sur le dispositif Japonais, nous sommes aujourd’hui convaincus
de son efficacité et de son apport en terme de filtrage, ¢’est donc une piste d’amélioration
de GABRIELA relativement simple & mettre en place et trés efficace.

2.4.3.6 Chaine d’acquisition

Une chaine d’acquisition analogique est également en cours de développement sur ce
dispositif. N’ayant pas eu ’occasion de participer & son développement ou & sa mise en
place, ell