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INTRODUCTION

Dans les activités nucléaires, civiles aussi bien que militaires, nombreuses sont les applica-

tions et situations dans lesquelles des actinides jouent un rôle important. Aussi nombreuses sont

les demandes de quanti�cation ou d'analyse isotopique des actinides. Celles-ci sont nécessaires

dans le cycle du combustible, pour le contrôle du traité de non-prolifération d'armes nucléaires

ou encore pour la surveillance environnementale. Elles peuvent, par exemple, renseigner sur la

�nalité de l'utilisation d'un combustible dans un réacteur, sur la production d'énergie unique-

ment ou sur la production de matières �ssiles pour l'armement. Sur un autre plan, les accidents

de réacteurs et les essais d'armes nucléaires ont causé un rejet parfois importante d'actinides

majeurs et mineurs dans l'environnement. Les pourcentages des actinides qui se retrouvent

dans l'environnement suite à un de ces évènements dépendent de l'application pour laquelle la

matière nucléaire a été utilisée. Par exemple, un essai d'arme nucléaire entraîne essentiellement

les rejets de 239Pu. En revanche, un accident d'un réacteur nucléaire utilisé pour la production

d'énergie électrique cause des rejets di�érents en 238Pu, 239Pu, 240Pu ainsi que d'autres actinides.

Donc, pour préciser l'origine d'une contamination il est impératif d'analyser un échantillon a�n

de déterminer les rapports entre les isotopes.

La désintégration de la plupart des actinides est suivie par des émissions de photons dont

les énergies et les probabilités sont caractéristiques du nucléide. La mesure des rapports iso-

topiques peut être e�ectuée, entre autres, par des techniques d'analyse non-destructives de

l'échantillon telles que la spectrométrie de photons. Cette dernière consiste à identi�er la pré-

sence d'un actinide et quanti�er sa fraction dans un échantillon en se basant sur la mesure

des intensités des émissions. La précision de ces analyses peut être limitée par la performance

du détecteur utilisé mais aussi par les incertitudes associées aux intensités disponibles dans les

tables de données nucléaires.

La désintégration d'un actinide est suivie par d'intenses émissions photoniques sur la
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gamme d'énergie inférieure à 100 keV qui pourraient avantageusement être utilisées pour préci-

ser les rapports isotopiques. Malgré la richesse des données de décroissance disponibles dans les

tables, la connaissance des intensités des émissions sur la gamme d'énergie inférieure à 100 keV

(photons X et γ de basse énergie) reste limitée, voire inaccessibles dans le cas des raies in-

dividuelles XL des actinides, à cause de la limitation en termes de résolution en énergie des

détecteurs à semi-conducteur habituellement utilisés en spectrométrie des photons.

Une des missions du Laboratoire National Henri Becquerel (LNHB) est de fournir des

données de désintégration avec les plus faibles incertitudes possibles. C'est pourquoi le LNHB a

développé un détecteur cryogénique de très haute résolution en énergie et o�rant un rendement

de détection proche de 100% pour des énergies inférieures à 25 keV, la gamme d'énergie des

rayons XL des actinides, a�n de déterminer des données de décroissance d'actinides.

La mesure des intensités des photons X et γ émis à des énergies inférieures à 100 keV suite

à la désintégration des actinides est l'objectif de cette thèse.

Le premier chapitre décrit les techniques utilisées communément pour l'analyse isotopique

des actinides ainsi que leurs limites d'utilisation. Ces limites sont liées, d'une part aux principes

de fonctionnement des techniques en question et d'autre part, aux interférences spectrales qui

rendent la séparation de certaines émissions impossibles. Cette thèse s'intéresse en particulier

à la spectrométrie des émissions photoniques des actinides. Des processus atomiques et nu-

cléaires sont à l'origine de ces émissions. La suite du premier chapitre fournit des éléments de

compréhension de ces processus ainsi que des paramètres fondamentaux liés. Il présente une

méthodologie de calcul des intensités des émissions X via les paramètres fondamentaux. Par

ailleurs, il détaille le principe de fonctionnement, les performances et limites des détecteurs à

semi-conducteur utilisés pour mesurer les intensités des émissions X et γ. Les intensités calcu-

lées sont a�ectées par des grandes incertitudes associées aux paramètres fondamentaux. Quant

à la mesure des intensités, les améliorations possibles au niveau de la résolution en énergie

et du rendement de détection des détecteurs conventionnels sont très limitées, car les limites

théoriques de performance sont quasiment atteintes. Pour s'a�ranchir de ces limites, le choix de

l'utilisation d'un détecteur cryogénique qui fonctionne à très basse température (∼ 10 mK) a

été fait. Cela permet de béné�cier d'une excellente résolution en énergie et ouvre la possibilité

de séparer des émissions proches en énergie inaccessibles avec un détecteur conventionnel.

L'interaction du photon avec le détecteur conduit à une élévation de température dans

un absorbeur mesurée à l'aide d'un thermomètre. L'ensemble absorbeur-thermomètre di�ère

entre les catégories des détecteurs cryogéniques. Le choix des éléments constituants avec le
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système de détection n'est pas trivial, il dépend de l'application pour laquelle le détecteur va

être utilisé. La dernière partie du premier chapitre expose succinctement les di�érents types

de thermomètres et d'absorbeurs, les critères de choix du LNHB pour ses applications, et de

façon plus détaillée le principe physique des senseurs paramagnétiques communément appelés

calorimètres métalliques magnétiques (MMC) choisis pas le LNHB, ainsi que la lecture de leur

signal à l'aide d'un SQUID.

Dans le domaine de la métrologie des rayonnements ionisants, la résolution en énergie ne

constitue pas le seul critère important dans la conception d'un détecteur. Ce dernier doit obéir

à d'autres critères, notamment sur le rendement de détection et le taux de comptage.

Le deuxième chapitre décrit la conception et la réalisation d'un détecteur, appelé SMX3,

qui répond à ces critères. Ce détecteur comporte quatre pixels de calorimètres métalliques

magnétiques avec des absorbeurs bicouche or-argent, couplés à deux voies de lecture et d'ac-

quisition. Par ailleurs, ce chapitre présente la mise en fonctionnement du détecteur, le principe

d'enregistrement des impulsions et les étapes de traitement du signal hors ligne a�n d'obtenir

un spectre en énergie avec la meilleure résolution possible. Ce traitement est construit à l'aide

d'un ensemble des programmes codés sous Matlab et langage C. Il est validé avec des enregis-

trements simulés dans le but de prouver qu'il n'engendre pas de modi�cation de l'information

sur l'énergie et sur l'intensité. Pour pouvoir mesurer les intensités d'émission, une connaissance

précise du rendement de SMX3 doit être établie. Cet étalonnage du rendement peut être e�ec-

tué à l'aide de mesures de sources étalons ou via des simulations Monte Carlo.

La méthode d'étalonnage présentée dans le troisième chapitre consiste à mesurer une seule

source étalon de 241Am, en combinaison avec des simulations Monte Carlo a�n de construire une

courbe de rendement "étalonnée" sur la gamme d'énergie ∼ 5 keV à 100 keV. Ce chapitre décrit

une procédure permettant de construire une géométrie de détection dans le code PENELOPE

2014, un code de simulation Monte Carlo du transport des électrons et des photons dans la

matière. En se référant à l'étalonnage du rendement par la source étalon, les dimensions de la

géométrie simulée sont adaptées pour fournir �nalement une courbe de rendement continue qui

interpole le rendement étalonné à l'aide la source de 241Am. Ceci permet de tenir correctement

compte de l'existence des discontinuités dues à des e�ets d'échappement dans les constituants

du détecteur.

Le quatrième chapitre présente les mesures quantitatives des émissions XL des actinides
238Pu, 244Cm et 239Pu. Les désintégrations de ces nucléides sont suivies d'émissions X de la

série L d'intensités respectivement de 10,63, 8,92 et 4,66 photons pour 100 désintégrations [12].
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Cependant, les intensités référencées dans la base de données éditée par le LNHB aussi bien

que dans toutes les bases de données disponibles, sont limitées aux groupes Lα, Lβ, Lη, Lι.

Ces émissions ont été mesurées à l'aide de SMX3 a�n de déterminer, pour la première fois, les

intensités des raies XL individuelles, et ainsi de pouvoir élargir la connaissance des intensités

des émissions XL des actinides. Si la géométrie d'une source relative au détecteur est di�érente

par rapport à la mesure de la source étalon (par exemple le diamètre, le positionnement, etc.),

l'introduction de ce changement dans la géométrie de simulation permet d'e�ectuer un transfert

de rendement qui sert à établir le rendement avec la nouvelle géométrie. En e�ectuant un

transfert de rendement pour les sources de 238Pu et de 244Cm, leurs intensités absolues des

émissions Li-Yj (Y=M,N,O,P i-1,2,3 et 1<j<7) ont pu être mesurées à l'aide de SMX3. En

revanche, pour le 239Pu seules des intensités relatives à la totalité de la région XL sont fournies.

Ce chapitre présente aussi des comparaisons des intensités des di�érents groupes XL issues de

la littérature avec celles obtenues à l'aide de SMX3.
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CHAPITRE 1

PHYSIQUE DES ÉMISSIONS PHOTONIQUES DES

ACTINIDES ET INSTRUMENTATION DE DÉTECTION

1.1 Les actinides dans l'environnement et l'industrie

Les actinides, ou transuraniens (plus lourds que l'uranium) constituent un sujet de pré-

occupation important. En e�et, bien que certains existent à l'état naturel, une majeure partie

d'entre eux sont produits arti�ciellement par des captures de neutrons qui ne sont pas suivies de

�ssions. Ainsi, les activités nucléaires, civiles et/ou militaires, utilisent et génèrent ces produits

dont les périodes radioactives peuvent être longues, posant un problème de stockage long terme,

et dont la toxicité est importante puisque ce sont des éléments lourds émetteurs alpha.

L'industrie civile nucléaire est consacrée à la production d'électricité avec des réacteurs à

combustible UOX (enrichi en 235U à hauteur 3,5%) ou à combustible MOX issus des combus-

tibles usés retraités et enrichi à hauteur de 7% en 239Pu. Les combustibles UOX peuvent être

en partie recyclés a�n de béné�cier des propriétés �ssiles du 239Pu dans le combustible de type

MOX. La composition des combustibles nucléaires est modi�ée durant l'irradiation par la for-

mation d'actinides majeurs (isotopes de U et de Pu) et des actinides mineurs (isotopes de Am,

Cm, Np, produits en moindre quantité) et de produits de �ssion (tableau 1.1). La composition

va dépendre, du type de combustible utilisé, du type de réacteur et du taux de combustion

(tableau 1.2). Par exemple, le rapport 240Pu/239Pu varie entre 0,06 et 0,65 dans le combustible

en fonction de la condition d'irradiation du combustible.
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Tableau 1.1 � Composition des principaux isotopes du combustible avant et après irradiation de com-
bustible UOX (enrichi en 235U à 3,5%) dans un réacteur REP de 900 MWe, pour un taux de combustion
(burn-up) de 33 GWj/t [1].

Isotope Période T1/2 Chargement Déchargement

(ans) (kg/TWhe) (kg/an) (kg/TWhe) (kg/an)

Actinides majeurs
235U 7,04 (1) · 108 136 751 40 221
236U 2,343 (6) · 107 16 88
238U 4,468 (5) · 109 3757 20734 3661 20204

238Pu 87,74 (3) 0,6
239Pu 2,44100 (11) · 104 22,3
240Pu 6,561 (7) 8,6
241Pu 14,33 (4) 4,6
242Pu 3,73 (3) · 105 1,9

Actinides mineurs
237Np 2,14 · 106 1,6 8,8
241Am 432,6 (6) 0,8
243Am 7367 (23) 0,4
243Cm 28,9 (4) 0 0
244Cm 18,11 (3) 0,09 0,5
245Cm 8250 (70) 0,01 0,06

Produits de Fission
90Sr 28,80 (7) 1,9 10,5

137Cs 30 4,4 24,3
93Zr 1,61 (6)· 106 2,8 15,5
99Tc 2,115 (11)· 105 3,2 17,7
129I 1,61 (7)· 107 0,7 3,9

Tableau 1.2 � Composition en Pu dans des combustibles de type MOX en fonction du type de réacteur
[2].

Type de Taux de combustion Composition en Pu (wt%)
réacteur (MWj/kg) 238Pu 239Pu 240Pu 241Pu 242Pu

Magnox (Magnesium Non OXidizing)
3,0 0,1 80,0 16,9 2,7 0,3
5,0 68,5 25,0 5,3 1,2

REP
33,0 1,3 56,6 32,2 13,9 4,7
43,0 2,0 52,5 24,1 14,7 6,2
53,0 2,7 50,4 24,1 15,2 7,1

Arme nucléaire 0 95 5 0 0

Les étapes allant de l'extraction du minerai d'uranium, en passant par l'enrichissement

jusqu'au retraitement des déchets appartiennent au cycle du combustible. Le contrôle et la

caractérisation des actinides lors des multiples étapes de ce cycle présentent donc des enjeux
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�nanciers considérables pour les industriels de la �lière nucléaire.

En premier lieu, les mesures de composition du combustible permettent de véri�er les

codes de neutroniques, eux-mêmes utilisés pour optimiser la combustion au sein du réacteur

ou pour concevoir les futurs réacteurs. Par ailleurs, de ces analyses vont également dépendre

les quantités de déchets nucléaires à retraiter et à stocker selon leur dangerosité, et donc le

dimensionnement des étapes de stockage et de traitement des combustibles usés.

En�n, cela représente également un enjeu environnemental majeur puisque ces mêmes in-

dustriels doivent prouver que leurs activités ont un impact admissible sur l'environnement. En

e�et, du fait de l'extrême radiotoxicité des actinides émetteurs de particules alpha, en parti-

culier les isotopes de plutonium, des enjeux environnementaux sont très rapidement apparus,

d'autant plus que des matières nucléaires ont été dispersées dans la biosphère, via les 543 essais

nucléaires atmosphériques entre 1945 et 1980 (6,52 PBq de Plutonium), l'accident de Thulé,

ou via les accidents de centrales nucléaires comme Tchernobyl (6,1 PBq de plutonium), et Fu-

kushima. Alors que près de 85% de l'activité issue des essais nucléaires atmosphériques s'est

rejetée globalement dans l'hémisphère nord, l'accident de Fukushima a contaminé l'environne-

ment essentiellement localement [3].

La surveillance de l'environnement utilise l'analyse d'actinides et leur isotopie pour, d'une

part, di�érencier dans l'environnement la radioactivité des chaînes naturelles de celle issue des

activités humaines, et d'autre part de déterminer l'origine d'une pollution (retombées des essais

atmosphériques, rejets d'e�uents ou accidents d'une centrale nucléaire).

En�n, dans le domaine militaire, les armes nucléaires à �ssion utilisent des matières hau-

tement enrichies en 239Pu (>93%) ou en 235U (>90%) ou dans une moindre mesure de l'233U ou
237Np (tableau 1.2). Suite à l'application du traité de non-prolifération (TNP), des contrôles,

e�ectués sous l'égide de l'AIEA, permettent de véri�er le non détournement des matières et

installations nucléaires à des �ns militaires. Dans ce cas, l'analyse isotopique est l'un des outils

fondamentaux de la criminalistique nucléaire (� nuclear forensics �). La proportion de 239Pu ou

de 235U est une signature indéniable d'un type d'usage prohibé et donc, d'activités clandestines.

Dans ce cas également, des mesures précises sont requises pour satisfaire les exigences de l'AIEA

pour l'inventaire des matières nucléaire �ssiles. En France, le Code de la défense impose une

déclaration des matières de 235U, 239Pu et 233U supérieure au gramme.

Les techniques d'analyse de compositions en actinides et l'analyse isotopique des ma-

tières nucléaires sont donc indispensables dans l'industrie nucléaire, la surveillance de la non-
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prolifération et dans la surveillance de l'environnement. Les analyses permettent de connaître,

l'origine, la destination, l'âge, l'usage d'un échantillon.

1.2 Analyse et quanti�cation des actinides

Du fait de l'intérêt des analyses des actinides pour ces di�érents champs d'applications, de

nombreuses méthodes de quanti�cation ont été développées. Il existe deux types d'analyses :

les analyses destructives (AD) et non-destructives (AND). Parmi ces analyses, trois familles de

techniques sont à distinguer.

La première représente les techniques radiométriques, c'est-à-dire la spectrométrie en énergie

des rayonnements émis par les radionucléides lors de leur désintégration. Cette famille concerne

la spectrométrie de photons X et gamma (AND) et la spectrométrie alpha (AD). La seconde

famille est la spectrométrie de masse (AD) représentée par les techniques TIMS (Thermal

Ionization Mass Spectrometry), et ICP-MS (Multicollector-Inductively Coupled Plasma Mass

Spectrometer).

Et la troisième famille est l'analyse des rayons X émis par l'échantillon excité soit par des

photons générés par rayonnement synchrotron ou par un tube X (AND), soit par des particules

chargées (proton ou alpha). Toutefois, cette dernière technique ne permet pas de distinguer les

isotopes et ne sera pas abordée.

1.2.1 Analyse destructive : AD

La plupart des actinides se désintègrent en émettant des particules α, un atome de 4
2He,

avec des énergies discrètes dépendant de l'actinide. Donc, la détection de ces énergies par spec-

trométrie α permet d'identi�er et de quanti�er un actinide dans l'échantillon. Cependant, il est

possible que les énergies des particules α soient trop proches, par exemple pour le 239Pu et 240Pu

(respectivement 5,15 MeV and 5,16 MeV) pour qu'ils soient distingués à cause de la résolution

en énergie des détecteurs utilisés. Par ailleurs, certains actinides, comme le 241Pu, émetteur β,

ne peuvent pas être mesurés par cette technique. De plus, l'utilisation de cette technique exige

une puri�cation chimique de l'échantillon pour limiter les interférences spectrales entre isotopes

di�érents. Elle consiste à concentrer et à isoler les actinides dans l'échantillon par chromatogra-

phies successives, ce qui peut prendre jusqu'à des jours de préparation. La spectrométrie alpha

permet de quanti�er les actinides avec une précision de l'ordre de quelques pour mille au mieux.

La mesure des rapports isotopiques peut être e�ectuée par spectrométrie de masse qui

permet de séparer les éléments de l'échantillon en fonction du rapport masse sur charge. Les

techniques de spectrométrie de masse généralement utilisées sont l'ICP-MS et le TIMS qui

di�èrent par le principe d'ionisation de l'échantillon [4�7]. Les ions générés sont acheminés par
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une interface vers l'entrée d'un analyseur dont le rôle est de séparer les ions en fonction de leur

rapport masse sur charge.

Les problèmes majeurs de cette technique résident dans des interférences spectrales par

exemple :

- Les intérférences isobariques quand les actinides ont la même masse atomique ( 238Pu+ inter-

fére avec 238U+ ).

- Les intérférences poly-atomiques : des réactions chimiques peuvent créer des éléments de même

masse d'un actinide d'intérêt ( 239Pu+ interfère avec 238UH+).

Cette technique exige de réaliser des traitements chimiques et radiochimiques de l'échan-

tillon avant son analyse pour séparer les di�érents éléments présents et limiter les interférences.

Néanmoins elle est de loin la plus précise de toute, elle permet de quanti�er quelques dizaines

de fg (10−15 g) d'uranium par exemple.

D'une manière générale, les techniques d'analyse destructives nécessitent des étapes de radio-

chimie séparative relativement longues et coûteuses en temps, elles restent néanmoins les tech-

niques d'analyses isotopiques les plus précises.

1.2.2 Analyse non-destructive : AND

Pour s'a�ranchir du traitement chimique des échantillons, des techniques d'analyses iso-

topiques non-destructives ont été introduites. Les radiations induites ou émises spontanément

par l'actinide sont mesurées sans modi�cation de l'état physique ou chimique de l'élément. Elle

peuvent être opérées sur place, ce qui permet d'éliminer les risques et les contraintes imposés

par les transports de matières et d'accéder à des sites à l'accès restreint.

La spectrométrie de photons est une méthode d'analyse permettant de quanti�er l'activité

des radionucléides présents par la mesure des énergies des photons émis dans un histogramme

ou spectre en énergie. Le dispositif instrumental est relativement simple, puisqu'il s'agit de

positionner la source face à un collimateur et au spectromètre. La détermination de l'activité

des radionucléides présents dans une source se fait suite à l'analyse du spectre en énergie

(mesure de la surface des pics aux énergies E caractéristiques du radionucléide) et à partir de

l'équation 1.1.

A =
N(E)

∆t · I(E) · ε(E)abs
(1.1)

A : l'activité du radionucléide [Bq],
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N : le nombre d'événements enregistrés dans le pic d'absorption totale 1 à une énergie E,

εabs : le rendement d'absorption totale soit la probabilité qu'un photon émis par la source ait

déposé toute son énergie dans le détecteur.

Ce dernier peut se décliner en deux facteurs :

εabs(E) = f · εint(E) (1.2)

avec,

f=
Ω

4π
: le facteur de géométrie,

Ω : angle solide d'émission vu par le détecteur,

εint : le rendement intrinsèque soit la probabilité qu'un photon incident sur le détecteur y cède

toute son énergie.

La mesure de rapports isotopiques massiques M entre deux isotopes i et k est dérivée de

l'équation 1.1 et est donnée par :

Mi

Mk

=
Ni(Ej)

Nk

· Tk
Ti
· Ik(Em)

Ii(Ej)
· ε(Em)rel
ε(Ek)rel

(1.3)

Où Ej et Em désignent les énergies d'émission des photons émis par les isotopes i et k,

I : les intensités d'émission des raies mesurées,

εrel : le rendement relatif aux énergies des photons,

T : la période radioactive.

Généralement l'analyse d'actinides se fait dans le spectre en énergie sur une région autour

de 100-200 keV car la plupart des actinides y émettent des photons γ et XK avec des intensités

d'émission parmi les plus intenses du spectre [8]. Néanmoins, elles restent faibles, au mieux, elles

sont de 0,01 pour 100 désintégrations comme le montre le tableau 1.3. Une région alternative

est la région de 40 à 60 keV, où les γ sont plus intenses qu'à 100-200 keV mais les désavantages

de cette région résident dans la forte auto-absorption des γ pour des échantillons volumineux et

la possible présence du 60 keV de l'241Am qui, de par son intensité, masque les autres actinides.

En�n, il existe une région du spectre qui a été peu utilisée et peu explorée jusqu'ici, alors

que c'est de loin la région où se trouvent les intensités les plus fortes : cette région correspond

aux raies XL émises entre 10 et 25 keV. Comme le montre le tableau 1.3, elles ont des intensités

de quelques pourcents à quelques dizaines de pourcents, soit plus d'un ordre de grandeur plus

1. Pic correspondant aux photons ayant déposés toute leur énergie dans le détecteur.
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intenses que les raies gamma pour la plupart des actinides. La spectrométrie X doit être alors

couplée à d'autres techniques pour permettre l'analyse isotopique [9�11].

Tableau 1.3 � Une liste de certains actinides avec les intensités des émissions γ et de leurs région
XL [12].

Nucléide/Descendant Emission γ Emision XL

Energie (keV) Intensité Photons XL Méthode Accord
/ 100 dés. Intensité / nombre d'études mesure/calcul

/100 dés.

U-233/Th-229 42,4349 (2) 0,072 (4) 5,2 (11)
97,1346 (3) 0,0203 (10)

U-235/Th-231 42,01 (6) 0,056 (9)
40 (22)

calcul
143,767 (3) 10,94 (6)

U-236/Th-232 49,46 (10) 0,081 (12) 9,4 (10) calcul
112,79 (10) 0,0195 (31)

U-237/Np-237 59,54091 (10) 34,1 (9) 59 (21) calcul
U-238/Th-234 49,55 (6) 0,0697 (26) 7,94 (28) calcul

113,5 (1) 0,0174 (47)
Pu-238/U-234 43,498 (1) 0,0397 (8) 10,63 (8) mesure /4 accord

99,852 (3) 0,00735 (8)
Pu-239/U-235 51,624 (1) 0,02694 (26) 4,66 (5) mesure/4 désaccord

129,296 (1) 0,00631 (4)
Pu-240/U-236 45,244 (2) 0,0462 (9) 10,34 (15) mesure /6 accord

104,233 (5) 0,00714 (7)
Pu-242/U-238 44,915 (13) 0,0384 (8) 8,71 (21) calcul

103,50 (4) 0,00253 (12)
Am-241/Np-237 59,5409 (1) 35,92 (17) 37,66 (17) mesure /9 désaccord

98,97 (2) 0,0203 (4)
Am-242/Cm-242 42,13 (5) 0,040 (2) 10,8 (5) calcul
Am-243/Np-239 43,53 (2) 5,89 (10) 18,9 (7) calcul

117,60 (15) 0,57 (5)
Cm-242/Pu-238 44,08 (3) 0,0330 (7) 9,92 (23) calcul/2 désaccord

101,92 (4) 0,00251 (14)
Cm-243/Pu-239 44,663 (5) 0,131 (16) 52,1 (16) calcul

106,125 (2) 0,296 (25)
Cm-244/Pu-240 42,824 (8) 0,0258 (7) 8,92 (23) calcul

98,860 (13) 0,00136 (9)

En outre, cette région peut être utilisée pour détecter de très faibles quantités de matières

sous forme de traces ou de poussières.

Quelles que soient les régions, l'analyse des spectres en énergie des actinides est rendue complexe

par la multitude de photons émis sur des régions étroites en énergie qui ne sont pas totalement

résolues avec des détecteurs conventionnels. Les interférences spectrales sont alors une source
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non négligeable d'incertitudes à la quanti�cation des actinides.

Dès lors, les incertitudes associées aux mesures d'activités ou de rapports isotopiques se

déclinent sous deux formes :

- la première forme concerne les incertitudes sur le nombre de photons détectés dans une raie

(N (E )) et sur le rendement (R) et sont relatives aux limites instrumentales (résolution en éner-

gie, rendement de détection, statistique de comptage).

- la seconde forme est donnée par les incertitudes liées aux données de décroissance et aux

paramètres fondamentaux nucléaires et atomiques (qui seront détaillés dans la suite du cha-

pitre), soit dans ce cas sur les intensités d'émission, les énergies des photons et les périodes

des actinides. Donc pour améliorer les mesures quantitatives d'actinides par spectrométrie de

photons deux stratégies sont possibles : améliorer l'instrumentation et/ou améliorer les données

de décroissance.

Plusieurs équipes américaines du NIST (National Institute of Standards and Technology),

LANL Los Alamos National Lab) ou le LNLL (Lawrence Livermore National Laboratory) ont

investi dans le développement de spectromètres très haute résolution pour l'analyse isotopique

de Pu par spectrométrie. Le LANL au terme de plus de dix ans de recherche et développement,

a pu obtenir des incertitudes plus faibles sur les rapports isotopiques avec des spectromètres

ayant des résolutions en énergie d'un ordre de grandeur meilleure que celles des détecteurs

conventionnels dans la région 100-200 keV [13�16].
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Les incertitudes sur la composition isotopique pourraient être jusqu'à 5 fois plus faibles

selon les isotopes, si on ne tient compte que des incertitudes statistiques et instrumentales,

mais dès lors qu'ils introduisent dans le bilan d'incertitudes les contributions issues des para-

mètres fondamentaux, les performances obtenues avec leur instrumentation sont comparables

à celles des techniques conventionnelles du fait des incertitudes sur les intensités d'émission

photoniques [17].

En e�et, les incertitudes sur les intensités d'émission γ sont de l'ordre de 5% et peuvent

descendre jusqu'à 0,6% pour le 239Pu, actinide stratégique pour la non-prolifération, ou 0,5%

pour 241Am, fréquemment utilisé comme source étalon. Pour les raies XL, bien qu'elles soient

intenses, le tableau 1.3 montre aussi que les incertitudes associées aux intensités sont très va-

riables, allant de 1% pour les isotopes de Pu à près de 21% pour l'233U.

L'évaluation des intensités d'émission X est décrite par la suite, d'une part la méthode

de calcul sera détaillée, ce qui amène à décrire les processus physiques de la désintégration

radioactive et de la désexcitation atomique générant les X émis par les actinides, d'autre part, la

mesure des intensités par les techniques conventionnelles sera expliquée. Les limites des calculs

et des mesures seront discutées. A�n de surmonter ces limites expérimentales associées à la

mesure d'intensités, des techniques alternatives de détection de ces photons seront présentées,

dont celle mise en ÷uvre dans cette thèse pour améliorer les données de décroissance des

actinides, et spéci�quement les intensités d'émission XL.

1.3 Intensités et probabilités d'émissions photoniques par

les actinides

1.3.1 Désintégration radioactive et émission γ

Les phénomènes nucléaires et atomiques à l'origine de l'émission des photons X et γ par un

radionucléide seront discutés dans cette partie. La désintégration radioactive est un processus

lié à la structure du noyau qui se désintègre en libérant sous forme de particules et de photons

une énergie Q dite énergie totale de désintégration. C'est un phénomène aléatoire durant lequel

les événements sont indépendants les uns des autres. Il existe di�érents types de désintégration :

α, β+/−, capture électronique et �ssion spontanée. Elles obéissent à la loi de décroissance qui

traduit la réduction du nombre des noyaux radioactifs dans un échantillon.

Nnoyau(t) = N0e
−tln2
T1/2 (1.4)

18



CHAPITRE 1. PHYSIQUE DES ÉMISSIONS PHOTONIQUES DES ACTINIDES ET
INSTRUMENTATION DE DÉTECTION

Nnoyau(t) : le nombre des noyaux dans l'échantillon à un instant t,

N0 : le nombre des noyaux initial (à t=0),

T1/2=ln2·λ : la période radioactive, le temps au bout duquel le nombre des noyaux au départ a

chuté de 50%.

1.3.1.1 Désintégration α et β

Les actinides se désintègrent par di�érents mode de désintégration. Dans cette partie,

seules les désintégrations qui sont suivies d'une intense émission de photons X et γ en dessous

de 100 keV seront présentées. Dans ce cas, les photons sont émis suite à la désintégration

des actinides par émission α et β. Ces derniers, sont décrits en se basant sur des exemples des

radionucléides, 241
95 Am et 233

91 Pa, puisque la désintégration de ces derniers est suive par d'intenses

photons XL comme le montre le tableau 1.3.

Le 241
95 Am, décroit à 100 % vers le 237

93 Np par émission d'une particule α qui correspond à un

noyau de 4
2He (équation 1.5) avec une période de 432,6(6)a [12].

241
95 Am→237

93 Np+4
2 He (1.5)

La �gure 1.1 illustre un schèma simpli�é de la désintégration α à l'aide d'un exemple d'actinide.

Concernant la désintégration β, le noyau du 233
91 Pa décroit vers le 233

92 U (équation1.6) avec

une période de 26,98(2) jours [12]. Il expulse un électron, avec la transformation d'un neutron

en proton. L'émission de l'électron β est accompagné de l'émission d'un anti-neutrino.

233
91 Pa→233

92 U + e− + υe (1.6)

Le noyau �ls occupe souvent un état excité suite à une désintégration (α ou β). Il retourne à son

état fondamental soit par émission d'un photon γ (comme le montre les exemples dans la �gure

1.1) soit par conversion interne. Cette dernière consiste à transmettre l'énergie de la transition

γ au cortège électronique qui éjecte un électron. Ensuite, le cortège électronique se réarrange

accompagné d'émissions non radiatives (électron Auger) ou par des émissions radiatives, les

rayons X.
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Figure 1.1 � Schéma simpli�é de désintégration de 241Am et du 233Pa montrant les émissions des
photons γ d'énergie inférieure à 100 keV [12]

1.3.1.2 Emission γ

La désexcitation d'un noyau �ls dans un état excité vers son état fondamental s'e�ectue

via une cascade de transitions γ à travers les di�érents niveaux du d'énergie du noyau ayant une

probabilité de transition Pt. Chaque transition est accompagnée de l'émission de rayonnements

γ et/ou d'un électron de conversion interne.

L'état nucléaire est caractérisé par :

- le moment angulaire J : spin nucléaire

- la parité π=±1 qui traduit la symétrie de la fonction d'onde dans l'espace.

La transition γ est caractérisée par son ordre multipolaire l (l=1 dipole, l=2 quadripole)

et son type (E pour électrique ou M pour magnétique). Les ordres de multipolarité sont établis

respectivement par la conservation du moment angulaire et la conservation de la parité. Une

transition est électrique dans le cas de l'oscillation des charges électriques (protons, neutrons)

et d'un changement de parité (−1)l. Par contre, la transition est magnétique dans le cas où le

spin nucléaire est modi�é suite à la transition avec un changement de parité de (−1)l+1.

Il est possible que la transition γ soit un mélange entre deux types de polarité sous la

forme de xEl+yMl par exemple le cas de l'état excité du noyau de 241Am à 33,19 keV : il a

une multipolarité M1 + 1, 66%E2 [12]. Les photons γ sont émis à des énergies discrètes qui

dépendent de l'état �nal et initial de la transition γ ayant une probabilité d'émission, Pγ.
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1.3.1.3 Conversion interne

La désexcitation du noyau peut se faire par le transfert de l'énergie de la transition γ

au cortège électronique. Cette voie est en compétition avec l'émission du photon γ avec une

probabilité dé�nie par un coe�cient dit de conversion interne. L'énergie de la transition gamma

est cédée à une couche atomique en éjectant un électron lié avec une énergie Ee tel que :

Ee = Eγ − Ee
i (1.7)

Ee : énergie cinétique de l'électron de conversion interne,

Ee
i : énergie du liaison de l'électron à la couche électronique i,

Eγ : énergie de la transition γ.

L'électron éjecté est dit électron de conversion. Le coe�cient de conversion interne partiel αi
traduit la probabilité qu'un noyau se désexcite vers un état de plus basse énergie en éjectant

un électron de la couche i donné par :

αi =
P i
ce

Pγ
(1.8)

P i
ce : la probabilité qu'un électron est éjecté de la couche i,

Pγ : la probabilité de l'émission γ.

La conversion interne est une interaction électromagnétique entre le noyau et le cortège

électronique, l'énergie de la transition et sa multipolarité permettent de remonter au coe�cient

de conversion interne. L'équation 1.8 dé�nit le coe�cient de conversion interne partiel.

Donc, le coe�cient de conversion interne total est la somme de tous les coe�cients partiels :

αT =
∑

αi (1.9)

αT : coe�cient de conversion interne total,

αi : coe�cient de conversion interne partiel de la couche i (i=K,L,M...).

La probabilité d'une transition γ, Pt, est la somme des probabilités d'émission γ (Pγ) et

de conversion interne Pce. Donc, Pt s'exprime par :

Pt = Pγ + Pce = Pγ(1 +
Pce
Pγ

) = Pγ(1 + αT ) (1.10)

La table des radionucléides editée par le DDEP (Decay Data Evaluation Project [18, 19]) re-

groupe les probabilités des transitions γ, leurs multipolarités, les énergies des photons et leurs
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intensités ainsi que les coe�cients de conversion interne et d'autre paramètres [12].

Tableau 1.4 � Données de décroissance de l'Am-241 qui concernent les émissions des photons γ et les
coe�cients de conversion interne [12].

Energie Intensité Probabilité de Multipolarité αL αM
(keV) γ/100 désintégrations la transition

26,3446(2) 2,31(8) 21 (5) E1 Anomalie 6 (2) 1.6(2)
33,1963(3) 0,1215(28) 21,3 (30) M1 + 1, 6%E2 131 (17) 33(5)
43,420(3) 0,0669(29) 12,1 (16) M1 + 16, 6%E2 132 (17) 35(5)
59,5409(1) 35,92(17) 77,6 (25) E1 Anomalie 0,84 (6) 0,226(7)

Le tableau 1.4 présente une partie des données du schèma de désintégration de 241Am issue

des données recommandées par le DDEP [12]. Généralement, les actinides ont des transitions

γ importantes à basse énergie (< 100 keV). Cela se traduit soit par d'intenses émissions de

photons γ, soit par de fortes probabilités de conversion exprimées par les coe�cents de conver-

sion interne élevés. Par exemple, comme le montre le tableau 1.4, l'émission γ de 59,54 keV

est très intense (35 pour 100 désintégrations). Au contraire, la transition de 43 keV est for-

tement convertie pour éjecter des électrons de la couche L ou M du noyau �ls 237Np comme

l'indique les coe�cients de conversion interne partiel αL et αM . À noter que αK est nul dans

ce cas, car l'énergie de la transition est inférieure à l'énergie de liaison des électrons en couche K.

Certaines transitions γ présentent des anomalies dues à l'e�et de pénétration de la fonction

d'onde électronique dans la distribution de charge nucléaire (par exemple : la transition E1 -

anomalie pour l'énergie de 59 keV).

La conversion interne éjecte un électron créant une lacune dans le cortège électronique, l'atome

est à son tour dans un état excité. Il se désexcite par réarrangement électronique.

1.3.2 Réarrangements électroniques

1.3.2.1 Les couches électroniques

Les conversions internes engendrent une création de lacunes dans les couches internes du

cortège électronique (atome dans un état ionisé). Le réarrangement électronique est une cas-

cade de transitions atomiques associée à l'émission des photons X (transitions radiatives) et

d'électrons Auger (transitions non-radiatives) pour combler les lacunes.

Les couches d'un atome sont représentées en fonction des nombres quantiques sous une

nomenclature spectroscopique "nlj"(tableau 1.5).

- n= 1,2,3,4.. est la quanti�cation des niveaux énergétiques, elle correspond respectivement aux
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couches K,L,M,N...

- l=0,1,2,3... est le moment angulaire qui correspond au mouvement d'un électron sur une or-

bite autour du noyau, il correspond aux sous-couches s,p,d,f dont le nombre d'électrons qu'ils

acceptent est respectivement 2,6,10 et 14.

- j est le moment angulaire total qui traduit le couplage entre l'orbite et le spin de l'électron

qui est de type jj dans le cas des éléments lourds (numéro atomique Z élevé) [20,21] : Couplage

jj : l1+s1=j1 , l2+s2=j2, j1+j2=J

Tableau 1.5 � Notation spectroscopique des sous-couches atomiques [20].

K 1s1/2 M4 3d3/2 N6 4f5/2

L1 2s1/2 M5 3d5/2 N7 4f7/2

L2 2p1/2 N1 4s1/2 O1 5s1/2

L3 2p3/2 N2 4p1/2 O2 5p1/2

M1 3s1/2 N3 4p3/2 O3 5p3/2

M2 3p1/2 N4 4d3/2 O4 5d3/2

M3 3p3/2 N5 4d5/2 O5 5d5/2

1.3.2.2 Transitions radiatives et non radiatives

La raie émise possède une largeur naturelle Γ déterminée par le principe d'incertitude de

Heisenberg.

Γ · τ = ~ (1.11)

τ est la durée de vie d'une lacune dans une couche dont la probabilité par unité de temps de

la transition pour combler cette lacune est dé�nie par :

P =
1

τ
=

Γ

~
(1.12)

P : probabilité par unité de temps [s−1],

Ω : largeur naturelle de la transition [eV],

~ : constante de Planck réduit [eV.s],

τ : durée de vie.

Une transition non-radiative intervient dans le cas où la relaxation atomique se fait en éjectant

un électron des couches supérieures : un électron Auger avec une énergie cinétique EAuger. Le

processus est illustré dans la �gure 1.2, sa probabilité est dé�nie par :
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a =
ΓAuger

Γ
(1.13)

ΓAuger : largeur naturelle de la transition Auger.

Γ = Γradiative+Γnon−radiative : la somme des largeurs des transitions radiatives et non radiatives.

Figure 1.2 � Types des transitions non-radiatives suite à la désintégration d'un actinide

La �gure 1.2.b montre un électron Auger éjecté par la transition KL1-L2 suite à la conversion

interne.

Ainsi, la �gure 1.2.d montre un cas particulier de la transition Auger dit Coster-Kronig "CK".

Dans ce cas, une lacune créée par conversion interne dans la couche Xi est excitée à un niveau

d'énergie moins lié Xj de même nombre quantique n (la transition CK a lieu entre les couches

L1-L3) accompagnée d'une éjection d'un électron d'une couche Y de di�érent nombre quantique

n (par exemple la couche M3). Une transtion Xi-Xj Y( L1-L3M3) a eu lieu. La probabilité d'avoir

une transition CK par rapport à la relaxation du noyau �ls est dé�nie par le paramètre fij qui

traduit la probabilité de la transition entre les couches Xi-Xj donnée par l'équation 1.14. Suite

à une transition non-radiative, l'atome possède une lacune supplémentaire par rapport à l'état

initial.

fij =
ΓCK

Γ
(1.14)
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fij : probabilité de transition CK,

ΓCK : largeur naturelle de la transition CK Xi-XjY.

Figure 1.3 � Emission d'un photon X caractéristique

Dans le cas où l'atome se désexcite en émettant un photon X avec une énergie égale à la

di�érence des énergies des couches en jeu (�gure1.3), la transition est radiative. La probabilité

que la désexcitation de l'atome ait lieu par émission d'un photon est appelée ω "rendement de

�uorescence" et est donnée par :

ωij =
Γij
Γ

(1.15)

ωij : rendement de �uorescence,

Γij : largeur naturelle de la raie X émise par une transition entre les couches i-j.

Les transitions radiatives entre les couches et les sous-couches atomiques auront lieu sui-

vant des règles de sélection en fonction des nombres quantiques. Pour une transition multipôle

électrique les régles de sélection sont :

∆l = ±1; ∆j = 0,±1 (1.16)

∆l = 0,±2; ∆j = 0,±1,±2 (1.17)

Pour une transition multipôle magnétique les régles de sélection sont :

∆l = 0,±2; ∆j = 0,±1 (1.18)

∆l = ±1; ∆j = 0,±1,±2 (1.19)
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Figure 1.4 � Diagramme de Grotrian montrant les séries des raies X-K X-L et X-M

La �gure 1.4 représente les transitions possibles suivant les règles de sélection présentées

précédemment, elle illustre les séries des transitions X-K , X-L et X-M dans un diagramme de

Grotrian. Ces transitions sont décrites par une combinaison de sous-couches en jeu, par exemple

"L1-M4" ce type de nomenclature est connue sous le nom "IUPAC".

Elle donne l'information sur la position de la lacune créée par conversion interne, ainsi que

la couche où l'électron vient combler cette lacune. En revanche, cette nomenclature ne per-

met pas d'avoir une information sur l'intensité d'émission. Une autre nomenclature empirique,

connue par le sous nom "Siegbahn", utilise le nom de la couche sur laquelle la lacune est créée,

combinée à une lettre grecque qui traduit l'existence des multiplets de raie dans le spectre.

Par exemple, la transition K-L3 : Kα1 et la transition K-L2 : Kα2, à partir de l'indice de ce

symbol "α", Kα1 est plus intense que Kα2, et les raies Kβ sont des raies dans une région en

énergie distincte. Lorsqu'une lacune d'une couche Xi est comblée avec émission radiative, les

taux d'émission RXi−Yj donnent la probabilité que la transition ait lieu, à savoir quel électron

Yj vient combler la lacune et quel photon est émis.

1.3.2.3 Les largeurs naturelles des raies

L'énergie de la transition radiative possède une incertitude (dite largeur naturelle) dé-

terminée par le principe d'incertitude de Heisenberg. Pour une transition radiative L3-M3, sa

largeur naturelle en énergie à mi-hauteur est la somme des largeurs de chaque couche.
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La largeur naturelle n'est pas un paramètre fondamental nécessaire dans le calcul des pro-

babilités d'émission XL. Toutefois elle est utilisée lors de l'analyse des spectres expérimentaux.

La largeur des pics dans le spectre est donnée par la largeur naturelle de la transition et la

résolution en énergie du détecteur.

Donc, il est important de prendre en compte ces largeurs dans l'ajustement du spectre

mesuré. Cette partie présente une discussion sur l'évaluation des largeurs naturelles mesurées

et calculées dans le cadre des travaux de Campbell et Papp en 2001 [22]. Les largeurs sont

mesurées par des méthodes spectroscopiques, par exemple la spectroscopie de photoélectron

(XPS) qui peut fournir les largeurs des niveaux. La spectroscopie d'émission X (XES [23, 24])

qui fournit la largeur naturelle de la transition combinée à la spectroscopie d'électron Auger

(AES) qui fournit les largeurs naturelles des états ionisés initaux et �naux. Dans ce cas, la lar-

geur est déterminée pour certaines couches suivie d'une extrapolation des largeurs des autres

niveaux.

Les calculs des largeurs dans l'évaluation de Campbell ont été pris de la librairie des

données atomiques EADL qui évalue di�érentes méthodes de calculs [25]. Par exemple, le cal-

cul qui se base sur le modèle des particules indépendantes qui combine la théorie relativiste

Dirac-Hartree-Slater (DHS), le calcul des probabilités des transitions radiatives e�ectué par

Sco�eld [26, 27] et le calcul des probabilités des transitions non-radiatives e�ectué par Chen à

l'aide de la théorie Dirac-Fock (DF) [28,29].

L'évaluation des largeurs des sous couches L1, L2 et L3 sera discutée pour quelques élé-

ments lourds comme exemple car, en plus des émissions X et Auger, il peut y avoir des CK

dont la connaissance de la probabilité fij a�ecte les données.

Concernant le niveau L1, les largeurs pour les actinides thorium et uranium ont été mesu-

rées par XES et XPS, par exemple, via les transitions L1-M4, L1-M5, L1-N2 et L1-N3 [23, 24].

Campbell, dans son évaluation, a connecté ces mesures à des données plus anciennes issues d'une

interpolation via des mesures CK et de rendement de �uorescence sur la gamme 62 < Z < 79.

Pour comparer ces mesures aux largeurs calculées, Campbell a converti les probabilités issues

de l'évaluation EADL en largeurs (équation 1.12).

Concernant la largeur du niveau L2, les valeurs théoriques de Chen et al. montrent une

di�érence de 1 à 3% au-dessus de celles issues de l'EADL [25,30].

Par exemple, pour Z = 90, l'incertitude sur la probabilité de la transition CK f23 limite la
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détermination d'une largeur naturelle du niveau L2 par les calculs de Chen [30]. Si la probabilité

f23 est de 0,1 la largeur L2 calculée est de 7,73 eV, par contre la largeur issue de la mesure XES

est de 8,5 eV [24]. Si f23 est de 0,15 la largeur calculée du niveau L2 sera 8,2 eV. Donc, Campbell

recommande de choisir les largeurs des niveaux L2 et L3 issues des mesures XES (par exemple

les mesure de Raboud en 1999 [24]) dans le cas des élements lourds. Donc dans ce travail les

largeurs utilisées dans l'ajustement des spectres sont celles recommandées dans l'évaluation de

Campbell [22].

1.3.2.4 Calculs et incertitudes des probabilités d'émissions XL

L'utilisation des paramètres fondamentaux atomiques (rendement de �uorescence ωi, pro-

babilité de transitions Coster Kronig fij, etc.) et nucléaires (coe�cient de conversion interne a,

probabilité de transition γ, Pt, etc. ) permettent de calculer les probabilités des émissions X des

radionucléides et d'évaluer ces probabilités dans les tables de données de décroissance, lorsqu'il

n'y a pas de mesures d'intensités (voir tableau 1.3). Par la suite, chaque sous couche, (L1, L2,

L3) possède son rendement de �uorescence ω1, ω2 et ω3 respectivement, et les probabilités de

transitions CK, L1-L2Y, L1-L3Y et L2-L3Y, sont dénommées par f12 f13 et f23 respectivement

(Y=M,N,O,. . . ).

Le nombre des lacunes primaires dans les couches L1 ,L2 et L3 et par désintégration, dé�nies

comme les lacunes créées dans le cortège électronique par les conversions internes, se détermine

selon l'équation 1.10 et sont données respectivement par les équations [21] :

Np(L1) =
∑
t

Pt
α1

1 + αT
(1.20)

Np(L2) =
∑
t

Pt
α2

1 + αT
(1.21)

Np(L3) =
∑
t

Pt
α3

1 + αT
(1.22)

avec,

Ni : le nombre de lacunes primaires dans la ième couche où i=1,2,3,

Pt : probabilité de la transition γ dont l'énergie est convertie au cortège électronique,

αi : coe�cient de conversion interne partiel la ième couche où i =1,2,3.

αT : coe�cient de conversion interne totale.

Les lacunes dans les couches L2 et L3 peuvent être créées par conversion interne et par

transition CK L1-L2Y et L1-L3Y. Elles se retrouvent en L2 ou L3 via des transitions CK L2-L3Y.
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Donc après réarrangement CK, les distributions des lacunes dans les sous-couches deviennent :

Vp(L1) = Np(L1) (1.23)

Vp(L2) = Np(L2) + f12Np(L1) (1.24)

Vp(L3) = Np(L3 + f23Np(L2) + (f13 + f12f23)Np(L1) (1.25)

avec,

Vi : la distribution des lacunes par désintégration dans la ime couche où i=1,2,3.

Ensuite, la probabilité de transition radiative P radiative
Li

est donnée par :

P radiative
Li = ωi · Vi (1.26)

La probabilité d'émission d'une raie X Li-Ly est donnée par :

P radiative
Li−Yj = RYjLiI

radiative
Li (1.27)

RYjLi est le taux d'émission pour une transition radiative Li-Yj [26].

Les taux d'émission ont été calculés par Sco�eld [26]. Il considère un électron dans une

sous-couche atomique (K , L1,2,3,M1,...,5) dont la fonction d'onde est calculée par la méthode

relativiste Hartree-Slater. La probabilité est estimée ensuite par la théorie de perturbation du

premier ordre. Même si les régles de sélection interdisent une transition, cette dernière peut

quand même avoir lieu mais avec une très faible probabilité [26,29,31,32].

L'incertitude sur les probabilités d'émission X calculées va découler de la propagation des in-

certitudes issues des di�érents paramètres fondamentaux atomiques et nucléaires nécessaires et

énumérés dans la section précédente. Les paramètres fondamentaux peuvent être obtenus par

mesure, calcul théorique ou par une évaluation des deux. Nous allons donner des incertitudes

sur ces paramètres fondamentaux, cependant elles ne sont pas toujours disponibles, en particu-

lier pour les calculs théoriques, les incertitudes sont aussi très variables selon les radionucléides,

en particulier pour les paramètres nucléaires mesurés.

Les probabilités des transitions gamma Pt, sont généralement obtenues à partir des inten-

sités d'émission gamma mesurées. Quant aux coe�cients de conversion interne, ils sont calculés

relativement précisément par le code BrIcc avec une incertitude relative de 1,4%, à condition

de connaître la multipolarité des transitions gamma en particulier pour les mélanges de mul-

tipolarité d'ordres élevés. En�n, il existe des transitions gamma dites anormales, comme pour
241Am, dans ce cas les coe�cients de conversion sont di�cilement calculables théoriquement et
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doivent être déterminées expérimentalement [33,34].

La principale source d'incertitude provient des paramètres atomiques. Pour pouvoir calcu-

ler les probabilités des transitions radiatives par désintégration, les paramètres fondamentaux

(ωi, fij) utilisés par les évaluateurs et leur code EMISSION sont issues de données compilées

par S. Puri [35�37].

Une autre évaluation de paramètres fondamentaux reconnues est celle de Campbell en

2003 [38]. Campbell recommande les valeurs ω2 et ω3 issues des calculs par la théorie DHS

établis par Chen [39] vu leur accord avec les valeurs expérimentales. Le rapport des valeurs

calculées/mesurées de la probabilité f23 pour les Z > 90 est de 1,0(16)%. Bien que cet accord

puisse être fortuit, Campbell recommande les valeurs de f23 calculées par la théorie DHS avec

une incertitude de 5%. Il suggére que ce calcul soit remplacé par la théorie DF parce que le

mouvement des électrons durant la transition CK peut changer les résultats. D'ailleurs, l'ajus-

tement des raies Lα (L3M4 et L3M5) est une source d'incertitude importante car les largeurs

naturelles des raies ne sont pas prises en compte.

Les valeurs de ω2 issues de la théorie DHS ont été calculées en se basant sur les valeurs ω3

recommandées précedemment et celle de f23 suivant l'équation ω′2 = ω2 +ω3f23 avec un rapport

calcul/mesure de 0,993 (12). Les incertitudes des valeurs expérimentales du ω2 et ω3 ont été

estimées respectivement à 6,5% et 5,9%. Par contre, Campbell donne une incertitude de ces

valeurs calculés de 5%.

Tableau 1.6 � Comparaison des valeurs des rendements de �uorescence et des probabilités des transi-
tions CK recommandées par Campbell et par Puri pour l'atome de Np, �ls de 241Am [36,38]

.

Paramètre Valeur Incertitude Valeur Incertitude
recommandée relative(%) recommandée relative(%)
Campbell Puri

ω1 0,2 20 0,157 1,9
ω2 0,519 5 0,519 1,7
ω3 0,454 5 0,454 2,0
f12 0,03 50 0,0460 4,3
f13 0,67 15 0,656 1,4
f23 0,136 5 0,135 2,2

Le tableau 1.6 montre les valeurs recommandées par Campbell et Puri pour le Np accom-

pagnées de leur incertitudes. Les valeurs et les incertitudes di�érent énormément entre les deux

compilations et les écarts ne sont pas couverts par les incertitudes pour les paramètres rela-
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tifs à la couche L1. Néanmoins, il faut noter que ces paramètres fondamentaux sont fortement

corrélés entre eux, et que ces écarts se compensent en partie lors du calcul des probabilités

d'émission, c'est pourquoi il faut toujours utiliser des paramètres fondamentaux issus d'une

même évaluation. En utilisant ces paramètres atomiques et nucléaires, le code EMISSION cal-

cule les probabilités d'émission XL pour la base de données recommandées.

Le tableau 1.7 présente les groupes XL pour 241Am, 244Cm et 238Pu. Pour 241Am, les incertitudes

sont de l'ordre de 6 à 10%, ce cas est problématique car il existe, pour 241Am des transitions γ

anormales dont les coe�cients de conversion internes ne peuvent pas être calculés. Ils ont donc

d'importantes incertitudes, qui dominent l'incertitude sur les émission XL. Les 244Cm et 238 Pu

ont des incertitudes plus faibles, autour de 3%, dominées par les contributions des paramètres

fondamentaux atomiques.

Par ailleurs, comme toute valeur basée sur des paramètres calculés théoriquement (comme

les taux d'émission), les biais sur ces paramètres sont di�cilement quanti�ables, par conséquent

il existe des biais qui ne sont pas inclus dans le bilan d'incertitudes.

Tableau 1.7 � Calculs des probabilités des transitions radiatives suite à la désintégration du 241Am,
238Pu et 244Cm.

241Am 238Pu 244Cm
Région Probabilité
XLι 0,71 (5) 0,232 (8) 0,219 (8)
XLα 11,2 (7) 3,73 (12) 3,42 (11)
XLη 0,39 (4) 0,118 (5) 0,092 (4)
XLβ 19,4 (15) 5,23 (16) 4,21 (14)
XLγ 5,0 (4) 1,23 (4) 0,97 (4)
XL 36,8 (21) 10,55 (25) 8,92 (23)

1.4 Spectrométrie de photons et mesure des intensités d'émis-

sion XL

Les intensités des photons XL sont mesurées par spectrométrie de photon en utilisant des

détecteurs à semi-conducteur (HPGe, Si(Li)). En connaissant le rendement d'absorption totale

établi par un étalonnage, les intensités sont déterminées à l'aide de l'équation 1.28 après avoir

analysé le spectre obtenu [40�42].

I(E) =
N(E)

∆t · A · εabs(E)
(1.28)
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avec,

I(E) : intensité d'émission de photon à une énergie E [photon/désintégration],

N(E) : nombre d'événement enregistré par le détecteur à l'énergie E,

A : activité de l'échantillon [Bq],

∆t : temps d'acquisition [s],

εabs : rendement d'absorption totale.

A�n d'identi�er les limites des mesures d'intensités photoniques avec les techniques conven-

tionnelles, nous allons dans un premier temps présenter les di�érents processus d'interaction

rayonnement matière rencontrés en spectrométrie au dessus de 100 keV, et dans un second

temps nous allons expliquer les principes de fonctionnement des détecteurs conventionnels à

semi-conducteur et leur limite pour la mesure d'intensités d'émission photoniques.

1.4.1 Interaction rayonnement-matière

1.4.1.1 Coe�cient d'atténuation

Les processus d'interaction rayonnement-matière des photons avec le matériau du détec-

teur et les matériaux environnants auront deux conséquences en spectrométrie de photons. Ils

permettent de décrire et de comprendre les di�érentes structures du spectre en énergie mais

aussi, de rendre compte de la dépendance du rendement de détection intrinsèque du détecteur

en fonction de l'énergie des photons. Cette partie détaillera les principaux types d'interactions

que les photons d'énergie E en dessous de 100 keV subissent avec un élement lourd : e�et photo-

électrique, di�usion Compton et di�usion Thomson. La création de paire ne sera pas détaillée,

car elle concerne les photons au dessus de 1,2 MeV, qui sont extrêmement peu probables pour

les actinides majeurs et mineurs.

La probabilité PBL d'interaction d'un photon d'énergie E arrivant perpendiculairement à la

surface du matériau dérive de la loi de Beer-Lambert (équation 1.29).

PBL = 1− e−µ(E)ρx (1.29)

avec,

µ=µphotolectrique+µCompton+µThomson
le coe�cient d'atténuation qui dépend uniquement de la nature du matériau utilisé et de l'éner-

gie du photon.

µphotolectrique : le coe�cient d'atténuation d'un photon par e�et photo-électrique [g/cm2],

µCompton : le coe�cient d'atténuation d'un photon par di�usion inélastique [g/cm2],

µThomson : le coe�cient d'atténuation d'un photon par di�usion élastique [g/cm2].
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Les coe�cients µphotolectrique et µCompton contribuent à la forme du spectre ainsi qu'au rendement

intrinsèque du détecteur.

Figure 1.5 � Coe�cients d'atténuation du germanium, du silicium, de l'or et de l'argent en fonction
de l'énergie inférieure à 100 keV issue de la base de données XCOM [43].
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La �gure 1.5 montre les coe�cients d'atténuation massique du Ge, Si , Au et Ag pour des

énergies en dessous de 100 keV. Sur cet intervalle d'énergie, il est clair que l'e�et photo-électrique

est prédominant pour les quatre matériaux.

1.4.1.2 E�et photoélectrique

L'absorption d'un photon par e�et photo-électrique aura lieu dans le cas où le photon cède

entièrement son énergie à un électron lié du cortège électronique. Cet électron est éjecté avec

une énergie cinétique Ee donnée par l'équation 1.30.

Ee = Ephoton −W (1.30)

avec,

W : énergie de liaison de l'électron éjecté.

L'atome est alors ionisé et excité. Il se désexcite par réarrangement électronique et l'émis-

sion de particules secondaires : électrons Auger et Coster Kronig et photons X caractéristiques

de l'élément.

Figure 1.6 � Interactions des photons par e�et photo-électrique

La �gure 1.6 illustre l'interaction par e�et photo-électrique. La probabilité d'interaction du

rayonnement avec un matériau par e�et photo-électrique est exprimée par une section e�cace,

σph. Elle donne la probabilité d'interaction en fonction du numéro atomique Z et de l'énergie

du photon absorbé Eγ (équation 1.31) [44].

σph ∼= constante · Z
n

E3.5
γ

(1.31)

σph : section e�cace,

Z : numéro atomique,

E : énergie du photon [eV],
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n : varie entre 4 et 5 selon l'énergie Eγ.

La section e�cace décroit rapidement avec l'énergie. Un matériau de Z élevé permet d'aug-

menter la section e�cace par e�et photoélectrique. Comme le montre la �gure 1.5, le coe�cient

d'absorption présente des discontinuités aux énergies de liaison des électrons de l'atome. Ces

discontinuités proviennent du fait que lorsque le photon incident a une énergie supérieure ou

égale à l'énergie de liaison d'une couche, le photon interagit très probablement avec un électron

de cette couche. La section e�cace d'interaction et le coe�cient d'absorption augmentent alors

brutalement.

1.4.1.3 Di�usion Compton

Dans ce cas, le photon incident communique une partie de son énergie par di�usion inélas-

tique à un électron non-lié (ou faiblement lié) qu'il éjecte (Figure 1.7). Le photon di�use avec

un angle θ par rapport à la trajectoire initiale avec une énergie E
′
(équation 1.32). Plus l'angle

de di�usion est grand plus l'énergie du photon di�usé est faible.

E
′
=

hν

1 +
hν

m0c2
(1− cosθ)

(1.32)

θ : angle de di�usion,

m0 c
2 : la masse de l'électron,

h : constante de Planck.

Figure 1.7 � Principe de la di�usion Compton
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La section e�cace di�érentielle
dσ

dΩ
de la di�usion Compton est donnée par l'équation

de Klein-Nishina montrant la dépendance linéaire avec le numéro atomique Z et inversement

proportionnelle à l'énergie du photon incident Ephoton (équation 1.33) [44].

dσ

dΩ
= Zr2

0 · (
1 + cos2θ

2
)2 · ( 1

Ephoton
m0c2

(1− cosθ)
)2

·(1 +
(
Ephoton
m0c2

)2(1− cosθ)2

(1 + cos2θ)(1 +
Ephoton
m0c2

(1− cosθ))
)

(1.33)

θ : angle de di�usion

Ephoton : énergie du photon incident

r0 : rayon de l'électron

m0 c
2 =511 keV.

La di�usion Thomson est un cas particulier de la di�usion Compton. Le photon incident

sur un électron non lié interagit par di�usion Thomson tant que son énergie est très faible devant

l'énergie m0c
2. Dans ce cas, le photon garde son énergie initiale mais il change de direction.

1.4.1.4 Spectre en énergie

Le détecteur fournit le spectre des énergies absorbées dans le détecteur. Outre le fait que

des photons peuvent être transmis à travers le détecteur sans interagir, d'autres y interagissent

mais n'y déposent pas nécessairement toute leur énergie. Selon le type d'interaction, une fraction

de l'énergie peut être non absorbée à cause de l'échappement de particules secondaires hors du

détecteur. L'énergie mesurée sera alors inférieure à l'énergie du photon et va se traduire dans

le spectre en énergie par di�érentes contributions selon le type d'interaction. La �gure 1.8

montre un schéma d'un spectre en énergie obtenu par un détecteur pour des photons mono-

énergétiques d'énergie Eγ. Ce spectre est aussi appelé la réponse spectrale du détecteur, et

illustre les quatre principales contributions liées aux interactions par e�et photoélectrique et

par di�usion Compton : pic d'absorption totale, pics d'échappement, pics de �uorescence, et

fond Compton.
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Figure 1.8 � � Schéma du spectre en énergie suite à l'interaction de photons mono-énergétiques
d'énergie Eγ .

Figure 1.9 � Interaction des photons avec le détecteur par e�et photo-électrique (PE) di�usion Comp-
ton (DC). (a) Toute l'énergie du photon incident est détectée.(b) Une partie de l'énergie du photon
s'échappe du détecteur.

Pic d'absorption totale

Le pic d'absorption totale correspond aux photons ayant cédés toute leur énergie au détec-

teur comme le montre la �gure 1.9.a. Il est majoritairement constitué par des photons interagis-

sant par e�et photoélectrique du fait que les particules secondaires (photo-électrons, électrons

Auger et photons de �uorescence X) sont très probablement réabsorbées. Cela n'empêche pas

que le photon peut céder toute son énergie suite à une interaction Compton , également re-

présentée en �gure 1.9.a, mais ce cas est moins probable car le photon di�usé, a une énergie

relativement importante et peut s'échapper plus probablement. Le nombre de photons N(E)

des équations 1.1 et 1.3 est donné par la surface du pic d'absorption totale. On a donc tout

intérêt à favoriser l'e�et photo-électrique pour augmenter la surface de ce pic par rapport aux

autres contributions spectrales.
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Pic de �uorescence

Les photons incidents interagissent aussi dans l'environnement du détecteur par e�et

photo-électrique, ionisent les atomes des matériaux et émettent des photons X de �uorescence

caractéristiques du matériau ionisé. Si ces photons s'échappent du matériau et interagissent

dans le détecteur, ils produisent des pics de �uorescence aux énergies caractéristiques (�gure

1.8).

Pic d'échappement

Dans ce cas, un atome du détecteur est dans un état ionisé suite à l'interaction du pho-

ton par e�et photo-électrique. Le réarrangement du cortège électronique se fait en émettant

des particules secondaires, photons X, électrons Auger. Les électrons émis ont un parcours de

l'ordre du µm dans la matière et sont facilement absorbés. En revanche les photons X ont une

probabilité non négligeable de s'échapper du détecteur. Les énergies EX des photons X émis par

l'atome étant discrètes, un pic d'échappement apparaitra dans le spectre à une énergie Eγ−EX ,
comme le montrent les �gures 1.8 et 1.9.b. Ces photons s'échappent plus probablement lorsque

le photon incident interagit proche de la surface du détecteur.

Fond Compton

Le fond Compton est formé lorsque le photon interagit par di�usion Compton et que le

photon di�usé s'échappe du détecteur emportant l'énergie EDiffusé
γ comme le montre la �gure

1.9.b. La distribution de l'énergie EDiffusé
γ étant continue en fonction de l'angle de di�usion θ,

ces échappements engendrent la formation d'un fond continu entre 0 (échappement d'un photon

di�usé avec un angle de di�usion proche de 0◦) et l'énergie du photon di�usé avec 180◦.

De plus, il est possible que le photon incident di�use par interaction Compton dans l'environ-

nement avant qu'il interagisse avec le détecteur. Ceci se traduit par un fond Compton entre

l'énergie du photon di�usé à 180◦ et le pic d'absorption totale (�gure 1.8).

Forme des pics

La forme des pics en énergie a un pro�l de Voigt, qui est la convolution d'une fonction

lorentzienne et d'une fonction gaussienne. La lorentzienne est le pro�l en énergie des photons

γ émis par le noyau ou des photons X émis par l'atome avec une largeur à mi-hauteur égale à

la largeur naturelle de la raie. La fonction gaussienne, d'écart-type σ est la contribution de la

résolution en énergie du détecteur.
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Pour les émissions γ, la largeur naturelle est si étroite par rapport à la résolution du

détecteur, que les pics sont approximés à des gaussiennes. Pour les pics X, les largeurs naturelles

ne sont pas négligeables, mais elles di�érent énormément selon la transition X et le numéro

atomique. Pour les XL des actinides les largeurs naturelles sont de quelques eV jusqu'à la

trentaine d'eV. Pour les XK des actinides les largeurs sont autour de la centaines d'eV.

L'intérêt est d'avoir la résolution en énergie du détecteur la meilleure qui soit pour limiter

au maximum les interférences spectrales entre les pics proches en énergie, issus de la source

ou de pics d'échappement. Une largeur instrumentale plus faible que les largeurs naturelles

étant l'idéal, mais ce cas est techniquement très di�cile à obtenir. L'avantage d'une meilleure

résolution est aussi d'abaisser les limites de détection en présence d'un fond, fond Compton par

exemple. La limite de détection LD exprimée en s−1 est donnée par l'équation 1.34 [45].

LD =
8, 76

t

√
B · 2, 35σ(E) (1.34)

où,

t : la durée de la mesure,

B : le nombre moyen du fond par canal,

2,35σ(E) : la largeur à mi-hauteur du pic.

1.4.2 Spectromètres

La fonction du détecteur est de convertir un dépôt d'énergie dans l'absorbeur en un signal

mesurable pour fournir les spectres des énergies absorbées, cet ensemble forme un spectromètre.

Indépendamment du schéma de détection, un spectromètre doit satisfaire aux mieux les critères

suivants :

(a) un rendement intrinsèque le plus proche de l'unité et le plus constant possible avec l'énergie,

en favorisant notamment l'interaction par e�et photoélectrique,

(b) une grande surface de détection et un grand angle solide,

(c) la meilleure résolution en énergie,

(d) une temps de réponse courte pour ne pas limiter le taux de comptage,

(e) une stabilité durant le fonctionnement.

Le schéma de conversion de l'énergie d'un photon en signal électrique est dé�ni par le type

du détecteur choisi. Dans tous les cas, le photon dépose son énergie E qui se distribue sur un

nombre Nexc d'états excités à condition que l'énergie du photon soit plus grande que l'énergie

minimale d'ionisation. Le détecteur traduit le nombre des états excités, créés suite à l'ionisation,

en un signal électrique sous forme d'une impulsion. Donc, le nombre d'états excités induits par
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l'interaction du photon est dé�ni par l'équation 1.35.

Nexc =
E

Eexcitation
(1.35)

avec,

Eexcitation : énergie moyenne pour créer un état excité.

Comme déjà discuté précédemment la distribution est de type gaussienne avec une largeur σ

donnée par l'écart-type (équation 1.36) .

σ =
√
Nexc (1.36)

La première contribution à la résolution en énergie est donnée par les �uctuations statistiques

avec une incertitude relation
√
Nexc. L'intérêt est de maximiser Nexc en minimisant Eexcitation.

1.4.2.1 Détecteur à semi-conducteur

Dans le cadre de la spectrométrie de photon X et γ les détecteurs à semi-conducteur sont

les plus couramment utilisés, spéci�quement le germanium et le silicium dopé par le lithium

Ces détecteurs seront discutés suivant leur rendement de détection, et la résolution en énergie.

1.4.2.1.1 Principe de fonctionnement

Lorsqu'un photon interagit et dépose son énergie E dans un matériau semi-conducteur

(SC), l'électron lié est éjecté. Lui et l'atome ionisé vont générer une cascade d'électrons se-

condaires par ionisation, passant de la bande de valence à la bande de conduction du semi-

conducteur, bandes séparées par un gap d'énergie Eg (0,67 eV et 1,12 eV respectivement pour

le Ge et le Si). Cela va conduire à la création de Nexc paires électron-trous, à condition que

l'énergie initiale déposée soit plus grande que le seuil d'ionisation d'environ 3/2 Eg. L'énergie

moyenne de création d'une paire électron-trou est de 3 eV et 3,6 eV respectivement pour le

Ge et le Si, elle est supérieure à l'énergie du gap car une partie de l'énergie se dissipe dans le

matériau sous d'autres formes (en chaleur et en phonon) [44].

Les paires électron-trou sont collectées grâce à une di�érence de potentiel de plusieurs kV

appliquée au semi-conducteur par des électrodes de surface vers lesquelles les électrons et les

trous migrent. Les charges ne seront collectées que lorsqu'elles sont créées dans la zone dite de

déplétion dont la largeur est dé�nie par :

dp = (
2εV

eNdopant

)1/2 (1.37)

dp : largeur de la zone de déplétion,
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ε : énergie d'ionisation [eV],

Ndopant : concentration du matériau dopant le SC,

V : potentiel appliqué au SC [V],

e : charge de l'électron [C].

Donc, il est important de choisir un semi-conducteur avec une zone de déplétion large,

pour augmenter le rendement et réduire les problèmes de collections incomplètes de charges.

Cela est facilité en diminuant la concentration Ndopant du matériau dopant, en d'autres termes

en améliorant la pureté du semi-conducteur. La largeur de la zone de déplétion varie en fonction

du semi-conducteur utilisé. Le besoin de la diminution de Ndopant a abouti à la naissance à des

détecteurs basés sur du Ge ultra-pur connus par l'abréviation HPGe (en anglais High Purity

Germanium). L'utilisation d'un semi-conducteur en Ge exige un fonctionnement du détecteur

à basse température (77 K, température de l'azote liquide) pour réduire le bruit d'origine

thermique, contrairement aux détecteurs Si qui peuvent fonctionner à température ambiante.

La tension induite par les charges sur les électrodes est préampli�ée et mise en forme par un

ampli�cateur qui impose le taux de comptage jusqu'à environ 105-106 s−1 selon le temps de

mise en forme autour de la µs généralement [44].

1.4.2.1.2 Résolution en énergie

La résolution en énergie exprimée comme la largeur à mi-hauteur des pics dans le spectre

en énergie (FWHM en anglais, full width at the half maximum) est 2,35 fois l'écart-type σ de

la gaussienne du pic et est une combinaison de di�érentes contributions [44] :

σ2 = σ2
Nexc + σ2

X + σ2
électronique (1.38)

σN : la �uctuation statistique sur le nombre des porteurs de charge dé�nie dans l'équation 1.36,

σélectronique : les e�ets de l'électronique utilisée pour l'enregistrement des signaux,

σX : la détection incompléte des charges, elle est plus importante pour des détecteurs larges.

Du fait de la partition de l'énergie incidente entre divers types d'état excités (paire électrou-

trou et phonons), la variance σ2
Nexc

doit être corrigée par le facteur de Fano F qui traduit l'écart

de la distribution observée par rapport à une distribution de Poisson (équation 1.39).

σ2
Nexc = F

E

Eexcitation
(1.39)

Eexcitation : énergie moyenne pour créer des paires électrons-trou,
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F : facteur de Fano.

Pour le Si et le Ge, le facteur de Fano est d'environ 0,1, ce qui permet d'améliorer la

résolution. La contribution statistique sur la résolution σNexc est la limite fondamentale des

semi-conducteur. Car elle est directement liée à l'énergie moyenne de création de paires et

au gap du semi-conducteur. La relation 1.39 permet de constater que lorsque cette limite est

atteinte, la résolution à mi-hauteur d'un semi-conducteur augmente avec E1/2.

Les résolutions en énergie, pour les meilleurs détecteurs à semi-conducteur adaptés aux basses

énergies, sont de 120-130 eV à 6 keV (Si(Li) et HPGe) et de 500-550 eV à 122 keV (HPGe).

1.4.2.1.3 Rendement de détection

La connaissance du rendement de détection pour réaliser des mesures précises est indis-

pensable que ce soit pour les mesures d'actinides, de composition d'actinides ou de mesures

d'intensités d'émission photoniques. Le rendement est d'autant mieux caractérisé lorsque le

rendement intrinsèque εint est proche de 1 et constant avec l'énergie, c'est-à-dire que tous

les photons arrivant sur le détecteur déposent toute leur énergie et se retrouvent dans le pic

d'absorption totale. La �gure 1.10 montre la courbe du rendement intrinsèque en fonction de

l'énergie d'un détec- teur HPGe comparé à celle d'un détecteur Si(Li).

Figure 1.10 � Rendement intrinsèque des détecteurs HPGe et Si(Li) en dessous de 30 keV [40].
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Le coe�cient d'atténuation du Ge présenté dans la �gure 1.5 montre une discontinuité à

une énergie de 11 keV. Cela se traduit par une forte discontinuité dans la courbe de rendement

d'un détecteur HPGe. Si l'énergie du photon incident est supérieure ou égale à l'énergie de

liaison d'un électron de la couche K du Ge, il engendre une émission de photons XK (ou d'élec-

trons Auger) qui peut s'échapper par la surface du détecteur et conduire à une discontinuité sur

la courbe de rendement. Au delà de la discontinuité, les photons pénètrent plus profondément

dans le cristal de Ge. De ce fait, la probabilité d'échappement par la surface diminue et le

rendement augmente.

De même pour la courbe de rendement du Si(Li), elle présente une discontinuité, mais

dans ce cas la discontinuité vient de l'électrode en Ni utilisée pour collecter les charges. Bien

que le rendement du Si(Li) ait une faible discontinuité par rapport à celle du HPGe, il y a une

diminution importante du rendement au-delà de 20 keV à cause de la transmission des photons

à travers l'absorbeur. Dans ce cas, en se référant à la loi de Beer-Lambert (équation 1.29), l'ab-

sorption des photons s'améliore avec l'épaississement de la zone active du détecteur Si(Li) mais

cela engendre une dégradation de la résolution à cause d'une moins bonne collection de charges.

1.4.2.1.4 Limite de fonctionnement

Les critères essentiels de choix du détecteur pour la mesure d'intensités sont un rendement

précisément connu et une excellente résolution en énergie. Dans la région en énergie XL des

actinides 10 à 25 keV, le rendement varie de près de 15%, ce qui rend son étalonnage plus im-

précis, d'autant plus qu'il existe peu de sources étalons dans cette gamme d'énergie. De plus, la

présence des électrodes en surface du semi-conducteur apporte une zone morte (hors la zone de

déplétion) où la collection des charges est partielle, cette zone apporte des traînes aux pics d'ab-

sorption totale, la dé�nition de rendement d'absorption totale est alors plus ambigüe, surtout

pour les HPGe juste au-dessus de la discontinuité K du rendement où les photons interagissent

en surface et plus probablement dans la zone morte.

La résolution en énergie expérimentale des détecteurs HPGe s'approche de sa limite phy-

sique donnée par les �uctuations statistiques sur le nombre d'états excités (paires électron-trou),

donc aucune amélioration n'est possible à ce niveau. La �gure 1.11 montre un spectre d'émission

de photons d'une source de 241Am mesuré à l'aide d'un détecteur HPGe comparé au spectre

théorique d'émission XL. Il est clair que la résolution d'un détecteur HPGe n'est pas su�sante

pour séparer toutes les raies émises. Donc, pour améliorer la résolution, il est nécessaire d'in-

troduire des détecteurs basés sur un principe de fonctionnement di�érent.
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Figure 1.11 � Spectre de photons XL émis par l'Am-241 mesuré à l'aide d'un détecteur HPGe (en
rouge) comparé au spectre calculé (en bleu).

1.4.2.1.5 Évaluation des intensités XL émises par 241Am

Les mesures des intensités sont regroupés dans la table des radionucléides éditée par le

DDEP [12]. Dans cette table les intensités des photons XL émis suite à la désintégration de
241Am ont été évaluées par Chechev en 2010 [46]. Le choix de 241Am comme exemple d'éva-

luation a été e�ectué car cet actinide sera utilisé comme source étalon, cela est détaillé dans

le chapitre 3. L'évaluation présentée dans cette partie concerne uniquement les émissions des

photons XL.

Pour évaluer les intensités des groupes XL (Lι, Lα, Lη, Lβ et Lγ), les valeurs issues de

chaque mesure ont été normalisées permettant de corriger d'éventuels biais issus de l'étalonnage

en rendement ou de la mesure d'activité de la source. Les valeurs recommandées des groupes

XL correspondent à la moyenne pondérée des valeurs de groupes XL. Le tableau 1.8 est un

extrait du projet d'évaluation et montre quelques mesures et les valeurs recommandées [12,46].

Il est indispensable d'utiliser une autre technique de détection qui franchisse les limites imposées

par un détecteur à semi-conducteur et par l'ancienneté de certains paramètres fondamentaux

et leurs grandes incertitudes. D'où, l'utilisation d'un nouvelle technique de détection basée sur

la mesure de l'énergie sous forme d'une élévation de température qui permet de franchir les

limites imposées sur la résolution.
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Tableau 1.8 � Probabilités mesurées et recommandées des émissions XL pour 100 désintégrations de
241Am [12].

Group Campbell [42] Cohen [47] Lépy et al. [48] Lépy et al. [40] Recommandé
Lι 0,86 (2) 0,83 (3) 0,864 (12) 0,837 (9) 0,844 (9)
Lα 13,20 (50) 12,7(4) 13,03 (13) 13,00 (12) 13,02 (10)
Lη 19,25 (40) 0,368 (5) 0,369 (12) 0,404 (5) 0,384 (20)
Lβ 18,3 (6) 18,39 (19) 18,65 (13) 18,58 (13)
Lγ 4,85 (15) 4,8 (2) 4,74 (8) 4,84 (3) 4,83 (3)

1.5 Détecteurs cryogéniques

Les parties précédentes ont montré que les actinides ont d'importantes intensités d'émis-

sion XL mais dont la connaissance demeure partielle et lacunaire du fait des incertitudes des

paramètres fondamentaux nécessaires à leur calcul et du fait de la résolution en énergie insuf-

�sante des détecteurs utilisés pour leur mesure.

Dans le but de mesurer précisément les intensités d'émission, il est essentiel de constituer

un détecteur basé sur un autre principe physique a�n de franchir les limites imposées par les

détecteurs à semi-conducteur. Les détecteurs cryogéniques ont été identi�és comme candidats

potentiels pour mesurer les intensités des photons XL avec une excellente résolution en énergie.

Ces détecteurs sont basés sur la conversion de l'énergie déposée par un photon en une élévation

de température. Ils atteignent des résolutions allant parfois jusqu'à plus d'un ordre de gran-

deur meilleur que celle des détecteurs à semi-conducteur (résolution à mi-hauteur de 1,8 eV à

6 keV [49] et 22 eV à 97 keV [32].

Le seuil et la résolution en énergie obtenus par les détecteurs cryogéniques permettent de

détecter les émissions de basse énergie [14,15,50]. Le principe physique et le fonctionnement de

ces détecteurs seront discutés en détaillant leurs di�érents types.

1.5.1 Physique de fonctionnement

Un photon d'énergie E, émis par un échantillon, dépose son énergie dans un absorbeur

dans lequel une augmentation de la température aura lieu. Grâce à un thermomètre (senseur),

fortement couplé thermiquement à l'absorbeur, la variation de température ∆T est convertie

en une autre grandeur physique ∆X mesurable (équation 1.40).

∆X ∝ ∆T =
E

C
(1.40)
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avec

∆T : augmentation de la température [K],

E : énergie du photon [eV],

C : capacité thermique de l'absorbeur et du senseur [J/K].

Une électronique de lecture adaptée est couplée au thermomètre (senseur), elle convertit et

pré-ampli�e ∆X en une variation de tension. Le retour du détecteur à sa température d'équilibre

se fait grâce à un lien thermique de conductance thermique G vers un bain thermique avec une

constante de temps τd (équation 1.41).

τd =
C

G
(1.41)

avec

τd : constante de temps du retour du détecteur à la température du bain thermique,

G : conductance thermique du lien entre le détecteur et le bain,

C : capacité thermique, égale à la somme des capacités thermiques de l'absorbeur et du senseur.

Indépendamment du type de senseur utilisé et du lien thermique, l'échange statistique

d'énergie thermique entre l'absorbeur et le bain thermique à travers le lien thermique engendre

un type de bruit commun à tous les détecteurs thermiques. Les �uctuations thermodynamiques

de l'énergie interne U du calorimètre avec le bain sont données par l'écart-type (équation 1.42).

σ2
U = kBT

2C (1.42)

kB : constante de Boltzmann,

T : température du bain,

C : capacité thermique.

Ces �uctuations thermodynamiques sont la limite fondamentale des détecteurs thermiques

sur l'incertitude d'une énergie E mesurée, et donc sur la résolution en énergie. Cette source de

bruit diminue avec la température ainsi qu'avec la capacité thermique du système C(T ). Donc,

pour maximiser le rapport signal (∆T ) sur bruit (σ2
U) l'utilisation de ce type de détecteur à trés

basse température s'impose [51]. La �gure 1.12 illustre un calorimètre idéal accompagné de la

forme du signal mesuré. Pour obtenir une excellente résolution pour la spectrométrie de photons

X/γ le choix d'un absorbeur de petites dimensions pour avoir une faible capacité thermique

C(T ) est préférable, mais cela va diminuer le rendement de détection εabs.
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Figure 1.12 � Un calorimètre idéal

1.5.2 Types des senseurs

Il y a principalement trois types de senseurs de détecteurs cryogéniques utilisés pour la

spectrométrie de photons : thermistance, senseur à transition supraconductrice connue par

Transition Edge Sensor (TES) et senseur paramagnétique.

1.5.2.1 Thermistance

Pour une densité de dopage critique, la résistivité d'un semi-conducteur (SC) augmente

de façon exponentielle vers les basses températures (équation 1.43).). Cette dépendance est

caractéristique de la transition métal-isolant. Ce type de SC est utilisé comme senseur pour

mesurer l'énergie du photon sous forme d'une variation de résistance (�gure 1.13).

R(T ) = R0exp(
T0

T
)1/4 (1.43)

avec,

R : résistance mesurée à une température T ,

R0 et T0 sont des constantes qui dépendent de la concentration du dopant et des dimensions

du senseur [51].

La �gure 1.13 montre que l'utilisation de ce type de senseur o�re une gamme dynamique

large. C'est à dire, que le senseur peut mesurer de très grandes variations de température, et

donc de grands dépôts d'énergie. Pour la spectromètrie X de basse énergie (< 100 keV), par

exemple un senseur en Si dopé a été utilisé comme senseur couplé à un absorbeur en HgTe [51].

L'utilisation de ce type de détecteur o�re une faible capacité thermique avec la possibilité de

construire de larges absorbeurs (32 pixels de 2x2 mm2 [52]). Ce type de détecteur o�re une
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Figure 1.13 � Dépendance logarithmique de la résistance R mesurée sur un senseur en Si dopé en
fonction de l'inverse de la racine carrée de la température T en K [51].

ultra haute résolution (6 eV sur la gamme d'énergie 0.3-12 keV) avec un rendement de l'ordre

de 92% à 6 keV [53]. L'inconvénient majeur d'une thermistance est la forte résistance du ther-

momètre, entre MΩ et GΩ. Elle limite le courant de mesure à des faibles valeurs (nA), ce qui

rend la mesure très sensible à des perturbations électromagnétiques et à des vibrations, surtout

au niveau des câbles. La connexion entre le détecteur et le premier élément de l'électronique,

un JFET (en anglais : Junction Field E�ect Transistor) doit se faire à l'aide de câbles de faible

capacité. La mise en place de ce type d'électronique est en soi une complexité à ajouter du

fait que le JFET doit idéalement être mis à une température de l'ordre de 130 K et proche du

détecteur, qui fonctionne lui à une température de l'ordre de quelques dizaines de mK, a�n de

minimiser l'e�et de la microphonie.

1.5.2.2 Transition Edge Sensor : TES

Un senseur TES consiste en un �lm métallique supraconducteur utilisé en tant que ther-

momètre dans sa phase transitoire entre la phase supraconductrice et la phase normale. La

résistance dans cette transition varie fortement avec la température du �lm comme le montre

la �gure 1.14. Dans un TES, le photon cède son énergie à l'absorbeur puis aux électrons de

conduction, engendrant une élévation de la température et par conséquent une augmentation

de la résistance du �lm. La température de fonctionnement Tc à laquelle le supraconducteur

est dans sa phase transitoire dépend du matériau qui constitue le �lm. Comme il existe très

peu de métaux dont la température critique convient à l'utilisation comme senseur de détec-

teurs cryogéniques, la construction d'un TES consiste le plus souvent à superposer une couche

supraconductrice et une couche d'un métal normal ou à alterner des couches supra-normal (S-

N) dans une multicouche pour adapter la température critique Tc en fonction des épaisseurs
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Figure 1.14 � Résistance d'un �lm mince supraconducteur dans la région de la transition normal-
supra [51].

respectives des couches du TES [51]. Ce type de senseur possède l'avantage d'une forte sensibi-

lité au changement de la température en comparaison avec une thermistance. C'est-à-dire que,

pour un faible changement de la température ∆T , un changement signi�catif de la résistance

est observé. Le dépôt des couches du TES doit être e�ectué sur des substrats tout en essayant

de garder une structure monocristalline du supraconducteur. Par exemple, l'épitaxie du �lm

supraconducteur sur un substrat massif donne lieu à des structures cristallines, mais, cela limite

le choix du matériau supraconducteur pour la déposition des couches TES. D'ailleurs, déposer

le �lm supraconducteur sur une membrane en SixNi1−x, avantageuse pour maîtriser la conduc-

tance thermique TES-bain thermique, donne généralement des structures polycristallines. Cela

engendre des températures critiques locales dans le �lm. Par conséquent, la transition S-N sera

non linéaire et plus large. A ce jour, la qualité de la transition S-N ne peut pas être évaluée

à l'avance. La possibilité de créer des matrices de plus de 100 pixels en se basant sur ce type

de senseur est un avantage majeur. Ils peuvent atteindre des résolutions à mi-hauteur de 1,6

eV à 6 keV [49] et 22 eV à 97 keV [32]. En revanche, la faible largeur de la transition de phase

d'un TES se traduit en une gamme dynamique étroite, une forte contrainte pour la métrologie

des rayonnements ionisants où l'on e�ectue souvent des mesures dans des gammes d'énergie

larges. De plus, la transition de phase, et par conséquent, la réponse du détecteur en fonction

de l'énergie, n'est pas nécessairement linéaire, comme on peut l'observer dans la �gure 1.14.

Ceci constitue une autre limite des TES pour des mesures de qualité métrologique.

1.5.2.3 Senseur paramagnétique

Un senseur paramagnétique mesure la variation de température de l'absorbeur sous forme

d'un changement d'aimantation donné par l'équation 1.44.

δm = V
∂M

∂T

E

C
(1.44)
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V : volume du senseur magnétique,
∂M

∂T
décrit la dépendance de l'aimantation du senseur en fonction de la température ; elle obéit

en première approximation à un loi de Curie en
1

T
,

E : énergie déposée,

C : capacité thermique de l'absorbeur et du senseur.

Le choix du matériau constituant le senseur n'est pas trivial. La sensibilité
∂M

∂T
et le

temps de réponse, c'est-à-dire la vitesse de la thermalisation de l'énergie d'une particule, sont

des critères essentiels. La dilution d'ions paramagnétiques dans un matériau diélectrique, qui

a une chaleur spéci�que très faible, permet d'atteindre une sensibilité très élevée. Cependant,

dû au faible couplage phonon-spin, la réponse d'un tel senseur est trop lente (temps de montée

de l'impulsion de plusieurs millisecondes) pour une utilisation pratique dans la détection de

particules. Grâce à l'utilisation d'une matrice métallique dopée avec des ions paramagnétiques,

un temps de réponse de l'ordre de la microseconde et un temps de retour à la température

du bain thermique (temps de descente de l'impulsion) de l'ordre de la milliseconde peuvent

être obtenus [51]. En raison de la nature métallique des senseurs paramagnétiques, ceux-ci sont

généralement appelés calorimètres métalliques magnétiques (MMC, pour Metallic Magnetic

Calorimeters en anglais). Comparées à celles d'un TES, les propriétés thermodynamiques d'un

matériau paramagnétique sont mieux connues. La physique des senseurs paramagnétiques ainsi

que la lecture de leur signal seront traités en détail dans la partie 1.5.3. En général, les senseurs

magnétiques Au:Er sont couplés à des absorbeurs en or. Ils ont montré d'excellentes résolutions,

par exemple 1,6 eV à 6 keV [54].

1.5.2.4 Choix de l'absorbeur en fonction du senseur

Le choix du matériau d'un absorbeur doit répondre aux besoins de d'utilisation du détec-

teur. Dans le cas de la métrologie des rayonnements ionisants, la conception du détecteur est

basée sur l'exigence d'un rendement élevé sans ou avec de faibles discontinuités, une excellente

résolution en énergie et d'un taux de comptage élevé.

Pour tout type de senseur, un absorbeur doit avoir une capacité thermique faible, une conversion

de l'énergie en chaleur (thermalisation) rapide et une bonne conductivité thermique. Une capa-

cité thermique faible permet de maximiser le rapport signal sur bruit en maximisant l'élévation

de température du détecteur et en minimisant les �uctuations thermodynamiques de l'énergie

interne de l'absorbeur. Une thermalisation complète et rapide est nécessaire pour éviter de

piéger de l'énergie sous forme d'états athermiques (paires électron-trous, quasiparticules. . . )

qui ne contribuent alors pas à une élévation de température et donc entraînent une diminution

de l'amplitude des impulsions. Par ailleurs, une thermalisation lente d'états athermiques de
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durée de vie longue, mais �nie, peut conduire à des variations des formes des impulsions et

par conséquent à une dégradation supplémentaire de la résolution en énergie. En�n, une bonne

conductivité thermique évite également d'avoir des impulsions de formes di�érentes, selon le

point d'interaction du photon dans l'absorbeur. Un autre point important est d'avoir un fort

couplage thermique entre l'absorbeur et le senseur, pour ne pas limiter le taux de comptage du

détecteur, et parce qu'un temps de montée rapide est avantageux pour la résolution en énergie,

comme nous le verrons dans la section 1.5.3.3.1.

Il existe quatre types de matériau pour les absorbeurs.

1.5.2.4.1 Les diélectriques

La chaleur spéci�que d'un matériau diélectrique est donnée par les vibrations du réseau

cristallin (les phonons) :

cph =
12π4

5
kBNA

(
T

θD

)3

(1.45)

avec

θD : la température de Debye [K],

NA : le nombre d'Avogadro.

Leur chaleur spéci�que décroit très rapidement avec la température, les absorbeurs diélec-

triques ont donc des capacités thermique parmi les plus faibles. En revanche, leur conductivité

thermique est faible à basse température, et leur thermalisation est complexe, à travers dif-

férents états athermiques (phonons athermiques, paires électron-trous. . . ), ce qui peut limiter

les taux de comptage en raison de constantes de temps longues. Pour ces raisons, ce type de

matériau est rarement utilisé pour la spectrométrie de photons.

1.5.2.4.2 Les métaux supraconducteurs

Très en dessous de la température critique d'un supraconducteur, où les électrons de

conduction sont, pour l'essentiel, liés en paires de Cooper, sa chaleur spéci�que est dominée

par les phonons et donc aussi donnée par l'équation 1.45. La thermalisation dans les supracon-

ducteurs est complexe à travers des quasiparticules, dont la recombinaison en paires de Cooper

est parfois longue et problématique pour leur utilisation en tant qu'absorbeur. Des absorbeurs

en étain sont toutefois utilisés avec succès comme absorbeurs pour la spectrométrie de photons

haute résolution avec des senseurs TES [16].
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1.5.2.4.3 Les métaux

A très basse température, les métaux normaux (i. e. non supraconducteurs) ont une chaleur

spéci�que dominée par les électrons de conduction et donnée par :

cel =

(
1

2
π2k2

BNA
Z

εF

)
T = γT (1.46)

où

εF : le niveau de Fermi du métal considéré,

Z : le nombre d'électrons de conduction par atome,

NA : le nombre d'Avogadro,

γ : le coe�cient de Sommerfeld spéci�que de chaque métal (7,29.10−4 J/K2/mole pour l'or).

En dessous de 50 mK, les métaux normaux ont des chaleurs spéci�ques supérieures de plu-

sieurs ordres de grandeurs à celles des diélectriques ou des métaux supraconducteurs. Malgré

ce gros désavantage, qui peut être modéré en choisissant des absorbeurs de faible volume, ils

béné�cient d'une thermalisation simple et rapide ainsi que d'une excellente conductivité ther-

mique. C'est pourquoi ils sont souvent utilisés comme absorbeur en spectrométrie de photons.

Des absorbeurs en or sont particulièrement adaptés aux senseurs MMC en Au:Er ou Ag:Er et

permettent d'atteindre des résolutions en énergie parmi les meilleures de tous les détecteurs

cryogéniques.

1.5.2.4.4 Les semi-métaux

La chaleur spéci�que des semi-métaux comprend à la fois une contribution des phonons

(équation 1.45) et des électrons de conduction (équation 1.46), mais dont la densité est beaucoup

plus faible que dans un métal normal. Leur chaleur spéci�que est donc très faible par rapport

à celle d'un métal normal. Ils peuvent o�rir un bon compromis entre métal normal et métal

supraconducteur. Le bismuth peut être utilisé comme absorbeur avec une capacité thermique

faible, mais des impulsions non uniformes à cause de la faible conductivité thermique du bismuth

dégradent la résolution [55]. A�n de pallier ce problème, plusieurs groupes ont développé des

absorbeurs bi-couche, avec une �ne couche en métal normal superposée à du bismuth pour

améliorer la conductivité thermique latérale [49]. Des absorbeurs semi-métal en HgTe ont été

utilisés en spectrométrie X de haute résolution avec des thermistances en Si fortement dopé

[52,53,56].
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1.5.3 Les calorimètres métalliques magnétiques : MMC

Pour compléter la connaissance des actinides par la mesure des intensités des photons X et

γ émis en dessous de 100 keV, le LNHB a fait le choix d'utiliser un détecteur cryogénique basé

sur un senseur paramagnétique car il présente, dans le contexte de la métrologie, une excellente

combinaison de performances en termes de résolution en énergie, de rendement de détection et

de linéarité. Grâce à une collaboration, les senseurs sont fabriqués dans l'Institut Kirchho� de

physique à l'université de Heidelberg. Cette partie décrit le principe de fonctionnement de ce

type de détecteur de manière plus approfondie.

1.5.3.1 Principe de détection d'un MMC

Suite à la désintégration d'un actinide, des photons sont émis à des énergies discrètes.

Un photon dépose son énergie E dans un absorbeur de capacité thermique Cabs, cela engendre

une élévation de la température ∆T donnée par l'équation 1.40. L'absorbeur est thermique-

ment couplé au senseur qui, soumis à un champ magnétique local, convertit la variation ∆T

sous forme d'une variation d'aimantation ∆M . Le senseur est magnétiquement connecté à un

transformateur de �ux magnétique qui va traduire la variation ∆M en changement de �ux

∆φ. En�n, le transformateur de �ux est couplé à un magnétomètre : un SQUID, de l'anglais

Superconducting QUantum Interference Device. Le SQUID traduit la variation de �ux en une

variation de tension ∆V (�gure 1.15).

Figure 1.15 � Schéma des éléments constituants un MMC.

Dans la suite les questions suivantes seront discutées :

1. Comment le choix de l'absorbeur a été fait ? Quels sont les paramètres thermodynamiques

importants à comprendre ?

2. Comment les matériaux qui constituent le senseur sont choisis ? Comment le senseur

peut-il convertir un changement de température en un paramètre mesurable ?
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3. Comment fonctionne l'ensemble transformateur de �ux/SQUID?

1.5.3.1.1 Absorbeur

La partie 1.5.2.4 a montré les critères selon lesquels le choix d'un absorbeur doit s'e�ectuer.

La probabilité d'absorption d'un photon X dans un absorbeur contribue au rendement total

du détecteur. Pour assurer une absorption quasi complète des photons, un absorbeur avec un

numéro atomique Z et un coe�cient d'atténuation élevés est préféré.

Il est important que l'absorbeur possède une conductivité thermique su�sante et il est

essentiel d'avoir une capacité thermique faible. De plus, l'absorbeur doit être stable le long de

l'utilisation et relativement facile à mettre en ÷uvre. Cela amène à utiliser un métal noble :

spéci�quement l'or. Dans ce métal, l'absorption du photon par e�et photo-électrique est domi-

nante dans la gamme d'énergie inférieure à 100 keV (�gure 1.5). Il s'en suit une thermalisation

en moins de 1µs par des collisions de type électron-électrons (inélastique ou élastique) ou par

interaction avec le réseau cristallin (création des phonons), donc une réponse rapide du détec-

teur est obtenue [57].

Une haute résolution est obtenue dans le cas où la capacité thermique de l'ensemble absor-

beur/senseur est faible. Pour un métal noble, la capacité thermique à basse température (�1

K) est dominée par le gaz d'électrons libres et est déterminée par le modèle de Sommerfeld :

Cabs = γT où le coe�cient γ est spéci�que de chaque métal. Elle diminue en fonction de la

température, augmentant ainsi le signal ∆T . Pour convertir le changement de la température

en variation d'aimantation, l'absorbeur métallique doit être couplé thermiquement à un senseur

paramagnétique. Le fonctionnement de ce dernier est discuté dans le paragraphe suivant.

1.5.3.1.2 Senseur paramagnétique

Dans les MMC, la sensibilité du senseur paramagnétique est maximum lorsque les mo-

ments magnétiques (ou spins) des ions paramagnétiques interagissent uniquement avec le champ

magnétique par e�et Zeeman. En réalité, ils interagissent aussi entre eux, et cela diminue la

sensibilité du senseur aux variations de température. Les ions magnétiques sont dilués dans

une matrice dont le choix est déterminé par le besoin d'une relaxation thermique rapide entre

les spins localisés et les autres degrés de liberté thermodynamiques du système, et par une

interaction faible des spins entre eux. Le choix d'une matrice métallique permet d'avoir une

relaxation rapide des spins avec les électrons de conduction.

En revanche, dans une matrice métallique, il apparait une interaction d'échange indirect

RKKY (Ruderman-Kittel-Kasuya-Yosida) entre les moments magnétiques via les électrons de
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conduction, qui diminue la sensibilité du senseur, mais c'est le prix à payer pour avoir une

réponse rapide. L'interaction RKKY peut être diminuée en réduisant la concentration des mo-

ments magnétiques. Les senseurs des MMC sont constitués de quelques centaines de ppm d'ions

paramagnétiques d'erbium dilués dans un métal noble (Au ou Ag).

Le couplage RKKY des spins via les électrons de conduction conduit à un état de verre

de spins à très basse température (quelques mK), ce qui impose une température de fonction-

nement de 10 mK. Cependant, la température de transition à l'état de verre de spins peut être

diminuée également en réduisant la concentration des moments magnétiques.

Dans le réseau cristallin de l'or, les ions d'Er3+ remplacent les atomes d'Au. Les propriétés

magnétiques du matériau du senseur Au:Er ou Ag:Er proviennent de la couche 4f partiellement

remplie de l'ion Er3+. Les électrons 4f ont un moment total angulaire J = 15/2 et donc un

moment magnétique relié à celui-ci. Comme l'ion erbium est placé dans la matrice, les 2J+1

= 16 niveaux d'énergie de la couche 4f ne sont pas dégénérés dans un champ magnétique nul

mais séparés en quelques multiplets par l'interaction avec le champ cristallin. Le multiplet de

l'état fondamental est un doublet Kramers Γ7. À une température en dessous de 1 K et dans

un champ magnétique faible, le senseur (Au:Er) peut être approximé par un système à deux

niveaux avec un spin e�ectif S̃ = 1/2 et un facteur de Landé g̃ = 6,8 [51,58,59].

Pour un système de spin S̃ = 1/2 l'énergie du niveau dans un champs magnétique B est

décrit par l'e�et Zeeman :

∂E = ±1

2
g̃µBB (1.47)

∂E : énergie des niveaux dégénérés par l'existence d'un champ magnétique [eV],

µB : magnéton de Bohr [eV/T],

g̃ : facteur de Landé,

B : champ magnétique [T].

La performance d'un MMC dépend fortement de la capacité thermique et de l'aimantation

du senseur (prenons le cas d'un senseur Au:Er). Ces dernières sont dominées par la contribution

des ions Er. La réponse d'un senseur est décrite par l'équation 1.44. Cette expression montre

que la capacité thermique doit être la plus faible possible et que l'aimantation doit obéir à une

forte dépendance avec la température (comme le montre la �gure 1.16). La capacité thermique
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d'un système de Ns spins n'interagissant pas entre eux est donnée par l'expression de Schottky :

Cspin = NskB(
Em
kBT

)2 eEm/kBT

(eEm/kBT + 1)2
(1.48)

avec

Em :énergie des doublets de Kramers,

Ns : nombre de spins.

L'aimantation d'un système paramagnétique est décrite par l'équation 1.49 :

M =
Ns

V
g̃S̃µB=(h) (1.49)

=(h) =
2S̃ + 1

2S̃
coth(

(2S̃ + 1)h

2S̃
)− 1

2S̃
coth(

h

2S̃
) avec h = g̃S̃/kBT

S̃ : spin e�ectif,

V : volume du senseur.

Figure 1.16 � Aimantation et chaleur spéci�que d'un senseur Au:Er dont la concentration d'Er est
de 300 ppm [51].

La �gure 1.16 (droite) montre la capacité thermique d'un senseur Au:Er avec une concen-

tration en erbium de 300 ppm en fonction de la température pour di�érents champs magné-

tiques. La température où la capacité thermique est maximum dépend du champ magnétique

externe. À cette température l'énergie thermique kBT correspond environ à la moitié de la

séparation de l'énergie Em (équation 1.50) dans le doublet de Kramers.

Em = g̃µBB (1.50)
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Cet e�et, la présence d'un maximum dans la capacité thermique, est connu comme 'anoma-

lie de Schottky. L'aimantation présentée dans la �gure 1.16 (gauche) montre une dépendance en

1/T vers les hautes températures puis une saturation vers les basses températures (saturation

car tous les spins sont orientés par le champ magnétique).

L'énergie déposée par le photon entraîne une élévation de température qui va changer l'état

d'un nombre Ns des spins. L'énergie des doublets de Kramers Em permet de calculer l'énergie

moyenne requise pour exciter un spin. Un dépôt d'énergie E engendre un nombre Ns = E
Em

de

changements d'état de spin.

Pour un champ magnétique B de 3 mT, l'énergie moyenne requise pour changer l'état

d'un spin est de 1,2 µeV, contre 3 eV nécessaires pour créer une paire électron-trou dans un

semi-conducteur HPGe. Pour un photon de 6 keV, les �uctuations statistiques sur le nombre

d'états excités représentent moins de 1 eV. Cette contribution est négligeable dans la résolution

en énergie des MMC. D'autres sources de bruit vont dominer. Elles seront traitées dans la

partie 1.5.3.3.

1.5.3.2 Lecture du signal par un SQUID-DC

Comme déjà mentionné dans la partie 1.5.3.1, la variation de l'aimantation du senseur

est lue par un magnétomètre dit SQUID. Les dimensions du senseur étant généralement plus

grandes que celles typiques de la boucle sensible d'un SQUID (quelques dizaines de µm), le

couplage magnétique entre le senseur et le SQUID peut se faire via une bobine qui sert à

lire la variation de l'aimantation du senseur, appelée "bobine de lecture", qui est quant à elle

couplée à une bobine d'injection superposée au SQUID. Cet ensemble de bobines forme un

circuit supraconducteur fermé appelé transformateur de �ux. Le changement de �ux généré

dans la bobine de lecture par la variation de l'aimantation du senseur va ainsi être transféré

à la boucle sensible du SQUID, qui va convertir ce changement de �ux en une variation de

tension. Si l'aimantation d'un senseur magnétique dans une bobine circulaire de rayon r change

d'une valeur ∂m, le changement de �ux généré dans la bobine change d'une valeur ∂φ donnée

par l'équation 1.51 [51,58].

∂φ = µ0
G

r
∂m (1.51)

µ0 : perméabilité du vide,

G : une constante de couplage magnétique qui dépend de la géométrie du senseur et de la

bobine,

r : rayon de la bobine.
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En pratique, on utilise plutôt des bobines de lecture planaires réalisées en �lms minces.

La géométrie de ces bobines et les détails de leur réalisation ainsi que de l'utilisation du trans-

formateur de �ux seront discutés en détail dans le chapitre 2.

Figure 1.17 � (a) SQUID dc dans lequel le �ux généré par la bobine d'injection est mesuré ; (b)
Caractéristique I-V du SQUID ; (c) Caractéristique φ-V du SQUID pour un courant Ib

Un SQUID consiste en une boucle supraconductrice d'inductance Ls coupée à deux en-

droits par des isolants dits "jonctions Josephson" su�samment �ns pour que des paires de

Cooper puissent passer par e�et tunnel (�gure 1.17.a). Si un courant inférieur à un courant

critique de l'ordre de la dizaine de microampères est appliqué au SQUID, les paires de Cooper

traversent les barrières de potentiel que représentent les jonctions Josephson sans causer une

tension aux bornes de ces jonctions.

Si un courant de polarisation Ib juste au-dessus du courant critique est appliqué au SQUID,

une tension apparait aux bornes des jonctions. Le diagramme présenté dans la �gure 1.17.b

illustre la dépendance de la tension mesurée aux bornes des jonctions en fonction du courant

Ib.

Le courant critique et l'apparition d'une tension pour des courants au-dessus de celui-ci

varient avec le �ux magnétique à travers la boucle du SQUID. Cette variation est périodique,

avec une période égale au quantum de �ux magnétique φ0 =
h

2e
≈ 2.07 · 10−15 Tm2.

Les deux courbes tracées dans la �gure 1.17.b correspondent aux extrêmes de cette varia-

tion, correspondant à des valeurs de �ux égales à des multiples entiers de φ0 respectivement

des demi-entiers de φ0. Par conséquent, la tension du SQUID possède une caractéristique pé-

riodique avec le �ux magnétique pour un courant Ib comme le montre la �gure 1.17.c. Ce type
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de SQUID, dit SQUID DC qui est le plus souvent utilisé comme magnétomètre pour un dé-

tecteur basé sur un MMC. On utilise le SQUID à un point de fonctionnement "w" (Working

point). Le changement de �ux importé par la bobine d'injection dans le SQUID tend à changer

la position de w. Une électronique dite de contre-réaction est utilisée pour compenser le �ux

magnétique généré par la bobine d'injection en réinjectant un �ux magnétique dans le SQUID

au travers d'une deuxième bobine superposée au SQUID, dite bobine de contre-réaction. Cette

contre-réaction permet de linéariser la réponse du SQUID et maintient la position du point de

fonctionnement. La �gure 1.18 illustre l'électronique de contre-réaction .

Figure 1.18 � Electronique de contre-réaction d'un SQUID

Cette électronique dédiée, illustrée dans la �gure 1.18, permet de faire fonctionner le

SQUID. Pour cela :

1. Un courant Ib est injecté dans le SQUID juste au-dessus du courant critique des jonctions

Josephson.

2. La tension du point de fonctionnement "w" est �xé via le réglage de Vb.

3. Le �ux magnétique φd est injecté dans le SQUID par une bobine d'injection couplé à une

bobine de lecture au niveau du senseur.

4. La tension aux bornes du SQUID est pré-ampli�ée et intégrée.

5. La di�érence entre la tension mesurée aux bornes du SQUID et la tension du point de

fonctionnement Vb est transformée en �ux magnétique négatif "−φd" par l'ensemble de

la résistance de contre-réaction Rf et la bobine de contre-réaction Lf . Cela va remettre

le point de fonctionnement à sa position initiale.

6. La tension Vout correspond au �ux magnétique φd vue par le SQUID.
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1.5.3.3 Bruit

La résolution du détecteur n'est pas limitée par le nombre d'états excités créés par l'énergie

absorbée, comme c'est le cas pour les détecteurs à semi-conducteur. Des sources de bruit in-

trinsèques au détecteur ou liées à l'environnement du détecteur viennent dégrader la résolution.

Dans la suite, l'origine de chaque type de bruit et la possibilité de les diminuer seront discutées

pour maximiser le rapport signal-sur-bruit. Les principales sources de bruit sont les suivantes :

les �uctuations thermodynamiques de l'énergie entre le détecteur et le bain thermique, le bruit

magnétique Johnson causé par l'agitation thermique des électrons de conduction, et le bruit
1

f
.

1.5.3.3.1 Fluctuation thermodynamique de l'énergie

La puissance spectrale de la �uctuation thermodynamique dans le senseur s'écrit par

l'équation 1.52 [51] :

Sespin(f) = kBCspinT
2

(
α0

4τ0

1 + (2πfτ0)2
+ α1

4τ1

1 + (2πfτd)2

)
(1.52)

Sespin(f) : puissance de la �uctuation thermodynamique à une fréquence f .

τ0 et τd sont respectivement le temps de montée et de descente du système.

En ne tenant compte que de la contribution des �uctuations thermodynamiques, et dans le

cas où : τ0 � τd , 0.1 < Cspin/Cabs < 10 et α0 = 1-β , α1 = β (β=Cspin/(Cspin+Cabs)), ainsi en

supposant que la conductance du lien thermique entre l'absorbeur et le senseur est un paramètre

�xe, l'écart de la résolution en énergie d'un MMC peut être décrite par l'équation 1.53 :

∆Erms =
√

4kBT 2Cabs

(
1

β(1− β)

τ0

τd

)1/4

(1.53)

La résolution à mi-hauteur, ou FWHM (pour Full Width at Half-Maximum) correspond à

2.35∆Erms.

Cette équation montre que la résolution dépend du temps de montée τ0 et du temps de descente

τd des impulsions.

Une limite inférieure à τ0 est déterminée, pour une température T donnée, par le temps

de relaxation entre les spins et les électrons τK grâce à la relation de Korringa τK = κ/T ; avec

κ la constante de Korringa. τK = 0,7µs pour un senseur Au:Er à une température de 10 mK. Il

s'ajoute à cette valeur minimale de temps de montée du détecteur le temps de di�usion de la

chaleur dans l'absorbeur et à travers l'interface absorbeur-senseur. Le temps de montée dépend
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donc de la conductivité thermique de l'absorbeur, de ses dimensions, et de l'impédance ther-

mique de l'interface. Comme, suivant l'équation 1.53, τ0 doit être minimal pour une résolution

maximale, ces trois paramètres doivent être optimisés dans la conception et la réalisation du

détecteur.

Toujours dans le but d'obtenir la meilleure résolution, le temps de descente τd doit être le

plus long possible, tout en sachant qu'un choix arbitrairement long de ce temps induit une perte

en taux de comptage. τd peut assez facilement être choisi par la conductance du lien thermique

entre le détecteur et le bain thermique. L'analyse de l'équation 1.53 montre par ailleurs que la

haute résolution en énergie est obtenue quand le facteur β(1− β) atteint son maximum, donc

dans le cas où la capacité thermique du senseur Cspin est identique à celle de l'absorbeur Cabs.

1.5.3.3.2 Bruit Johnson magnétique

Le bruit magnétique Johnson est induit par le mouvement thermique aléatoire des électrons

de conduction dans le senseur et l'absorbeur métalliques. Ce mouvement de charges génère un

champs magnétique �uctuant, ou bruit magnétique [51, 60], qui peut être capté par la bobine

de lecture. Pour un senseur de volume V , ce bruit est donné par l'équation 1.54 :

√
Sφ = µ0

√
ζmσcondukBTV (1.54)

ζm : constante numérique qui dépend de la bobine de lecture et du senseur,

σcondu : conductivité électrique.

Ce bruit peut être généré par l'absorbeur métallique, le senseur ou d'autres composantes

métalliques dans l'environnement de la bobine de lecture. Il diminue avec une conductivité

du métal faible, ce qui est le cas de l'alliage Au:Er ou Ag:Er du senseur, mais doit être évité

pour l'absorbeur en vue d'une di�usion rapide de la chaleur. Cependant, la con�guration de la

bobine de lecture, détaillée dans la partie 2.1.1, rend cette dernière assez insensible au bruit

Johnson magnétique provenant de l'absorbeur. Donc, un MMC du fait de son fonctionnement

est susceptible d'avoir ce type de bruit. Il est important de le prendre en compte dans le

développement d'un MMC de haute résolution.

1.5.3.3.3 Bruit
1

f

Le bruit 1/f (�icker noise) : l'origine de ce bruit n'est pas comprise, il est supposé être

causé par les moments magnétiques du senseur, puisqu'il augmente avec leur concentration. Il

est indépendant de la température [51,60].
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1.5.3.3.4 Bruit du SQUID

L'origine du bruit intrinsèque au SQUID est un bruit de type Johnson lié à la résistance

de shunt parallèle aux jonctions de Josephson, qui est donc un bruit blanc. De plus, il existe

une composante de type
1

fn
dont l'origine n'est pas encore bien comprise non plus.

1.5.3.4 Optimisation du rapport signal sur bruit et résolution en éner-

gie

Le développement d'un détecteur cryogénique basé sur un MMC doit satisfaire les condi-

tions d'utilisation imposées par l'application. Dans le cas de la spectrométrie de photons, le

rendement de détection, la résolution en énergie et le nombre de photons détectés par seconde

(statistique dans le spectre) sont les critères déjà mentionnés dans la partie 1.4.2.

Les équations 1.40 et 1.53 montrent que le rapport signal sur bruit est maximum lorsque

les capacités thermiques sont minimisées. Or, pour avoir un rendement intrinsèque et un facteur

de géométrie (angle solide) élevés, des absorbeurs volumineux sont nécessaires. Ceci exige de

faire un premier compromis, entre résolution et rendement. Par ailleurs, l'équation 1.53 montre

que l'intérêt est d'avoir une constante de temps longue pour améliorer la résolution, mais cela

entraîne une diminution du taux de comptage possible, car il faut éviter les empilements d'im-

pulsions. Il faut alors faire un deuxième compromis entre taux de comptage et résolution. Ces

deux compromis seront discutés dans le chapitre suivant, qui décrit la conception d'un MMC

dédié à la spectrométrie X des actinides.

Pour obtenir une excellente résolution, il est indispensable d'atteindre de très basses tem-

pératures : le signal est maximisé, les �uctuations thermodynamiques de l'énergie interne du

détecteur, le bruit du SQUID et le bruit magnétique Johnson diminuent tous vers les basses

températures. Pour cela, le LNHB dispose d'un réfrigérateur à dilution qui permet d'atteindre

une température de 10 mK. Le chapitre suivant présente comment le MMC utilisé pour la

spectrométrie des photons de basse énergie (en dessous de 100 keV) est construit en respectant

les critères discutés.
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CHAPITRE 2

DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL ET TRAITEMENT DU SIGNAL

Le chapitre 1 a introduit la nécessité d'utiliser un détecteur haute résolution pour déter-

miner les intensités d'émission XL des actinides. Dans ce contexte, le LNHB a développé un

détecteur cryogénique appelé SMX3 pour la spectrométrie X et γ en dessous de 100 keV, et

basé sur des senseurs paramagnétiques. Les critères sur lesquels le détecteur appliqué à la mé-

trologie a été construit, le rendement, la résolution en énergie et le taux de comptage, doivent

faire l'objet d'un compromis. À la fois un rendement élevé, un fort taux de comptage et une

très bonne résolution en énergie seraient souhaitables, mais ces trois critères ne peuvent pas

être réunis en même temps et au même niveau de performance. En e�et, un rendement élevé

nécessite des absorbeurs volumineux qui ont une capacité thermique importante, diminuant le

signal et dégradant la résolution. Un taux de comptage élevé demande une constante de temps

thermique courte entre le détecteur et le bain thermique, ce qui dégrade également la résolution.

La conception de SMX3 a donc fait l'objet d'un compromis entre ces critères. Au vu des

mesures précises des probabilités absolues visées, la priorité a été donnée à un rendement élevé

et quasi-constant, c'est-à-dire relativement facile à caractériser, en dessous de 25 keV, la gamme

d'énergie des émissions XL des actinides. La deuxième priorité est une résolution en énergie

su�samment élevée pour séparer la plupart des raies individuelles XL, au détriment du rende-

ment au-dessus de 25 keV, où il est moins important pour l'application visée.

Ce chapitre détaillera la conception, à partir de ce compromis, et le fonctionnement du

détecteur cryogénique SMX3. Par ailleurs, il présentera la mise en fonctionnement du détecteur,

l'enregistrement des impulsions et les étapes de traitement du signal a�n d'obtenir un spectre

en énergie avec la meilleure résolution possible, et un traitement numérique du temps mort.

Ces traitements seront validés avec des spectres simulés.
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2.1 Principe du fonctionnement du détecteur SMX3

Dans la partie 1.5.3 du chapitre 1, le principe physique du fonctionnement d'un calorimètre

métallique magnétique (MMC) a été détaillé. Pour résumer, un MMC est un ensemble constitué

d'un absorbeur métallique couplé thermiquement à un senseur paramagnétique. Ce dernier est

couplé magnétiquement à un transformateur de �ux qui est connecté à un SQUID. Le dépôt

d'énergie d'un photon dans l'absorbeur entraîne une élévation de température du détecteur,

convertie en variation de �ux magnétique dans le SQUID. Le SQUID est polarisé, linéarisé et

pré-ampli�é grâce à une électronique commerciale spéci�que fournie par la société Magnicon 1.

Cette électronique est connectée à un système d'acquisition qui permet d'enregistrer la tension

en sortie de l'électronique du SQUID.

2.1.1 Le transformateur de �ux magnétique

Le transformateur de �ux est un circuit supraconducteur fermé formé par une bobine de

lecture (qui lit la variation d'aimantation du senseur paramagnétique) et une bobine, dite d'in-

jection couplée magnétiquement au SQUID (�gure 2.1). L'avantage du transformateur de �ux

est de pouvoir coupler la variation de �ux d'un senseur de volume relativement important à un

SQUID dont le diamètre ne mesure que quelques dizaines de micromètres.

Figure 2.1 � Schéma du transformateur de �ux magnétique formé par deux bobines de lecture en forme
de méandre couplées aux senseurs en Au:Er et connectées à la bobine d'injection d'un SQUID [51]. Les
points et les croix en gris dans les senseurs indiquent les directions du champ magnétique créé par le
courant permanent IF .

Comme le montre la �gure 2.1, la bobine de lecture a une forme de méandre parcourant la

surface du senseur magnétique, ce qui permet de maximiser le couplage magnétique entre la

1. Électronique Magnicon XXF-1 http ://www.magnicon.com/squid-electronics/xxf-1/
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bobine et le senseur car chaque moment magnétique est au plus près de la bobine. Le circuit

des bobines de lecture est fabriqué par le KIP (Kirchho�-Institut für Physik) de l'université de

Heidelberg par photolithographie en niobium déposé en �lm mince sur un support en silicium

ou saphir, et est supraconducteur en dessous de 9,2 K [61].

Le méandre permet de convertir la variation d'aimantation ∆M dans le senseur en une va-

riation de �ux magnétique ∆φ produisant simultanément le champ magnétique nécessaire pour

l'aimantation du senseur, puisqu'un courant permanent y circule créant un champ localement

dans le senseur. Il faut toutefois éviter que ce courant ne circule dans la bobine d'injection du

SQUID, car un champ magnétique permanent dans les jonctions Josephson dégrade le niveau de

bruit du SQUID. C'est pourquoi deux bobines de lecture en forme de méandre sont connectées

gradiométriquement en parallèle à la bobine de lecture. Donc un seul SQUID est utilisé pour

convertir la variation de �ux des deux senseurs en une variation de tension.

Du fait de la connexion gradiométrique en parallèle au SQUID, les dépôts d'énergie dans

chacun des absorbeurs engendrent des impulsions en �ux de polarités opposées dans le SQUID,

ce qui permet d'identi�er chaque absorbeur en fonction des polarités. De plus, ce circuit gradio-

métrique permet d'annuler les �ux magnétiques produits par les aimantations synchrones des

deux senseurs et ainsi d'annuler les �uctuations de température du bain sur la ligne de base 2

des impulsions sachant que la température n'est pas parfaitement stable lors d'une acquisition.

Le courant permanent nécessaire à l'aimantation est gelé dans le circuit supraconducteur formé

par les deux bobines de lecture à l'aide d'un interrupteur thermique qui consiste en une ré-

sistance électrique en alliage AuPd déposée sur une partie du circuit entre les deux méandres

(�gure 2.2.).

Pour geler le courant permanent, un courant IF est injecté dans le circuit supraconducteur.

IF circule essentiellement dans la partie de faible inductance en dehors des méandres comme le

montre la �gure 2.2.a. Ensuite, un courant dit de chau�age IH est appliqué dans la résistance qui

chau�e localement le niobium au-dessus de sa température critique en un endroit de cette partie

du circuit. L'apparition d'une résistance électrique dans le circuit oblige le courant à circuler

dans le méandre de résistance nulle, comme montré dans la �gure 2.2.b. L'ensemble du circuit

redevient supraconducteur avec l'arrêt du courant de chau�age IH . Ainsi, le champ magnétique

est maintenu par le courant permanent circulant dans les méandres comme le montre la �gure

2. La ligne de base est la portion de signal précédent une impulsion. Dans un circuit non gradiométrique,
le niveau de la ligne de base correspond à la température du détecteur. Ce niveau de la ligne de base est une
donnée souvent utilisée pour corriger la variation des amplitudes des impulsions avec les dérives de température
du bain. Pour conserver cette information du niveau de ligne de base, le circuit gradiométrique utilisé au LNHB
comporte une faible asymétrie (∼ 5 %).
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2.2.c. et le courant injecté de l'extérieur peut être arrêté.

Figure 2.2 � Génération du courant permanent dans le circuit des méandres.

La géométrie de la bobine de lecture a fait l'objet de développements par l'institut KIP de

Heidelberg avec lequel collabore le LNHB. Dans le cadre d'un contrat d'incitation du LNE, le

KIP a produit des wafers d'environ une centaine de puces, chacune constituée de deux bobines

de lecture en forme de méandre, de deux senseurs Au:Er, de l'interrupteur thermique et des

points de contact nécessaires aux connections pour geler le courant et pour relier les bobines de

lecture à la bobine d'injection du SQUID. Cette dernière et son SQUID sont fabriqués sur une

autre puce. Le KIP fourni des puces de senseurs magnétiques de di�érentes tailles optimisées

pour trois valeurs de la capacité thermiques de l'absorbeur (tableau 2.1). Le LNHB choisit la

taille de senseur la plus adéquate en fonction de l'absorbeur fabriqué.

Tableau 2.1 � Caractéristiques à 20 mK des di�érentes tailles de senseurs fournies par le KIP.
Copta est la capacité thermique de l'absorbeur à 20 mK pour laquelle les paramètres de la puce ont
été optimisés pour maximiser le rapport signal sur bruit. Le paramètre w est la largeur d'une piste
de niobium du méandre et p est la distance entre deux pistes. Iopt0 est le courant optimum à 20 mK
avec un absorbeur de capacité Copta Les senseurs Au:Er ont une concentration en erbium de 320 ppm
(enrichi en 168Er [51]).

Taille Surface et épaisseur Copt
a w/p Iopt0 Inductance d'un

du senseur (pJ/K) (µm) (mA) méandre (nH)
S (Small) 237x237µm2x1,8µm 8 2,5/5 34 3,7

M (Medium) 491x491µm2x3,5µm 28 5/10 52 8
L (Large) 1292x1292µm2x3,5µm 400 5/10 68 46
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2.1.2 Conception et optimisation du détecteur SMX3

Le détecteur SMX3 est conçu pour avoir un compromis entre la résolution en énergie

(<50 eV sur la gamme d'énergie en dessous de 100 keV), un rendement intrinsèque constant et

proche de 100% sur la gamme d'énergie des photons XL des actinides (10-25 keV), et un taux

de comptage su�sant d'environ ∼10 s−1, pour obtenir une statistique de comptage de quelques

millions d'évènements sur un temps d'acquisition de 10 à 15 jours (temps jugé raisonnable pour

l'installation).

2.1.2.1 Rendement intrinsèque

La mesure d'intensité d'émission nécessite de corriger la surface des pics d'absorption

totale par le rendement du détecteur, il est donc indispensable de connaître son rendement.

La caractérisation du rendement est d'autant plus facile lorsque le rendement intrinsèque est

proche de 100 % et pratiquement constant avec l'énergie. Un rendement intrinsèque élevé, sans

discontinuité et avec de faibles variations avec l'énergie des photons est donc recherché.

Pour atteindre un rendement intrinsèque maximal sur la gamme d'énergies des photons XL des

actinides (10 keV-25 keV) le matériau constituant l'absorbeur doit avoir une masse volumique

élevée et un numéro atomique élevé pour favoriser l'interaction par e�et photo-électrique comme

le montre la partie 1.4.1.4 .

Parmi ces matériaux, l'idéal serait un matériau de faible capacité thermique (pour maxi-

miser l'élévation de température), avec une thermalisaition rapide de l'énergie et une bonne

conductivité thermique (pour éviter des variations de formes d'impulsions), et o�rant un bon

contact thermique avec le senseur en Au:Er.

Néanmoins, ce matériau n'existe pas, et l'expérience a montré que bien que les métaux

non supraconducteurs (en particulier l'or) soient fortement pénalisés par leur forte capacité

thermique molaire, ils ont été parfois choisis pour béné�cier de leur thermalisation rapide, de

leur grande conductivité thermique et du bon couplage thermique avec le senseur [49, 62, 63].

Aussi, la plupart des détecteurs avec des senseurs MMC utilisent des absorbeurs en or.

Parmi les métaux normaux autour de 10 mK et su�samment nobles pour être stables

dans le temps, seuls l'argent, l'or et le cuivre conviennent à l'utilisation comme absorbeur d'un

détecteur cryogénique. Les métaux du groupe du platine (par exemple platine et rhodium)

ont des chaleurs spéci�ques beaucoup plus pénalisantes. Par ailleurs, le ruthénium, l'iridium et

l'osmium sont supraconducteurs à la température de fonctionnement des MMC.
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Dans le cadre des travaux du LNHB, un absorbeur en bi-couche en Au-Ag a été conçu

pour o�rir un rendement intrinsèque constant et proche de 100 % en dessous de 25 keV [64]. En

e�et, des simulations Monte-Carlo du rendement de détection ont été e�ectuées avec le code

PENELOPE-2008 pour choisir le matériau de l'absorbeur et pour minimiser son épaisseur a�n

d'obtenir une capacité thermique faible et un rendement intrinsèque important. La �gure 2.3

montre les rendements de détection intrinsèques pour des absorbeurs en or et en argent de

150 µm d'épaisseur ainsi que d'un absorbeur bi-couche Au-Ag.

Figure 2.3 � Rendements de détection intrinsèques obtenus par simulation Monte Carlo pour des
absorbeurs Ag, Au et bicouche Au-Ag.

L'utilisation de l'or apparaît a priori avantageuse puisqu'il associe à la fois une grande

masse volumique, un numéro atomique élevés (favorisant le pouvoir d'absorption) et une constante

de Sommerfeld γ modérée pour un métal normal (0,729 mJ/mol/K2), qui est avantageuse pour

la chaleur spéci�que. Cependant, la courbe de rendement pour un absorbeur en or présente

trois discontinuités aux énergies des sous-couches L (11,92 ; 13,73 et 14,35 keV) à cause de l'in-

teraction du photon incident avec un électron de ces sous-couches par e�et photoélectrique, des

discontinuités présentes sur les coe�cients d'absorption massique montrés dans la �gure 1.5 et

des échappements des photons XL de l'or par la surface des absorbeurs. Les discontinuités L

sont moins marquées qu'une discontinuité K (comme présentée en �gure 2.3 pour l'argent) car

le rendement de �uorescence des couches L est beaucoup plus faible que celui de la couche K. La

présence de ces discontinuités est indépendante de l'épaisseur de l'absorbeur et rend la courbe

de rendement di�cile à caractériser à ces énergies comprises dans la région XL des actinides.

L'utilisation d'un absorbeur en argent est possible, il a une capacité thermique molaire

69



CHAPITRE 2. DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL ET TRAITEMENT DU SIGNAL

équivalente à celle de l'or (γ = 0,646 mJ/mol/K2). Son coe�cient d'atténuation massique ne

présente pas de discontinuité entre 5 keV et 25 keV (�gure 1.5). Par contre, avec un numéro

atomique et une masse volumique beaucoup plus faibles que ceux de l'or, le pouvoir d'absorp-

tion de 150 µm d'argent diminue au-dessus de 15 keV et se traduit par une chute du rendement

du fait de la transmission des photons à travers l'absorbeur. Il est possible d'augmenter le ren-

dement avec l'épaississement de l'absorbeur mais cela réduira la résolution en énergie à cause

de l'augmentation de la capacité thermique du détecteur.

L'utilisation d'un absorbeur bi-couche en Au-Ag permet de s'a�ranchir des inconvénients

des absorbeurs en or ou en argent et d'atteindre un rendement intrinsèque quasi constant proche

de 100% sans discontinuité en dessous de 25 keV comme le montre la �gure 2.3. Il permet de

béné�cier à la fois des avantages de chaque matériau : pas de discontinuité pour l'argent et fort

pouvoir d'absorption pour l'or. La couche en argent supprime la discontinuité L de l'or du fait

qu'elle absorbe les photons de �uorescence qui s'échappent par la surface de l'or.

Une forte discontinuité K de la courbe de rendement employant une bi-couche Au-Ag est

présente à 25,5 keV. Elle provient de l'échappement de photons de �uorescence suite à l'interac-

tion par e�et photoélectrique des photons avec la couche K de l'argent, mais elle est au-delà de

l'énergie des XL émis par les actinides et est par ailleurs plus facilement caractérisable que les

trois discontinuités L de l'or. Quant aux épaisseurs de chaque couche, elles ont été minimisées à

partir des simulations Monte-Carlo pour réduire au maximum la capacité thermique de l'absor-

beur. Pour atteindre un rendement intrinsèque proche de l'unité en dessous de 25 keV, il faut

une couche d'argent de l'ordre de 17 µm d'épaisseur pour absorber les photons d'échappement

L de l'or, et une épaisseur de l'ordre de 60 µm d'or pour limiter la transmission des photons.

La surface de l'absorbeur est dé�nie dans la section suivante en se �xant pour objectif un taux

de comptage de 10 s−1.

2.1.2.2 Taux de comptage

Pour répondre aux critères d'un détecteur conçu pour la métrologie, c'est-à-dire réaliser

des mesures quantitatives "précises", il est essentiel de dé�nir les paramètres permettant l'ob-

tention d'un taux de comptage su�sant. Pour une incertitude statistique au moins de l'ordre du

pourcent sur les intensités de la plupart des raies XL, qu'il convient d'acquérir dans un temps

de mesure de l'ordre d'une dizaine de jours, plusieurs millions d'événements dans le spectre

sont requis.

Les paramètres qui vont limiter le taux de comptage sont :

(a) la constante de temps de descente,

(b) l'angle solide source-détecteur (incluant la surface de détection),
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(c) l'activité de la source.

La constante de temps va imposer la fenêtre de temps durant laquelle l'impulsion est ana-

lysée pour déterminer l'énergie déposée (voir partie 2.3 ) et la fenêtre de temps mort durant

laquelle toute nouvelle impulsion ne peut être analysée correctement. Les puces des MMC sont

conçues avec un lien thermique de constante de temps de descente (1/e) de 3,5 ms (supposant

la capacité thermique de l'absorbeur pour laquelle le MMC a été optimisé), ce qui signi�e que

le temps nécessaire pour que l'impulsion retourne en dessous de 1 % de son maximum est de

16 ms. À la durée de l'impulsion même, il faut ajouter autant de temps de ligne de base 3. La

fenêtre de temps d'analyse d'une impulsion est alors d'environ 32 ms. Si le temps mort corres-

pond à 25 % du temps d'acquisition, il est considéré comme acceptable. Le taux de comptage

maximum peut être calculé, en utilisant la loi de Poisson, tel que la probabilité de ne pas avoir

d'impulsion sur 32 ms soit de 75 % (complémentaire du temps mort). Ce taux est de 9 s−1 pour

les deux absorbeurs d'une puce.

Ensuite l'angle solide et l'activité de la source peuvent limiter le taux de comptage. Dans

le cas d'une source ponctuelle, l'angle solide est dé�ni par le diamètre du collimateur disposé en

face du détecteur et par la distance source-collimateur. L'ouverture du collimateur est inférieure

à la surface des absorbeurs pour éviter les interactions de photons avec l'environnement des ab-

sorbeurs (senseurs, liens thermiques, substrat, etc.). En faisant l'approximation de l'utilisation

d'une source ponctuelle et avec un rendement intrinsèque de 100 %, le taux de comptage Tc

peut s'exprimer par :

Tcomp '
A · I · Sc
4π · d2

(2.1)

Où Sc : surface d'ouverture du collimateur [mm2] ,

d : distance entre la source et le collimateur [mm],

Tcomp : taux de comptage [s−1],

A : activité de la source [Bq].

I (photon/désintégration) : intensité totale de l'émission de photons XL.

Du point de vue de la résolution en énergie, l'intérêt est de minimiser la surface des absor-

beurs et d'adapter la distance d et l'activité A de sorte à avoir le taux de comptage souhaité.

Toutefois, il y a d'autres contraintes :

- la distance d est de l'ordre de 10 mm,

3. Par défaut, le programme de traitement du signal impose un temps de ligne de base égal au temps de
l'impulsion. Le temps de ligne de base pourrait être plus court.
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- il est di�cile d'avoir des sources avec des activités supérieures à 50 kBq (pour des raisons de

radioprotection, de fabrication et de disponibilité de solutions mères assez actives),

- les intensités XL sont de l'ordre de 10% pour le cas des isotopes du Pu .

Dans ces conditions, pour obtenir le taux de comptage de l'ordre de 10 s−1, la surface

Sc doit être de l'ordre de 2,5 mm2, soit un collimateur de 1,8 mm de diamètre. Comme dit

précédemment la surface de l'absorbeur doit être plus grande que celle du collimateur. Plutôt

que d'utiliser un seul absorbeur, le choix a été fait de construire une matrice de quatre absor-

beurs de 1 mm2 de surface en bi-couche Au-Ag, permettant de réduire la capacité thermique

par absorbeur et par conséquent d'améliorer la résolution en énergie tout en ayant une surface

de 4 mm2. Comme une puce permet de lire deux absorbeurs, SMX3 comporte donc deux puces

lues par deux SQUID pour former une matrice de quatre pixels. Si l'activité de la source n'est

pas limitante pour le taux de comptage, l'utilisation de deux puces permet de doubler le taux

de comptage à environ 18 s−1 (9 s−1/puce) avec un temps mort d'environ 25 %.

2.1.2.3 Résolution en énergie

La résolution en énergie dépend de nombreux paramètres : capacité thermique de l'ab-

sorbeur, taille des méandres, constante de temps de descente, température et stabilité du bain

thermique et SQUID de lecture. La constante de temps de descente a été dé�nie à 3,5 ms, la

température du bain peut être �xée à 15 mK 4. Le choix du SQUID dépend de la taille du

méandre et de l'o�re commerciale de SQUID. Il faut adapter l'inductance de la bobine d'injec-

tion (Li) à celle du méandre de lecture (Lm) de sorte que Li ≈ Lm/2.

À 15 mK, un absorbeur Au-Ag de 1 mm2 avec 17 µm d'argent et 60 µm d'or a une ca-

pacité thermique de 83,3 pJ/K. La taille du méandre est choisie de façon à avoir une capacité

thermique de l'absorbeur proche de celle du senseur. Il est montré dans [51] que la meilleure

résolution est obtenue lorsque ces deux capacités thermiques sont égales. En comparant la ca-

pacité de l'absorbeur à 20 mK, 111 pJ/K, à celles des senseurs du tableau 2.1, le choix va se

porter entre les puces de taille � M � et � L �.

Pour choisir entre ces deux tailles, des calculs numériques de la résolution en énergie à

15 mK ont été réalisés pour di�érents courants permanents IF . Le courant IF peut être changé

pour ajuster la capacité thermique et la sensibilité du senseur (voir partie 1.5.3) par rapport aux

conditions optimales. Les tailles � M � et � L � permettent d'obtenir des résolutions en énergie à

mi-hauteur très proches de 15,2 eV et 14,5 eV respectivement. Sachant qu'expérimentalement,

la résolution est environ deux fois moins bonne que celle calculée, on peut s'attendre à une

4. Le cryostat à dilution descend à une température entre 10 et 13 mK qui n'est pas reproductible.
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résolution plutôt autour de 30 eV. Comme les tailles � M � et � L � donnent des résolutions

équivalentes, nous avons opté pour la taille � M � en raison d'un meilleur approvisionnement

des SQUID VCIA 5 (dont l'inductance Li = 4,5 nH est adapté aux puces � M �) que des SQUID

C6XS116W 6 (Li = 27 nH pour les puces � L �).

2.1.2.4 Fabrication et montage du détecteur SMX3

Les absorbeurs Au-Ag ont été fabriqués au LNHB par une méthode combinant l'électrodé-

position 7 d'une �ne couche d'or sur les 17 µm d'argent et la soudure par di�usion d'une couche

d'or (60 µm) sur la couche d'or électrodéposée.

Quatre absorbeurs d'une surface de 1 mm2 ont ainsi été fabriqués. Les épaisseurs des

couches di�èrent légèrement d'un absorbeur à l'autre car la couche d'or a tendance à s'écraser

lorsqu'elle est soudée par di�usion contre la feuille d'argent, et la pression appliquée n'est pas

parfaitement reproductible. Les absorbeurs sont ensuite collés sur leurs senseurs de taille � M �

avec de l'époxy Stycast 1266 en chau�ant à 60◦C et en appliquant une force de 10 N pour

favoriser la polymérisation de la colle, pour minimiser son épaisseur et avoir un fort contact

thermique avec le senseur. Les liens thermiques initialement prévus et réalisés par microfabri-

cation sur la puce n'avaient pas la conductance thermique souhaitée (conductance trop forte).

Ils ont été remplacés chacun par un �l d'or de 25 µm de diamètre et 4 mm de long entre le

senseur et le bain thermique (support en laiton) �gure 2.4.a, de sorte que la constante de temps

de descente soit de 3,5 ms.

Un collimateur en tungstène de 1,8 mm de diamètre et de 1 mm d'épaisseur est disposé

face au détecteur (�gure 2.4.b). Une fenêtre de béryllium d'environ 40 µm d'épaisseur est �xée

sur le collimateur. Le béryllium o�re le meilleur compromis pour arrêter les particules alpha

jusqu'à 6,7 MeV et les électrons jusqu'à 100 keV, tout en atténuant peu les photons X (par

exemple, transmission à 10 keV : 99,68 % ; à 3 keV : 90,57 %). La source (�gure 2.4.c) est �xée

à une distance de 12 mm du support du collimateur. L'ensemble est monté dans un cylindre

de plomb (supraconducteur en dessous de 7,2 K) fermé sur une face pour blinder le détecteur

contre les perturbations électromagnétiques et les champs magnétiques.

5. Les SQUID VC1A sont fournis par la société Supracon http ://www.supracon.com/en/sensors.html
6. Les SQUID C6XS116W sont fournis par la société Magnicon http ://www.magnicon.com/squid-sensors/
7. La soudure par di�usion des absorbeurs consiste à presser, l'une contre l'autre, les deux couches à une

température de 400◦C pendant 2h. Il a été impossible dans ces conditions de souder par di�usion directement
la couche d'argent à l'or, c'est pourquoi une couche d'or a été au préalable électrodéposée sur l'argent.
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Figure 2.4 � a) Photo du détecteur SMX3 constitué de deux puces "M" et de quatre absorbeurs
Au-Ag. b) Photo des quatre pixels à travers le trou du collimateur en tungstène. c) Photo d'une source
électrodéposée sur un disque en acier inoxydable. d) Autoradiographie de la distribution de l'activité
sur le support.

2.2 Mise en ÷uvre expérimentale

Cette partie détaillera la préparation et la mise en ÷uvre expérimentale des mesures de

spectres de photons d'actinides par SMX3, ainsi que les di�érentes étapes d'analyse du signal

qui mènent à l'obtention d'un spectre.

2.2.1 Préparation des sources radioactives

En spectrométrie de photons de basse énergie, l'utilisation de sources de faibles diamètres,

homogènes et �nes est préférable pour, d'une part, avoir un angle solide le plus proche possible

de celui d'une source ponctuelle et d'autre part, pour minimiser l'auto-absorption dans la source.

Pour la spectrométrie de photons conventionnelle, les sources préparées au LNHB sont réa-

lisées en déposant, au pycnomètre sur un �lm de Mylar, une goutte de la solution mère d'activité

massique connue. Le dépôt est séché par simple évaporation, et enfermé avec un �lm adhésif

pour éviter toute dissémination de particules radioactives. L'activité déposée est déterminée en

pesant le pycnomètre avant et après dépôt. Le défaut de cette méthode est que le dépôt sèche

de manière grossière, il est inhomogène et des cristaux de dimensions jusqu'à quelques µm se

forment pouvant absorber les photons de faible énergie [65]. L'auto-absorption est di�cilement
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quanti�able à cause de la forme aléatoire du dépôt. De plus, les �lms de Mylar et d'adhésif

se déforment et ondulent à basse température à cause de la contraction thermique. Par consé-

quent, la distance source-détecteur varie et n'est pas reproductible entre les di�érentes mesures.

Une méthode alternative est l'électrodéposition sur un disque métallique, qui est la mé-

thode utilisée pour la préparation des sources destinées à la spectrométrie alpha ou de photons

de basse énergie car elle permet l'obtention d'un dépôt radioactif homogène et �n 8 capital

pour limiter l'auto-absorption des particules alpha ou des rayonnements de basse énergie (par

exemple les photons XL). C'est pourquoi, cette méthode a été retenue pour la fabrication des

sources mesurées au cours de cette thèse. Son principe est d'établir dans un récipient contenant

la solution radioactive une di�érence de potentiel entre une électrode (anode) et un support

en acier inoxydable (cathode) a�n de recouvrir ce dernier d'une pellicule �ne de l'élément à

l'état métallique. Toutefois, le domaine d'électro-activité de l'eau ne permet pas de réduire les

actinides à l'état métallique en solution aqueuse (milieu des solutions radioactives disponibles)

car les potentiels d'oxydo-réduction correspondants pour les actinides sont tous très inférieurs

à 0 V. Une adaptation de ce processus est donc réalisée dans le cas des actinides : "l'électro-

précipitation". Sous l'action d'une di�érence de potentiel, les ions à déposer sont attirés vers

le disque d'acier inoxydable. Au voisinage du disque, les ions atteignent une zone où l'eau est

décomposée par hydrolyse et présente un pH élevé. Or, à pH élevé, les actinides forment des

espèces hydrolysées neutres, insolubles et précipitent donc sous forme d'hydroxydes. À la �n du

processus de dépôt, a�n d'éviter que les hydroxydes précipités se dissolvent dans la solution,

un ajout de solution basique concentrée est réalisé avant de couper le courant. Le disque est

ensuite calciné au four (entre 200 et 400 ◦C) a�n d'oxyder le dépôt pour favoriser son adhérence

sur le disque lors des futures mesures sous vide. La �gure 2.4.c montre une source de 241Am

électroprécipitée sur un support en acier inoxydable.

Pour véri�er que la distribution de l'activité est homogène sur le support, une autoradio-

graphie des échantillons radioactifs est e�ectuée à l'aide d'un imageur disponible au LNHB.

Il permet de visualiser la densité des interactions des particules et des photons avec un �lm

en phosphore déposé face à l'échantillon. La �gure 2.4.d montre la radiographie de la source

d'241Am mise à 1 mm de l'imageur, elle fournit une information uniquement sur l'homogénéité

de l'activité du fait que la mesure est relative par rapport au centre de la source.

8. L'épaisseur du dépôt dépend de la période radioactive du nucléide, de l'activité déposée et de l'aire du
dépôt.
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2.2.2 Angle Solide Dé�ni (ASD)

Pour les actinides qui se désintègrent par émission α, l'activité peut être mesurée au LNHB

par la méthode primaire d'angle solide dé�ni (ASD) en n'utilisant que les grandeurs d'un sys-

tème d'unités temps et longueurs.

La source à étalonner est installée face à un détecteur en silicium monté dans une chambre

mis sous vide comme le montre la �gure 2.5. Pour garantir une dé�nition précise de l'angle

solide, un collimateur est installé entre la source et le détecteur ; le diamètre a du collimateur

ainsi que la distance z entre le support de source et le collimateur ont été étalonnés par un

laboratoire accrédité de métrologie dimensionnelle. L'activité A est donnée par :

A =
n · 4 · π
t · Ω · Pα

(2.2)

Ω = G · 4π ≈ πa2

4z2
(2.3)

n : comptage des particules α détectées,

t : durée de la mesure,

G : facteur de géométrie,

a : diamètre du collimateur,

z : distance source-collimateur,

Ω : angle solide,

Pα : probabilité d'émission α. La méthode ASD permet d'obtenir des activités avec un écart-

type relatif de 0,1% à k=1.

Figure 2.5 � Chambre de mesure d'activité par spectrométrie α avec la méthode d'angle solide dé�ni.
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2.2.3 Mise à basse température et acquisition de données

Figure 2.6 � Réfrigérateur à dilution utilisé pour refroidir le détecteur SMX3 à 10 mK.

SMX3 est un détecteur cryogénique dont l'excellente résolution ne peut-être obtenue qu'à

très basse température. Le détecteur est refroidi grâce à un réfrigérateur à dilution employant

un mélange 3He/4He [66]. Une fois le détecteur installé, le cryostat est fermé par � l'IVC � (In-

ner Vacuum Chamber). L'IVC est ensuite introduit dans un dewar et mis sous vide secondaire

durant quelques heures à une nuit. Le dewar est rempli d'azote liquide (77 K) pour démarrer

le refroidissement de l'IVC, des di�érents étages du cryostat et du détecteur. Pour cela un gaz

d'échange (3He) y est introduit, ce gaz crée un pont thermique entre la paroi froide de l'IVC,

en contact avec le liquide cryogénique, et les éléments chauds dans l'IVC. Cette étape dure 4 à

5 heures. Puis l'azote liquide est remplacé par de l'hélium liquide (4,2 K) en 3 h. Lorsque tous

les étages et le détecteur dans l'IVC sont à 4,2 K, le champ magnétique est gelé dans le circuit

du méandre par un courant IF = 60 mA. Un courant de chau�age IH de l'ordre de 4 mA est

ensuite nécessaire pour ouvrir l'interrupteur thermique.

La di�culté de cette étape réside dans le fait qu'il n'y a aucun moyen de savoir si le
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courant voulu IF est e�ectivement gelé, il faut descendre sous les 100 mK pour le con�rmer

en mesurant l'amplitude des impulsions. Si le courant IF semble inférieur à 60 mA ou même

nul, il est possible de répéter cette étape à basse température mais au risque de chau�er le

cryostat de quelques centaines de mK. Ensuite le gaz d'échange dans l'IVC est pompé pendant

au minimum 3 h. Puis le mélange 3He/4He est injecté et condensé dans la boîte à mélange,

ce processus prend environ 10 h et le processus de dilution commence. En�n, ce processus est

accéléré par pompage sur le bouilleur avec une pompe turbo-moléculaire et par chau�age du

bouilleur à 700 mK, 4 h sont nécessaires pour atteindre la température de base du cryostat

(10 -13 mK).

La descente en froid dure donc au mieux environ 28 h, et en général plutôt deux jours.

Figure 2.7 � Schéma de la chaîne d'acquisition disponible au LNHB.

L'obtention d'une statistique su�sante exige d'e�ectuer une acquisition durant deux se-

maines environ par source. La �gure 2.7 présente un schéma simpli�é de la chaîne d'acquisition

utilisée. Les SQUID VC1A sont ampli�és avec deux électroniques Magnicon ; le réglage de leurs

paramètres de fonctionnement (essentiellement courant de polarisation et résistance de contre-

réaction) se fait par le logiciel fourni par Magnicon (codé sous Labview). Les signaux à la sortie

de l'électronique à SQUID ont une amplitude de quelques centaines de mV. Deux ampli�cateurs

de type Stanford Research Systems SR 560 9 connectés à la sortie de l'électronique à SQUID

9. Stanford Research Systems SRS560 https ://www.thinksrs.com/products/sr560.html
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permettent de �ltrer avec un passe-haut, un passe-bas ou un passe-bande et d'ampli�er le signal

avant de le numériser par une carte d'acquisition (Innovative Integration modèle P25M 10) pour

enregistrer le signal en continu. Cette carte possède deux voies et numérise sur 16 bits jusqu'à

une fréquence d'échantillonnage de 2,5 MHz. Pour les enregistrements continus de longue du-

rée une fréquence d'échantillonnage fe = 250 kHz est choisie pour éviter d'avoir à stocker et

analyser des volumes de données trop importants.

En e�et, 10 jours de données à 250 kHz correspondent à 420 Go par voie, soit près d'un To

au total. Le choix du gain d'ampli�cation du SRS560 est e�ectué pour utiliser la plus grande

gamme dynamique en tension de la carte d'acquisition (+/- 4 V) tout en évitant sa saturation.

Pour éviter le phénomène de repliement de spectre et respecter le théorème de Nyquist-Shannon,

la fréquence de coupure du �ltrage avec un passe-bas du SRS560 est �xée à moins de la moitié

de la fréquence d'échantillonnage, soit 100 kHz. A�n de réduire les �uctuations de la ligne de

base, le signal peut être �ltré par un passe-haut. La fréquence de coupure de celui-ci est �xée

d'une manière à éviter de �ltrer le temps de descente de l'impulsion, ce qui peut causer une

dégradation de la résolution et de forts � undershoots �.

Toutefois le but du passe-haut était de maintenir les �uctuations de ligne de base (pro-

duites par les variations de température) dans les gammes de tension acceptée par le SRS560

et la carte d'acquisition, pour éviter les saturations de l'enregistrement. Pour contourner ce

problème et l'utilisation d'un passe-haut, une remise à zéro (RAZ) externe de l'électronique

Magnicon peut être utilisée. La caractéristique V-φ du SQUID étant périodique en fonction

du �ux magnétique, le point de fonctionnement établi par la contre-réaction du SQUID peut

s'établir à di�érents points de la caractéristique V-φ. Par conséquent, le niveau de la ligne de

base est lui-même quanti�é par nombre de φ0. Si le niveau de la ligne de base est à une valeur

A, il peut aussi être établi à une valeur A+nφ0 où n est un entier. La RAZ de l'électronique va

imposer n = 0, et donc maintenir le niveau de ligne de base le plus proche de zéro et ainsi dans

les gammes dynamiques du SRS560 et de la carte d'acquisition. La RAZ de l'électronique est

actionnée périodiquement toutes les 10 s avec un générateur de porte TTL. En outre l'avantage

de cette méthode est que le niveau de ligne de base A correspond à la température du détec-

teur, il est alors possible d'établir une corrélation entre A et l'amplitude des impulsions, puis

de corriger les �uctuations de température en utilisant cette corrélation.

Pour prendre en compte, dans le traitement du signal, les spéci�cités de chaque mesure

et les variabilités des conditions expérimentales, les données sont enregistrées en continu sur

un disque dur. Cela permet, lors du traitement du signal hors ligne, d'optimiser les paramètres

10. Innovative integration https ://www.innovative-dsp.com/
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du traitement comme le type et les fréquences de �ltrage, le niveau du seuil de déclenchement

de signal ou la durée des fenêtres de temps mort. Dans la partie suivante, les étapes du traite-

ment e�ectuées à l'aide d'un ensemble de programmes codés sous Matlab et le langage C sont

détaillées.

2.3 Traitement et analyse du signal

Le signal mesuré par SMX3 enregistré en continu est analysé hors ligne pour adapter

l'analyse aux conditions de l'expérience. Les 4 pixels sont enregistrés sur deux voies et sont

traités de manière indépendante.

Les étapes du traitement du signal détaillées dans les paragraphes suivants sont :

1. Détection des positions des impulsions dans l'enregistrement.

2. Application d'un temps mort reconductible.

3. Construction d'une impulsion modèle et d'un bruit modèle.

4. Détermination de l'énergie des impulsions détectées.

5. Correction des �uctuations des amplitudes avec la température.

6. Rejet des empilements basée sur l'analyse de la forme des impulsions.

7. Correction de la non-linéarité en énergie.

8. Égalisation de la résolution en énergie des quatre pixels

2.3.1 Détection des positions des impulsions

SMX3 est un détecteur comportant 4 pixels. Sur chacune des deux voies, l'utilisation d'un

transformateur de �ux comportant une paire de bobines de lecture couplées à deux senseurs-

absorbeurs génère des variations de �ux magnétique de sens opposés dans le SQUID. Donc,

les impulsions mesurées seront positives ou négatives en fonction de l'absorbeur dans lequel les

photons interagissent.

En premier lieu, les positions et les durées des impulsions doivent être déterminées grâce

à la détection du dépassement d'un seuil de déclenchement (trigger en anglais). Le signal est

fortement �ltré par un passe-bande de type Butterworth au 1er ordre. La fréquence de coupure

du passe-haut (300 Hz) permet de �ltrer les possibles variations de ligne de base, de réduire la

constante de temps des impulsions et d'appliquer un seuil de déclenchement constant. La fré-

quence de coupure du passe-bas (800 Hz) permet de �ltrer le bruit haute fréquence, d'abaisser

les seuils et de détecter des impulsions de faibles amplitudes, il convient de mentionner que ce

�ltrage sert uniquement au trigger.
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Figure 2.8 � Impulsions détectées dans deux absorbeurs sur la même voie d'acquisition.

Le �ltrage utilisé pour la détermination de l'amplitude des impulsions fait l'objet de la par-

tie 2.3.2. La �gure 2.8 montre des impulsions �ltrées et détectées sur une voie d'acquisition.

Deux seuils de déclenchement, un positif et un négatif sont appliqués sur le signal. Lorsqu'une

impulsion positive dépasse le seuil, un événement est détecté et son temps tstart est enregistré.

Une fois que le signal descend en-dessous du seuil, un temps tstop est enregistré. Si le signal

détecté est positif (négatif) une polarité +1 (-1) est enregistrée pour préciser l'absorbeur dans

lequel le photon a déposé son énergie. La durée d'une impulsion �ltrée au-dessus du seuil (tstop -

tstart) est beaucoup plus courte que celle de l'impulsion brute et cette durée est proportionnelle

à l'amplitude de l'impulsion. De plus, le �ltrage passe-haut engendre un � undershoot � (pas-

sage du signal en-dessous de zéro) qui redéclenche le � trigger � avec la polarité (�gure 2.8).

Cet artefact sera éliminé par l'application d'un temps mort reconductible.

2.3.2 Temps mort et temps actif

L'amplitude d'une impulsion détectée correspond à l'énergie du photon. Pour une déter-

mination précise de l'amplitude, il est essentiel que la ligne de base des impulsions analysées ne

soit pas perturbée par une impulsion précédente, c'est-à-dire qu'il n'y ait pas d'empilements sur

la ligne de base. En e�et, un temps minimum doit séparer deux impulsions, sinon l'empilement

des impulsions comme celles montrées dans la �gure 2.9 conduira à une détermination erronée

des amplitudes. Le temps durant lequel le détecteur n'est pas capable de détecter un événement

est dit temps mort. À l'opposé, le temps est dit actif si le détecteur peut détecter une impul-

sion, et il est indispensable de déterminer le temps actif pour mesurer des intensités d'émission
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absolues ( équation 1.28). À partir des positions tstart et tstop des événements détectés, un al-

gorithme basé sur le temps mort reconductible a été conçu pour supprimer les impulsions dont

la ligne de base n'est pas constante 11 et de déterminer le temps actif [67]. L'algorithme est

codé en combinant Matlab et le langage C pour accélérer le temps de traitement. La fonction

applique, pour chaque impulsion détectée, soit à chaque tstart, une fenêtre de temps mort d'une

durée proportionnelle à la durée de l'impulsion détectée : dt · (tstop− tstart). Comme l'impulsion

détectée est �ltrée et plus courte que l'impulsion enregistrée, un facteur dt est dé�ni de sorte

que la durée de la fenêtre de temps mort soit au moins égale à la durée de l'impulsion non-

�ltrée, et qu'ainsi l'impulsion à la �n de la fenêtre de temps mort soit bien retournée au niveau

de la ligne de base. Si une impulsion est détectée durant la fenêtre de temps mort imposée par

l'impulsion précédente, elle est supprimée (ce qui permet par la même occasion d'éliminer le

déclenchement du seuil par � l'undershoot �, �gure 2.8) et la fenêtre initiale de temps mort

est prolongée par la fenêtre de temps mort déclenchée par l'impulsion supprimée. Finalement,

la fonction enregistre un temps mort déterminé par la somme des durées des fenêtres une fois

reconduites comme le montre la �gure 2.9.

Figure 2.9 � Empilement de cinq impulsions détectées sur une voie d'acquisition et les fenêtres des
temps mort.

La soustraction du temps mort et du temps total de l'acquisition donne le temps actif de l'ac-

quisition. Les impulsions retenues à la sortie de la fonction de temps mort seront traitées dans

la suite pour déterminer leurs amplitudes. Il est important de souligner que cette fonction sup-

prime e�cacement les empilements sur la ligne de base, mais elle ne peut pas supprimer les

11. La ligne de base n'est pas nécessairement à zéro si un passe-haut n'est pas appliqué en amont de la carte
d'acquisition. Le niveau de la ligne de base dépend de la température du détecteur et du bain thermique.
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empilements sur l'impulsion elle-même (constituée d'une montée et d'une descente). Ces em-

pilements rapprochés seront, au moins partiellement, supprimées par les coupures sur la forme

des impulsions détaillées dans la partie 2.3.4.2.

2.3.3 Amplitude de l'impulsion

Il existe di�érentes méthodes pour déterminer les amplitudes, l'objectif étant d'obtenir la

meilleure résolution en énergie sur les pics du spectre, ceci en maximisant le rapport signal

sur bruit. Pour les analyses des mesures avec SMX3, deux méthodes (couramment utilisées

dans di�érentes applications utilisant les détecteurs cryogéniques [32, 68, 69]) ont été utilisées,

donnant des résultats proches en termes de résolution en énergie avec SMX3. La première

méthode consiste à ajuster, dans le domaine temporel (DT), une impulsion modèle à chaque

impulsion détectée dans le temps actif. L'autre méthode est connue sous le nom de �ltrage

optimal ou adapté [70]. Elle est basée sur la construction, dans le domaine fréquentiel (DF)

d'un �ltre adapté à partir des densités spectrales du bruit et de l'impulsion modèle.

2.3.3.1 Domaine temporel

Dans le domaine temporel, une impulsion modèle M(t) est construite en moyennant des

événements de détection dans l'absorbeur sélectionné. Son amplitude est normalisée à 1. L'im-

pulsion modèle comporte deux composantes : la ligne de base avant l'impulsion (de valeur

moyenne nulle) et l'impulsion moyennée, incluant toute la montée et une partie de la des-

cente, ces deux composantes ayant la même durée. L'impulsion modèle avec un nombre NDT

d'échantillons est ajustée linéairement à chaque impulsion détectée D(t) (�gure 2.10) avec deux

paramètres et en minimisant χ2 de sorte que :

D(t) = ADT ·M(t) + LdB (2.4)

où,

M(t) : impulsion modèle,

D(t) : impulsion détectée,

ADT : amplitude de l'impulsion mesurée,

LdB : niveau de ligne de base.

et χ2 est donné par :

χ2 =

NDT∑
i=1

(Di −Mi · ADT + LdB)2

σ2
i

(2.5)

Où,

Di : ième échantillon de l'impulsion détectée,

83



CHAPITRE 2. DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL ET TRAITEMENT DU SIGNAL

Mi : ième échantillon de l'impulsion modèle,

σ2
i : écart entre le i

ème échantillon de l'impulsion détectée et le ième échantillon de l'ajustement

par l'impulsion modèle.

Le nombre d'échantillons NDT est dé�ni en fonction des constantes de temps des impul-

sions, des caractéristiques du bruit ainsi que du taux de comptage. Par exemple si le bruit

est blanc, il convient d'utiliser un nombre NDT de sorte que l'impulsion modèle inclue toute

la descente, ce qui permet de réduire le χ2 et de maximiser le rapport signal sur bruit. En

revanche, s'il existe une contribution à basse fréquence dans le bruit, tel qu'un bruit 1/f , une

impulsion modèle plus courte o�re une meilleure résolution car l'impact des �uctuations basse

fréquence sur l'ajustement est réduit. En général, pour l'analyse dans le DT, préalablement à

la construction de l'impulsion modèle et aux ajustements des impulsions mesurées, un �ltre

passe-bas (de fréquence de coupure de 5 à 10 kHz) est appliqué pour réduire le bruit haute

fréquence et améliorer le rapport signal sur bruit.

Figure 2.10 � Impulsion modèle avec un nombre NDT = 512 ajustée à une impulsion détectée.

Pour SMX3, une impulsion modèle construite sur NDT = 512 échantillons, soit 1,05 ms

avec fe = 250 kHz, est l'optimum du point de vue du rapport signal sur bruit. Pour déterminer

l'énergie dans le cas de la �gure 2.10, l'impulsion modèle est construite sur 512 points avec une

amplitude normalisée. En multipliant cette dernière par un facteur a�n de l'ajuster à l'amplitude

de l'impulsion détectée, �nalement le facteur d'ajustement vaut l'amplitude de l'impulsion.

2.3.3.2 Domaine fréquentiel

La méthode de détermination de l'énergie dans le domaine fréquentiel est connue sous le

nom "�ltrage optimal" [70]. Dans le cas où les impulsions détectées possèdent la même forme,
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l'impulsion détectée D(f), dans le domaine fréquentiel peut s'exprimer par l'équation 2.6.

D(f) = ADF ·M(f) +N(f) (2.6)

D(f) : impulsion détectée,

M(f) : impulsion modèle construite sur 2n, n est choisi de sorte que l'impuslion modèle contient

toute l'impulsion y compris la ligne de base,

ADF : amplitude de l'impulsion,

N(f) : composante du bruit à la fréquence f .

L'estimation de l'amplitude ADF est optimale si elle minimise la di�érence entre l'impulsion

modèle M(f) et l'impulsion détectée D(f) donnée par l'équation 2.7.

χ2 =
∑ | D(f)− ADF ·M(f) |

b2(f)
(2.7)

où, b2(f) est le spectre de bruit construit sur l'acquisition.

La condition de minimisation du χ2 s'e�ectue en prenant la dérivée par rapport à l'ampli-

tude :

dχ2

dADF
=

∑
D(f)

M∗(f)

| b(f) |2∑ |M(f) |2

| b(f) |2

(2.8)

Au domaine temporel, l'amplitude optimale A de l'impulsion détectée est donnée par :

ADF =
∑

D(t) · F (t) (2.9)

F (t) est le �ltre optimal donné par l'inverse de la transformée de Fourier de S∗(f)/b2(f) avec

S∗(f) la transformée de Fourier de l'impulsion modèle.

Donc, pour construire un �ltre optimal qui détermine l'énergie de l'impulsion, la construc-

tion d'un spectre de bruit et d'une impulsion modèle est nécessaire. À cet e�et, des morceaux

su�samment longs de ligne de base exempts d'impulsions sont choisis. Pour chaque morceau de

ligne de base un écart-type par rapport à la moyenne de toutes les lignes de base ainsi qu'une

amplitude sont déterminés à l'aide d'un programme codé sous Matlab. L'amplitude signi�e ici

leur variation autour de zéro. Sur la distribution de ces paramètres, écart-type et amplitude,

une sélection est e�ectuée dans le but de choisir les lignes de base qui ne présentent pas un
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grand écart-type ou une grande amplitude. Ensuite, une transformée de Fourier de chaque ligne

de base est calculée. En�n, le spectre de bruit est la moyenne de toutes les transformées de

Fourier. La �gure 2.11 montre un spectre de bruit d'un pixel construit sur une acquisition e�ec-

tuée sur SMX3. L'amplitude d'une impulsion est déterminée par �ltrage optimal via un produit

de convolution entre le �ltre F (t) et l'impulsion détectée. En�n, le maximum de l'impulsion

détectée �ltrée présentée dans la �gure 2.12 correspond à l'amplitude de l'impulsion détectée.

Figure 2.11 � Spectre de bruit construit sur un pixel de SMX3.

Figure 2.12 � Impulsion traitée par �ltrage optimal.
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Figure 2.13 � (a)Impulsions modèles des quatre pixels de SMX3. (b) Impulsions modèles normalisées.

La �gure 2.13.a montre les impulsions modèles construites pour chaque absorbeur. Ces

impulsions présentent une di�érence entre les maximums. Les impulsions moyennées normalisées

présentent aussi des di�érences entre les constantes de temps de descente comme le montre la

�gure 2.13.b. Ces di�érences sont dues aux di�érentes capacités thermiques des absorbeurs et

aux di�érentes conductances des liens thermiques. Les pixels ne possèdent donc pas les mêmes

sensibilités, ce qui exige un traitement du signal de chaque pixel a�n d'obtenir un spectre par

pixel. L'obtention d'un spectre total nécessite di�érentes étapes qui seront discutées dans la

suite.
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2.3.4 Obtention du spectre

Une fois les amplitudes des impulsions obtenues, les étapes suivantes sont nécessaires pour

obtenir les spectres des quatre absorbeurs et le spectre �nal :

1. Correction des �uctuations d'amplitude

2. Rejet des empilements par coupure sur le χ2

3. Linéarisation de la réponse en énergie

4. Égalisation de la résolution en énergie pour les quatre absorbeurs

2.3.4.1 Correction des �uctuations d'amplitude

L'amplitude d'une impulsion dépend de la capacité thermique de l'absorbeur et de la

sensibilité du senseur et donc de la température du bain thermique. Or, la température du

réfrigérateur à dilution n'est pas régulée pour atteindre la température de base et maximiser

le signal. Par conséquent, la température du réfrigérateur �uctue de quelques centaines de µK

durant une acquisition. Ces �uctuations se répercutent sur l'amplitude des impulsions qu'il faut

alors corriger sous peine de dégrader fortement la résolution. La correction des �uctuations peut

se faire selon deux méthodes.

2.3.4.1.1 Méthode des amplitudes

La première méthode consiste à dé�nir une fonction des �uctuations des amplitudes des

impulsions fAmp(t) en fonction du temps t. Pour cela, il faut choisir des impulsions correspon-

dant à une même énergie avec une statistique su�sante pour échantillonner les �uctuations,

par exemple dans la �gure 2.14, en haut à gauche, les amplitudes dans le rectangle rouge. De

plus, il est préférable de choisir une énergie importante car les �uctuations d'amplitude σAmp
sont proportionnelles aux �uctuations de température σT et à l'amplitude des impulsions :

σAmp =
σT
T
· Amp (2.10)

où, T0 : température du bain thermique,

Amp : amplitude du signal.

La fonction fAmp(t) est créée soit par interpolation par une fonction spline, soit à partir d'une

moyenne glissante (ou d'une � médiane glissante �) (courbe rouge en �gure 2.14, en haut à

droite) appliquée sur les amplitudes en fonction du temps.

Ensuite toutes les amplitudes mesurées peuvent être corrigées des �uctuations en appli-

quant Ampcorrig = Amp
fAmp(t)

(�gure 2.14, en bas). Cette correction est valable si l'amplitude des
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impulsions est linéaire avec l'énergie des photons et si les �uctuations de température ne sont

pas trop importantes, c'est-à-dire que les variations restent dans la limite des petits signaux.

Figure 2.14 � Amplitudes des impulsions avant et après la correction.
En haut à gauche, les amplitudes des impulsions en fonction du temps (points bleus). Le rectangle
rouge correspond aux amplitudes sélectionnées pour dé�nir la fonction fAmp(t). À droite, les amplitudes
sélectionnées en bleu et la fonction fAmp(t) en rouge.
En bas, les amplitudes des impulsions corrigées par la fonction fAmp(t) de la �uctuation de température
et à droite le zoom. Les coupures correspondent aux rejets des impulsions durant les transferts d'hélium,
où les dérives de température sont brutales et mal corrigées.
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2.3.4.1.2 Méthode de la ligne de base

La deuxième méthode consiste à corriger les dérives de température en utilisant le niveau

de la ligne de base, qui varie de façon linéaire avec la température du détecteur, et en utilisant la

corrélation entre le niveau de la ligne de base et les amplitudes des impulsions. Cette méthode

est possible seulement si le signal n'est pas �ltré par un passe-haut en amont de la carte

d'acquisition. La �gure 2.15 montre l'e�et des �uctuations de température sur la ligne de base

durant l'acquisition.

Figure 2.15 � E�et de la �uctuation de la température sur le niveau de la ligne de base en fonction
du temps.

Figure 2.16 � Amplitude en fonction du niveau de la ligne de base pour des impulsions de la même
énergie.
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La corrélation entre les amplitudes Amp des impulsions d'une même énergie et de leurs

niveaux de ligne de base LdB est montrée dans la �gure 2.16. Cette dépendance est ajustée à

l'aide d'une fonction linéaire ou d'un polynôme de second degré telle que Amp = gAmp(LdB).

Cette fonction est ensuite utilisée pour corriger les �uctuations des amplitudes par leurs niveaux

de la ligne de base Ampcorrig = Amp
gAmp(LdB)

(�gure 2.17).

Figure 2.17 � Amplitudes des impulsions après la normalisation par le polynôme.

Les deux méthodes donnent des résultats similaires, c'est-à-dire que les résolutions en énergie

obtenues, une fois les corrections de �uctuation e�ectuées, sont quasi identiques. La seconde

méthode a un avantage sur la première : il n'est pas indispensable d'avoir des amplitudes à une

énergie donnée avec une statistique su�sante pour � échantillonner � les �uctuations.

2.3.4.2 Rejet d'impulsions

Deux types de rejet d'impulsions (ou coupures) sont nécessaires. Le premier supprime les

portions de l'acquisition durant les remplissages du réservoir d'hélium, ou transferts d'hélium.

En e�et, pour maintenir en fonctionnement le réfrigérateur à dilution, un transfert d'hélium

doit être e�ectué tous les trois jours environ. Cela provoque une instabilité de la température,

traduite par un changement brutal des amplitudes durant le transfert et dans l'heure qui suit

(�gure 2.14). Les impulsions détectées pendant le transfert sont supprimées de l'acquisition car

la correction des �uctuations n'est pas su�sante pour ces changements de température rapides

et les variations s'écartent de la limite des petits signaux. Ces coupures sont prises en compte

dans le calcul temps actif car elles le réduisent.

Le second type de rejet concerne la suppression des empilements. En e�et, la fonction du temps

mort reconductible permet de supprimer les empilements sur la ligne de base de l'impulsion

mais elle n'empêche pas d'avoir des empilements sur la montée ou la descente. Pour rejeter ces

cas d'empilements, la forme des impulsions est analysée grâce au paramètre de χ2 de l'équation
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2.7 (DT) 2.8 (DF) obtenu par l'ajustement d'une impulsion modèle à l'impulsion détectée.

Figure 2.18 � Amplitude des impulsions en fonction du χ2.

Les impulsions dont la forme s'écarte de l'impulsion modèle ont un χ2 élevé et corres-

pondent majoritairement à des empilements. Les structures courbées dans le graphique (�gure

2.18) représentent di�érents cas d'empilements. Chaque structure courbée représente les empi-

lements de deux impulsions de deux énergies données mais pour lesquelles les temps séparant

les deux impulsions di�èrent. Une coupure est e�ectuée sur le χ2 a�n de ne garder que les

impulsions dont la forme correspond à une impulsion non-empilée et de rejeter les autres. De

même que pour les coupures des impulsions durant les transferts, il faut considérer ces coupures

sur le temps actif. Les impulsions empilées éliminées tombent dans le temps actif et sont donc

valables.

Pour corriger le temps actif de cette coupure, le temps actif a été multiplié par la proba-

bilité Pe(0) qu'il n'y ait pas d'empilement sur la durée de l'impulsion (temps de montée et de

descente).

Pe(0) = e
−1

Tx·timp (2.11)

Tx : taux de comptage sur la voie de mesure,

timp : durée d'une impulsion. Pour l'analyse des impulsions dans le domaine temporel cette

durée est égale à NDT/2fe et pour l'analyse dans le domaine fréquentiel timp est égale M/2fe.

En suivant les étapes expliquées précédemment un spectre en énergie est obtenu pour
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chaque absorbeur. À cause des di�érentes sensibilités des quatre pixels, les résolutions en énergie

et les non-linéarités de l'amplitude des impulsions avec l'énergie (réponses en énergie) di�èrent

entre les absorbeurs. Le spectre total ne peut pas être obtenu en sommant simplement les quatre

spectres. Il faut au préalable, d'une part, linéariser la réponse en énergie de chaque pixel et

d'autre part, égaliser les résolutions entre les quatre pixels car la somme des gaussiennes de

di�érentes centroïdes et largeurs à mi-hauteur ne donne pas une gaussienne. Ces corrections

sont illustrées à l'aide du spectre de 241Am (�gure 2.19) dont la mesure est présentée dans le

chapitre 3 .

Figure 2.19 � Spectre d'émission photonique de 241Am mesuré à l'aide de SMX3.

2.3.4.3 Linéarisation de l'énergie

La linéarisation de l'amplitude des impulsions avec l'énergie consiste à corriger, pour

chaque spectre, l'amplitude mesurée par un polynôme de second degré de sorte que la relation

amplitude-énergie soit linéaire. En outre, cette étape permet d'étalonner l'échelle en énergie et

d'avoir des centroïdes des raies identiques pour chaque spectre a�n de les sommer. Les poly-

nômes sont déterminés par un ajustement des énergies tabulées aux amplitudes mesurées Amp.

Les matériaux constituants la géométrie du SMX3 (acier inoxydable, support en cuivre, etc.)

engendre l'apparition des raies XK caractéristiques correspondant aux Fe, Ni, Cr et Cu dans

le spectre. Ainsi, les émissions γ de l'actinide évaluées dans la base des données éditée par le

LNHB apparaissent aussi dans le spectre (�gure 2.19) [12]. L'ajustement de ces raies permet

de déterminer la dépendance des amplitudes en fonction de énergies tabulées. Le tableau 2.2

montre les énergies des émissions XK qui sont tabulées dans la littérature [71].
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Tableau 2.2 � Énergies (en eV) et largeurs naturelles (en eV) des raies XK caractéristiques.

Raie Énergie (eV) largeur (eV)
Kα1 Fe 6391,0264 (99) 1,60
Kα2 Fe 6404,0062 (99) 2,33
Kβ Fe 7058,175 (16) 2,42
Kα1 Ni 7461,0343 (45) 1,92
Kα2 Ni 7478,2521 (45) 2,37
Kα1 Cu 8027,8416 (26) 2,10
Kα2 Cu 8047,8227 (66) 2,53

La �gure 2.20 montre les écarts entre les énergies mesurées et les énergies tabulées en

utilisant la raie γ de 59,54 keV comme référence. Ces écarts ont été ajustés par un polynôme

de second degré pour chaque pixel. Les coe�cients des polynômes montrent que SMX3 est très

linéaire.

Figure 2.20 � Écart des énergies mesurées par rapport aux énergies tabulées.

Pixel 1 : Etabulée = 4, 1 · 10−5 · Amp2 + 9, 97 · 10−1 · Amp+ 7, 1 · 10−3 (2.12)

Pixel 2 : Etabulée = 2, 7 · 10−5 · Amp2 + 9, 98 · 10−1 · Amp+ 8, 6 · 10−3 (2.13)

Pixel 3 : Etabulée = 5, 3 · 10−5 · Amp2 + 9, 97 · 10−1 · Amp+ 7, 2 · 10−3 (2.14)

Pixel 4 : Etabulée = 4, 3 · 10−5 · Amp2 + 9, 97 · 10−1 · Amp+ 5, 5 · 10−3 (2.15)

2.3.4.4 Égalisation de la résolution

Les résolutions en énergie obtenues à 26,33 keV lors de la mesure de 241Am sont de 29 eV,

30 eV, 34 eV et 35 eV sur chacun des spectres issus des quatre absorbeurs. Ces di�érences pro-
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viennent, d'une part du fait que les capacités thermiques des absorbeurs di�èrent légèrement

et d'autre part du bruit des SQUID qui di�ère sur les deux voies également.

En plus d'être di�érentes entre absorbeurs, les résolutions augmentent avec l'énergie des pho-

tons. Théoriquement, la résolution en énergie est constante avec l'énergie et est égale à la

résolution de la ligne de base, c'est-à-dire la résolution qui serait celle d'impulsions d'énergie

zéro. Mais d'autres e�ets dégradent la résolution comme des dérives de température insu�-

samment corrigées, la gigue sur l'arrivée des impulsions (� jitter � en anglais), ou le taux de

comptage trop élevé.

Pour égaliser la résolution entre les quatre pixels, les résolutions des trois meilleurs absorbeurs

sont dégradées vers celle du moins bon. Pour chaque absorbeur i, la résolution σi(E) est carac-

térisée sur certaines raies (les raies X du Tableau 2.2 et les raies γ à 26,33 keV et 59,54 keV) à

di�érentes énergies E, puis une fonction linéaire (ou polynomiale de second degré) est ajustée

pour déduire une relation σi(E) = yi(E). Puis la résolution en énergie Ek,i est dégradée en

ajoutant à l'énergie mesurée Ek,i de chaque impulsion k de l'absorbeur i un terme ∂deg,i(E) tel

que l'énergie de l'impulsion k dans le spectre de résolution dégradée est donnée par :

Edeg,k,i = Ek,i + ∂deg,i(E) (2.16)

∂deg,i(E) : est tiré aléatoirement selon une distribution gaussienne d'écart-type

σ2
deg,i(E) = y2

j (E)− y2
i (E), où j est l'absorbeur de moins bonne résolution.

Une fois l'égalisation de la résolution et la correction de non-linéarité e�ectuées, la somme des

quatre spectres est possible et permet d'obtenir le spectre total, étalonné en énergie et avec une

résolution identique à celle du moins bon des quatre spectres.

2.4 Validation du traitement hors ligne

Le but de cette partie est de valider le traitement du signal et la fonction de temps mort

reconductible présentés dans la partie 2.3. Cela revient à prouver que les traitements du signal

et des données décrits ci-dessus n'introduisent pas de biais sur le résultat obtenu, en l'occur-

rence sur la mesure d'intensités d'émission. Pour cela, les traitements ont été appliqués à des

enregistrements simulés.

Les paramètres utilisés pour générer les enregistrements sont choisis à partir de ceux mesurés

sur SMX3 : taux de comptage, constantes de temps, sensibilité du détecteur, niveau et spectre

de bruit, gain de la chaîne électronique, etc. Les �uctuations de température et les non-linéarités

n'ont pas été introduits dans les données simulées car ils n'ont a priori pas de conséquence sur

les résultats.
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À partir d'énergies E0 et de probabilités P0 dé�nies préalablement, des impulsions ont été

générées aléatoirement à des temps d'arrivée t0 suivant la loi de Poisson et un taux de comptage

de 5 s−1. La forme des impulsions est décrite par la relation :

Amp(t) = Gelec · E0 · (e−(t−t0)/τ1 − e−(t−t0)/τ0) (2.17)

Gelec : facteur de conversion entre l'énergie déposée (eV) et l'amplitude du signal (V) enregistré,

il inclut la sensibilité du détecteur et le gain de la chaine électronique.

τ0 : temps de montée,

τ1 : temps de descente,

E0 : l'énergie déposée dans le détecteur,

t0 : l'instant d'arrivée de l'impulsion.

Une fois les impulsions générées, il faut ajouter le bruit qui est créé en tenant compte de

la contribution du bruit blanc, du bruit 1/f et du bruit causé par les �uctuations thermody-

namiques. Le traitement sera validé si les probabilités d'émission Ps déterminées à partir du

spectre issu du traitement sont en accord avec les probabilités P0 utilisées pour simuler l'enre-

gistrement.

Tout d'abord, il a été véri�é que la fonction de temps mort supprime les empilements sur

la ligne de base des impulsions, en véri�ant la distribution de valeurs moyennes quadratiques

(RMS � root mean square �) des lignes de base avant et après application du temps mort (�gure

2.21).

La �gure 2.21.b montre qu'après l'application de la fonction de temps mort, la distribution

est proche d'une gaussienne alors que sur la �gure 2.21.a la distribution est perturbée par

les empilements. La fonction de temps mort supprime donc e�cacement les empilements des

impulsions.

Dans le domaine temporel (DT) les impulsions ont été analysées sur une durée de 1,6 ms, ce

qui apporte une correction de 0,3% sur le temps actif. Dans le domaine fréquentiel (DF) elles

ont une durée de 26 ms, correspondant à une correction de 6,3% sur le temps actif.

Les résultats des deux types de traitement, domaine temporel et domaine fréquentiel, utilisés

pour analyser le signal simulé sont présentés dans le tableau 2.3. Comme attendu, le �ltrage

optimal permet d'avoir la meilleure résolution de 18,25 eV. Néanmoins elle reste proche de

la résolution obtenue dans le DT (21,6 eV). Les traitements ne dégradent pas les résolutions

en fonction de l'énergie puisqu'elles sont identiques entre 4 keV et 100 keV. Il été constaté

également que les traitements n'entraînent pas de non-linéarité (tableau 2.3). Les énergies qui

résultent du traitement correspondent aux énergies utilisées dans la simulation.
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Figure 2.21 � Histogramme des moyennes quadratiques(a) Histogramme des moyennes quadratiques
des lignes de base (RMS) sans application du temps mort. (b) Histogramme des moyennes quadratiques
des lignes de base (RMS) avec une distribution proche d'une gaussienne après l'application du temps
mort.

Tableau 2.3 � Tableau comparatif des énergies, et probabilités obtenues par le traitement hors ligne et
celles attendues. Écart : écart entre la probabilité attendue et la probabilité obtenue par le traitement.

Énergie (eV) Résolution (eV) Probabilité Écart (%)
Attendu DT DF DT DF Attendu DT DF DT DF
4000 3999,7 3999,8 21,62 18,36 0,25 0,2491(8) 0,2488(9) 0,36 0,48
15000 14999,9 14999,9 21,56 18,32 0,25 0,2492(8) 0,2492(9) 0,32 0,32
50000 49999,9 50000,0 21,53 18,25 0,25 0,2493(8) 0,2499(9) 0,28 0,08
100000 100000,0 100000,0 21,63 18,44 0,25 0,2498(8) 0,2506(9) 0,08 -0,24

Les probabilités issues des traitements DF et DT sont équivalentes et sont en accord

aux incertitudes près avec celles utilisées pour simuler l'enregistrement. L'incertitude de 0,32%

associée aux probabilités DT et DF provient seulement de l'incertitude statistique sur le nombre

d'événements dans les pics. Donc, le traitement hors ligne utilisé ne distord pas le spectre en

énergie, il supprime e�cacement les empilements et il permet d'estimer le temps actif. Ce

traitement peut être donc utilisé pour déterminer les intensités des émissions en dessous de

100 keV.
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CHAPITRE 3

ÉTALONNAGE EN RENDEMENT DE SMX3

3.1 Introduction

Le but de cette thèse est de déterminer les intensités des photons X et γ des actinides dont

l'énergie est en dessous de 100 keV. Pour cela, il faut connaître précisément le rendement d'ab-

sorption totale εabs du détecteur, car intensité et rendement sont liés (équation 1.1). Il existe

di�érentes méthodes pour connaître le rendement d'un détecteur :

(a) Descrition du rendement par une formule analytique [72�75],

(b) étalonnage du détecteur par la mesure de sources étalons [76�79],

(c) étalonnage par la simulation Monte Carlo du détecteur avec des codes d'interaction rayonnement-

matière [80�82].

La première méthode a l'avantage d'être simple, l'incertidude dépend de la caractérisation

des dimensions de la géométrie de détection (source, collimateur, détecteur. . . ) et des approxi-

mations pour mener le calcul analytique. Ces approximations portent sur le calcul de l'angle

solide et sur le calcul de l'énergie déposée à partir des sections e�caces d'interaction. Mais, il

est di�cile de tenir compte précisément des interactions multiples contribuant à l'absorption

totale de l'énergie ou des échappements de particules diminuant le rendement. Cette méthode

est intéressante pour des détecteurs dont le volume correspond au volume actif de détection

comme des scintillateurs solides ou des détecteurs thermiques cryogéniques, mais elle s'avère

ardue pour des détecteurs semi-conducteurs pour lesquels les zones actives et la zone morte

sont mal dé�nies.

Pour le détecteur SMX3, l'utilisation d'un absorbeur bi-couche complique le calcul analy-

tique, puisqu'il faut tenir compte et combiner les interactions dans deux matériaux di�érents.
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En outre, la précision de la caractérisation de la géométrie de détection de SMX3 peut être

impactée par les incertitudes relatives importantes sur les petites dimensions des absorbeurs.

La seconde méthode, la plus couramment utilisée en métrologie des rayonnements ionisants,

consiste à mesurer des sources de photons dont les intensités sont bien connues : "sources

étalons" [76]. Le rendement mesuré aux énergies des photons émis par la source est déterminé

à partir de l'équation 3.1.

εabs =
N(E)

I(E).∆t.A
(3.1)

où, εabs : le rendement d'absorption totale,

N(E) : nombre de photons absorbés dans le pic d'absorption totale,

I(E) : intensité absolue de la raie émise à l'énergie E [photon/désintégration],

∆t : temps actif de l'acquisition [s],

A : activité de la source [Bq].

Le rendement étant déterminé à des énergies discrètes, une méthode d'interpolation doit

être utilisée entre les points mesurés a�n d'obtenir une courbe de rendement continue. L'in-

certitude va donc dépendre d'une part, des caractéristiques des sources étalons (incertitudes

sur les activités et sur les intensités d'émission) et d'autre part, de l'interpolation entre les

points. Plus le rendement possède de points d'étalonnage répartis, meilleure est l'interpolation,

néanmoins cela dépend des sources étalons disponibles et des énergies d'émission des photons.

Le rendement présente de brusques variations autour des discontinuités K ou L des matériaux,

et le nombre de radionucléides disponibles pour des sources étalons est limité.

Donc, le rendement en dessous de 100 keV est di�cile à caractériser. Cette méthode reste la plus

�able pour étalonner le rendement des détecteurs conventionnels (elle donne une incertitude de

1% à 2% entre 12 keV et 120 keV [76]).

La mise en ÷uvre de cette méthode pour étalonner le détecteur SMX3 s'avère coûteuse en

temps et �nancièrement, car mesurer par exemple 6 sources étalons nécessiterait 39 semaines et

près de 3900 L d'hélium liquide, à environ 10 euros le litre. De plus, la partie 2.1.2 du chapitre

2, montre que le rendement intrinsèque de SMX3 présente une discontinuité liée à la couche

atomique K de l'argent de l'absorbeur, et une interpolation des points d'étalonnage expérimen-

taux ne peut pas correctement décrire cette discontinuité.

La troisième méthode consiste à déterminer le rendement de détection à l'aide de code de

simulations Monte Carlo interaction rayonnement-matière. Comme pour la première méthode,

celle-ci demande une connaissance précise des dimensions de la géométrie de détection, en outre

l'incertitude dépend des paramètres fondamentaux atomiques liés aux sections e�caces d'inter-
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action et aux processus de relaxation atomiques. Si les incertitudes sur la géométrie ne limitent

pas le rendement simulé, cette méthode permet de reproduire �dèlement les variations du ren-

dement et en particulier les discontinuités ; ce qui n'est pas le cas des autres méthodes.

Les dimensions de la géométrie de détection du SMX3 ont été caractérisées avec deux

dispositifs de mesure :

- le premier, appelé colonne Roch, est une machine électro-mécanique de précision permettant

de mesurer des distances avec une résolution de 2 µm.

- le deuxième est une machine de mesure par analyse d'images (machine de vision : Quick

scope-Mitutoyo).

La distance entre la source et le détecteur a été caractérisée à l'aide de la colonne Roch et

est égale à 16,059 (6) mm. L'aire du trou de collimateur est caractérisée à l'aide de la machine

de vision quick scope et est égale à 2,60 mm2. L'épaisseur de la fenêtre en béryllium est de 42,97

(7) µm en mesurant sa masse à l'aide d'un micro balance, en connaissant la densité volumique

et l'aire mesurée à l'aide de la machine de vision.

La probabilité d'absorption peut être calculée avec la loi de Beer-Lambert ; une incertitude

de 1µm sur les épaisseurs des couches or et argent engendre une incertitude de 5% sur la

probabilité d'absorption. D'après ces incertitudes sur les dimensions, le rendement ne pourra

pas être connu à mieux que 5% s'il est déterminé uniquement par simulation Monte Carlo. C'est

pourquoi, pour étalonner le rendement de SMX3, il faut utiliser une autre méthodologie qui

consiste à combiner la mesure d'une seule source étalon avec des simulations Monte Carlo. Le

rendement mesuré permet d'avoir, aux énergies des photons émis par la source, une référence

qui doit être reproduite par le rendement simulé en adaptant les dimensions de la géométrie de

détection. Une fois la géométrie dé�nie, une courbe de rendement pourra être établie sur toute

la gamme en énergie en dessous de 100 keV par simulation Monte Carlo.

3.2 Détermination du rendement d'absorption totale

Le détecteur de SMX3 est étalonné expérimentalement en rendement avec une seule source

étalon, il faut donc choisir la source la plus appropriée, ayant de faibles incertitudes sur les

intensités d'émission et couvrant au mieux la gamme en dessous de 100 keV. Le tableau 3.1

montre les radionucléides classiquement utilisés pour étalonner les détecteurs à semi-conducteur

sur cette gamme d'énergie.
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Tableau 3.1 � Radionucléides et énergies disponibles pour la détermination des rendements [12].

Radionucléide E Intensité
(keV) pour 100 désintégrations

241Am 11,89 0,844 (9)
241Am 13,85 13,02 (10)
57Co 14,410 9,18 (12)

241Am 17,776 18,58 (13)
241Am 21,010 4,83 (3)
109Cd 22,163 55,1 (5)
109Cd 25,456

2,65 (10)109Cd 25,512
241Am 26,344 2,31 (8)
133Ba 30,973 62,4 (7)
137Cs 32,193 3,59 (7)
133Ba 34,919

18,24 (29)133Ba 34,987
133Ba 35,252
133Ba 35,822

4,45 (12)133Ba 35,907
133Ba 35,972
137Cs 36,304

1,055 (22)137Cs 36,378
137Cs 36,654
152Eu 39,654 20,8 (3)
152Eu 40,118 37,7 (5)
152Eu 45,413 11,79 (19)
152Eu 46,705 3,04 (8)
133Ba 53,162 2,14 (6)
241Am 59,540 35,92 (17)
133Ba 79,614 2,63 (19)
133Ba 80,997 33,31 (30)
109Cd 88,030 3,66 (5)

Les deux radionucléides intéressants sont 241Am et 133Ba, mais ce dernier ne possède pas

de raies en dessous de 25 keV capables d'étalonner le rendement dans la région XL des actinides,

alors que 241Am possède des intensités de groupes XL bien connues ainsi que des émissions γ

inférieures à 100 keV [40,42,47,72]. Le rendement du détecteur SMX3 a donc été étalonné par

une source 241Am.

Le tableau 3.2 détaille les énergies et les intensités des photons XL et γ émis lors de la désin-

tégration 241Am utilisées pour l'étalonnage ; son schéma de désintégration a été discuté dans le

chapitre 1.

102



CHAPITRE 3. ÉTALONNAGE EN RENDEMENT DE SMX3

Tableau 3.2 � Intensités d'émission des groupes XL et des photons γ de 241Am [12]

Énergie Intensité
(keV) /100 désintégrations

Lι 11,89 0,844 (9)
Lα 13,76-13,944 13,02 (10)
Lη 15,876 0,384 (20)
Lβ 16,13-17,79 18,58 (13)
Lγ 20,12-22,2 4,83 (3)
γ(2,1) 26,3446 (2) 2,31 (8)
γ(1,0) 33,1963 (3) 0,1215 (28)
γ(4,2) 43,420 (3) 0,0669 (29)
γ(2,0) 59,5409 (1) 35,92 (17)

La source de 241Am a été préparée par électroprécipitation sur un support en acier inoxy-

dable (�gure 3.1), dont l'activité est déterminée par la méthode primaire d'Angle Solide Dé�ni

(ASD) : 32,471(41) kBq au 28/07/2016 à 12h:00 TU.

Figure 3.1 � Source étalon d'241Am électroprécipitée et montage de la source installée face à SMX3.
Radiographie de l'homogénéité de l'activité de la source de diamètre=8 mm A = 32,471(41) kBq

La source a été placée dans le support du détecteur face à SMX3 et son collimateur. Cet en-

semble a été refroidi à une température de 11 mK à l'aide du réfrigérateur à dilution du LNHB.

Avec un facteur de géométrie de
Ω

4π
= 7,70·10−4 calculé analytiquement, l'activité de la source

et les intensités d'émission du tableau 3.2, le taux de comptage attendu est de 10 photons/s (∼
2,5 s−1/pixel). Les données ont été enregistrées pendant 10 jours pour atteindre une statistique

de 8,5 millions de photons dans la gamme d'énergie des XL.

La fréquence d'échantillonnage est de 250 kHz avec un �ltrage passe-bande de SRS SR560

entre 0,3 Hz et 100 kHz. Le �ltre passe-haut est utilisé pour s'assurer que la ligne de base et

les impulsions restent comprises entre les tensions limites de l'ampli�cateur SRS et de la carte

d'acquisition, soit respectivement ± 4 V. Le �ltre passe-bas est un �ltre anti-repliement de
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spectre.

3.3 Obtention du spectre de 241Am

Le traitement de l'acquisition va permettre de déterminer le temps actif ∆t et les éner-

gies des impulsions pour construire le spectre en énergie. Ce dernier est ensuite ajusté avec

di�érentes fonctions pour extraire les surfaces des pics d'absorption totale qui correspondent

au nombre des photons dans le pic d'absorption totale N(E). Les di�érentes étapes de trai-

tement des données enregistrées ont été décrites dans le chapitre 2. Ce traitement est adapté

aux conditions particulières de l'acquisition pour obtenir la meilleure résolution et conserver

une statistique de comptage importante dans le spectre. Dans le traitement évoqué dans le

chapitre 2, l'énergie des impulsions peut être déterminée par l'ajustement par d'une impulsion

modèle dans le domaine temporel DT ou après un �ltrage optimal dans le domaine fréquentiel

(DF). Les deux traitement donnent des résolutions similaires à 59,54 keV de 35,3 eV et 36,1 eV

respectivement pour le DT et le DF.

Les pourcentages de temps mort sont de 15,9% et 23,9%. Le traitement dans le DT a été

retenu, car à résolution équivalente, les impulsions ont été analysées sur une fenêtre de 256

échantillons soit 1,06 ms contre 4096 échantillons (16,3 ms) pour l'analyse en DF, par consé-

quent la probabilité d'empilement à rejeter est 7,8 % en DF contre seulement 0,5 % en DT.

La moins bonne résolution en énergie dans le DF peut s'expliquer par l'utilisation d'un

passe-haut sur l'ampli�cateur SRS SR560. Bien que la fréquence de coupure soit faible par rap-

port à la constante de temps de descente, le passe-haut engendre des "undershoots" 1 notables

sur les impulsions de 59,54 keV. Ces undershoots peuvent être vus comme des �uctuations de

la ligne de base et comme une source de bruit basse fréquence non-stationnaire qui n'est pas

prise en compte dans le spectre de bruit moyen utilisé pour créer le �ltre optimal. Ce dernier

n'est donc plus optimal pour certaines impulsions se présentant avec un undershoot.

Pour supprimer les empilements entre les impulsions et les undershoots, il faudrait une

fenêtre de temps mort ∼ 17 fois plus longue que la durée d'une fenêtre imposée par l'impul-

sion sans undershoot, ce qui diminuerait la statistique de comptage pour gagner seulement

quelques eV sur la résolution en énergie. Par conséquent, les acquisitions des mesures d'acti-

nides qui ont suivies n'ont pas utilisé de �ltrage passe-haut du SRS SR560.

La proportion de temps actif a été déterminée grâce à la fonction numérique du temps mort

1. Une partie de l'impulsion descend en dessous du niveau de la ligne de base avant qu'elle revien à zéro
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reconductible appliquée sur les positions des impulsions dans l'acquisition comme le montre le

chapitre 2. Les temps actifs des deux voies d'acquisition sont de 6,88 ·105 s et 6,99 ·105 s et

le taux de comptage global est de 12,75 s−1, soit 3,16 s−1 ; 3,06 s−1 3,48 s−1 et 3,05 s−1 pour

chacun des pixels.

Ensuite, les empilements sur la descente des impulsions ont été supprimés et corrigés sur

le temps actif. La méthode d'analyse de l'énergie étant basée sur une impulsion moyenne de

1,06 ms dans le domaine temporel, la probabilité d'empilement n'est que de 0,5%, ce qui revient

à une correction du temps actif de 99,5 %. Pour obtenir le spectre total, la réponse en énergie

de chacun des pixels a été linéarisée, et les résolutions des trois meilleurs pixels ont été adaptées

à la moins bonne résolution dont la dépendance en énergie pour chaque voie est donnée par :

Voie 1 : FWHM = 2, 35 · (1, 56 · 10−9 · E2 + 1, 72 · 10−5 · E + 13, 99) (3.2)

Voie 2 : FWHM = 2, 35 · (7, 99 · 10−11 · E2 + 5, 05 · 10−5 · E + 11, 86) (3.3)

Comme le montre le chapitre 2, les raies utilisées pour la linéarisation et l'égalisation des

résolutions des spectres des pixels sont les raies de �uorescences Kα1 et Kα2 du Fe, Kβ du Fe,

Kα1 et Kα2 du Cu, Kα1 et Kα2 du Ni, les raies γ présentées dans le tableau 3.2 et les raies

d'échappement à 37 keV.

La �gure 3.2 montre le spectre �nal dont les di�érentes composantes sont les suivantes :

Figure 3.2 � Spectre en énergie des photons émis par la source étalon 241Am avec une résolution de
29,8 eV à 26,3 keV.

Entre 3 keV et 5 keV : raies XM émises par 241Am,
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Entre 5,4 keV et 8 keV : raies X émises par le support en acier inoxydable excité par les

particules α,

Entre 12 keV et 21 keV : raies XL émises par 241Am,

Entre 26,3 keV et 59,54 keV :

- la raies γ de 241Am (Tab.3.2),

- les raies d'échappement du 59,54 keV à 37,3 keV et 37,5 keV respectivement données par les

échappements Kα1 et Kα2 de l'argent,

- Entre 45 keV et 55 keV, le fond Compton dû à la rétro-di�usion des photons de 59,54 keV

dans le support en acier inoxydable.

Les di�érents pics identi�és ont été ajustées pour déduire les nombres de photons dans les pics

d'absorption totale N(E) des régions XL et γ utilisés pour l'étalonnage.

3.3.1 Analyse du spectre de 241Am

Cette partie montre comment le spectre a été ajusté en utilisant le code Colegram [83]

développé par le LNHB a�n de déterminer la surface des pics. Les groupes XL (Lι, Lα, Lηβ, Lγ)

et les émissions γ ont été ajustés indépendamment en di�érentes régions d'intérêt. L'analyse

du spectre permet d'obtenir le nombre de photons absorbés dans ces régions a�n d'étalonner le

rendement à leurs énergies. Chaque voie d'acquisition a son propre temps actif, donc le nombre

de photons issu de l'ajustement d'un spectre total en sommant les quatre spectres ne prend pas

en compte le dénominateur de l'équation 3.1 qui di�ère entre les voies. Donc, dans ce cas un

spectre est obtenu par voie et est ajusté séparément.

Le chapitre 1 montre que naturellement les états excités des niveaux nucléaires possèdent

une durée de vie plus longue que celle des états excités des niveaux du cortège électronique. Cela

est traduit par des largeurs naturelles plus grandes dans le cas des émissions X par rapport aux

émissions γ. Une fonction de Voigt V (E) (le produit de convolution d'une fonction de Lorentz

et d'une fonction de Gauss) est utilisée pour ajuster une raie X et une fonction de Gauss dans

le cas d'une émission γ (équations 3.4 et 3.5). La largeur à mi-hauteur de la lorentzienne Γ

utilisée pour l'ajustement d'une raie X correspond à la largeur naturelle de la raie en question

recommandée par Campbell en 2001 [22].

V (E) =

∫ +∞

−∞
L(E

′
)G(E − E ′)dE ′ (3.4)

où,

G(E − E ′) est la fonction de Gauss (gaussienne)
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L(E
′
) est la fonction lorentzienne donnée par :

L(E
′
) =

Γ/2π

(E − E ′)2 + (Γ/2)2
(3.5)

Γ : la largeur de la lorentzienne de la raie à l'énergie E .
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3.3.1.1 Analyse des raies γ et XL

Les raies γ et groupes de raies XL du tableau 3.2 ont été utilisés pour l'étalonnage du

rendement par ajustement à l'aide du logiciel Colegram [83]. Les raies γ de 26,334 et 59,54 keV

ont été ajustées avec une gaussienne et une traîne à gauche. La surface de la traîne relative

au pic diminue avec l'énergie des photons (�gures 3.3 et 3.4). L'origine de cette traîne n'a

pas pu être clairement identi�ée. Une hypothèse étudiée est que la traîne serait causée par

la di�usion Compton des photons incidents dans la fenêtre de Be vers le détecteur. Avec un

angle de di�usion proche de 0◦, l'énergie du photon di�usé est alors proche du photon incident

engendrant une traîne comme observée dans le spectre.

Figure 3.3 � Raie γ émise à 26,334 keV ajustée avec une gaussienne et une traîne à gauche.

Figure 3.4 � Raie γ émise à 59,54 keV ajustée avec une gaussienne et une traîne à gauche.
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Cette hypothèse serait confortée par le fait que la surface de la traîne augmente avec

l'énergie des photons (elle correspond à 0,5 % de la surface de la gaussienne à 26,34 keV et

à 1,4 % à 59,54 keV), ce qui correspond à la même tendance que celle des sections e�caces

d'interaction, puisque le rapport entre les sections e�caces Compton et photoélectrique aug-

mente avec l'énergie des photons. Néanmoins, des simulations Monte Carlo du pic γ de 59,54

keV ont montré que la surface de la traîne générée par di�usion Compton par rapport au pic

d'absorption totale est très inférieure à celle mesurée. Une autre explication de la traîne attribue

son origine à des interactions de photons dans le substrat en silicium sous le senseur [84]. Ce

type d'événement ne présente pas d'anomalie sur la ligne de base des impulsions, c'est-à-dire

qu'il n'est pas identi�able comme un empilement, mais il entraîne une élévation de température

dans le substrat auquel est couplé le senseur, et par la même occasion modi�e les conductances

thermiques du système et la forme des impulsions. La traîne est moins visible à 26,3 keV, elle

se trouve intégrée à la résolution instrumentale comme le montre la �gure 3.3.

A�n de prendre en compte le fond Compton dans la présence d'une traîne à gauche, une fonc-

tion exponentielle est combinée avec une marche dont la largeur est �xée à la résolution de la

raie γ (�gures 3.3 et 3.4). La largeur de la marche se rétrécit en fonction de l'énergie, la traîne

s'intègre dans la gaussienne. Dans les régions XL le fond Compton est ajusté à l'aide d'une

fonction exponentielle (�gures 3.5 et 3.6).
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Les raies XL ont été ajustées par des fonctions de Voigt (équation 3.4), la traîne n'a pas

été considérée dans l'ajustement (�gures 3.5 et 3.6). Cette approximation semble être sans

conséquence sur l'ajustement car les résidus, entre l'ajustement et le spectre, ne montrent pas

de structures pouvant être attribuées aux traînes.

Figure 3.5 � Région des rayons XLι,XLα émis suite à la désintégration de l'Am-241.
(Bleu) Les transitions diagrammes sont ajustées par des fonctions de Voigt.
(Vert) transition satellite.
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Figure 3.6 � Région des groupes XLηβ et XLγ émis par le Np-237 suite à la désintégration de
Am-241.(Bleu) Les transitions diagrammes sont ajustées par des fonction de Voigt. (Vert) structures
satellites. 111



CHAPITRE 3. ÉTALONNAGE EN RENDEMENT DE SMX3

Les fonctions de Voigt étant plus larges que les gaussiennes, les traînes sont complètement

intégrées aux fonctions de Voigt. En ce qui concerne les valeurs des largeurs des gaussiennes

et des positions des pics, pour les raies les plus intenses et relativement isolées (par exemple

les raies Lβ1 et Lη), elles ont été laissées libres ; pour les raies peu intenses ou intriquées, ces

valeurs ont été �xées pour obtenir une convergence physiquement réaliste de l'ajustement. Les

valeurs des largeurs des gaussiennes sont calculées et �xées à partir du polynôme décrit ci-dessus

(équation 3.3). Les positions des pics sont �xées par les énergies de liaison des électrons [85].

3.3.1.2 Analyses des pics XL3

L'ajustement des raies XL3 (les transitions L3-Yj) n'est pas possible avec une seule fonc-

tion de Voigt par transition. Tous les pics XL3 montrent un épaulement (par exemple : Lα1 et

Lα2 �gure 3.5), et parfois un pic supplémentaire (par exemple Lβ2 et Lβ6 �gure 3.6) à droite

du pic diagramme. Ces structures ont été attribuées à des raies satellites car il ne peut pas

s'agir d'un artefact de la réponse du détecteur n'apparaissant que sur les raies XL3. Les raies

satellites correspondent à l'émission de photons X par un atome multi-ionisé, c'est à dire possé-

dant au moins deux lacune dont l'une est dite spectatrice au cours de la transition. Au regard

du décalage en énergie entre la raie diagramme et les raies satellites, entre 53 eV pour Lα1

et 81 eV pour la Lβ2, et d'après la référence [86], les lacunes spectatrices sont situées dans la

sous-couche M. Suite à la création des lacunes primaires par la conversion interne, l'atome peut

être de nouveau ionisé ou par des transitions non-radiatives Auger et Coster-Kronig, l'atome

est alors ionisé deux fois.

Dans le cas où des processus de shake-o� surviendraient après la conversion interne [87,88]

ou la désintégration α [89], les probabilités de ce processus sont très faibles. Elles sont au

maximum de l'ordre du pourcent, et ceci quels que soient les radionucléides mentionnés et

les sous-couches ionisées. Ces faibles probabilités ne peuvent pas expliquer l'importance des

surfaces observées 2, des structures satellites qui représentent près de 20% à 40% de la sur-

face totale de la raie. De plus, la probabilité d'ionisation est pratiquement identique pour les

sous-couches d'une même couche. Dans ce cas l'observation des satellites sur toutes les raies

XL serait attendue et non seulement sur les raies XL3. La production d'atomes multi-ionisés

par shake-o� est donc marginale et ne permet pas d'expliquer les structures satellites observées.

Pour que les transitions non-radiatives Auger produisent des atomes avec des lacunes mul-

tiples dont une en couche L, il faudrait des transitions Auger de type K-LY (avec Y=L,M,N,O,P),

2. Il est très di�cile de distinguer complètement les raies satellites de la raie diagramme car les décalages
en énergie peuvent être très faibles par rapport à la largeur de la Voigt. En particulier les raies satellites
en présence d'une lacune spectatrice située sur une sous-couche électronique moins liée, entraînent un faible
décalage en énergie [86]
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et donc que la lacune primaire soit produite en couche K. Or, les lacunes primaires en K sont

de 0,004 pour 100 désintégrations contre environ 70 pour les lacunes primaires en L. Ce mode

de production de lacunes multiples est donc également marginal.

Les transitions non-radiatives Coster-Kronig (CK) peuvent produire une lacune supplé-

mentaire. En plus de la lacune primaire en L, via les transitions L1-L2Y, L1-L3Y, et L2-L3Y

(Y=M,N,O,P). Par conséquent, les vacances multiples sont situées en L2Y et L3Y, il n'y a

pas de vacances multiples sont situés L1Y et donc il n'y a pas de raies satellites associées aux

raies XL1, ce qui est e�ectivement observé sur le spectre mesuré. À partir des probabilités de

transitions γ [12], des coe�cients de conversion internes (c.f. chapitre 1), et des probabilités

de transitions CK (f12= 0,03 (15), f13=0,68 (10), f23=0,222 (11)) la distribution des lacunes

primaires Np pour 100 désintégrations est la suivante :

Np(L1) = 24, 1 (3.6)

Np(L2) = 33, 0 (3.7)

Np(L3) = 12, 8 (3.8)

Suite aux transitions CK, la distribution des lacunes primaires devient :

Vp(L1) = 28, 0 (3.9)

Vp(L2) = 34, 8 (3.10)

Vp(L3) = 36, 3 (3.11)

Il est facile de calculer la proportion d'atomes multi-ionisés par les transitions CK. Cette pro-

portion pour L2 est de :

PL2L3 =
f12 ·Np(L1)

f12 ·Np(L1) +Np(L2)
= 2, 1 % (3.12)

et pour L3 :

PLiL3 =
f23 ·Np(L2) + (f13 + f12 · f23) ·Np(L1)

Np(L3) + f23 ·Np(L2) + (f13 + f12 · f23) ·Np(L1)
= 61, 9%. (3.13)

La proportion PLiL3 est plus grande que celle observée de 29,1 % sur la Lα1 et de 46,1% sur

Lβ6. Mais comme dit ci-dessus et d'après Parente [86], seule les raies satellites avec une lacune

spectatrice en M sont clairement visibles. En utilisant les probabilités des transitions CK [90],

il est possible d'estimer la proportion de vacances multiples de type L3-M. Elle représente

27% de l'ensemble des lacunes M, ce qui est cohérent avec les proportions mesurées. Concer-
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nant les raies satellites sur le spectre XL2, elles sont di�cilement visibles sur le spectre car

les transitions L1-L2M ne sont pas permises et les lacunes spectatrices sont produites sur des

couches externes à N5, produisant des décalages en énergie inférieurs ou égaux à la dizaine d'eV.

Pour ajuster les pics XL3, la raie diagramme (ou "pseudo-diagramme") a été ajustée avec

une fonction de Voigt, et les structures associées aux transitions satellites ont été ajustées avec

plusieurs fonctions de Voigt (de une à cinq Voigt). Les positions des fonctions de Voigt sont des

paramètres libres, et la largeur de la gaussienne est �xée par la valeur donnée par l'équation

3.3. Le choix de la largeur des lorentziennes des satellites n'est pas trivial et peu documenté

dans la littérature, elle devrait être supérieure à celle de la raie diagramme. En e�et, un état

multi-ionisé aura plusieurs possibilités de transition, donc une durée de vie de l'état de l'atome

plus courte c'est-à-dire une largeur naturelle plus grande par le biais du principe d'incertitude

de Heisenberg. D'après Richtmyer, la largeur de la lorentzienne est la somme des largeurs de

niveau des lacunes initiale et �nale plus deux fois la largeur du niveau de la lacune specta-

trice [91]. En utilisant de telles largeurs pour les raies satellites, l'ajustement et les résidus

n'étaient pas satisfaisants. Il est préférable d'ajuster les raies satellites avec la même largeur

que la raie diagramme, ce qui revient à supposer que la durée de vie de la lacune spectatrice

est in�niment longue.
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3.4 Simulation du rendement d'absorption totale

La source étalon de 241Am a permis de déterminer expérimentalement le rendement de dé-

tection total mais seulement à des énergies discrètes. Des simulations Monte Carlo du rendement

de détection total, à l'aide du code PENELOPE-2014 [92], vont permettre d'obtenir une courbe

de rendement continue en dessous de 100 keV. Toutefois, comme il a été montré au début de ce

chapitre, la caractérisation des dimensions de la géométrie est trop imprécise pour avoir un ren-

dement simulé avec une incertitude su�sante, inférieure au pourcent. Les dimensions critiques

de la géométrie vont être ajustées pour avoir un accord entre les rendements simulés et mesurés.

Le rendement d'absorption totale εabs se compose de trois facteurs données par l'équation :

εabs = εint · f ·Gsurf = εint ·
Ω

4π
·Gsurf (3.14)

où, f : facteur de géométrie,

Ω : angle solide,

εint : rendement intrinsèque,

Gsurf : pourcentage de la surface du collimateur couverte par les 4 pixels.

Trois dimensions, impactant ces facteurs, ont été identi�ées comme critiques : la distance

source-collimateur sur l'axe Z, l'épaisseur des couches des absorbeurs et le positionnement

latéral du collimateur selon les axes X-Y. Elles ont respectivement chacune une in�uence indé-

pendante sur trois grandeurs, l'angle solide, le rendement intrinsèque et le taux de comptage

relatif par pixel
T icomp
T totcomp

où T icomp est le taux de comptage du iéme pixel et T totcomp le taux de comp-

tage total.

La �gure 3.7 montre la géométrie de détection simulée avec les trois dimensions (paramètres

d'entrée dans les simulations : (1) la distance entre la source et le collimateur, (2) position X-Y

du collimateur, (3) les épaisseurs des absorbeurs) qui vont être adaptées en comparant les trois

grandeurs simulées (paramètres de sortie des simulations : angle solide, taux de comptage et

rendement intrinsèque) aux grandeurs mesurées à l'aide de la source étalon.
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Figure 3.7 � Géométrie de détection simulée dans PENELOPE

3.4.1 Position du collimateur sur les axes X, Y et Z

Dans la gamme d'énergie entre 10 keV et 25 keV, le rendement intrinsèque est quasi

constant et proche de 1, ainsi il est indépendant des épaisseurs des absorbeurs. Donc le rende-

ment d'absorption totale est donné par les facteurs :

εabs ≈ f ·Gsurf =
Ω

4π
·Gsurf : Si 10 keV <E < 25 keV (3.15)

Le rendement ne dépend donc que de l'angle solide dé�ni par la position du collimateur.

Entre une source ponctuelle et les absorbeurs, Ω est dé�nit par l'équation suivant :

Ω =

∫ 2π

0

dφ

∫ α

0

sinθdθ (3.16)

α = arctan( rcol
R

) rcol : le rayon du collimateur,

R : distance entre la source et le collimateur,

φ : azimut,

θ : angle d'ouverture du cône.

Étant donné les précisions obtenues sur la mesure du diamètre de l'ouverture du collimateur

1,82 mm et sur la surface active des absorbeurs, celles-ci sont considérées su�samment bien

connue pour être utilisées dans la géométrie simulée. Donc, l'angle solide dépend de la position

du collimateur qui reste à déterminer sur les axes X,Y et Z. Pour cela des simulations ont été

e�ectuées à une énergie de 16 keV et comparées aux valeurs expérimentales obtenues sur le

groupe XLβ compris entre 16,13 keV et 17,79 keV où le rendement intrinsèque est proche de 1.

Pour corriger la position du collimateur sur les axes X et Y, di�érentes positions (X,Y) du trou

du collimateur ont été simulées. La meilleure position a été déterminée en comparant le nombre

de coups relatif simulé
T icomp
T totcomp

de chaque ième pixel à celui mesuré sur la région XLβ. La position
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a été dé�nie de sorte à ce que l'écart 1 -
Ns

Nm

, où Ns est le nombre de photons absorbés simulés

à 16 keV et Nm est le nombre de photons absorbés dans la région XLβ, soit minimum. Ce

dernier correspond donc à la meilleure estimation de la position du trou de collimateur comme

le montre la �gure 3.8.

Figure 3.8 � Écart de la
simulation du nombre de
photons absorbés dans le
détecteur par rapport au
nombre de photons absor-
bés dans la région XLβ

Une fois que la position du collimateur sur les axes X et Y est dé�nie, di�érentes positions de la

source sur l'axe Z, soit di�érentes distances source-collimateur, ont été simulées. Cette distance

a été déterminée en comparant le rendement d'absorption totale simulé à celui mesuré sur la

région Lβ, donné par :

εLβ =
NLβ

A ·∆tILβ
(3.17)

NLβ : nombre de photons absorbés dans la région Lβ issus de l'ajustement,

ILβ : intensité de la région Lβ,

A : activité de la source,

∆t : temps actif.
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Figure 3.9 � (bleu) Rendement d'absorption totale simulé εsimLβ à 16 keV pour di�érentes distances
source-collimateur d, et normalisé par le rendement d'absorption totale mesuré εmesLβ

Grâce à l'ajustement linéaire présenté dans la �gure 3.9, la distance entre la source et

le détecteur adaptée par la simulation est de 1,598 (16) cm. Comme le montre la �gure 3.9,

la distance mesurée par la colonne Roch 1,6059 (6) cm permet d'obtenir dans la simulation

le rendement d'absorption totale mesuré mais aux incertitudes près. Dans ces simulations le

rendement intrinsèque est supposé égal à 100%. En réalité il existe des e�ets d'échappement

des particules ou des photons par les surfaces des absorbeurs qui causent une diminution du

rendement intrinsèque. De plus, l'incertitude sur la distance caractérisée par la colonne Roch

est surement sous-estimée. Pour compenser ces e�ets, la source doit être rapprochée dans la

géométrie simulée.

3.4.2 Épaisseurs des absorbeurs

En dessous de 25 keV le rendement est indépendant des épaisseurs. Les incertitudes sur les

épaisseurs des absorbeurs vont donc essentiellement a�ecter le rendement intrinsèque mesuré

ainsi que dans la simulation au-delà de 25 keV. Le complémentaire du rendement intrinsèque à

59,54 keV correspond à la transmission des photons à travers les absorbeurs. Donc, le rendement

intrinsèque peut être relié analytiquement aux épaisseurs des absorbeurs à l'aide de la loi de

Beer-Lambert :

εint,BL = PAg + (1− PAg) · PAu = 1− e−eAgρAgµAge−eAuρAuµAu (3.18)
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eAg : épaisseur d'absorbeur en argent, eAu : épaisseur d'absorbeur en or, PAg, PAu : probabilités

d'absorption dans les couches d'argent et d'or respectivement.

ρAgρAu : densité des couches d'argent et d'or.

µAgµAu : coe�cient d'atténuation dans les couches d'argent et d'or.

En utilisant les épaisseurs eAu = 50 µm et eAg = 17 µm, à 59,54 keV, l'équation 3.18

donne εint,BL(59, 54) = 0,36 (6), proche de la valeur simulée. En revanche, l'équation 3.18 n'est

clairement plus valable pour les photons γ de 26,34 keV, puisque qu'elle donne εint,BL(26, 3)

= 0,989 alors que le rendement intrinsèque simulé est de 83%. Ceci s'explique par le fait que

pratiquement 99% des photons de 26,33 keV sont absorbés mais que pour près de 20% d'entre

eux, l'absorption est suivie d'un échappement.

Indépendamment de cela, l'équation 3.18 n'est pas su�sante pour déterminer les épaisseurs

(une équation à deux inconnues). En e�et, l'absorption de la raie de 59,54 keV est calculée

à l'aide de l'équation 3.18 pour di�érentes combinaisons des épaisseurs eAu et eAg, le rende-

ment intrinsèque à 59,54 keV est simulé aussi pour ces combinaisons. Les valeurs du rendement

obtenues pour chaque combinaison ont été normalisées au rendement mesuré à 59,54 keV. La

�gure 3.10 montre que le rendement simulé varie linéairement avec la probabilité d'absorption

déterminée par l'équation 3.18.

Figure 3.10 � Rendement intrinsèque à 59,54 keV simulé pour di�érentes épaisseurs en fonction de
l'atténuation du photon dans des bicouches Au-Ag de di�érentes épaisseurs calculé avec l'équation
3.18. La droite en jaune l'ajustement qui donne l'équation 3.19 aux valeurs simulées.

Une autre équation est introduite pour relier le rapport entre la surface du pic d'échappe-

ment (Nech(59,54)) Kα1 de l'argent de la raie 59,54 keV à 37,37 keV et celle du pic d'absorption

totale à 59,54 keV (NPAT (59,54)). Par simulation Monte Carlo pour di�érentes épaisseurs or
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et argent, le rapport (Nech(59,54))/(NPAT (59,54)) varie linéairement avec le rapport des épais-

seurs, eAg/eAu (�gure 3.11).

Figure 3.11 � Rapport du nombre de photons γ de 59,54 keV dont l'absorption est suivi de l'échap-
pement d'un photon XKα1 de l'argent sur le nombre de photons γ de 59,54 keV détectés dans le
pic d'absorption totale en fonction du rapport des combinaisons des épaisseurs. La droite jaune est
l'ajustement de l'équation 3.20 aux valeurs simulées.

À l'aide des ajustements présentés dans les �gures 3.10 et 3.11 un système de deux équa-

tions a deux inconnues (eAg, eAu) est obtenu :

εint,59,54 = a · εBL + b (3.19)

ρsimulechap =
Nech(59, 54))

NPAT (59, 54)
= c · eAg

eAu
+ d (3.20)

Où a, b, c et d sont déduits des ajustements linéaires (�gure 3.19 et 3.20).

La solution de ce système donne les épaisseurs à utiliser dans la simulation a�n d'obtenir le

rendement intrinsèque adapté.

eAu=54,0 (9) µm et eAg=16,00 (40) µm.

3.4.3 Simulation Monte Carlo du rendement d'absorption totale

L'utilisation de ces dimensions corrigées dans la géométrie permet d'établir la courbe de

rendement d'absorption totale en dessous de 100 keV en prenant en compte notamment les
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e�ets des discontinuités. La �gure 3.12 montre le rendement issu de la simulation par Monte

Carlo dont la géométrie a été adaptée et le rendement étalonné par la mesure, respectivement

pour adapter la distance source-collimateur et les épaisseurs des couches des absorbeurs. Le

rendement simulé passe par les valeurs expérimentales obtenues pour le groupe Lβ et pour

59,54 keV car elles ont été utilisées comme références. La présence des discontinuités à 25,51 keV

et à 80,72 keV correspond respectivement aux énergies de liaison des couches K de l'argent et

de l'or.

Figure 3.12 � Rendement d'absorption totale étalonné et le rendement issu de la simulation suite à
la correction de la géométrie

A�n d'associer une incertitude à la courbe de rendement simulée, les variations de la courbe de

rendement en fonction de l'énergie sur les régions suivantes sont utilisées :

En dessous de 10 keV

Le rendement chute fortement vers les basses énergies à cause de l'absorption des pho-

tons dans la fenêtre de béryllium. Par rapport à la région 10-25 keV, il faut ajouter un terme

d'incertitude en tenant compte de l'absorption de la fenêtre de Be. Ce terme tient compte de

l'incertitude sur l'épaisseur du béryllium (42,97 (7) µm) et de l'incertitude sur les di�érentes

tables (EPDL 3, NIST 4 et LNHB) qui fournissent des coe�cients d'absorption massique. Pour

tenir compte de l'incertitude sur les coe�cients, l'écart-type de l'absorption du Be calculé à

partir des données issues des di�érentes tables est utilisé. L'incertitude sur l'absorption dans la

fenêtre en Be contribue de 4,08 % à 2 keV.

3. https ://www-nds.iaea.org/epdl97/za1to100.htm
4. https ://physics.nist.gov/cgi-bin/Xcom/xcom
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∂εBe =

√
(
∂εBe
∂µBe

· σµBe)2 + (
∂εBe
∂eBe

σeBe)
2 + (

∂εBe
∂εXLβ

σXLβ)2 (3.21)

Avec,
∂εBe
∂µBe

: propagation de l'incertitude du coe�cient d'atténuation sur le rendement,
∂εBe
∂eBe

: propagation de l'incertitude sur l'épaisseur de la fenêtre en Be sur le rendement,
∂εBe
∂εXLβ

: propagation de l'incertitude de l'intensité du groupe XLβ sur le rendement.

Entre 10 et 25 keV

Dans cette région le rendement ne dépend pas des épaisseurs des absorbeurs, mais uni-

quement de l'angle solide entre le détecteur et la source. La distance détecteur-source ayant

été établie avec l'intensité du groupe Lβ de la source de 241Am, l'incertitude sur le rendement

d'absorption totale dans cette région est donnée par :

∂εLβ =

√
(
∂εLβ
∂I

σI)2 + (
∂εLβ
∂N

σN)2 + (
∂εLβ
∂A

σA)2 (3.22)

Avec,
∂εLβ
∂I

: propagation de l'incertitude de l'intensité du groupe Lβ sur le rendement,
∂εLβ
∂A

: propagation de l'incertitude de l'activité de la source sur le rendement,
∂εLβ
∂N

: propagation de l'incertitude statistique sur le rendement.

L'incertitude de 0,7% sur le rendement d'absorption totale de la région Lβ est dominée par

l'incertitude sur la valeur recommandée de l'intensité de 0,7% [12].

Entre 25,5 keV et 80,7 keV

La courbe de rendement de détection est donnée par la transmission des photons à travers

l'absorbeur et par les pertes de rendement dues aux échappements de photons XK de l'argent

et de l'or. L'incertitude sur cette gamme d'énergie va dépendre des incertitudes sur les épais-

seurs. A�n de dériver un calcul d'incertitude simple, le rendement peut être approximé par les

équations suivantes sur deux régions :

25keV < E < 80keV : εint25−80 = εAu,Ag −
εAg
2

+ (1− e−µAgρAgeAg)εAg
2
− (e−µAuρAueAu) (3.23)

E > 80 keV : εint80 = εAu,Ag
εAg
2

+ (1− e−µAgρAgeAg)εAg
2
− εAue−µAuρAueAu (3.24)
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où

εAu,Ag : probabilité d'absorption dans les bi-couches Au et Ag,

εAu, εAg : probabilité d'absorption dans l'or et l'argent.

Les dérivées des équations 3.23, 3.24 par rapport aux épaisseurs permettent de déterminer

l'e�et des incertitudes sur les épaisseurs des couches des absorbeurs en or et argent sur le ren-

dement. Donc, l'incertitude sur le rendement varie entre 0,5% et 1,6% sur la gamme d'énergie

de l'équation 3.23, et entre 1,4% et 2,3% sur la gamme d'énergie de l'équation 3.24.

La connaissance du rendement d'absorption totale et l'utilisation d'une géométrie de si-

mulation dont les dimensions sont adaptées seront utilisées dans la suite pour e�ectuer un

"transfert de rendement".

Pour mesurer les intensités des émissions d'un actinide, le transfert de rendement permet de

déterminer le rendement si les dimensions de la source sont di�érentes par rapport à la source

étalon (par exemple : le diamètre, l'épaisseur, etc..).

123



CHAPITRE 3. ÉTALONNAGE EN RENDEMENT DE SMX3

124



CHAPITRE 4

MESURES DES INTENSITÉS D'ÉMISSION XL DES

ACTINIDES

Le détecteur SMX3 a été conçu pour la spectrométrie de haute résolution de photons et

pour fournir des données de décroissance, en particulier les intensités des émissions XL d'acti-

nides. Dans ce chapitre, les mesures des intensités XL des actinides 238Pu,239Pu et 244Cm sont

présentées. Pour chaque mesure, une source radioactive a été préparée par électro-précipitation,

son activité a été mesurée par la méthode ASD, puis la source a été installée sur SMX3 et

l'ensemble refroidi entre 10 et 13 mK selon la performance du réfrigérateur à dilution. Les ac-

quisitions ont duré entre 10 et 15 jours pour chaque actinide a�n d'atteindre une statistique de

plusieurs millions d'évènements dans la région XL.

Les conditions d'enregistrement en continu sont similaires à celles de 241Am, à l'exception

du �ltrage de l'ampli�cateur SRS : un �ltre passe-bas avec une fréquence de coupure de 100 kHz

a été choisi au lieu d'un passe-bande. En e�et, pour l'enregistrement de 241Am, l'utilisation

d'un �ltre passe-haut engendrait des undershoots vus comme des �uctuations de la ligne de

base non stationnaires et problématiques pour l'application d'un �ltrage optimal. Toutefois,

le but du passe-haut était de maintenir les �uctuations de ligne de base (produites par les

variations de température du cryostat) dans les gammes de tension acceptées par le SRS et la

carte d'acquisition, et éviter les saturations de l'enregistrement. Pour contourner ce problème

et éviter l'utilisation d'un �ltre passe-haut, une remise à zéro (RAZ) externe de l'électronique

Magnicon a été utilisée pour les mesures. De plus, sans �ltre passe-haut, il est possible de

corriger les �uctuations de température grâce à la corrélation entre le niveau de ligne de base et

l'amplitude des impulsions (voir partie 2.3.4.1). La fréquence d'échantillonnage est de 250 kHz.
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4.1 Les photons émis par le Plutonium-238

Le 238Pu est un actinide majeur, il se désintègre vers 234U par émission α principalement

vers le niveau fondamental (71,04 %) et le niveau excité de 43,498 (1) keV (28,85 %) comme le

montre le schéma de désintégration de la �gure 4.1. La période du 238Pu est de 87,74 (3) ans,

et celle de '234U est de 245 500 ans.

Figure 4.1 � Schéma simpli�é de désintégration du 238Pu [12].

L'énergie de la transition γ1,0 de 43,498 keV est fortement convertie au cortège électronique

de 234U avec un coe�cient interne αL = 630 (13) [12]. L'atome se retrouvant dans un état

ionisé se désexcite entre autres par l'émission de photons X. Les émissions XL ont fait l'objet

de di�érentes études qui ont permis au DDEP (Decay Data Evaluation Project) d'évaluer les

intensités d'émission XL [12]. La valeur d'intensité d'émission XL est recommandée à une valeur

de 10,63 (8)%, valeur mesurée par P. Johnston en 1995 [41], en accord avec la valeur calculée

par Schönfeld [37].

Pour évaluer les intensités des groupes XL (Lι, Lα, Lη, Lβ, Lγ), les valeurs issues de

chaque mesure ont été normalisées à l'intensité XL recommandée, pour corriger d'éventuels

biais issus de l'étalonnage du rendement ou de la mesure d'activité de la source. Les valeurs

recommandées des groupes XL correspondent à la moyenne pondérée des valeurs de groupes XL

renormalisées (tableau 4.1). Leurs incertitudes correspondent à un écart type de la moyenne ou

à la plus faible incertitude mesurée. Malgré les mesures e�ectuées sur le 238Pu, la connaissance

des intensités XL reste limitée aux groupes XL, les intensités d'émission individuelles n'ont

jamais été mesurées. C'est la raison pour laquelle SMX3 est utilisé pour détailler les intensités
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des photons XL émis par le 238Pu.

Tableau 4.1 � Intensités d'émission absolues XL évaluées par le DDEP [12]

Mesurée Recommandée Calculée
Bemis Bortels Johnston Moyenne Johnston Schönfeld

1977 [93] 1984 [94] 1995 [41] 1995 [41] 2000 [37]
XLι 0,26 (1) 0,260 (7) 0,231 (3) 0,235 (4) 0,234 0,232 (8)
XLα 4,15 (7) 4,06 (7) 3,81 (3) 3,80 (3) 3,78 3,73 (12)
XLηβ 5,61 (7) 5,85 (9) 5,31 (4) 5,31 (4) 5,42 5,23 (16)
XLγ 1,36 (2) 1,38 (2) 1,29 (1) 1,28 (1) 1,26 1,23 (4)

XL total 11,38 (18) 12 (16) 10,63 (8) 10,63 (8) 10,68 10,55 (25)

4.1.1 Mesure à l'aide de SMX3

Une source de 238Pu a été préparée au LNHB par électro-précipitation sur un diamètre

de 12 mm (�gure 4.2) sur un disque en acier inoxydable de 25,2 mm et d'environ 0,5 mm

d'épaisseur. Il n'a pas été possible de déposer la source sur un diamètre de 8 mm identique à

celui de la source étalon de 241Am car la cellule d'électro-précipitation sur 8 mm donnait des

rendements de déposition plus faibles et moins reproductibles que celle sur 12 mm.

Figure 4.2 � Photo de la source de 238Pu et de son support installée face au détecteur SMX3.

L'activité de 57,95 (10) kBq au 14/12/2016 à 12h00 TU a été mesurée par la méthode ASD.

Au début de la mesure (le 23/3/2017), elle est de 57,82 (10) kBq . Vu les écarts de période
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entre le 238Pu et 234U, l'activité de ce dernier est négligeable. Le taux de comptage attendu est

de 3,2 coups par seconde.

Figure 4.3 � (a.1) Auto-radiographie de la source de 238Pu électrodéposée mesurée par l'imageur
Fuji�lm BAS 1800 II à une distance d'environ 200 µm du �lm (a.2) pro�l de l'activité suivant l'axe
numéro 1. (a.3) pro�l de l'activité suivant l'axe numéro 2.

La �gure 4.3 a.1 montre une autoradiographie de la répartition de l'activité de la source.

Des hétérogénéités importantes de l'activité apparaissent sur les pro�ls 1 et 2 montrés dans les

�gures 4.3 a.2,a.3.

Les étapes de traitement hors ligne présentées dans le chapitre 2 ont été utilisées. La fonc-

tion de temps mort a déterminé un temps actif de 300,4 h et des pourcentages de temps mort

de 12,91%. Le taux de comptage est de 3,18 s−1 dans la région des photons XL. Les amplitudes

des impulsions ont été estimées par �ltrage optimal dont l'impulsion modèle a une durée de

16,38 ms.

Les dérives des amplitudes des impulsions dues à la variation de la température du bain

thermique n'ont pas pu être corrigées par le niveau de ligne de base. Des sauts de lignes de base

apparaîssent de manière aléatoire supprimant la corrélation entre le niveau de ligne de base

et l'amplitude des impulsions, et rendant impossible ce type de correction. La correction s'est

donc faite à partir d'une fonction spline fAmp(t) suivant les amplitudes à une énergie donnée

(la méthode des amplitudes décrite dans la partie 2.3.4.1). Le 238Pu émet une raie γ (γ(1,0),

43,498 keV) avec une probabilité de 0,0397 (8) pour 100 désintégrations. Cette faible probabi-

lité ne permet pas de su�samment échantillonner et de suivre les variations de température.

Dans ce cas, bien que moins sensible aux variations de température (équation 2.10), les am-

plitudes de la raie Lγ1 à 20,167 keV ont été utilisées pour corriger la �uctuation de température.
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La non-linéarité a été corrigée en utilisant les énergies tabulées des raies XK du Fe, Ni, Cu,

Mn (cf chapitre 2 partie 2.3.4.3 ) et les émissions XL de l'uranium su�samment intenses : Lγ1

et Lβ1 ainsi que l'émission γ(1,0) [71, 85]. Ces mêmes raies ont été utilisées pour caractériser la

résolution en énergie en fonction de l'énergie et dégrader les résolutions aux valeurs données

par le polynôme du second degré :

σ(E) = 12, 74− 7, 24 · 10−5 · E + 5, 28 · 10−9 · E2 (4.1)

avec ,

σ(E) : écart-type en eV de la gaussienne

E : énergie de la raie en eV.

La raie γ1,0 de 43,498 (1) keV a été ajustée à l'aide d'une gaussienne dont l'amplitude,

la largeur à mi-hauteur (46,49 eV) et l'énergie sont des paramètres d'ajustement libres. Des

fonctions de Voigt sont utilisées pour ajuster les émissions X. Les largeurs des lorentziennes ont

été �xées en utilisant les largeurs naturelles des raies XL de l'uranium mesurées précisément

par spectrométrie à dispersion de longueur d'onde [23]. Comme pour le spectre XL3 de 241Am,

le spectre XL3 du 238Pu possède des raies satellites qui correspondent aux transitions X en

présence d'au moins une lacune spectatrice produite par une transition Coster-Kronig.

En revanche, pour le 238Pu, l'intensité des raies satellites par rapport à 241Am apparaît

beaucoup plus faible comme le montrent les spectres des régions XLα et XLβ dans les �-

gures 4.4b et 4.4c. Par exemple, pour la raie L3-M5 (Lα1 �gure 4.4.b), la surface mesurée des

raies satellites visibles par rapport à la surface totale de la raie L3-M5 est de 2,2% pour le 238Pu

contre 46,3% pour 241Am.
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Figure 4.4 � Spectre mesuré du 238Pu. (a) Spectre de la région XLι (b) Spectre de la région XLα. (c)
Spectre de la région XLηβ. (d) Spectre de la région XLγ. Les spectres sont ajustés à l'aide du logiciel
Colegram [83]. En trait bleu raies diagrammes, en vert les structures satellites, en bleu pointillé le fond.
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Ceci peut s'expliquer en calculant le nombre des lacunes primaires Np dans chaque sous-

couche L. Pour le 238Pu, pour 100 désintégrations, elle est de :

Np(L1) = 1,78 (7) (4.2)

Np(L2) = 52,1 (21) (4.3)

Np(L3) = 46,1 (18) (4.4)

et pour 241Am

Np(L1) = 24,1 (9) (4.5)

Np(L2) = 33 (4) (4.6)

Np(L3) = 12,8 (18) (4.7)

Donc pour le 238Pu, la proportion de lacunes primaires produites en L1 est beaucoup plus

faible par rapport à celle en L3, et par conséquent la proportion d'atomes avec des lacunes

multiples suite aux transitions Coster-Kronig de type L1-L3Y est faible. Pour le 238Pu, la dis-

tribution des lacunes suite aux réarrangements des lacunes primaires par transitions CK est

Vp(L1) = 1,64 (8), Vp(L2) = 48,1 (19), Vp(L3) = 50,3 (19). En utilisant les probabilités CK

f12 = 0,035 (18) f13 = 0,67 (9) et f23 = 0,140 (7) [38], la proportion d'atomes multi-ionisés

P 3
LiL3

est de 15,4 % (équation 4.8) contre 61,9 % pour 241Am.

PLiL3 =
f23 ·Np(L2) + (f13 + f12 · f23) ·Np(L1)

Np(L3) + f23 ·Np(L2) + (f13 + f12 · f23) ·Np(L1)
= 15, 4 (4.8)

PLiL3 : proportion des atomes multi-ionisés par une transition Li-L3Y (i=1,2).

Dans le spectre mesuré avec SMX3, la proportion des raies satellites est de 3,4% par rapport

à la surface totale des raies L3-Yj. Cette proportion est beaucoup plus faible que celle calculée

(équation 4.8). Comme déjà discuté, seules les raies satellites avec une lacune spectratrice dans

une sous-couche M sont clairement visibles. La résolution en énergie n'est pas su�sante pour

séparer les raies satellites avec des lacunes spectatrices dans les couches moins liées. En calculant

la proportion d'atomes multi-ionisés avec une lacune en L3 et une lacune spectatrice en M à

partir des probabilités partielles de transitions CK [90], la proportion des raies satellites visibles

dans le spectre ayant un décalage su�samment grand par rapport à la largeur des raies est de

1,4% 1 pour le 238Pu contre 3,4% déterminée à l'aide du spectre mesuré par SMX3. Donc, les

1. Lors du calcul de la proportion de raies satellites avec une lacune spectatrice en M, on suppose que les
lacunes spectatrices ont une durée de vie in�niment plus longue que celle de la lacune en L, ce qui n'est pas
exact. Par exemple dans le cas de deux lacunes en L3 et M5, la probabilité que la lacune M5 soit comblée avant
la lacune L3 suite à une transition M5XY est de 31%. Il s'en suit que l'atome est ionisé trois fois en L3, en
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paramètres fondamentaux et les probabilités des transtions CK utilisées pour la détermination

de la sous-couhe à laquelle la lacune spéctatrice a été crée sont cohérents entre eux.

Comme il a été montré dans le chapitre 1, les photons X de la série L sont ceux qui

correspondent à des transitions de type Li-Yj. Dans le cas des actinides, les énergies de ces

photons sont comprises entre ∼ 10 keV et ∼ 24 keV lorsque Y=M,N,O,P,Q. Au cours de la

mesure de la source de 238Pu, une raie XL à 4,59 keV a été observée qui correspond à la transition

L1-L3 dont le taux d'émission est de 0,13 pour une lacune créée dans L1 [26]. Cette transition

est également probable dans le cas de 241Am : elle est observée à 4,817 keV dans la régions des

émissions XM.

Figure 4.5 � Région du spectre qui montre la transition L1-L3(bleu) et les transitions XM (Jaune).

4.1.2 Mesures des intensités absolues

L'analyse du spectre permet d'extraire les surfaces des pics d'absorption totale et de déter-

miner les intensités d'émission absolues à l'aide du rendement obtenu dans le chapitre 3 et de

l'équation 3.1. Le diamètre de la source de 238Pu et l'épaisseur du support en acier inoxydable,

sont di�érents de ceux de la source étalon de 241Am (�gure 3.1), ce qui modi�e le rendement de

détection. Mais il est possible de corriger le rendement en e�ectuant un transfert de rendement

grâce à la simulation Monte Carlo en modi�ant la géométrie de la source dans la géométrie

déterminée au chapitre 3.

X et Y où X et Y appartiennent à N, O, P, (les probabilités de transitions radiatives M5 sont négligées). La
raie satellite X L3XY � XY Z, bien qu'ayant deux lacunes spectatrices en XY aura un décalage en énergie par
rapport à la raie diagramme moindre qu'une raie satellite L3M5�M5-Z, et sera moins visible sur le spectre. Par
conséquent, supposer la durée de vie de la lacune spectatrice comme étant in�nie surestime l'intensité des raies
satellites visibles, d'environ 30% dans le cas d'une raie satellite L3Y-YM5.
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En outre, il s'est avéré que la source était décentrée (�gure 4.2) car le diamètre du disque

inoxydable des sources fabriquées au LNHB est de 25,2 mm contre 30 mm pour la source étalon

de 241Am rendant le positionnement du disque sur le support de source de SMX3 moins précis.

D'après les calculs analytiques d'angle solide, qui supposent un collimateur d'épaisseur négli-

geable, le rendement varie de 0,13% et de 0,28%, respectivement pour un décalage de 0,5 mm

et 0,75 mm par rapport au rendement d'une source centrée [95]. La variation du rendement par

simulation est beaucoup plus importante que celle calculée analytiquement, 0,90 % et 1,08 %

respectivement pour le décalage de 0,5 mm et 0,75 mm car l'épaisseur du collimateur de 1 mm

diminue le diamètre apparent pour les photons émis sur le bord de la source et doit être pris en

compte. L'auto-radiographie de la �gure 4.3 a révélé que l'activité surfacique présentait d'im-

portantes hétérogénéités. Celles-ci peuvent ampli�er les écarts observés sur le rendement car

cela est assimilable à un défaut de centrage.

Le transfert de rendement ajoute une contribution supplémentaire à l'incertitude du ren-

dement, tenant compte des incertitudes sur le diamètre de la source, sur l'épaisseur du disque

inoxydable, sur le décalage de la source et sur l'orientation de la source (tableau 4.2).

Tableau 4.2 � Contributions au transfert de rendement et incertitudes associées dans la région XL
(10 keV - 25 keV).

Grandeur Valeur Incertitude Contribution
relative(%) de l'incertitude sur le rendement

(%)
Rendement avant transfert(XLβ) 5,59 · 10−4 0,7 0,7

Épaisseur disque (mm) 0,495 8 0,4
Décalage en Y0 (mm) 0,5 20

1,17
Décalage en X0 (mm) 0,75 60
Orientation du décalage (±0,075 ; ± 0,05) 0,25

Rendement après transfert 5,07 · 10−4 1,38

L'orientation du décalage de la source par rapport aux quatre pixels a un impact sur le

rendement car les quatre pixels carrés n'ont pas de symétrie cylindrique sur l'axe Z. Cette incer-

titude a été prise en compte comme l'écart-type des rendements obtenus par simulations Monte

Carlo selon quatre orientations possibles [0,075 ; 0,05], [-0,075 ; -0,05], [-0,075 ; 0,05] et [0,075 ;

-0,05]. La plus grande part d'incertitude provient de la mesure du décalage lui-même e�ectué

à partir de la photo en �gure 4.2 comme le montre le tableau 4.2 qui résume les di�érentes

incertitudes et leur contribution sur le rendement. Après le transfert, le rendement absolu est

de 5,07 (7)· 10−4.
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Les intensités absolues ont été déterminées en utilisant ce rendement. Les incertitudes as-

sociées comprennent : l'incertitude statistique de comptage sur la raie mesurée, l'incertitude

sur le rendement transféré, l'incertitude sur l'activité de la source. À noter que dans le cas de

l'existence des raies satellites, par exemple la raie Lβ6 (�gure 4.4 c), l'intensité de la raie est la

somme des surfaces des raies satellites et de la raie diagramme. Dans le cas où la résolution n'est

pas su�sante pour séparer les transitions, par exemple les raies Lβ2, Lβ4 et Lβ15, l'intensité

fournie est la somme des surfaces des trois raies. Le tableau 4.3 montre les intensités d'émission

individuelles des raies XL émises par le 238Pu.

À partir de ces intensités, celles des groupes XL et l'intensité de la région XL totale sont pré-

sentées ; elles peuvent être comparées aux valeurs mesurées par d'autres auteurs et aux valeurs

recommandées.

L'intensité XL totale obtenue par SMX3 est de 11,07 (17) 2 pour 100 désintégrations contre

10,63 (8) pour la valeur recommandée. Un écart de 4% est donc observé par rapport à la valeur

recommandée, il n'est pas couvert par les incertitudes. Toutefois, en comparant la valeur de

SMX3 avec l'ensemble des valeurs disponibles dans la littérature, cette valeur n'est pas aber-

rante et peut être considérée comme tout à fait acceptable (�gure 4.6).

Un transfert de rendement a été e�ectué pour déterminer l'intensité de la raie γ(1,0). L'in-

tensité de cette raie est mesurée à 0,0385 (7)2 pour 100 désintégrations. Dans ce cas l'incertitude

associée inclut l'e�et du décalage de la source, l'incertitude statistique ainsi que la propagation

des incertitudes sur les épaisseurs des absorbeurs étalonné dans la partie 3.4.3 du chapitre 3.

L'intensité de la raie γ(1,0) recommandé par le DDEP est de 0,0397 (8). La valeur mesurée est

donc compatible avec la valeur recommandée2.

2. Cette mesure est basée sur un transfert de rendement e�ectué en considérant une source homogène, les
intensités dé�nitives corrigées de l'e�et de l'hétérogénéité de la source seront publiées dans une revue scienti�que
suite à la thèse.
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Figure 4.6 � Intensités d'émission XL absolues émis par le 238Pu référencées dans le DDEP et celle
mesurée par SMX3 [12,37,41,93,94,96�100].

En comparant les valeurs des intensités absolues des groupes XL (tableau 4.4), un écart est

observé entre les valeurs recommandées et celles de SMX3 qui n'est pas couvert par les incerti-

tudes. Le tableau 4.4 présente également les intensités d'émission relatives qui sont normalisées

par rapport à la somme totale des intensités XL, y compris l'intensité de la raie L1-L3 qui a pu

être mesurée. Cette normalisation permet d'éliminer les contributions à l'incertitude provenant

du rendement, de l'activité de la source et du temps actif. Seules l'incertitude statistique de

comptage et l'incertitude sur le rendement intrinsèque contribuent. D'après le tableau 4.4, les

intensités relatives des groupes XL obtenues à l'aide de SMX3, celles calculées et celles recom-

mandées [12] sont compatibles. À noter que pour les valeurs issues de la littérature et pour

les valeurs recommandées, la contribution des incertitudes sur le rendement et sur l'activité ne

peut pas être éliminée de l'incertitude sur les intensités relatives car les bilans d'incertitude

ne sont en général pas détaillés. C'est pourquoi les incertitudes sur les intensités relatives sont

beaucoup plus élevées que pour SMX3.
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Tableau 4.3 � Intensités absolues des raies individuelles XL et γ émises par le 238Pu mesurées par SMX3.
Cette mesure est basée sur un transfert de rendement e�ectué en considérant une source homogène, les

intensités dé�nitives corrigées de l'e�et de l'hétérogénéité de la source seront publiées dans une revue

scienti�que .

Énergie Intensité
IUPAC Siegbahn (eV) [85] absolue

pour 100 désintégrations

L1L3 4590 0,0030 (7)

L3M1 Lι 11619,2 0,2525 (39)
L3M2 Lt 11982,7 0,00283 (10)

L3M3 Ls 12864 0,00339 (12)
L3M4 Lα2 13439,7 0,403 (6)
L3M5 Lα1 13615,6 3,54 (5)

L2M1 Lη 15399,4 0,1320 (21)
L3N1 Lβ6 15727,1 0,0649 (11)
L3N4,5 Lβ2 16386,8/16430

0,873 (13)L1M2 Lβ15 16575,3
L2M3 Lβ4 16648,8
L3N7 Lβ′7 16786,2 0,00686 (18)
L3O1 Lβ7 16842,4 0,01824 (36)
L3O3 16974 0,00210 (9)
L3O4,5 Lβ5 17064/17073

0,1663 (26)
L3P1 17124
L2M4 Lβ1 17219 4,25 (6)
L1M3 Lβ3 17455,5 0,02037 (40)
L1M4 Lβ10 18029,3 0,00164 (8)
L1M5 Lβ9 18204,9 0,00214 (9)

L2N1 Lγ5 19507 0,0360 (6)
L2N3 19901,3 0,00234 (9)
L2N4 Lγ1 20167 1,035 (16)
L1N2 Lγ2 20484,5 0,00592 (16)
L2N6 Lν 20556,8 0,00630 (17)
L2O1 Lγ8 20622,2 0,00958 (23)
L1N3 Lγ3 20712,5 0,00563 (16)
L2O4 Lγ6 20842,5 0,2167 (33)
L2P4 20943,4 0,00369 (12)
L1O3 Lγ4 21498,1 0,00361 (12)
L1P2,3 21727,3 7,29 (49) · 10−4

Raie γ
γ(1,0) 43498,1 0,0385 (7)
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Tableau 4.4 � Intensités relatives et absolues des groupes XL émis par le 238Pu.

Intensité relative
DDEP [12] Calcul [12] SMX32 Écart par rapport

au DDEP (%)
XLι 2,221 (41) 2,20 (5) 2,308 (7) -4,9
XLα 35,6 (5) 35,4 (8) 35,663 (17) -0,1
XLηβ 51,0 (8) 50,7 (12) 50,05 (14) 1,9
XLγ 11,85 (18) 11,67 (28) 11,982 (43) -1,1

Intensité absolue
DDEP [12] Calcul [12] Bemis 1977 [93] SMX32 Écart par rapport

au DDEP(%)
XLι 0,235 (4) 0,232 (8) 0,260 (7) 0,2555 (37) -8,7
XLα 3,80 (3) 3,73 (12) 4,06 (7) 3,95 (6) -3,9
XLηβ 5,31 (4) 5,35 (16) 5,85 (9) 5,54 (8) -4,3
XLγ 1,28 (1) 1,23 (4) 1,38 (2) 1,327 (19) -3,7

Tableau 4.5 � Intensités relatives et absolues des émissions dans les régions XLi(i=1,2,3) mesurées par
SMX32 et calculées.

Région Intensité relative Intensité absolue
SMX3 Calcul SMX32 Calcul

IL1 0,651 (7) 0,520 (43) 0,0720 (12) 0,0549 (20)
IL2 51,499 (20) 51,9 (22) 5,70 (9) 5,47 (19)
IL3 47,851 (20) 47,6 (8) 5,30 (8) 5,02 (17)

À l'aide des intensités individuelles mesurées par SMX3, les intensités relatives et aboso-

lues des groupes XLi (i=1,2,3) ont été mesurer pour la première fois. A�n de les comparer, ses

intensités sont calculées à partir des paramètres fondamentaux atomiques et nucléaires utilisés

par la base des données recommandées (tableau 4.5). Contrairement aux intensités des groupes

XL (Lα, Lβ, Lη, Lγ, Lι), le calcul des groupes XLi ne nécessite pas les taux d'émission X indi-

viduels [26], mais seulement les coe�cients de conversion internes, les probabilités de transition

CK et les rendements de �uorescence, ce qui permet de s'a�ranchir d'une source d'incertitude

ou de biais importants associés aux taux d'émission X individuels. Les intensités relatives et

absolues des raies XL(2,3) montrent un accord contrairement à la raie XL1 qui présente des

écarts de 25% et de 31% respectivement en relatif et en absolu qui ne sont pas couverts par

les incertitudes. Malgré cet écart cela permet de dire que les paramètres fondamentaux utilisés

sont cohérent.

Dans le cas de 241Am, les incertitudes sur les intensités de ces régions étaient plus im-

portantes probablement à cause des transitions γ anormales dont les coe�cients de conversion
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interne ne prennent pas en compte cet e�et de pénétration.

Cette comparaison n'est pas possible avec des détecteurs à semi-conducteur car les raies

XL1 et XL2 sont réparties sur les groupes XLβ et XLγ. Il est donc nécessaire de pouvoir séparer

les raies individuellement.

Parmis les mesures e�ectuées de l'intensité absolue XL totale suite à la désintégration de 238Pu,

le DDEP a recommandé la mesure e�ectuée par P. Jonhston parce qu'elle est la seule compatible

avec le calcule e�ectuée par le code de Schönfeld [37,41]. L'intensité mesurée à l'aide de SMX32

n'est pas aberrantes par rapport au calcul, il reviendra à l'évaluateur de données de décroissance

lors d'une prochaine évaluation du 238Pu de prendre en compte cette donnée. La mesure des

intensités d'émission XL du 238Pu par SMX3 a permis d'une part, de détailler individuellement

les intensités et d'autre part, de démontrer pour la première fois qu'il était possible de mesurer

des intensités absolues de façon métrologique avec un détecteur cryogénique.

4.2 Les photons émis par le Curium-244

Le 244Cm est un actinide mineur qui se désintègre vers le 240Pu à 100% par émission

α et par �ssion spontanée dans une proportion de 1,36 (1)·10−4 avec 3,71 (5)·10−4 neutrons

émis pour 100 désintégrations. Le 240Pu se retrouve principalement sur le niveau fondamental

(76,7%) et le niveau excité de 42,824 (8) keV (23,4%) comme le montre la �gure 4.7. La période

du 244Cm est de 18,11 (3) a et celle du �ls, le 240Pu, est de 6561 (7) a.

Figure 4.7 � Schéma simpli�é de désintégration du 244Cm [12].

L'énergie de la transition γ1,0 de 42,824 (8) keV étant fortement convertie au cortège élec-

tronique du 240Pu avec un coe�cient de conversion interne totale de αT = 905 (18) [12], l'atome

ionisé se désexcite en émettant des photons X dont les photons XL sur une gamme d'énergie

de 12,125 keV jusqu'à 21,984 keV. Contrairement au cas de 238Pu, peu d'études expérimentales
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ont été réalisées pour mesurer les intensités XL émises par le 244Cm. Il existe une seule mesure

d'intensités absolues des groupes XL référencée par le DDEP [41] et une autre mesure relative

des groupes XL [101]. Par ailleurs, il existe des mesures qui concernent les intensités absolues

des groupes qui ne sont pas évaluées par le DDEP à cause d'un écart important entre l'intensité

absolue de la région XL calculé par Schönfeld [37] et les mesures e�ectuées [93,98].

4.2.1 Mesure à l'aide de SMX3

Une source de 244Cm a été préparée au LNHB par électro-précipitation et déposée sur un

diamètre de 12 mm sur un disque inoxydable de 25,2 mm de diamètre et de 0,5 mm d'épaisseur

(�gure 4.8). L'activité de 72,050 (36) kBq au 06/12/2016 à 12h28 (TU) a été mesurée par

la méthode ASD. La mesure à l'aide de SMX3 a été e�ectué à partir 29/09/2017, l'activité

est donc de 69,84 (35) kBq. Vu l'écart des périodes entre le 244Cm (18,11 (3) a) et le 240Pu

(6561 (7) a), l'activité de ce dernier est négligeable.

Figure 4.8 � Photo de la source de 244Cm installée face au détecteur SMX3.

L'auto-radiographie de la source de 244Cm montre une distribution d'activité sur les 12 mm

plus homogène que celle du 238Pu, cependant il y a une activité plus importante sur les bords

du disque par rapport au centre (�gure 4.9). La mesure de l'activité par ASD a identi�é une

impureté en 239Pu de 0,7% (en activité) à 50 % près.
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Figure 4.9 � (a.1) Auto-radiographie de la source 244Cm électroprécipitée mesuré par l'imageur Fuji-
�lm BAS 1800 II au contact du �lm. (a.2) pro�l de l'activité suivant l'axe numéro 1. (a.3) pro�l de
l'activité suivant l'axe numéro 2.

La source a été installée dans SMX3 et mesurée pendant 14 jours dans le réfrigérateur à dilution

à une température de 11,9 (1) mK. Le taux de comptage attendu dans la région XL est de 3,2

s−1. Le traitement hors ligne montré dans le chapitre 2 a été utilisé a�n d'obtenir un spectre

par �ltrage optimal, dont l'impulsion modèle a une durée de 37,2 ms, avec une résolution en

énergie de 37,22 eV à 21,420 keV (raie Lγ1). La fonction de temps mort donne un temps actif

de 258,6 h avec un pourcentage de temps mort de 23,4%.

De la même manière que pour la mesure du 238Pu, des sauts de lignes de base apparaissent de

manière aléatoire supprimant la corrélation entre le niveau de la ligne de base et l'amplitude des

impulsions utiles pour la correction des dérives de température (cf .chapitre 2, partie 2.3.4.1).

Donc, la correction est faite à partir d'une fonction spline f(t) suivant les amplitudes à une

énergie donnée. Dans ce cas aussi, la faible probabilité de la raie γ(1,0) (0,0258 (7) pour 100

désintégrations) ne permet pas de su�samment échantillonner et de suivre les variations des

amplitudes. Donc, les amplitudes de la raie XLγ1 à 21,420 keV ont été utilisées pour corriger

la �uctuation des amplitudes.

La non-linéarité a été corrigée et la résolution en énergie a été caractérisée en utilisant les

énergies tabulées des raies XK du Fe, Ni, Cu, Mn et les émissions XL du plutonium su�samment

intenses : Lβ1 (18,296 keV), Lγ1 (21,420 keV) et la raie γ1,0. Un polynôme du second degré donne

la résolution en fonction de l'énergie pour le spectre :

σ(E) = 14, 17− 1, 14 · 10−4 · E + 8, 56 · 10−9 · E2 (4.9)

avec,
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σ(E) : largeur de la gaussienne [eV],

E : énergie de la raie [eV].

Le spectre obtenu par �ltrage optimal a une résolution en énergie de 37,22 eV à 21,420 keV

(Lγ1). La raie γ1,0 42,824 (8) keV est ajustée à l'aide d'une gaussienne dont l'amplitude, la lar-

geur à mi-hauteur (61 eV) et l'énergie sont des paramètres d'ajustement libres. D'une manière

équivalente aux actinides 241Am et 238Pu, les émissions X ont été ajustées à l'aide de fonctions

de Voigt avec des largeurs de lorentzienne �xées et les gaussiennes sont �xées avec l'équation 4.9.

L'ajustement de la région XLα montre des émissions XLα1 et XLα2 du 239Pu (�gure 4.10) dues

à l'impureté dans la source utilisée.

Figure 4.10 � Spectre X de la région XLα du 244Cm. Il montre des émissions Lα de l'impureté 239Pu.
(Rouge) Ajustement global. (Bleu) Raies diagramme émises par le 244Cm. (Vert) Raies satellites. (Bleu
pointillé) Raies diagramme émises par l'impureté en 239Pu.

A�n d'éliminer les raies XL de l'impureté de 239Pu, qui pourraient interférer dans le spectre

avec les raies XL du 244Cm, leur contribution a été soustraite du spectre mesuré. Pour cela le

spectre XL du 238Pu mesuré précédemment a été utilisé, en supposant qu'il est identique à celui

du 239Pu ; en e�et, d'après le DDEP, les intensités d'émission relatives des groupes XL des deux

isotopes ne di�èrent que de quelques pourcents. L'histogramme en énergie Spurif (244Cm) du
244Cm est obtenu à partir de l'équation 4.10

Spurif (
244Cm) = SSMX3(244Cm)− SSMX3(238Pu)

N239Pu(Lα1)

N238Pu(Lα1)
(4.10)

avec,
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SSMX3(244Cm) : spectre qui montre l'impureté de 239Pu,

SSMX3(238Pu) : spectre de 238Pu mesuré par SMX3,

N239Pu(Lα1) : nombre de photons au pic d'absorption totale de la raie Lα1 détectée dans le

spectre du 244Cm,

N238Pu(Lα1) : nombre de photons au pic d'absorption totale de la raie Lα1 détectée dans le

spectre du 238Pu.

Grâce à cette mesure, il a été aussi possible de déterminer plus précisément le taux d'im-

pureté. En utilisant les données recommandées, une impureté de 239Pu de 1,022 (23)% (en

activité) a été déterminé par l'équation 4.11.

Pimp =
A239Pu

A244Cm

=
NLα1(

239Pu)

εabs · I(Lα1) ·∆t
· 1

A244Cm

(4.11)

A239Pu : activité de l'impureté de 239Pu dans la source de 244Cm,

A244Cm : activité de la source de 244Cm,

NLα1(
239Pu) :nombre de photons au pic d'absorption totale de la raie Lα1 émis par le 239Pu,

εabs : rendement au pic d'absorption totale après le transfert,

∆t : temps actif,

I(Lα1) : intensité de la raie Lα1 du 239Pu recommandée [12].

Comme les spectres des actinides précédemment discutés, le spectre XL3 du 244Cm possède

des raies satellites qui correspondent aux transitions X en présence d'au moins une lacune

spectatrice produite par une transition Coster-Kronig. Comme dans le cas du 238Pu, le spectre

du 244Cm présente des raies satellites plus faibles par rapport à celles de 241Am comme le montre

les régions XLα et XLβ (�gures 4.11.b et 4.11.c).
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Figure 4.11 � Spectre mesuré par SMX3 du 244Cm (a) Spectre de la région XLι (b) Spectre de la
région XLα . (c) Spectre de la région XLηβ. (d) Spectre de la région XLγ. (e) Spectre de la transition
L1-L3 et des raies XM.

Par exemple, pour la raie L3-M5 (Lα1), la surface des raies satellites visibles par rapport

à la raie à la totalité de la raie L3-M5 est de 12,3 % pour le 244Cm contre 2,2% pour le 238Pu

et 46,3% pour 241Am. Le nombre des lacunes primaires Np créées pour 100 désintégrations par

conversion interne peut expliquer cette di�érence :

Np(L1) = 1,89 (10) (4.12)

Np(L2) = 52,7 (26) (4.13)

Np(L3) = 45,4 (24) (4.14)

La proportion de lacunes primaires en L1 est faible par rapport à L3, donc la proportion

des atomes multi-ionisés par les transitions Coster-Kronig L1-L3Y est faible par rapport au cas

de 241Am.
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En utilisant les probabilités des transitions CK f12 = 0,030 (15), f13=0,68 (10) et f23 = 0,230 (12)

[38], la distribution des lacunes primaires après ces transitions sont Vp(L1) = 1,68 (5), Vp(L2) = 46,8 (32)

et Vp(L3) = 51,5 (36) et la proportion d'atomes multi-ionisés avec une lacune primaire en L3

est de 21,69 % (équation 4.8) contre 15,4 % pour le 238Pu et 61,9 % pour 241Am.

La distribution des lacunes primaires par la conversion interne peut expliquer le fait que

les raies satellites du 244Cm (Np(L1)=1,68 (5)) soient plus faibles par rapport à celle de 241Am.

Mais, elles ne peuvent pas expliquer le fait que ces raies satellites soient plus intenses que celles

du 238Pu (Np(L1)= 1,78 (7)), elles devraient être quasiment équivalentes.

Les proportions d'atomes multi-ionisés en L3 par transitions CK L2−L3Y et L1-L3Y sont

très proches entre les deux actinides. Les transitions CK L2-L3Y produisent 89,6% (équation

4.15) et 86,9% d'atomes multi-ionisés en L3 respectivement pour le 244Cm et le 238Pu, et les

transitions CK L1-L3Y produisent 10,3% (équation 4.16) et 13,1% d'atomes multi-ionisés en L3

respectivement pour le 244Cm et le 238Pu.

PL2L3 =
f23 ·Np(L2)

f23 ·Np(L2) + (f13 + f12 · f23) ·Np(L1)
= 89, 6% (4.15)

PLiL3 =
(f13 + f12 · f23) ·Np(L1)

f23 ·Np(L2) + (f13 + f12 · f23) ·Np(L1)
= 10, 3% (4.16)

Pour expliquer cette di�érence, il faut utiliser les calculs des probabilités des transitions CK

e�ectués par Chen et al. [90]. Pour le 240Pu (noyau �ls de la désintégration du 244Cm), la tran-

sition CK de type L2-L3M4 est permise et représente 42,88% des transitons L2-L3Yj avec

(Y =M,N,O,P et j = 1,2,3..,7). Les transitions CK L2-L3M produisent des raies satellites visibles

avec une lacune spectatrice en M correspondant à 65,84% des transitions L2-L3Y. Cependant,

pour le 238Pu, la transition L2-L3M4 n'est pas permise pour 234U (noyau �ls de la désintégration

du 238Pu) et les transitions CK L2-L3M ne représentent que 30,93% des transitions L2-L3Y. Par

le biais de cette transition, le 244Cm possède une probabilité plus importante d'avoir des états

multi-ionisés avec une lacune spectatrice en M par rapport au cas du 238Pu. Par conséquent, le
244Cm possède des raies satellites plus intenses du fait de la transition CK L2-L3M4.

Ainsi, la proportion des lacunes primaires en L3 créées par les transitions CK L2-L3M est

estimée à 12,80% pour le 244Cm et 1,64% de ces lacunes sont créées par les transitions L1-L3M,

donc ce qui justi�e que les raies satellites soient essentiellement générées par les transitions CK

de type L2-L3Y.
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Expérimentalement, en prenant les surfaces des fonctions de Voigt utilisées pour ajuster les

raies satellites, dans la région XL3, il y a 19,27% de raies satellites observables contre 3,4% pour

le 238Pu et 27% pour 241Am. Théoriquement, 14,48% des lacunes primaires dans la sous-couche

L3 ont été créées par des transitions CK L1-L3 et L2-L3 en présence d'une lacune spectatrice en

M, ce qui est compatible avec la proportion des raies satellites observées dans le spectre.

Dans cette mesure, la transition L1-L3 a également été détectée à une énergie de 5,054 keV

dans la région des émissions XM comme le montre la �gure 4.11.e.
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4.2.2 Mesure des intensités absolues

De manière équivalente à celle de la mesure du 238Pu et de 241Am, l'analyse des spectres

permet d'extraire les surfaces des pics d'absorption totale. Contrairement au cas du 238Pu, la

source du 244Cm possède un décentrage moins important comme le montre la photo de la source

dans la �gure 4.8. Ce décalage est estimé à 0,25 mm en X et 0,1 mm en Y. Des simulations ont

été e�ectuées pour déterminer l'incertitude sur le transfert de rendement en tenant compte du

positionnement de la source et de son orientation par rapport aux pixels du détecteur. Les si-

mulations ont montré que ce décentrage et le transfert de rendement engendrent une incertitude

de 0,1% . En ajoutant, la contribution de l'incertitude sur le rendement étalonné autour de la

région XL obtenu dans le chapitre 3, le rendement d'absorption totale utilisé pour déterminer

les intensités absolues est de 5,16·10−4 à 0,84% près.

Le tableau 4.6 montre les intensités absolues d'émission des raies individuelles XL abso-

lues du 244Cm. L'intensité de la région XL totale mesurée par SMX3 est de 9,122 (8) pour 100

désintégrations contre 8,92 (23) pour la valeur recommandée et basée sur le calcul de Schönfeld

en 2000 [12,37]. L'écart de 2,2% observé entre la valeur mesurée par SMX3 et la valeur recom-

mandée est couvert par les incertitudes. La �gure 4.12 compare la valeur mesurée avec SMX3

et celles publiées dans la littérature.

Un transfert de rendement est e�ectué a�n de mesurer aussi l'intensité de la raie γ(1,0) émise

par le 244Cm à 42,824 keV avec une incertitude de 2,27%. Cette dernière inclut l'incertitude

statistique, l'incertitude sur les épaisseurs des absorbeurs déterminée dans le chapitre 3 et

l'e�et du décentrage de la source sur le rendement après le transfert (0,15%) (Tableau 4.6). En

comparant l'intensité de la raie γ mesurée par SMX3 (0,02432 (6) pour 100 désintégrations) à

celle recommandée [12] (0,0258 (7) pour 100 désintégrations).
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Figure 4.12 � Intensités absolues d'émission XL émises par le 244Cm référencées dans l'évaluation
DDEP, la littérature et celle mesurée par SMX3 [12,37,41,93,98].
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Tableau 4.6 � Intensités absolues des raies individuelles pour 100 désintégrations de 244Cm mesurées
par SMX3. Cette mesure est basée sur un transfert de rendement e�ectué en considérant une source

homogène, les intensités dé�nitives corrigées de l'e�et de l'hétérogénéité de la source seront publiées

dans une revue scienti�que.

IUPAC Siegbahn Énergie Intensité
(eV) individuelle
[85] pour 100 désintégrations

L1-L3 5054 0,00249 (9)
L3-M1 Lι 12124 0,2343 (24)
L3-M2 Lt 12510 0,00279 (10)

L3-M3 Ls 13497 0,002854 (24)
L3-M4 Lα2 14085,4 0,3333 (28)
L3-M5 Lα1 14280,9 3,152 (31)

L2-M1 Lη 16333 0,1038 (12)
L3-N1 Lβ6 16498 0,0579 (7)
L3-N4,5 Lβ2 17259

0,774 (8)
L1-M2 Lβ15 17557
L3-N7 Lβ7′ 17635,9 0,00490 (13)
L3-O1 Lβ7 17707 0,0627 (8)
L3-O4,5 Lβ5 17955 0,0813 (9)
L3-P1 18067,8 0,01188 (22)
L2-M4 Lβ1 18296,2 3,241 (32)
L1-M3 Lβ3 18541 0,01768 (29)
L1-M4 Lβ10 19134 6,96 (46) · 10−4

L1-M5 Lβ9 19329 0,00134 (6)

L2-N1 Lγ5 20707 0,02866 (21)
L2-N3 21143 0,00190 (8)
L2-N4 Lγ1 21420,4 0,794 (8)
L1-N2 Lγ2 21723,2 0,00685 (16)
L2-N6,7 Lν 21832,5 0,00567 (16)
L2-O1 Lγ8 21917,4 0,00583 (14)
L1-N3 Lγ3 21983,3 0,00561 (14)
L2-O4 Lγ6 22152,4

0,1830 (19)
L1-N4 22259
L1-O2 Lγ4′ 22821 0,00132 (6)
L1-O3 Lγ4 22891 0,00156 (7)
L1-P1 23075 6,28 (44) · 10−4

Raie γ
γ(1,0) 42824 0,0243 (6)
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Tableau 4.7 � Intensités absolues des groupes XL émis par le 244Cm.

Intensité absolue Intensité relative
Johnston 1995 [41] Bemis 1977 [93] Calcul [12] SMX3 Popov 1990 [101] SMX32

Lι 0,214 (3) 0,25 (1) 0,219 (8) 0,2343 (24) 5,3 (8) 5,440 (25)
Lα 3,38 (3) 3,86 (7) 3,42 (11) 3,488 (34) 72 (7) 80,04 (29)
Lη 0,092 (4) 0,1038 (12)

100 100
Lβ 4,18 (3) 4,30 (7) 4,21 (14) 4,254 (42)
Lγ 0,991 (8) 1,03 (2) 0,97 (4) 1,035 (10) 22,4 (23) 23,75 (13)

Tableau 4.8 � Intensités relatives et absolues2 des émissions dans la région XLi(i=1,2,3) mesurées par
SMX3 et calculées.

Région Intensité relative Intensité absolue
SMX3 Calcul [12] SMX32 Calcul [12]

IL1 0,638 (11) 0,594 (29) 0,0604 (7) 0,0530 (22)
IL2 47,76 (33) 47,6 (19) 4,356 (43) 4,25 (17)
IL3 51,50 (26) 51,8 (22) 4,698 (46) 4,62 (16)

Le tableau 4.7 montre les intensités absolues des groupes XL mesurées par SMX3 compa-

rées aux intensités recommandées issues de la mesure de P. Johnston en 1995 [41]. Une autre

mesure a été e�ectué par Bemis en 1977 [93]. Il montre également les intensités relatives mesu-

rées par Popov [101]. Les mesures issues de SMX3 sont compatibles dans le cas des émissions

relativement intenses.

Les intensités XLi (i=1,2,3) ont été déterminées à partir de la mesure par SMX32, a�n

de les comparer aux valeurs calculées à partir des paramètres fondamentaux atomiques et nu-

cléaires utilisées par le DDEP [12].

Les intensités relatives et absolues des groupes XLi issues de la mesure de SMX3 sont

montrées dans le tableau 4.8. Les intensités absolues des raies XL individuelles émises par le
244Cm ont pu être mesurées par SMX3 avec une incertitude relative de 1 % au mieux. Cette

incertitude est meilleure que pour le cas du 238Pu du fait d'un meilleur positionnement de la

source. Les valeurs mesurées par SMX3 sont en bon accord avec l'intensité XL et les intensités

recommandées.
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4.3 Les photons émis par le Plutonium-239

Le 239Pu de période 24100 (11) a, est un actinide majeur qui se désintègre à 100% par

émission α vers le 235U. Ce dernier se retrouve principalement dans le niveau fondamental ou

l'un des niveaux excités γ1,0 (0,0765 (4) keV), γ2,1 (12,975 (10) keV) et γ4,1 (51,624 (1) keV)

(�gure 4.13).

Figure 4.13 � Schéma simpli�é de désintégration du 239Pu [12].

Suite à la conversion interne, l'atome peut se désexciter en émettant des photons XL dont

l'intensité est de 4,66 (5) pour 100 désintégrations [12]. Des mesures ont été e�ectuées a�n de

déterminer les intensités absolues des raies XL qui ont été évaluées par le DDEP (tableau 4.9).

Les intensités mesurées par C.J. Bland en 1992 [102] et J. Morel en 1994 [103] sont moyennées

car elles correspondent au même groupe de recherche.
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Les valeurs recommandées sont données par la moyenne pondérée des valeurs mesurées avec des

incertitudes qui correspondent aussi à la moyenne pondérée des incertitudes issues de chaque

mesure à condition que cette dernière ne soit pas plus petite que la plus faible incertitude

mesurée.

Tableau 4.9 � Intensités absolues des émissions XL du 239Pu évaluées par DDEP [12].

Bland 1992 [102] et Morel 1994 [103] Lépy 1994-a [104] Lépy 1994-b [48] Évaluée
Lι 0,0996 (11) 0,1027 (21) 0,1016 (17) 0,1008 (11)
Lt 0,00214 (18) 0,00214 (18)
Lα2 0,143 (5) 0,150 (18) 0,146 (13)
Lα1 1,507 (19) 1,498 (31) 1,503 (22)
Lη 0,0566 (10) 0,0498 (10) 0,0544 (9) 0,0537 (19)
Lβ 2,301 (23) 2,27 (4) 2,28 (5) 2,288 (23)
Lγ 0,568 (6) 0,564 (10) 0,579 (14) 0,569 (6)

Malgré ces di�érentes études, la connaissance des intensités d'émission XL est limitée, car

aucune information n'est fournie sur les intensités d'émission individuelles. SMX3 est également

utilisée pour mesurer ces intensités et les résultats seront présentés par la suite.

4.3.1 Mesure à l'aide de SMX3

Une source de 239Pu a été préparée au LNHB par électro-précipitation sur un disque en

acier inoxydable de 1,04 mm avec un diamètre actif de 12 mm. Son activité mesurée par la

technique ASD est égale à 117,34 (31) kBq au 20/10/2017 à 12h00 TU. Cette mesure montre la

présence d'impuretés, principalement de 238Pu et de 241Am. L'autoradiographie présentée dans

la �gure 4.14 montre une distribution plutôt homogène de l'activité sur la surface du dépôt. Il

faut noter que les intensités présentées ont été mesurées à l'aide d'une seule voie d'acquisition

ne comportant que deux pixels après la perte de l'autre voie dans le détecteur. L'étalonnage

du rendement ne pourra donc pas être utilisé sur une mesure par une seule voie, seules les

intensités relatives seront présentées dans la suite.
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Figure 4.14 � (a.1) Auto-radiographie de la source de 239Pu mesurée par l'imageur Fuji�lm BAS 1800

II au contact du �lm (a.2) pro�l de l'activité suivant l'axe numéro 1. (a.3) pro�l de l'activité suivant
l'axe numéro 2.

La fonction de temps mort a déterminé un temps actif de 289 h et 11,42% de temps mort.

Le taux de comptage est de 3,39 s−1. Les �uctuations d'amplitude ont été corrigées à l'aide d'une

fonction spline fAmp(t) déterminée sur les amplitudes à l'énergie de la raie γ de 59,54 keV issue

de l'impureté de 241Am. Un spectre de résolution en énergie égale à 45,1 eV à 20,18 keV (raie

Lγ1) est ainsi obtenu par �ltrage optimal dont l'impulsion modèle a une durée de 37,22 ms. La

non-linéarité a été corrigée et la résolution en énergie a été caractérisée en utilisant les énergies

tabulées des raies XK du Fe, Ni, Cu, Mn et l'émission XL de l'uranium su�samment intense

Lγ1 (20,18 keV) et la raie γ4,1. Un polynôme du second degré donne la résolution en fonction

de l'énergie pour le spectre :

σ(E) = 17, 59 + 9, 07 · 10−5 · E + 1, 69 · 10−9 · E2 (4.17)

avec

σ(E) : écart-type en eV de la gaussienne,

E : énergie de la raie en eV.

Cette résolution en énergie est moins bonne que lors des mesures précédentes. Au cours de la

thèse, nous avons observé une tendance à la dégradation de la résolution en énergie entre les

mesure de l'241Am et celle du 239Pu. L'origine de cette tendance n'a pas été identi�ée, il faudrait

faire des mesures et des analyses spéci�ques pour savoir si le problème provient d'une perte de

sensibilité des senseurs, ou d'une capacité thermique additionnelle.

Pour éliminer l'impureté de 241Am, le spectre Spurif (239Pu) de 239Pu a été obtenu par
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l'équation 4.18

Spurif (
239Pu) = SSMX3(239Pu)− SSMX3(241Am)

N239Pu(γ(2,0))

N241Am(γ(2,0))
(4.18)

Spurif (
239Pu) : spectre obtenu après l'élimination de l'impureté,

SSMX3(239Pu) : spectre obtenu mesuré avec l'impureté,

SSMX3(241Am) : spectre de 241Am mesuré à l'aide de SMX3 dans le chapitre 3,

N239Pu(γ(2,0)) : nombre de photons au pic d'absorption totale de la raie γ(2,0) à 59,54 keV détec-

tée dans le spectre du 239Pu,

N241Am(γ(2,0)) : nombre de photons au pic d'absorption totale de la raie à 59,54 keV détectée

dans le spectre SSMX3(241Am).

Donc le taux d'impureté en 241Am est de 1,19 (39)% déterminée par l'équation 4.19.

Pimp =
A241Am

A239Pu

=
N239Pu(γ(2,0))

εint,γ(2,0) ·N239Pu(XL)
· IXL,Pu−239

Irec,γ(2,0)
(4.19)

avec,

Pimp : taux d'impureté dans la source de 239Pu,

A241Am : activité de l'impureté de 241Am dans la source de 239Pu,

A239Pu : activité de la source de 239Pu,

N239Pu(γ(2,0)) : nombre de photons au pic d'absorption totale de la raie γ(2,0) à 59,540 keV dé-

tectée dans le spectre du 239Pu,

N239Pu(XL) : nombre de photons détectés dans la totalité de la région XL,

IXL,Pu−239 : intensité absolue de la région XL recommandée par le DDEP [12],

Irec,γ(2,0) : intensité absolue de la raie γ(2,0) de l241Am recommandée par le DDEP [12].

Pour éliminer l'impureté de 238Pu, à l'aide du certi�cat fourni avec la solution du 239Pu, le

pourcentage de l'activité massique a été identi�é à 0,78%. En utilisant les intensités des régions

XLi des isotopes 239Pu (qui seront présentées dans la suite, mais sans la contribution du 238Pu)

et 238Pu le nombre de coups qui devrait être éliminé des intensités des raies du 239Pu, est donnée

par l'équation 4.20.

N8
LiYj

=
A238Pu

A239Pu

·
N9
LiYj
· I8

XLi

I9
XLi

(4.20)

avec,

i=1,2,3 et 1<j<7

N8
LiYj

: nombre de coups de la transition LiYj qui correspond au 238Pu à éliminer,
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A238Pu : activité du 238Pu dans la source de 239Pu,

A239Pu : activité du 239Pu,

N9
LiYj

: nombre de coups de la transition LiYj mesurés dans le spectre du 239Pu y compris le
238Pu,

I8
XLi

: intensité recommandée de la région XLi émise par le 238Pu,

I9
XLi

: intensité recommandée de la région XLi émise par le 239Pu.

Pareillement aux actinides présentés précédemment, le spectre XL3 présente des raies sa-

tellites produites par des transitions CK qui correspondent à 9,2% des raies observées dans

cette région. Par exemple, la raie L3-M5 (Lα1 �gure 4.15.b) observée dans le spectre du 239Pu

correspond à 10,33% de la surface totale de la raie. Par comparaison, le 239Pu possède une

raie satellite moins intense que celle de 241Am (46,3%) et du 244Cm (12,3%) mais plus intense

que celle du 238Pu (2,2%). Ceci peut être expliqué également par le calcul de la distribution

des lacunes primaires produites par conversion interne pour 100 désintégrations dans le cas du
239Pu. L'équation 4.21 montre que pour 100 désintégrations 7,21% des lacunes primaires sont

créées par conversion interne dans la sous-couche L1 contre 1,78% pour le 238Pu, 24,1% pour
241Am et 1,89% pour le 244Cm. Le fait que cette proportion soit plus importante pour le 239Pu

que celle pour le 238Pu implique que la proportion d'atomes de 239Pu multi-ionisés à travers les

transitions CK L1-L3Y l'est aussi, par conséquent les raies satellites observées dans le spectre

du 239Pu sont plus intenses.

Cependant, cette explication ne justi�e pas le rapport d'intensités des raies satellites ob-

servé dans le cas du 239Pu comparé au 244Cm. L'intensité plus importante de ces raies pour le
244Cm est plutôt expliquée par une probabilité d'ionisation importante par la transition L2L3M4

dans le cas du 244Cm (voir partie 4.2.1), dans le cas du 238,239Pu, cette transition n'est pas per-

mise [90].

Np(L1) = 7, 21 (18) (4.21)

Np(L2) = 50, 2 (12) (4.22)

Np(L3) = 42, 6 (11) (4.23)

avec,

Np(Li) : Distribution de lacunes primaires par conversion interne dans la ième sous-couche L.

Dans cette mesure, la transition L1-L3 est observée dans la région des raies XM (�gure 4.15.e) ;

elle sera introduite dans le calcul des intensités relatives dans la section suivante.
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Figure 4.15 � Spectre de 239Pu mesuré par SMX3 (a)Spectre X de la région Lι (b) Spectre X de la
région Lα (c) Spectre X de la région Lβ et de la raie Lη (d) Spectre X de la région Lγ (e) Région du
spectre qui montre la transition L1-L3 (bleu) et les transitions XM (jaune).

4.3.2 Mesure des intensités relatives

Pour déterminer les intensités relatives, les surfaces des raies doivent être normalisées par

rapport à une raie de référence.

IrelLiYj
=

NLiYj

ε
LiYj
int

Nref

εrefint

(4.24)
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avec,

IrelLiYj
: intensité relative de la raie Li-Yj,

NLiYj : nombre de photons absorbés dans le pic d'absorption totale de la transition Li-Yj,

Nref : Somme totale des surfaces des raies XL.

εrefint : rendement intrinsèque à la raie de référence,

ε
LiYj
int : rendement intrinsèque à la raie de Li-Yj.

En général, l'incertitude va dépendre alors de l'incertitude statistique de comptage sur la

raie mesurée ainsi que sur la raie de référence et de l'incertitude sur le rendement intrinsèque.

Dans cette mesure les surfaces des raies sont normalisées par rapport à la somme totale des

intensités XL y compris l'intensité de la raie L1-L3 qui a pu être mesurée. Cette normalisation

permet d'éliminer l'incertitude sur l'intensité de la raie de référence. Les intensités relatives

mesurées par SMX3 (une voie d'acquisition) sont montrées dans le tableau 4.10. Les intensités

des raies γ(2,1) et γ(−1,1) sont également présentées relativement à la totalité de la région XL.

À partir de la composition de la source électro-précipitée et en supposant un dépôt homogène

sur sa surface, on peut calculer une épaisseur du dépôt de 4,5 µm, ce qui engendre des e�ets

d'auto-absorption des émissions XL prise en compte par simulation Monte Carlo. Les intensités

présentées dans ce tableau ont donc été corrigées de cet e�et.
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Tableau 4.10 � Intensités relatives des raies γ et XL individuelles émises par le 239Pu mesurées par
SMX3.

IUPAC Siegbahn Énergie Intensité
(eV) relative

(% XL)

L1L3 4590 0,154 (12)

L3M1 Lι 11619,2 2,336 (14)
L3M2 Lt 11982,7 0,0241 (8)
L3M3 Ls 12864 0,0311 (9)
L3M4 Lα2 13439,7 3,633 (17)
L3M5 Lα1 13615,6 32,05 (13)

L2M1 Lη 15399,4 1,191 (7)
L3N1 Lβ6 15727,1 0,5877 (46)
L3N4,5 Lβ2 16386,8/16430

8,554 (36)L1M2 Lβ15 16575,3
L2M3 Lβ4 16648,8
L3N7 Lβ′7 16786,2 0,0467 (12)
L3O1 Lβ7 16842,4 0,1153 (19)
L3O3 16974 0,00739 (46)
L3O4,5 Lβ5 17064/17073

1,448 (8)
L3P1 17124
L2M4 Lβ1 17219 37,20 (15)
L1M3 Lβ3 17455,5 0,710 (5)
L1M4 Lβ10 18029,3 0,0217 (8)
L1M5 Lβ9 18204,9 0,0628 (14)

L2N1 Lγ5 19507 0,3242 (31)
L2N3 19901,3 0,0332 (10)
L2N4 Lγ1 20167 9,011 (30)
L1N2 Lγ2 20484,5 0,2272 (26)
L2N6 Lν 20556,8 0,0581 (13)
L2O1 Lγ8 20622,2 0,0667 (14)
L1N3 20712,5 0,0256 (9)
L2O4 Lγ6 20842,5 0,1743 (23)
L2P4 20943,4 1,858 (9)
L1O3 Lγ4 21498,1 0,0382 (10)
L1P2,3 21727,3 0,0181 (7)

Raie γ
γ(2,1) 12961,1 0,4404 (18)
γ(−1,1) 14273,5 0,04449 (16)

De plus, pour comparer cette mesure aux intensités recommandées, les intensités issues de

la mesure par SMX3 ont été extraites et sont montrées dans le tableau 4.11. La comparaison

avec les valeurs recommandées par le DDEP [12] montre un bon accord pour les groupes Lβ, Lγ
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et pour la raie Lη. Un écart important de 15,4% trouvé dans le cas de la raie Lα2. Cependant

la raie Lα2 est séparée de seulement 176 eV de la raie 10 fois plus intense Lα1, ces deux raies ne

sont pas séparées par la résolution du détecteur HPGe utilisé pour déterminer la valeur servant

de valeur recommandée. Par conséquent, avec une résolution à mi-hauteur de 44,65 eV à 14 keV,

la valeur obtenue par SMX3 est plus robuste. Elle est d'ailleurs con�rmée par le rapport entre

les taux d'émission Lα2 / Lα1. Sco�eld donne un rapport des taux d'émission de Lα2 / Lα1

= 0,1140, parfaitement en accord avec celui obtenu ici de 0,1132 [26]. Alors que le rapport des

taux d'émission des valeurs recommandées est de seulement 0,097.

Tableau 4.11 � Intensités relatives des groupes XL émis par le 239Pu .

Intensité relative (% XL)
SMX3 DDEP [12]

Lι 2,336 (14) 2,163 (33)
Lt 0,0241 (8) 0,0517 (39)
Lα2 3,630 (17) 3,13 (28)
Lα1 32,05 (13) 32,3 (6)
Lη 1,191 (7) 1,152 (43)
Lβ 48,75 (13) 49,1 (7)
Lγ 11,83 (32) 12,21 (18)

À l'aide des intensités des raies XL émises individuellement suite à la désintégration du
239Pu, les intensités des raies XLi (i=1,2,3) ont été déterminées en tenant en compte de la

transition L1-L3. Les résultats sont présentés dans le tableau 4.12 et montrent un bon accord

avec les intensités calculées.

Tableau 4.12 � Intensités relatives des émissions dans les régions XLi(i=1,2,3) mesurées par SMX3 et
calculés.

Région Intensité relative (% XL)
SMX3 Calcul [12]

IL1 2,090 (12) 2,12 (6)
IL2 49,11 (7) 50,3 (16)
IL3 46,88 (7) 47,6 (16)

4.4 Conclusion sur les mesures d'intensités par SMX3

Les trois actinides 238Pu, 239Pu et 244Cm ont été mesurés à l'aide de SMX3 a�n de fournir

des intensités absolues d'émission avec une incertitude au mieux de 1 %. Suite au transfert du
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rendement e�ectué pour les sources de 238Pu et 244Cm, il a été déduit que le positionnement

latéral peut a�ecter l'intensité absolue de la région XL jusqu'à 4% par rapport à l'intensité

recommandée. Toutefois, le décalage observé sur les positions de ces deux sources est pris en

compte lors du transfert de rendement a�n de pouvoir fournir des intensités absolues des émis-

sions LiYj. Les transferts de rendement ont été basés sur une hypothèse d'une source homogène,

donc les intensités fournis dans ce travail ne comporte pas l'e�et de l'hétérogénéité de l'activité

surfacique. À l'aide des simulations Monte Carlo ces intensités vont être corrigées de cet e�et

et publiées dans une revue scienti�que.

Cependant, lors de la mesure de la source de 239Pu, une voie d'acquisition a été perdue.

Donc, l'étalonnage du rendement n'a pas pu être utilisé et les intensités fournies, dans ce cas,

sont relatives à l'intensité totale de la région XL.

Dans les mesures des sources de 239Pu et 244Cm des impuretés ont pu être détectées avec des

taux d'impureté respectivement de 1,19 (39)% et 1,02 (2)%.

Dans les trois mesures, des raies satellites ont été détectées grâce à la résolution en énergie

de SMX3. La comparaison des intensités des raies satellites entre les trois mesures montre une

di�érence importante : 9,2% pour le 239Pu, 3,4% pour le 238Pu et 19,27% pour le 244Cm. Bien

que les deux isotopes du Pu décroissent vers l'uranium, les intensités des raies satellites sont

di�érentes et dépendent de l'isotope, donc des structures nucléaires et atomiques du descendant.

Les intensités des régions XLi (i=1,2,3), qui ne sont pas mesurables à l'aide d'un détecteur

à semi-conducteur, sont aussi di�érentes et dépendent de l'isotope. L'utilisation des intensités

des raies satellites et des régions XLi peut être avantageuse pour l'analyse isotopique des acti-

nides par spectrométrie X à l'aide d'un détecteur cryogénique.

Les performances du détecteur SMX3, en termes de résolution et rendement, ont permis

d'obtenir des spectres d'actinides inaccesibles avec les détecteurs conventionnels pour des éner-

gies inférieures à 100 keV. La mise en ÷uvre d'un traitement hors ligne spéci�que et la maîtrise

des incertitudes associées aux mesures a permis de mesurer des intensités qui pourront être

prises en compte pour compléter les données recommandées actuelles.
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CHAPITRE 5

CONCLUSION

Le but de la présente thèse était de déterminer des intensités d'émission absolues de pho-

tons XL et γ émis suite à la désintégration des actinides. Jusqu'à présent la connaissance des

intensités des émissions XL dans les tables de données était, soit limitée aux intensités des

groupes XL, soit totalement inexistante. Il existe des méthodes de calcul permettant d'obtenir

une information approximative sur ces intensités. Mais, d'une manière générale, les incertitudes

importantes des paramètres fondamentaux se propagent sur les intensités calculées.

Les détecteurs à semi-conducteur ont été largement utilisés pour mesurer les intensités

des émissions photoniques de radionucléides. Mais, dans le cas des émissions XL des actinides,

l'information qu'ils fournissent reste limitée aux intensités des groupes XL car la résolution

en énergie de ces détecteurs n'est pas su�sante pour séparer les raies XL individuellement.

Un autre inconvénient des détecteurs à semi-conducteur pour la mesure précise des intensités

d'émissions photoniques est leur courbe de rendement en fonction de l'énergie. Soit elle pos-

sède une forte discontinuité sur la gamme d'énergie inférieure à 100 keV (HPGe), soit elle varie

fortement en fonction de l'énergie (par exemple Si(Li)). De plus, dans la gamme d'énergie qui

nous intéresse ici, leur rendement est di�cile à caractériser car il y a très peu de radionucléides

ayant des émissions photoniques d'intensités su�samment bien connues. Donc, ni les calculs,

ni les mesures à l'aide des détecteurs à semi-conducteur ne peuvent répondre aux exigences de

la métrologie des rayonnements ionisants dans ce domaine d'énergie.

C'est pourquoi dans cette thèse un détecteur cryogénique, appelé SMX3, basé sur un

calorimètre métallique magnétique (MMC) et conçu pour la spectrométrie de photons de haute

résolution, a été utilisé. Pour résumer, SMX3 est un détecteur conçu spéci�quement pour la

métrologie des émissions XL des actinides, soit sur la gamme d'énergie allant de 10 à 25 keV.
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Ce détecteur comporte quatre absorbeurs en bicouches or et argent béné�ciant des propriétés

des deux matériaux a�n d'obtenir une courbe de rendement d'absorption constante et proche

de 100 %. Sur cette gamme en énergie, il o�re une résolution en énergie à mi-hauteur d'environ

30 eV, soit presque un ordre de grandeur meilleure que celle d'un détecteur HPGe. Une atten-

tion particulière a été portée au traitement du signal pour l'obtention des spectres en énergie.

L'objectif était d'obtenir la meilleure résolution, sans déformer et biaiser le spectre. Il a été

validé à partir de données simulées.

Pour accomplir la mesure des intensités absolues des raies XL individuelles, un étalon-

nage du rendement d'absorption totale a été e�ectué. La méthode consiste à mesurer une source

étalon de 241Am qui permet d'étalonner le rendement à des énergies discrètes et d'interpoler

ces points de mesure à l'aide d'une simulation Monte Carlo sur toute la gamme d'énergie entre

10 keV et 60 keV. En se référant à cette mesure, l'angle solide de détection et le rendement

intrinsèque ont été corrigés en adaptant, dans la géométrie simulée, les dimensions critiques

qui sont essentiellement le positionnement du collimateur et les épaisseurs des absorbeurs. La

courbe de rendement de SMX3 a ainsi pu être déterminée.

Pour mesurer des intensités d'émission absolues des actinides 238Pu, 244Cm et 239Pu,

des sources ont été préparées par électro-précipitation et leur activité a été mesurée par spec-

trométrie alpha (méthode ASD). Chaque source a été mesurée sur SMX3 pendant près de deux

semaines dans un réfrigérateur à dilution à environ 10 mK avec plusieurs millions d'évène-

ments. La géométrie des sources mesurées étant di�érente de la source étalon, un transfert de

rendement a du être e�ectué par simulation Monte Carlo. Après transfert du rendement, les

intensités absolues des émissions individuelles Li-Yj (Y=M,N,O,P i=1,2,3 et 1<j<7) du 238Pu

et du 244Cm ont été mesurées avec une incertitude au mieux de 1%. Grâce à une résolution

en énergie d'environ 30 eV, les intensités des raies XL individuelles des actinides ont pu être

déterminées, ce qui constitue une première. Ainsi, les transitions L1L3, proches des émissions

XM, ont été détectées pour la première fois et leurs intensités sont fournies. Les intensités des

groupes XL et de la totalité des émissions XL ont aussi été déterminées et comparées aux don-

nées disponibles dans la littérature. De plus, les intensités des groupes XLi (i=1,2,3) ont été

établies ; et on observe des di�érences entre les isotopes du Pu.

Les raies satellites ont aussi été détectées dans les mesures des trois actinides ; leurs in-

tensités relatives aux raies diagrammes dépendent de l'isotope : 9,2% pour le 239Pu, 3,4% pour

le 238Pu et 19,27% pour le 244Cm . Ces di�érences ont pu être expliquées par les di�érentes

conversions internes entre les nucléides et par les transitions Coster-Kronig. Il est admis qu'il

n'est pas possible de faire des analyses isotopiques par spectrométrie X, car di�érents isotopes
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d'un même élément émettent des raies X aux mêmes énergies. Toutefois nous avons mis en

évidence pour les spectres de 238Pu et 239Pu, des contributions di�érentes qui pourraient être

mises à pro�t pour des analyses isotopiques de Pu en utilisant les intensités des raies satellites

et les intensités relatives XLi.

L'utilisation d'un détecteur cryogénique pour la mesure d'intensités d'émission abso-

lues est une première et des améliorations sont possibles pour baisser le niveau des incertitudes.

Ce dernier est comparable à celui des détecteurs semi-conducteurs. Pour les prochains calori-

mètres magnétiques développés pour la spectrométrie de photons au LNHB, nous étudierons

la possibilité de développer une méthode de type ASD (angle solide dé�ni). La mesure est

alors basée sur des mesures dimensionnelles de la géométrie de détection et s'a�ranchit ainsi de

l'étalonnage du rendement par des sources étalons. Il faudra alors très précisément dé�nir cette

géométrie de détection, en particulier le positionnement des sources radioactives et des absor-

beurs, ainsi que leurs dimensions. Aussi, il faudra garantir la fabrication de sources radioactives

avec des activités surfaciques homogènes. Une méthode de mesure ASD en spectrométrie de

photons serait une mesure réellement absolue.

En�n, chaque source mesurée a nécessité de descendre à 10 mK dans le réfrigérateur

à dilution du LNHB, ce qui est long et coûteux . De plus, les performances du cryostat et du

calorimètre magnétique n'ont pas été reproductibles d'une mesure à l'autre. C'est pourquoi,

un passeur de sources actionné par un moteur pas-à-pas sera installé dans le réfrigérateur

de l'installation. Ainsi plusieurs sources pourront-être mesurées lors d'une descente en froid,

minimisant les coûts, les temps de refroidissement.
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Titre de la thèse : Détermination des intensités absolues d'émission XL d'actinides

à l'aide d'un calorimètre métallique magnétique de haute résolution

Mots clés : Actinide, spectromètrie X et γ, calorimètre métallique magnétique

Résumé : L'analyse isotopique des ac-

tinides est nécessaire pour le pilotage

du cycle du combustible, le contrôle du

traité de non-prolifération ou pour la

surveillance environnementale. La pré-

cision de ces analyses peut être limi-

tée par la performance du détecteur uti-

lisé mais aussi par les incertitudes as-

sociées aux intensités d'émission dispo-

nibles dans les tables de données nu-

cléaires. La désintégration des actinides

est généralement suivie par d'intenses

émissions de photons X et gamma dans

la gamme d'énergie inférieure à 100 keV.

Leur détection peut être intéressante

pour l'analyse des actinides. Cependant,

les techniques conventionnelles de me-

sure ne permettent pas de séparer cor-

rectement les raies des émissions concer-

nées. Cette thèse a été consacrée à la

mesure des intensités à l'aide d'un dé-

tecteur cryogénique. Ce dernier est basé

sur un calorimètre métallique magné-

tique (MMC) qui permet de mesurer le

dépôt d'énergie sous forme d'une éléva-

tion de température. Le MMC, appelé

SMX3, comporte quatre pixels ; il est

spéci�quement conçu pour la spectro-

métrie X et gamma de haute résolution

dans la gamme d'énergie inférieure à 100

keV en vue de la mesure des intensités

d'émission des actinides. Outre la haute

résolution fournie par SMX3, due à son

principe de fonctionnement, ce détec-

teur possède un rendement de détection

constant et quasiment égal à 100% dans

la gamme d'énergie inférieure à 25 keV,

où les rayons XL des actinides sont émis.

La courbe de rendement de SMX3 a été

étalonnée par une méthode qui consiste

en une mesure d'une seule source éta-

lon d'Am-241 combinée à des simula-

tions Monte Carlo. Les trois actinides

Pu-238, Pu-239, et Cm-244 ont été me-

surés a�n de fournir des intensités abso-

lues et relatives des émissions Li-Yj (avec

Y=L,M,N,O,P i=1,2,3 et j=1..7). Grâce

à la très haute résolution en énergie du

MMC, les raies XL individuelles des acti-

nides peuvent être séparées. Les raies sa-

tellites sont aussi détectées, leurs inten-

sités relatives aux raies diagrammes dé-

pendent de l'isotope en fonction des pa-

ramètres fondamentaux atomiques. Les

intensités des raies XL individuelles ont

pu être déterminées pour la première

fois, notamment pour les transitions L1-

L3. De plus, les intensités des régions

XLi (i=1,2,3) ont été établies. Les inten-

sités des groupes XL et XL globale sont

comparées avec les calculs et les données

expérimentales disponibles dans la litté-

rature.



Thesis title : Determination of absolut emission intensities of L-X-ray emission of

actinide using a high resolution metallic magnetic calorimeter

Keywords : Actinide, metallic magnetic calorimeter, X and γ rays spectrocopy

Abstract : Isotopic analysis of actinides

is necessary for fuel cycle management,

non-proliferation treaty control or envi-

ronmental monitoring. The accuracy of

these analyses may be limited by the

performance of the detector used but

also by the uncertainties associated with

the emission intensities available in the

nuclear data tables. The disintegration of

actinides is generally followed by intense

X-ray and gamma photon emissions in

the energy range below 100 keV. Their

detection may be of particular interest

for actinide analysis. However, conven-

tional measurement techniques do not

allow to properly separate the lines of

the considered emissions. This thesis was

devoted to the measurement of intensi-

ties using a cryogenic detector. The lat-

ter is based on a magnetic metallic ca-

lorimeter (MMC) that measures energy

deposition as a temperature rise. The

MMC, called SMX3, has four pixels and

is speci�cally designed for high resolu-

tion X-ray and gamma spectrometry in

the energy range below 100 keV to mea-

sure actinide emission intensities. In ad-

dition to the high resolution provided

by SMX3 through its operating prin-

ciple, this detector has a constant de-

tection e�ciency and almost equal to

100% over the energy range below 25

keV, where actinides XL rays are emit-

ted. The SMX3 yield curve was calibra-

ted by a method that consists of a single

standard source measurement of Am-241

combined with Monte Carlo simulations.

The three actinides Pu-238, Pu-239, and

Cm-244 were measured to provide ab-

solute and relative intensities of Li-Yj

emissions (with Y=L,M,N,O,P i=1,2,3

and j=1..7). Thanks to the very high

energy resolution of the MMC, the in-

dividual XL lines of actinides can be se-

parated. Satellite lines are also detected,

their intensities relative to the diagram

lines depend on the isotope according

to the fundamental atomic parameters.

The intensities of the individual XL lines

could be determined for the �rst time,

especially for the transitions L1-L3. In

addition, the intensities of the XLi re-

gions (i=1,2,3) were established. The in-

tensities of the overall XL and XL groups

are compared with the calculations and

experimental data available in the litera-

ture.
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